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Contexte des activités de recherches
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Génie électrique
Micro-

électronique

Electronique de 

puissance
…

Point faible : Matériaux isolants électriques

S. Le Roy – 15/12/2021

Volonté de développer des systèmes plus compacts & plus fiables

+ besoin d’optimiser la taille des isolants

+ augmentation des contraintes thermiques et électriques

Volonté de développer de nouveaux matériaux (rational design)

ENJEUX: 
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Nécessité de décrire la réponse électrique de ces isolants solides 

soumis à des contraintes électriques, thermiques, radiatives… 
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Matériaux isolants électriques organiques /polymères utilisés dans: 
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- Isolation de cables HVAC/HVDC pour le transport d’énergie

- capacitors (BOPP …)

- encapsulation (epoxy)

- films minces

- isolation thermique (spatial)

- …
terrestre aéronautique

Avantage de ces matériaux

+ mise en œuvre simple + coût financier

+ propriétés électriques/mécaniques + recyclables

Inconvénients de ces matériaux

+ matériaux complexes

+ accumulation de charges -> rupture et/ou vieillissement du matériau

+ DC: réponse non linéaire de la conductivité en fonction des contraintes (E, T)

OBJECTIFS: + Comprendre les causes de la présence de charges dans les isolants solides 

organiques

+ Développer des modèles capables de prédire le comportement de la charge 

d’espace dans ces matériaux

Contexte des activités de recherches
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Matériaux isolants polymères
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STRUCTURE

COMPLEXE

– Longues molécules constituées d’un grand nombre d’atomes

– Chaines formées de répétition d’une unité monomère

– Arrangement des monomères -> chaines linéaires / branchées

– Arrangement des chaines (désordonné / ordonné)

-> organisation/désorganisation implique des zones cristallines / amorphes

– …

S. Le Roy – 15/12/2021

Matériaux isolants électriques organiques /polymères: 

D
IF

F
IC

U
LT

E
S

C
O

N
T

E
X

T
E

M
O

D
E

LE
S

R
E

S
U

LT
A

T
S

O
P

T
IM

IS
A

T
IO

N



Diagramme de bande pour un isolant PARFAIT
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conduction band

Insulator T=0°K Eg>5 eV
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Vaccum level

Fermi 

level
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valence band
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forbidden gap
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conduction band

MAISLes polymères ne sont pas PARFAITS

- désordre ‘physique’ Pièges peu profonds

- désordre ‘chimique’ = impuretés … Pièges profonds

Diagramme de bande pour un isolant PARFAIT
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Diagramme de bande correspondant à un isolant 
solide organique REEL

Vaccum level

Fermi 

level

Ec

Ev
valence band

φd

E

8

conduction band

MAISLes polymères ne sont pas PARFAITS

- désordre ‘physique’ Pièges peu profonds

- désordre ‘chimique’ = impuretés … Pièges profonds
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bande de conduction

piège profond
pièges peu profonds

e-

Conduction associée aux pièges

9Présentation LCPQ  - 06/02/2014S. Le Roy – 15/12/2021
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Pièges peu profonds: temps de résidence dans le piège relativement court

Exemple : profondeur de piège < 0.3 eV → temps de résidence < 1 µs

(modélisation échelle atomique [1])

10Présentation LCPQ  - 06/02/2014

Conduction associée aux pièges

bande de conduction

[1] M. Meunier, N. Quirke, and A. Aslanides, Journal of Chem. Phys. 115, pp. 2876-2881 (2001)S. Le Roy – 15/12/2021
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11Présentation LCPQ  - 06/02/2014

Conduction associée aux pièges

bande de conduction
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Pièges peu profonds: temps de résidence dans le piège relativement court

Exemple : profondeur de piège < 0.3 eV → temps de résidence < 1 µs

(modélisation échelle atomique [1])

[1] M. Meunier, N. Quirke, and A. Aslanides, Journal of Chem. Phys. 115, pp. 2876-2881 (2001)
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12Présentation LCPQ  - 06/02/2014

Conduction associée aux pièges

bande de conduction

S. Le Roy – 15/12/2021

Pièges peu profonds: temps de résidence dans le piège relativement court

Exemple : profondeur de piège < 0.3 eV → temps de résidence < 1 µs

(modélisation échelle atomique [1])

[1] M. Meunier, N. Quirke, and A. Aslanides, Journal of Chem. Phys. 115, pp. 2876-2881 (2001)
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13Présentation LCPQ  - 06/02/2014

Conduction associée aux pièges

bande de conduction

Pièges profonds: temps de résidence dans le piège long

Exemple : profondeur de piège > 1 eV → temps de résidence > 100 s

(modélisation échelle atomique [1])

S. Le Roy – 15/12/2021 [1] M. Meunier, N. Quirke, and A. Aslanides, Journal of Chem. Phys. 115, pp. 2876-2881 (2001)
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Temps passé entre deux pièges court par rapport au temps passé dans les pièges

-> mobilité des porteurs (électrons…) limitée par les pièges

14Présentation LCPQ  - 06/02/2014

Conduction associée aux pièges

bande de conduction

S. Le Roy – 15/12/2021
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Modèles existants dans les isolants solides organiques

16

oModèles à l’échelle atomique: 
+ calcul des niveaux dénergie liés aux défauts 
chimiques ou physiques
+ modèles issus de la mécanique quantique (Density
Functional Theory –DFT)

o Modèles macroscopiques: 
+ variation de la conductivité électrique/permittivité en fonction du 
champ électrique et de la température
+ basé sur des mesures

o modèles intermédiaires/mésoscopiques/fluides
+ prend en compte les phénomènes de transport
+ processus à l’échelle microscopique pris en compte 
par des paramètres effectifs
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oModèles à l’échelle atomique: 
+ calcul des niveaux dénergie liés aux défauts 
chimiques ou physiques
+ modèles issus de la mécanique quantique (Density
Functional Theory –DFT)

o Modèles macroscopiques: 
+ variation de la conductivité électrique/permittivité en fonction du 
champ électrique et de la température
+ basé sur des mesures

o modèles intermédiaires/mésoscopiques/fluides
+ prend en compte les phénomènes de transport
+ processus à l’échelle microscopique pris en compte 
par des paramètres effectifs
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o modèles intermédiaires/mésoscopiques/fluides
+ prend en compte les phénomènes de transport
+ processus à l’échelle microscopique pris en compte 
par des paramètres effectifs
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Modèles existants dans les isolants solides organiques
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Exemple de mesure de charges d’espace avec la méthode électro-acoustique pulsée (PEA)[2]

LDPE (low density polyethylene) 200 µm 

Champ électrique = -30 kV/mm – polarisation 2h – T=40°C

Temps

épaisseur

polarisation dépolarisation 

[2] Thomas et al, J. Phys. D: Appl. Phys. 44 (2011) 015401

Identification des processus physiques: 

o Charges + et – générées aux électrodes 

o Transport bipolaire (+ et -)

o phénomène transitoires, dépendant du temps

o Charges mesurées pendant le volt-off -> piégeage

anode 

cathode 

Difficulté n°1
Identification des processus physiques

S. Le Roy – 15/12/2021

M
O

D
E

LE
S

R
E

S
U

LT
A

T
S

O
P

T
IM

IS
A

T
IO

N
D

IF
F

IC
U

LT
E

S
C

O
N

T
E

X
T

E



19

Exemple de mesure de charges d’espace avec la méthode électro-acoustique pulsée (PEA)[3]

XLPE (low density polyethylene) 200 µm 

Champ électrique = 10, 20, 30, -30 kV/mm – polarisation 3h, dépolarisation 3h – T=40°C

[3] Vissouvanadin B., thèse, université Paul Sabatier, 2011 

Identification des processus physiques: 

o ???

Difficulté n°1
Identification des processus physiques

S. Le Roy – 15/12/2021
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20Présentation LCPQ  - 06/02/2014

Conduction associée aux pièges

bande de conduction

Difficulté n °2: 
description de la distribution de pièges à l’échell e atomique/ nanométrique 

et donc du transport de charges

- Pièges peu profonds assistent le transport

- Pièges profonds piègent les charges pour un temps très long
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Hypothèses physiques prises en compte dans les 
modèles fluides

22

o Modèle 1D (fonction de l’épaisseur du diélectrique)
o Matériau considéré comme homogène
o Caractère bipolaire du transport (electrons / trous)
o Génération de charges par injection (homocharges)
o Phénomènes transitoires : résolution en temps;
o Persistence de la charge pendant le volt-off: piégeage
o Recombination des charges : lien avec les mesures de luminescence

o Résultats de simulation directement comparables à des mesures
macroscopiques de type charge d’espace, courants, potential de surface ….

o Volonté de décrire complètement le matériau diélectrique avec un seul set de 
paramètres , quelle que soit la mesure à ‘reproduire’

• Autres objectifs affichés de la modélisation:  

• Hypothèses prises en compte, basées sur les observa tions expérimentales:

S. Le Roy – 15/12/2021
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Modèle avec un niveau pour lequel les porteurs peuvent transporter, et un niveau 

unique de piégeage profond

+ niveau de porteurs mobiles, mobilité effective, constante ou fonction de E
+ un niveau de piégeage profond
+ Dépieage des pièges profonds activé thermiquement
+ Recombinaison entre chaque type de porteur (R=f(µ) – Langevin)

S. Le Roy – 15/12/2021

trapped electrons

mobile electrons

trapped holes

mobile holes

1 trapping

2 detrapping (thermally activated)

3 recombination (Langevin)

transport level

transport level

trapping level

trapping level
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1

2

2

333

band gap 

= EG
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φ
d

+ Injection Schottky comme unique génération de charges aux interfaces
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Description de la distribution des pièges:
2 niveaux de pièges
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Modèle avec une distribution exponentielle de pièges pour chaque type de 

porteur

0.8

0.4

0.0
0 1

∆f

∆max

N/N'

T
ra

p 
de

pt
h 

(e
V

)

}
Deepest trap level

Filled  ρt

Max filled trap level

0.8

0.4

0.0
0 1

∆f

∆max

N/N'

T
ra

p 
de

pt
h 

(e
V

)

}
Deepest trap level

Filled  ρt

Max filled trap level

Distribution linked to the 

microstructure of the material:

Ne,h = N 'e,h exp
−∆e,h

kBT0

æ

è
ç

ö

ø
÷

with ∆e,h ≤ ∆max

+ mobilité de type hopping: µ(x, t) = 2νd
E(x,t)

sinh
e.E(x, t).d

2kBT

æ

è
ç

ö

ø
÷

nt

N'kBT0

+ exp − e.∆m

kBT0

æ

è
ç

ö

ø
÷

é

ë
ê

ù

û
ú

T0

T

   

+ Recombinaison (Langevin)
+ Génération de charges aux électrodes (Schottky)
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Description de la distribution des pièges:
distribution exponentielle
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• Equation de continuité: 

∂n
a
(x,t)

∂t
+

∂j
a
(x,t)

∂x
= s

a
(x,t)

na : charge density (C.m-3)

ja : flux density (A.m-2)

sa : source term (C.m-3.s-1)

sa encompasses all mechanisms

not linked to transport

• Equation de transport:

j
a
(x,t) = n

a
(x,t)µ

a
(x,t)E(x,t) −D(x,t)

∂n
a
(x,t)

∂x

Modèles fluides: équations à résoudre (1D)

µa : carrier mobility (m2/V/s)

D: diffusion coefficient

o Modèles fluides: porteurs traités comme un fluide avec des variables 
caractéristiques moyennées

Exemple de terme source pour les électrons mobiles:
na : charge density (C.m-3)

Ba : trapping coefficient(s-1)

n0et : maximal density of traps (C.m-3)

S0,1,2,3 recombination coefficients (C-1.m3.s-1)
wedep detrapping barrier height (eV)

ν attempt to escape frequency (s-1)

S. Le Roy – 15/12/2021
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∂n
a
(x,t)

∂t
+

∂j
a
(x,t)

∂x
= s

a
(x,t)

na : charge density (C.m-3)

ja : flux density (A.m-2)

sa : source term (C.m-3.s-1)

sa encompasses all mechanisms

not linked to transport

j
a
(x,t) = n

a
(x,t)µ

a
(x,t)E(x,t) −D(x,t)

∂n
a
(x,t)

∂x
µa : carrier mobility (m2/V/s)

D: diffusion coefficient

o Modèles ‘maison’ développés en utilisant la méthode des volumes finis 
(Collaboration avec des chercheurs dans le domaine des plasmas)

o Modèles COMSOL (FEM) développés en 2/3D

• Equation de poisson/ Gauss’ law: ρ : net charge density (C.m-3)

ε : permittivity

E : electric field (V.m-1)
∇.(ε(x,t)E(x,t)) = ρ(x,t)

o Modèles fluides: porteurs traités comme un fluide avec des variables 
caractéristiques moyennées

Modèles fluides: équations à résoudre (1D)

• Equation de continuité: 

• Equation de transport:
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expérience

Mesure de charge d’espace sur un LDPE 200µm, à 40°C, -30 kV/mm

Zoom sur les 100 premières secondes

simulation

Validation du modèle (distribution 
exponentielle de pièges) pour du LDPE [3]

Résultats de simulation comparables à la mesure

[3] M. Taleb, G. Teyssedre, S. Le Roy and C. Laurent, IEEE Trans. Dielectr. Electr. Insul., 20, 311-320, 2013
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t=600s

5 kV/mm

• Protocole expérimental sur des échantillons LDPE non-irradiés (NIR) et 
irradiés (IR):

Step increase of voltage, from 5 up to 100 kV/mm

• Mesure:
- Plus d’une décade entre LDPE IR et 

NIR à bas champ
- Diminution de la différence plus le 

champ électrique augmente

Validation du modèle (2 niveaux de pièges):

irradiation sous faisceau d’électrons

• Simulation
- Modèle capable de reproduire le 

comportement des matériaux IR et 
NIR à bas champ et à champ 
moyens

- Changement de pente du courant 
non reproduit par le modèle

29
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Comparaison mesure /simulation 
de la densité de courant en 

fonction du temps pour T=90°C, 
E=30 kV/mm, PEN 

Mesure de la densité de courant et simulation 
en fonction de la température E=30 kV/mm, 

PEN 

4.  Insertion de la contribution dipolaire dans le modèle de transport de 
charges

3. Conversion dans le domaine temporel

2. Fit des résultats de spectroscopie avec des fonctions HN

1. Mesure de spectroscopie diélectrique -> ɛ’ et ɛ’’ =f(T,f)

Validation du modèle (2 niveaux de pièges) 
avec prise en compte de la polarisation

M.Q. Hoang, L. Boudou, G. Teyssedre and S. Le Roy, Mater. Res. Express , Vol. 4, 085304(8p), 2017S. Le Roy – 15/12/2021
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Outils d’optimisation et de sensibilité des 

paramètres

32

expériences

Modèle
problème direct

données
d’environnement

algorithme
d’optimisation

paramètres
du modèle, θ

valeurs mesurées,

valeurs prédites, ( )tf
~

( )tf

C(θ)
( ) ( ) ( )( )å

−

=
−=

1

0

2
,

~T

t

tftfC θθ

L’optimisation de paramètres est basée sur la minimisation de 
l’erreur relative entre les données observées et les données simulées

Algorithme d’optimisation : méthode de Levenberg Marquardt

[ ] ( )θλθθ 1
1

111 −
−

−−− ∇+−= iiiii CIH

i, numéro de l’itération
H, Hessien de la fonction critère

Sensibilité des 

paramètres
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Conclusions et perspectives

• Développement de modèles capables de prédire le comportement de la 
charge dans des matériaux isolants polymères ‘simples’ sous contrainte (T, 
E, …) avec une certaine réussite

• Nécessité de mettre en lumière les phénomènes physiques dominants
• Nécessité de développer des outils d’optimisation de paramètres 

• Travail important sur la génération de charges aux interfaces (Schottky pas 
suffisant)

• Développement des modèles pour des matériaux plus complexes, où 
d’autre phénomènes physiques sont en jeu (ions, photoconduction… )

• Couplage entre modèles de transport de charges et modèles 
macroscopiques, afin de décrire des systèmes plus complexes 

• Développement de modèles de durée de vie, sur la base de ces modèles 
de transport de charges (lien évolution des propriétés de structure 
/propriétés diélectriques)
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Approche duale mesure/simulation

Hypothèses physiques

Résultats de simulation expériencecomparaison

Informations sur les 

mécanismes dominants

pourquoi ?

Autres hypothèses? 

Expérience

+ Identification des hypothèses physiques

+ ‘Traduction’ de ces hypothèses physiques en équations mathématiques

+ Paramétrisation/ optimisation

+ Validation des modèles à l’aide des mesures

Connaissances sur les techniques expérimentales, sur la structure chimique et les 

propriétés des matériaux, sur les techniques numériques
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Sphérolites en microscopie
à lumière polarisée
Film de PPS d’épaisseur ≈ 5 µm
Echelle : hxℓ = 65 x 100 µm²

Morphology and superstructure

145°

C

Cristallisation du PVDF


