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第1手 持 論

Sl.1 本研究の目的

合成高分子材料は電気的､機械的に優れた性能を有し､電力機器の絶縁材料

と して広く利用されている｡この材料の出現は､電力需要の増加や省資源･省

エネルギーという社会的要求とも関連して､電力機器の超高電圧化･小型化に

大き く貢献してきた｡電力機器の超高電圧化･小型化の傾向は､電気絶縁の立

場から眺めるとき､一段と高電界絶縁の様相を呈し､様々な新しい問題を生み

だす結果となった.かかる問題の一つに比較的肉厚な固体中に生ずるトリーイ

ング破壊がある｡

高分子絶縁材料を電力機器の絶縁構成と して用いるとき､その中に異物や微

小ポイドの存在を完全に避けることがむずかし く､また導体との界面には微小

突起などの存在が指摘されている｡これらの異物､微小ポイド､微小突起など

は絶縁体中の欠陥と して作用し､電界集中の原因となる｡このような欠陥部分

において局部的にしろ高電界が形成され､その強さが材料固有の絶縁破壊強さ

を越えるとき､その領域は部分的に絶縁破壌を生ずる｡一般に､その破壊痕跡

は樹枝状を示すことから｢トリーイング破壊｣と呼ばれている｡トリーイング破

壊が一度発生するとそれは時間とともに徐々に進展し､ついには究極の絶縁破

壊に至る｡ D.W.Kitchinは絶縁破壊が生じたプラスチック絶縁ケーブルの絶縁

体中にこのトリ
ーイング破壊の痕跡を発見している(1)｡このようなトリーイ

ング破壌の発生は電力機器の寿命を著し く縮めるものと考えられることから､

この破壊現象を充分に把握することは勿論のこと､その発生と進展に関する機

構について充分な検討が必要である｡

これまでのトリーイング破壌に関する研究は実用的な観点から､交流電圧に

よって発生したトリーイング破壌を対象と したものが多い｡この試験には板状

をした比較的肉厚の高分子絶縁材料中に針電極を挿入(単針法(2)､双針法(=)

した試料が多く用いられており､なかには針状ポイド(`)を設けた試料も使用

されている｡これらの電極系は電力ケーブルなどの絶縁体中に介在する異物､

微小ポイド､あるいは導体との界面に存在する微小突起などを模擬したもので

ある｡これらの実験的結果によって交流トリーイング破壊現象は次第に明らか

となり､その発生過程､進展過程に関する機構についても多くのモデルが提案
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(5ト(13)され､大きな成果を上げてきた｡

一方､我が国における電力需要の増加は長距離大電力輸送に関する検討をせ

まり､電気エネルギーの有効利用のための広域運営化の立場から､直流送電方

式が一躍注目を集めた｡直流送電の主ケーブルとしては OF ケーブルが使用さ

れているが､近い将来､超高圧直流送電にプラスチック絶縁ケーブルの使用も

期待されている｡

直流高電界における合成高分子材料の絶縁性能は不明な点が多く､と りわけ

不平等電界下にある肉厚の高分子絶縁材料中に観察される直流トリーイング破

壊現象についてはあまり調べられていない｡また､高分子絶縁材料の直流絶縁

性能を複雑にしている要因として固体中に形成される空間電荷の存在が考えら

れるが､その影響の詳細は明らかでなく解明が望まれている｡

本論文はこのような状況において､直流電圧及び各種電圧波形(極性反転､

雷サージの重畳など)に対する高分子絶縁材料中のトリーイング破壌を実験的

に明らかにし､その結果からトリ-イング破頓に及ぼす空間電荷の効果につい

て検討することを目的と している｡即ち､針電極を挿入した高分子絶縁材料に

直流電圧を印加し､その極性と大きさ､電圧上昇速度､電圧印加時間などを

種々変化することのはか､極性反転に用いるインパルス電圧の極性と大きさ､

試料温度などを変えて実験的研究を行なった｡更に､トリーイング破壊に影響

を及ぼす空間電荷の効果を定量的に検討するために､トリーイング破壊試験に

用いた試料と同じ針対平板電極系試料を用いて､これまでほとんど報告がされ

ていない不平等電界における熟刺激電流の測定もあわせて行なった｡そして､

高分子絶縁材料中に形成される空間電荷に関連したキャリヤの発生源､種類及

び固体中のキャリヤ･トラップなどについて検討を行なった｡

本論文から得られた成果は､合成高分子材料を絶縁構成に用いた直流電力機

器の絶縁設計を行なうために必要な基礎的資料と して有益であるばかりでな

く､絶縁破壕現象に及ぼす空間電荷の影響を抑制した新しい絶縁材料を開発す

るために必要な基本的指針を与えるものと思われる｡

さ1.2 高分子地籍材料のト])-イング破卓に関する研究の背*

高分子絶縁材料が電力ケーブルなどの絶縁構成と して広く利用されるように

なって､トリーイング破壊がその寿命を左右する要因と して注目されるように

なった｡それ以来､実用的な観点から交流電界下におけるトリーイング破壊に
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関する研究が多くの研究者連によって精力的に行なわれてきた｡

1951年､ I.H.Masonは高分子絶縁体中に設けた円筒状ポイドの中で発生した

部分放電に注目し､ポイド周辺にできた侵食孔の先端から非常に細く､進展速

度の速いこれまでの侵食と形態を異にする樹枝状の部分破壊路が形成されるこ

とを明らかにした(5)｡この破壌路は固体中を進展し導体間を橋絡して全体の

絶縁破壌をもたらすため､実用の高分子絶縁体の重要な絶縁破壌形潜の-A<っと

して注目された. D.W.Kitchin らは絶縁破壊の生じたポ1)エチレン絶縁電力ケ

ーブルの絶縁体内部を調査し､その結果､内部導体表面の不患部分から発生し

た樹枝状の破壊路を発見し､その形状からこの絶縁破壊を｢トリーイング破壌｣

と称した(1)｡その後､彼らは絶縁体中に存在する電極不電部分の欠陥モデル

として金属製針電極を用い､それを固体中に挿入した試料を用いたトリーイン

グ破壌試験法を提案した(2)｡トリーイング破壊に関する研究には､多くの場

合このような針電極を挿入した試料が用いられている｡

高分子絶縁材料のトリーイング破壊はその材質やそれが置かれた環境条件な

どによって複雑に変化し､電気トリ ー(1)-(14)､水ト1)-(1S)-(17)､化学ト

リー(18.汁(21)に区別されている｡また､トリーイング破壊の性状は印加電圧

の種類によっても大き く変化し､交流トリー､インパルストリー､直流トリー

に区別されている｡

交流電圧による電気トリーは､それが発生するまでの発生過程とトリー発生

から絶縁破頓に至るまでの進展過寝に大別して検討されている｡前者は絶縁材

料の性質､ト1)一発生源となる欠陥の種類(1).(5)及びそれら近傍の電界分布

などによって大き く影響され､様々な発生機構が提案されている(6)～(9)｡

度発生したトリーは固体中を徐々に進展し､ついには導体間を橋絡して絶縁破

頓に至る｡そのトリーイング破壊路の直径は数LLm程度(12)であり､絶縁性の

管状(12).(22)をしている.従って､トリ-イング破壊Jの進展過程は､細いト

リー管内に_限定された気中放電の様子､すなわち､ガス圧力(=･く1=･く=)､空

間電荷(2`)I(25)などが新しい要因と して加わり､複雑な様相を示している｡

また､最近では大容量の電力を輸送するための方式と して､極低温ケーブルを

用いた送電が検討されている｡これに関連して､極低温領域における高分子絶

縁材料の電気絶縁性能に関する研究も活発に行なわれている｡極低温領域にお

ける交流トリーの発生電圧は室温のそれに比べて著し く高く､しかもトリーイ

ング破壊が発生してもその進展は極めて遅い(26)ことが明らかにされている｡

また､高分子絶縁材料が水の#,る雰囲気中にさらされている場合､前述の電
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気ト T)
-とは形態を異にした劣化痕跡が発見されている(16)-(17)｡この劣化

は比較的低い電圧で発生し､しかも水に起因することから｢水トリー｣と呼ばれ

ており､電気トリーと区別されている｡水トリーは固体中に存在する微小ポイ

ドや異物からも発生(16)し､その形状から｢ボウ･タイ状水トリー｣と呼ばれ､

導体表面から発生する水トリーとは形状を異にしている｡これらの劣化は水が

固体中の自由体積の中を誘電泳動(=)や化学ポテンシャルの差(2B)などによっ

て力を受け､移動することによって発生すると した機構が捷菓されている｡

我が国における交流トリーイング破壊に関する研究の成果は､電気トリーに

関しては｢絶縁材料トリーイング専門委員会(1971年)(29)｣によって､水トリー

に関しては｢絶縁材料耐電界性常置専門委貞会(1973年(30)､ 1980年(=))｣に

よって､ポウ･タイ状水トリーに関しては｢絶縁材料直流･インパルストリ
ー

イング調査専門委員会(1982年)(=)｣によってそれぞれ電気学会技術報告と し

てまとめられている｡

インパルスト1)
-についても詳細な調査研究が行なわれている｡

I.H.Mason

は正極性のインパルストリー発生電圧が負極性のそれより低く､極性効果のあ

ることを明らかにしている(=)｡また､光井らは正極性のインパルストリーの

伸び長さが負極性のそれよりも大きいことを明らかにしている(=)｡これらの

極性効果はいずれも固体中に形成される空間電荷が極性によって異なるためと

考察している(12)I(=)｡縄田はインパルスト1)-の進展状況を詳細に観察

し､極性によってその性状が著し く異なることを明らかにしている(¢)｡

最近､電力需要の増加に伴って大量の電力を長距離輸送する必要性から直流

送電方式が注目され､これを契機として高分子絶縁材料の直流絶縁性能に関す

る研究が活発に行なわれるようになった｡

D.W.Kitchinらは直流トリ ーが正極性の針電極から負極性の針電極に向かっ

て進展することを明らかにしている(1)｡また､光井らは直流トリーの発生に

は交流トリーの場合よりかなり高い電圧が必要であり､正の直流トリーの伸び

が負のそれより大きい極性効果のあることを明らかにしている(12)｡吉村らは

直流トリーの発生に及ぼす空間電荷効果の消滅する時間を求め､負電荷より正

電荷の方が長時間を要することを指摘している(3`)｡このように絶縁体中に形

成される空間電荷は極性によって異なり､特に負の空間電荷は負極性の針電極

から注入された電子によるものであるとする考えが多くの研究者の一致すると

ころである(36ト(39)が､正の空間電荷についてはホールの注入(=)､正イオ

ンの蓄積(=)などが考えられており定説はない｡また､吉滴らはエポキシ樹脂
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中の直流水トリーを観察し､その水トリーの発生･進展は正の水電極からのみ

生ずることと固体中のポイドからはボウ･タイ状水トリーも発生することを明

らかにしている(=)｡

--･般に､高分子絶縁材料中にトリーイング破壌が発生すると機器の寿命が著

し く短くなるため､耐トリーイング性に優れた絶縁材料の開発が急務とされて

おり､その一つの方向と して最近､高分子材料の固体構造に注目した研究が行

なわれている｡即ち､結晶化度､密度､球晶などとトリーイング破壊との関係

についての詳細な調査､検討が行なわれている(=)～(`=｡

このようにトリーイング破壊に関する研究は､絶縁材料の耐トリーイング性

を評価するためばかりでなく､耐トリーイング性に優れた絶縁材料を開発する

ために必要な基礎的資料を収集するためにも､精力的に行なわれている｡

昏1.3 本論文の概要

本論文は全8章よりなっており､第1章の緒論では本論文の目的を述べると

と もに､高分子絶縁材料におけるトリーイング破壊に関する研究の背景につい

て概説した｡

第2章では低密度ポリエチレンの直流トリー発生電圧に及ぼす諸要困につい

て調べた｡更に､その結果を基にして直流電圧を印加した後､電極間を短絡し

て発生するトリーイング破壊(短絡トリー)についても調べた｡短絡トリーの伸

び長さは直流電圧の極性と大きさ､印加時間､試料温度､針電極の材質などの

影響を著し く受け､変化することを明らかにした｡そして､これらの諸特性か

ら直流トリーに関連する空間電荷の効果について考察した｡第3章では低密度

ポリエチレン試料にあらかじめ直涜電圧を前課電した後､それと同極性あるい

は異極性(極性反転)のインパルス電圧を印加して発生したトリーイング破壊

について調べ､その現象に関連する空間電荷の効果について考察した.第4章

では直流トリーに影響を及ぼす空間電荷の効果を定量的に調べるために､トI)

-

イング破壊試験に使用したものと同じ針対平板電極系試料を用い､不平等電

界における熱刺激電流の測定を行なった｡そして､その結果から空間電荷に関

連するキャリヤの発生源､キャリヤの種類､キャリヤ･トラップの深さなどに

ついて検討した｡第5章では化学架橋ポリエチレンの直流トリーを調べ､空間

電荷に関連する架橋剤分解残壇の影響について考察した｡その結果､化学架橋

ポリエチレン中の架橋剤分解残壇はキャリヤ･トラップと して作用し､そのト
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ラップ深さは約1.8eVであることが明らかとなった｡第6章ではエチレンー酢

酸ビニル共重合体の直流トリーを調べ､この現象に及ぼす酢酸ビニルの効果を

明らかにした.そして､酢酸ビニルの含有量によって変化する材料物性に注目

し､それらの空間電荷に及ぼす効果について考察した｡第7章ではポリエチレ

ンにイオン性共重合体のアイオノマをブレンドした試料を準備し､直流トリー

と熟刺激電流に及ぼすアイオノマの影響について調べた｡その結果､アイオノ

マのブレンド量を増加することによって､材料固有の絶縁破壊強さを低下させ

ることなく固体中の空間電荷の量を抑制できることを明らかにした｡この結果

は､空間電荷の形成を抑制した新しい高分子絶縁材料を開発するための一つの

指針を与えている｡第8章は本論文の総括であり､第2葺から第7章にわたる

研究成果をまとめると共に､この研究成果の工学的意義について述べている｡
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第2章 低密度ポリエチレンの直流トリー発生電圧と短絡ト1)-

$2.1 # %

ポリエチレンなどの合成高分子材料は電気的､機械的性質など総合的に優れ

た諸性質を有することから､電力ケーブルを初めと して各種電力機器の絶縁材

料と して広く利用されている｡しかし､実用の機器絶縁のように大きな幾何学

的形状を有し､長期の寿命保証が要求されるような場合､その絶縁設計電界は

フイルム状試料で求めた試料固有の絶縁破壌強さに比べて極めて低い値となっ

ている｡その理由の一つと して､電圧の印加に伴い絶縁体内部に生ずる各種の

絶縁劣化が考えられる｡トリーイング破壊はその代表的な劣化現象の一つであ

り､実用的な観点から､交流電圧下におけるトリーイング破壌の研究が多く､

その性状が次第に明らかにされてきた(1)｡

最近､電力需要の増加に伴い､電力輸送方式と して直流送電方式が注目され

ているが､､その送電系統に用いられる機器の絶縁性能は十分に明らかにされて

いるとはいえず､特に､肉厚の絶縁体の破壊形態と して知られているトリーイ

ング破壌の直流電圧に対する性状については､ほとんど明らかにされていない

( 2 )- ( i )
○

本章では､直流電圧を印加した低密度ポリエチレンのトリーイング破壊につ

いて直流電圧の印加方法､諌電時間､試料温度､針電極の材質などを種々変化

して調べている｡更に､この結果を基礎と して､直流電圧を印加した後､電極

間を短絡することによって発生したトリーイング破壊(短絡トリー)について

も調べ､その結果から､直流トリーの発生に寄与する空間電荷の効果について

検討を行なった｡

$2.2 試料及び実散方法

く2.2.1〉 試料とt轟系

試料は結晶性高分子である低密度ポリエチレン(LDPE:三菱油化製 ZF-36)の

板状(25mmx25mmx5mm)のものを用い､それに先端角度30o
､先端曲率半径を5〟m

に研磨した三号木綿針(J工S-S3008)を針電極と して挿入した｡ LDPE中-の針電

極の挿入は次のように行なった｡まず､ Fig.2-1に示すように､ LDPEと針電極
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を針電極挿入用ジグに固定した｡そして､これを恒温槽内に入れて約120oCま

で加熱し､ LDPEを半透明の状態にして軟らかくなったところで針電極を挿入し

た｡その後､針電極の先端近傍に生じた残留歪みを取り除くために､試料を再

び120oC付近まで加熱し､熱処理を行なってから室温まで徐冷した｡この過程

は全て大気中で行なっている｡ Fig.2-2は以上の方法で作成した試料の形状と

電極配置の状潜を示したものである｡針電極の先端と対向する試料面には銀ペ

イ ントを塗布し､その間の絶縁厚さは5mmに設定した.このような針一平板電

極方式の電極配置による試験方法は､一般に電気機器や電力ケーブルなどの絶

縁構成中に介在する不純物や電極不整により､不平等な強電界部分から発生す

るトリーを模擬し､そのトリーの発生､伸展により材料の絶縁性を評価するた

めに用いられている｡更に､直流トリーイング破壌に及ぼす針電極材料の影響

を調べるために､前者と同じ電極形状に研磨した銀及び白金を材料と した針電

極を準備した｡

】トー25 mn→

Needle

electrode

Silver

paint

Fig.2-1 Jig for inserting Fig.2-2 Electrode arrangement

a needle 土nto PE. of specimen.

く2.2.2〉 実散方法

Fig.2-3は実験回路である｡試料をシリコーン抽中に浸せきし､試料内に挿

入した針電極に直流電圧を印加し､次の関係について調べた｡

(1)電圧上昇速度とトリー発生電圧

(2)トリー発生電圧に対する初期トリーの伸び長さ

また､直流トリー発生電圧より低い負極性の直流電圧を一定の時間印加した

後､電源を遮断すると同時に試料と並列に接続した球対有孔球間隙を外部トリ

ガーパノレスによって作動させ､試料の電極間を短絡した｡そして､このとき針
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電極の先端近傍に生ずるトリー(短絡トリー)を観察し､短絡トリーの伸び長さ

に及ぼす電圧上昇速度､電圧印加時間､試料温度､針電極材質などの影響につ

いて調べた｡

･
'.■.1

'
~
･
･

~
■
.

-L

-:･.･･

L､●∴
-...･･.･･:･LIT

F土g･2-3 Experimental clrcult of short-clrcult tree･

$2.3 実放措果及び検討

く2.3.1〉 直流トリー発生電圧と初期トリーの伸び長さ

一定の上昇速度をもった直流電圧を印加し､その過程において針電極の先端

近傍を100倍の顕微鏡で観察し､約10LL m 以上のト1) -の伸びを初めて確認で

きたときの電圧値を求め､この電圧を｢直流トリー発生電圧｣と した｡

Fig.2-4は､印加電圧の上昇速度に対する直流トリー発生電圧の変化を示し

たものである｡国中の｢Positive｣及び｢Negative｣は直流電圧印加時の針電

極の極性を表わしている｡直流トリー発生電圧は針電極の極性によって著しく

異なっており､極性効果を示す｡

また､直流トリー発生電圧は印加電圧の上昇速度によって著しく変化してい

る｡すなわち､正極性のトリー発生電圧は､約2KV/s以上の比較的速い上昇速

度においては､昇圧速度に関係なくほぼ一定の値(約47KV)となっている｡しか

し､ 2KV/s未満の比較的ゆっく りした上昇速度にすると､トリ-発生電圧は上

昇速度の低下とともに急激に大き くなる傾向を示した｡尚､印加電圧の上昇速

‥口i]ニ
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度が100V/sと非常に遅くなると､印加電圧が約75KV(a印)に達したところでト
リ

ーが発生する以前に試料の表面に沿って油中沿面放電が生じたため､トリー

発生電圧は明らかでないがこの値以上となることを示している｡

-一方､負極性のトリー発生電圧は同一の上昇速度に対する正極性のそれより

高い値を示し､
2KV/s(i印)の比較的速い上昇速度において､既に80KV以上の

値に達している｡

以上の結果､直流トリ ー発生電圧は著しい極性効果を示すことが明らかと

なった｡いま､電圧印加に伴う針電極先端の静電界(E)を次式から概算すると

き､この実験条件では約10.5KVの印加電圧ですでにE≒5×106v/cmとなり､ LDPE

固有の絶縁破壌強さ(Er≒5.6×106v/cm(6)L(6))にほゞ到達してーいることにな

る｡

E≒
2V

(丁)､(8)

r･log(1+4d/r)
-------(2-1

ただし､ Ⅴ は印加電圧､ r は針電極の先端曲率半径､ d は電極間距離である｡
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従って､直流トリ ー発生電圧はこの電圧値よりはるかに高く､例えば､ 1KV/s

の昇圧速度における直流トリー発生電圧(正極性:約57KV)を(2-1)式のⅤに代入

すると き､針電極先端の電界(E)はE≒27×106v/cmとなり､ E,の約5.4倍であ

る｡この値(E/E[)は電圧の上昇速度が遅くなるほど大き くなり､針電極先端近

傍に形成されるホモ空間電荷による電界緩和の効果が著しくなることを示唆し

ている｡また､この値は極性によって異なることから､空間電荷に関連する

キャリヤが印加電圧の極性によって異なることを暗示している｡この電界壌和

効果は､試料温度及び針電極の材質を変化して検討することにより一層明らか

になるものと思われ､これらについてほ次節以降の実験で検討を行なう｡

Fig.2-5ほ､ Fig.2-4で求めた直流トリー発生電圧(トO｣印:バラツキの範

囲とその算術平均値)とこのとき発生した初期トリーの伸び長さく i 印:バラツ

キの範囲とその算術平均値)との関係を示したものである｡この場合のトリ
ー

の伸び長さは針電極軸方向の成分で示してある｡

正極性の初期トリーの伸び長さは､直流トリー発生電圧にほゞ比例して大き

くなっている｡すなわち､ 2KV/sより速い昇圧速度では､ Fig.2-4の結果からも

明らか寧ように､ト1)一発生電圧は変化を示さず､対応する初期ト1)-の伸び

長さも大きな変化は示さなかった.また､昇圧速度が2KV/s未満になると､ト

王
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ト

}
2
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1
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∈
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0

0
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Tree inception voltage [KV]

Fig.2-5 Relation between the tree inception voltage

and the length of initial tree.
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リ
ー発生電圧は昇圧速度の低下と ゝもに高くなり､これに従って初期トリーの

伸び長さも大き くなっている｡

--一方､負極性の初期トリーの伸び長さは､ 4KV/s以上の速い昇圧速度では同

一一-昇圧速度における正極性のそれと比較するとき､約1/2の小さい伸びとなっ

ている｡このことは､負極性のトリーが正極性のそれより伸展しにくいことを

示しており､直流トリーの伸展に極性効果のあるこが明らかとなった｡

く2.3.2〉 短絡トリーの発生とその伸び長さ

試料に挿入した針電極に直流電圧を印加した後､電源を遮断すると同時に試

料の電極間を短絡した結果､電圧の印加過程では認められなかったトリーイン

グ破壌が生じ､進展することが明らかとなった.このような現象は山田(9)､

福沢ら(1=によっても指摘されているが､詳細については明らかにされておら

ず､これらの関係を検討することは直流電圧の前課電による空間電荷の挙動を

知る一つの目安と して重要である｡この節では以上の点に着目し､固体中に注

入された荷電粒子による空間電荷の形成に影響を及ぼす因子と して､印加電圧

の極性と大きさ､電圧印加時間､試料温度を変化し､それらと短絡トリーの伸

び長さとの関係を調べた｡また､注入電荷の効果を調べるために針電極の材質

を変化して同様の実験を行なった｡

[Ⅰ] 短絡トリーの伸び長さに及ぼす直流t圧の上昇速度効果

試料温度を30oC一定にと り､針電極に負極性の直流電圧を一定の上昇速度で

印加した.その電圧がある値に達すると電源を遮断し､同時に電極間を短絡し

てトリー生成の有無を観察した｡

Fig.2-6は､最大印加電圧を125KV､ -30KV､ -50KVに定め､印加電圧の上昇速

度を10-10`v/sの範囲で変化して得られた短絡トリ ーの伸び長さの変化を示し

たものである. 1KV/s未満の比較的遅い電圧上昇速度の範囲では､短絡ト])
-

の伸び長さLと上昇速度dV/dtとの間に次ぎのような関係式が得られた｡

L=log(dV/dt)~n+C --------(2-2)

ただし､ n､ Cは印加電圧Ⅴに関係した実験定数であり､次のような値が得られ
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た｡

n=2.1×10-3v+4.3×1012

C=7.7×10~3v16.2×10-2
-I-----I(213)

また､ 1KV/s以上の速さで直流電圧を印加するとき､短絡トリ-の伸び長さ

は電圧の上昇速度に関係なく､印加電圧の大きさに対応するような一定の伸び

を示す｡印加電圧-50KVで得られた短絡ト1)-の伸び長さは､ (20×100〟s)のイ

ンパルス電圧-50KVを印加して生じたイン^'ルストリーの伸び長さにほゞ等し

い値を示した.

以上の結果､ 1KV/s以上の比較的速い上昇速度においては､トリーの伸び長

さは変化がないが､それ以下に上昇速度が遅くなるとトリーの伸び長さが電圧

上昇速度の低下に伴って大き くなる事実は､針電極からの注入電荷による固体

内の空間電荷の形成にある程度の時間が必要であることを暗示している｡
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[‡]短絡トリ-の伸び長さに及ぼす印加t圧の効果

試料温度を30oC一定にと り､試料の針電極に正極性あるいは負極性の直流電

圧を200V/sの上昇速度で印加した｡印加電圧が所定の電圧値V｡cに達すると昇

圧を停止し､引き続きそのV｡｡を昇圧過程を含めて15分間印加した｡そして､

電源を遮断すると同時に電極間を短絡し､このとき針電極の先端近傍に生じた

短絡トリ
ーの伸び長さを測定した｡

Fig.2-7は印加電圧と短絡トリ ー伸び長さとの関係を示したものである｡ト

リ
ーの伸び長さは印加電圧の増加と共に非直線的に大き

くなっている｡この結

果､印加電圧に対するトリーの伸び長さの割合は正極性より負極性のはうが約

8倍大き く､著しい極性効果を示した｡すなわち､負極性の直流電圧を前課電

することによって針電極先端近傍に形成される空間電荷の量は正極性のそれよ

り非常に多く､短絡時において針電極先端の電界が著し く高められることを示

唆している｡
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Fig.2-7 Length of short-circuit tree as

a function of dc pre-applied voltage.
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[Ⅱ]短絡トリーの伸び長さに及ぼす直流t圧の印加時間の効果

短絡トリーの伸び長さに及ぼす直流電圧の印加時間の効果を一層明らかにす

るために次のような実験を行なった｡試料中に挿入した針電極に正極性あるい

は負極性の直流電圧を200V/;の上昇速度で印加し､印加電圧が+50KVあるいは

-50KVに達すると昇圧を停止し､引き続きこの電圧を所定の時間印加した｡そ

の後､電源を遮断すると同時に電極間を短絡し､この時針先端近傍に生じた短

絡トリーの伸び長さを測定した｡

Fig.2-8は試料温度が30oC及び60oCにおける直流電圧の印加時間に対する短

絡トリーの伸び長さの関係である｡正極性の直流電圧を印加した場合､短絡ト

リ
ーの伸び長さは､電圧の印加時間に対してほとんど変化を示さなかった｡

ら- 享 i
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●

f
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Flg.2-8 Effect of duration of dc pre-stress

on the length of short-c土rcu土t tree.

これに対して､ 30oCにおいて､負極性の直流電圧を印加して生じた短絡トリ

ーの伸び長さは､約20分で最大の伸びを示した後､飽和もしくは幾分小さくな

る傾向を示した｡一方､試料温度を60oCに上げた場合は､短絡トリーの最大の

伸びは約5分のところで生じ､その大きさは30oCで得られた値とほぼ同じで
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あった｡更に､この結果は､最大の伸びを示す印加時間が試料温度の上昇に

よって短時間側に移行することを明らかにしている｡この事実は､印加電圧の

大きさで決まる定常的な空間電荷量が固体中に形成されるには相当の時間を必

要と し､この時間は試料温度によって大き く変化するすることを示唆してい

る｡

[Ⅳ]短絡トリーの伸び長さに及ぼす試料温度の効果

前項から明らかなように､試料温度が空間電荷の形成に大きな影響を及ぼす

こ とが考えられる｡この節では短絡トリーの伸び長さに及ぼす試料温度の効果

を詳細に調べることにする｡試料温度は､試料を浸せき したシリコーン油の温

度を30oCから110oCの範囲に変化することによって調整した｡そして､針電極

に負極性あるいは正極性の直流電圧を200V/sの上昇速度で印加した｡印加電圧

が-50KVあるいは+50KVに達すると昇圧を停止し､引き続きこの電圧を､昇圧過

程を含めて15分間印加した｡その後､電源を遮断すると同時に電極間を短絡

し､このとき針電極の先端近傍に生じた短絡トリーの伸び長さを測定した｡

Fig.2-9は試料温度に対する短絡トリーの伸び長さの変化を示している｡針

電極が負極性の場合､トリーの伸び特性は温度の変化に伴って複雑に変化して

いる｡即ち､約40oCまでは､トリーの伸び長さは温度の上昇とともに大き くな

るが､それ以上の温度になると逆に小さ くなる｡更に､ 80oC以上に試料温度を

高くするとトリーの伸び長さは再び大き くなる｡また､このときのトリー形状

は､ Table 2-1(a)に示すように試料温度に関係なくトt)一状トリーである｡

これに対して針電極を正極性と した場合､トリ-の伸び特性は前者と著し く

異なっている｡■即ち､約80oCまでは､トリーの伸び長さは温度の上昇とともに

わずかに大き くなる程度であるが､それ以上の温度になると急激に大き くなる

傾向を示した｡この傾向は､ PEの結晶融解に関係するものと考えられ､ PE固有

の絶縁破壌強さの低下(s).(6)に対応している｡それゆえ､短絡トリーの伸び

長さLのバラツキに注目し､試料の固体構造との関係を調べることは､空間電

荷の形成機構を解明するための重要な手がかりとなる｡いま､短絡トリーの伸

び長さ Lのバラツキをワイプル分布で処理するとき､その累積分布関数は次式

で与えられる｡

F(L,=卜exp{-(i.,n}
(ll)
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Flg.2-9 Temperature dependence of

the length of short-circuit tree.

ただし､ L.は尺度パラメータ､ mは形状パラメータであり､位置のパラメータ

は無視している｡ Fig.2-10は試料温度をパラメータにとり､短絡トリーの伸び

長さLについてワイプル･プロット したものである｡ Table 2-1(b)は､この特

性直線の傾きから求まる形状パラメータmとトリ
ー形状との関係を示したもの

である｡ 80oC以下の温度範囲では､形状パラ メータmはm≒3となり､このと

きのトリ ーの直径は約3LLmである.一方､ PEの結晶融解温度より高い100oCで

はm≒17と非常に大きな値を示し､しかもトリー形状は分岐の少ない単純な形

となり､その直径も約8〟mと太くなっている｡しかし､両者の中間の温度であ

る90oCにおけるトリ
ーの伸び長さはバラツキが大き くm=1となり､そのトリ

ー

形状は80oC以下と100oCの両者の形状が含まれている｡

以上のように､試料温度の変化に伴う形状パラメータの変化から直接､トリ

ー発生の機構とその物理的意味を明らかにすることは容易でないが､試料温度
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Table 2-1 Effect of polarity and temperature on tree shapes.
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90oC においてm=1の偶発形を示した点に着目するとき､その温度付近において

pEの固体構造(モルフォロジー)に変化が生じ､結晶質から非晶質-の遷移状態

にあることが考えられる｡従って､トリーの性状及びそれに関連する空間電荷

の形成は､ PEの固体構造(モルフォロジー)に関係しているものと思われる｡

[Ⅴ]短絡ト1)-の伸び長さに及ぼす針t轟材質の効果

前述の木綿針電極と同様に､直径0.9mmの白金(Pt)及び銀(Ag)を材質とした

針電極(針先端角度: 30o
､先端曲率半径:

S〟m)を用い､短絡トリーの伸び長

さに及ぼす針電極材質の効果を調べた｡実験方法は[Ⅱ]項と同じであり､試料

温度は30oCと した｡

Fig.2-11は針電極に負極性の直流電圧を印加し､電極間の短絡によって生じ

たトリ
ー(短絡トリー)伸び長さの印加時間特性であり､電極材料をパラメータ

と している｡国中の破線は木綿針電極で得た結果(Fig.2-8)を示している｡こ

の特性は針電極の材質に関係なく､トリーの伸び長さは約20分まで印加時間の

増加と ともに大き くなり､最大の伸びを示した後飽和もし くは幾分減少する傾

向を示している｡しかし､短絡トリ
-の伸び長さLを同一印加時間で比較する

と き､ LA8>LF.>Lp.の関係を示した｡ただし､ L,.は木綿針電極で得た値であ

る｡

k-- t

---うi

10 20 30 40 50 60

rllration of dc pre-stress:t [min]

F土g･2-ll Effect of duration of dc pre-stress on the length

of short-clrcult tree at FelAg and Pt needle electrodes.
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Fig.2-12は､針電極材質の仕事関数と印加時間15分における短絡トリーの伸

び長さとの関係を示したものである｡針電極が負極性の場合､仕事関数の小さ

い針電極程､短絡トリーの伸び長さは大き く､電極からの電子注入の難易がト

リ
ーの伸び長さに影響することを示唆している｡一方､針電極に正極性の直流

電圧を印加して得られた短絡トリーの伸び長さは､針電極の仕事関数に関係な

く･一一定の伸びを示し､空間電荷の形成が前者と異なることを示唆している｡

至
Iー15m叫+ぅー

5S-,w?h_
田

50Ⅳ~~

(+)

Ok-15minJ

4.0 4.ら

Work f皿Ction 【eV】

5.0

Flワ.2-12 Effect of electrode work function

on the length of short-circuit tree.

く2.3.3〉 負の空間t荷形成に関する一考察

試料中に挿入した針電極に負極性の直流電圧を印加した後､電極間を短絡す

ることによって得られた短絡トリ ーの諸特性を要約するとTable 2-2のように

なる｡

この短絡トリーイング破壌は､電圧の印加によって負極性の針電極から注入

された電子が固体中に捕獲されて同極性のホモ空間電荷を形成し､短絡時にこ

の空間電荷と針電極先端との間に形成されるポアソン電界がPE固有の絶縁破壌

強さを越えたとき､その部分で局部破壊が生じ､それが短絡トリーと して観察
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されたとすれば定性的に理解できる｡

Table 2-2 SLuTmary Of the short-circuit tree

at negative pint.

実験結果

因子
トリーの伸び長さ(L)

dV/dtの効果 dV/dtを小さくするほど伸び長さは大きくなる(Fig.2-6).

印加時間の効果 伸び長さは､20分未満において印加時間とともに大きくな
(常温) る¢20分以上の印加時間では飽和の傾向を示す(Fig.2-8).

試料温度の効果 伸び長さは､約40○Cまでは温度上昇とともに大きくなる.

40○Cから80○Cまでは温度上昇とともに減少する.80○C以上

では再び増大する(Fig.2-9).

針電極の材料効果 仕事関数(◎)の小さい金属ほど大きく､伸び長さはPt<Fe

<Agの関係を示す(Fig.2-12)○

と ころで､短絡トリーの伸び長さは固体中に形成される空間電荷の空間的分

布に対する一つの目安と して考えることができる｡このように考えると､短絡

トリ-の伸び長さは､基本的には負極性の針電極から注入された電子が固体中

のキャリヤ･トラップに捕獲されるまで電界によって移動する距離､いわゆる

飛程(flight distance;schubweg:u )に関係するものと考えられる｡この飛

程は一般に次式で与えられる(12)o

u=LLXr XE ----------(2-5)

ただし､ LLは電子の移動度､ rは電子がキャリヤ･トチップに捕獲されるまで

の寿命､ E早ま印加電界である｡

いま､昇圧過程において負極性の針電極から注入された電子による電界歪み

が注入初期では小さいと し､針電極の先端電界を静電界で近似するとき､注入

初期における注入電子の飛程とトリーの伸び長さを比較してみる｡ポリエチレ

ンの移動度は(10-3-10111)cm2/v･sの範囲に異なった値が報告されている(13)･

(1`)､t':15)が､小さい方の移動度は固体中のトラップの影響を強く受けた見掛

けの値を示している｡本実験において､ (2-5)式に対応する移動度と しては､

(10~3→10-6)cm2/v･s程度と思われる(1S)｡また､ PE中のキヤ1)ヤの寿命はPET
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のそれ(r=35×10-6s(16))より小さいとの報告がある(17)｡仮に移動度をLL-

10-`cm2/v･s､寿命をr=10-6sとし､また､実験条件(r=5×10~3mm､ d=5mm､ V-

50KV)から求めた針電極先端の電界をE≒24×106v/cmと して､これらを(2-5)式

に代入すると､飛程uは約2.4×10-2mmとなる｡この値は､直流電圧の上昇速度

を103v/s以上と した場合に発生した短絡トリーの伸び長さ(Fig.2-6)にほぼ等

し値となっている｡即ち､固体中に注入された電子はその飛程近傍に捕獲され

て同極性のホモ空間電荷を形成し､それが電極間の短絡によって針電極先端と

の間に強い逆電界を作り､その憎がPE固有の絶縁破壌強さを越えるとき､トリ

ーの発生に到るものと思われる｡このように考えるとき､短絡トリーの伸び長

さは飛程近傍に形成された空間電荷の分布で決まり､印加電圧の大きさにほぼ

比例して大き くなる｡

しかし､短絡トリーの伸び長さは印加時間依存性(Fig.2-6､ Fig.2-8)､試料

温度依存性(Fig.2-9)を示し､複雑に変化している.これらの効果については

Fig.2-13のモデルで定性的に考えることができる｡まず､飛程近傍に注入､捕

negative point

ー
ーー

◆ ● - -
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(a) Trapping of injected electron.

0 0
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0 0
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0
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(b) DIstr土but土on of negative space charge.

F土g･2-13 Negat土ve space charge near

the tip of needle electrode.
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獲された電子による空間電荷の形成を第一過程と し､第二過程と して､引き続

く電圧印加に伴う電荷蓄積とトラップ電子のデトラップ及びリトラップがそれ

に続き､印加電圧の大きさ､電圧印加時間､試料温度などで決まる最終的な空

間電荷分布が形成されるものと思われる｡ Fig.2-8､ Fig.2-11から明らかなよ

うに､空間電荷の形成が平衡状態に達するまでには､常温では約20分寝度の時

間を要する｡従って､直流電圧の短時間印加と長時間印加とでは空間罵荷の形

成に大きな差異が生ずる｡また､ Fig.2-9において､ 40oC以下の温度範囲にお

ける短絡トリーの伸び長さの増加は､飛程(u=LLXて×E)を決めている移動度が

温度と共に増大すること(18)によって理解されるが､ 40oCを越えると温度上昇

と共にトラップ電子のデトラップが生じやすくなり､電子は試料内深く侵入す

るので空間電荷は広範囲に分布し､針電極先端近傍の逆電界が実効的に低下す

るか､あるいはリトラップがきかなくなり空間電荷量が減少するため､短絡ト

リーb)伸び長さは小さくなると考えられる｡更に､ 80oC以上では､材料固有の

絶縁破壊強さの低下に対応して短絡トリーの伸び長さは再び増加している｡短

絡トリーの伸び長さの針電極材料依存性(Fig.2-11､ Fig.2-12)もまた､針電極

からの電子注入による空間電荷形成を支持する情報を与えている｡

$2.4 # %

針電極を挿入した低密度ポリエチレン試料に直流電圧を印加し､針電極先端

近傍に発生したトリーイング破壌を観察し､その基礎的特性を調べた｡それら

の結果を要約すると次のようである｡

(1)針電極に印加した直流電圧の極性によってトリー発生電圧及びこのとき

発生した初期トリーの伸び長さは異なり､極性効果を示した｡これらの値は､

電圧の上昇速度によって著し く異なる｡

(2)負極性の直流電圧を一定時間印加した後､電源を遮断して電極間を短絡

すると針電極の先端近傍からトリー(短絡トリー)が発生した｡短絡トリーの伸

び長さは印加電圧の上昇速度､電圧印加時間､試料温度､及び針電極の材質の

影響を大き く受ける｡

(3)負極性の針電極から発生した短絡トリーの伸び長さは､基本的には負極

性の針電極から注入された電子が絶縁体中のキャリヤ･トラップに捕獲され､

同極性の空間電荷を形成するまで電界によって移動する距離､即ち､電子の飛

程に強く関係するものと考え､モデルを提案し検討を行なった｡この場合､短
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絡トリーの伸び長さは電圧印加時間､試料温度による影響も著しく受けること

から､第二過程と して､トラップ電子のデトラップ及びリトラップによる空間

的位置の変化を考えた｡

以上のように､本章では特に短絡トリーの伸び長さに注目して調べ､絶縁体

中に形成される空間電荷との関連について検討した｡
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弟3章 低密度ポリエチレンの嬢性反軽トリー

さ3.1 清 音

一般に､直流送電系統には外雷のはか各種波形の異常電圧が発生する場合が

ある｡例えば､変換器の全電圧起動時には2倍の直流電圧が発生したり､ある

いはインバータ開路時の全電圧起動では振動性電圧が発生し､系統機器に加わ

るといわれている｡従って､直流ケーブルなどの絶縁設計にはこれらの異常電

圧レベルに耐えるようにする必要があり､特に運転電圧と逆極性のサージ電圧

が侵入した場合が重要となる｡すなわち､長時間にわたる直流電圧の印加に

よって絶縁体中には空間電荷が蓄積され､この状態で逆極性の急峻なサージ電

圧が侵入すると局部的に大きなストレスが生じ､絶縁破壌をまねく可能性があ

るからである｡ A.Bradwellらは直流電圧を前課電して､これに同極性及び異極

性のインパルス電圧を印加する実験を行ない､逆極性のインパルス電圧を印加

した場合の絶縁破壊電圧がかなり低下することを明らかにしている(1)｡この

ような極性反転に伴う絶縁破壌現象は､極性反転前後の絶縁体内の電荷の挙動

に大き く関係しているものと思われる｡

本章では､低密度ポリエチレンに直涜電圧を印加してあらかじめ固体中に空

間電荷を形成した後､前課電々圧と同極性または異極性のインパルス電圧を重

畳し､このとき発生するトリーイング破壊について詳細に調べた｡すなわち､

直流前課電々圧の極性と大きさ､電圧印加時間､極性反転に用いたインパルス

電圧の極性と大きさ､極性反転までの待ち時間､試料温度などの実験条件を種

々変化し､このとき生ずるトリーイング破壊をインパルス電圧のみを印加して

生ずる､いわゆるインパルストリーイング破壌との比較から検討を行なってい

る｡これらの結果は固体中に形成された空間電荷とトリーイング破壌との関係

を一層明らかにするばかりでなく､直流ト])-の発生･進展過寝を究明するた

めの資料と して､更に直流プラスチック電力ケーブルの開発に対する基礎的資

料と して有意義な情報を提供するものと思われる｡

昏3.2 試料及び突放方法

試料及びその電極系は第2章のものと全く同じである.すなわち､針電極先
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端と平板電極との絶縁厚さは5mm(常温用試料)であり､低温用試料では2mmとし

た｡

Fig.3-1は実験回路である｡試料温度は油槽中のシリコーン油の温度をドラ

イアイ スと と-タ一によって変化し､ -65oCから100oCの範囲に調慈した｡液体

窒素温度(-196oC)では試料を直接液体窒素中に浸せき している｡そして､試料

温度が媒質温度に等し くなるのを待って､試料中に挿入した針電極に正極性あ

るいは負極性の直流電圧を一定の上昇速度で印加した｡印加電圧が規定の値に

達すると昇圧を停止し､引き続きこの電圧(直流前諌電々圧:Ⅴ｡c)を一定の時

間印加した.その後､真空スイ ッチを開極して試料を直流電源から切り離し､

1砂の待ち時間を経て､前課電々圧と同極性あるいは異極性のインパルス電圧

(Vl皿P: 1.5/50LL s)を印加した.このとき､針電極の先端近傍にはトリーが発

生し､その伸び長さに及ぼす直流前課電々圧(極性､大きさ､上昇速度､印加

時間)､インパルス電圧(極性､大きさ)､待ち時間､試料温度などの効果に

ついて調べた｡

Fig･311 Experimental equipment.

さ3.3 実散膳果及び検討

く3.3.1〉 轟性反拒トリーの伸び長さに及ぼす直流前諌t々圧の

上昇速度効果

試料温度30oCにおいて､試料に挿入した針電極に正極性あるいは負極性の直
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流電圧を(10～103)Ⅴ/sの範囲で上昇し､前課電した.電圧がⅤ｡c=士30KVに達す

ると直ちに真空スイ ッチを開極し､待ち時間 t.=1砂を経て､前課電々圧とは

異極性のインパルス電圧Vimp=士50KVを印加して極性反転を行なった｡

Fig.3-2は前課電々圧の上昇速度と極性反転トリーの伸び長さとの関係であ

る｡極性反転トリーの伸び長さは前課電々圧の極性及び上昇速度によって著し

く異なる｡すなわち､前課電々圧が負極性の場合､極性反転トリーの伸び長さ

は前課電々圧の上昇速度が遅くなるほど大き くなり､この傾向は前章の短絡ト

リーの伸び特性と類似している｡逆に上昇速度を速くすると極性反転トリーの

伸び長さは小さ くなり､比較のために106v/sの位置にプロットしたインパルス

トリーの伸び長さ(●印:Vi.u=+50KV)にまで小さ くなるものと思われる｡この

結果は､負極性の針電極から注入された電子による空間電荷分布が､前課電々

圧の上昇速度に対応した印加時間によって異なる短時間効果のあることを示唆

している｡すなわち､上昇速度の速いによって異なる空間電荷分布を形成した

試料に異極性のインパルス電圧を印加して極性反転を行なうと､針電極先端近
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傍の電位は急激に変化し､針電極の先端近傍にはPE固有の絶縁破壊強さを超え

るような局部高電界部分が生ずる.事実､極性反転トリーの伸び長さは前章の

短絡トリーの伸び長さより大き く､直流前課電によって形成された空間電荷と

インパルス電圧との重畳効果によることを示している｡

これに対して､正極性の直流電圧Vdc=+30KVを前課電した後､負極性のイ ン

パルス電圧Vi皿｡=-50KVによって極性反転を行なった場合､前者と同様に針電極

先端近傍にトリーが生ずる｡その伸び長さは前者のそれより小さ く､上昇速度

に対するトリーの伸びの割合も小さい｡このとき極性反転に用いた負極性のイ

ンパルス電圧Vi皿P=-50KVのみによって生じたインパルスト])-の伸び長さ(▲

印)を､上昇速度に対するトリーの伸び特性曲線の延長上に外挿するとき､約

106v/sの位置にプロットできる｡このことは､ 106v/s 以上の昇圧速度になる

と､極性反転トリ ーの伸び長さに及ぼす正極性の空間電荷の効果がほとんど消

失することを示唆ている｡

く3.3.2〉 轟性反屯トリーの伸び長さに及ぼす直流前諌t々圧の

印加時間効果

前節は極性反転トリーの伸び長さに及ぼす短時間効果とも考えられることか

ら､極性反転トリーの伸び長さの印加時間効果を-層明らかにするため､次の

ような実験から検討を行なった｡

直流前課電々圧V｡cを200V/sの上昇速度で印加し､ V｡c=士30KVに達すると昇

圧を停止し､引き続きこの電圧を任意の一定時間印加した｡そして､真空ス

イ ッチを開極し､ t,=1砂の待ち時間を経て､ V｡cとは異極性のインパルス電圧

(vimp=-50KV､ Vlmp=+40KV)を印加して極性反転を行ない､このとき針電極先端

近傍に生じたトリーの伸び長さを測定した｡

Fig.3-3は試料温度30oCにおいて､直流前諌電々圧の印加時間(昇圧過程の時

間2分30秒を含む)に対する極性反転トリーの伸び長さの変化を示したものであ

る｡極性反転に用いたインパルス電圧の大きさが直流前課電々圧の極性によっ

て異なっているため､トリー伸び長さの極性効果を直接比較することはできな

いが､正極性の直流電圧を前課電した方が大きなインパルス電圧を印加してい

るにもかかわらず極性反転トリーの伸び長さは小さ く､顕著な極性効果を示し

ている｡

また､正極性の直流電圧を前課電した場合､極性反転トリーの伸び長さは約
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10分までは大き くなるが､それ以上に印加時間を長く してもほぼ10分値で一定

となり､飽和する傾向を示した.これに対して負極性の直流電圧を前課電した

場合､インパルス電圧が前者より10KV小さいにもかかわらず極性反転トl)-の

伸び長さは前者より大きい｡また､その伸び特性は約15分までは大き くなる

が､それ以上に印加時間を長く してもほとんど変化がなく､飽和もし くは幾分

減少する傾向を示している｡この結果は短絡トリーの伸び特性と類似してお

り､負極性の針電極からの電子注入が短時間に行なわれたと しても､絶縁体中

で一定の空間電荷分布を形成するにはある一定の時間を必要とする長時間効果

を示すことが明らかとなった｡

く3.3.3〉 轟性反屯及び同耗性t圧の印加によるトリーの伸び特性

絶縁体中に形成される空間電荷は､直流前課電々圧の極性､大きさ及び印加
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時間によって著しく変化し､それが極性反転トリーの伸び長さに著しい影響を

及ぼすことを明らかにした｡これらの関係をより一層明らかにする目的で､直

流前課電々圧及び極性反転に用いるインパルス電圧の極性､大きさを種々変化

し､このとき生ずるトリーの伸び長さを調べ､トリーの伸び長さに及ぼす空間

電荷効果について検討を行なった｡

[Ⅰ]直流前兼官々圧の大きさとト1)-の伸び長さ

Fig.3-4は直流前課電々圧とトリーの伸び長さとの関係であり､次の実験結

果をプロット したものである｡

①.正極性の直流電圧を(0-+40)KVの範囲で変化し､前課電した後同極性の

イ ンパルス電圧+40KVを印加した場合｡

②.負極性の直流電圧を(0--30)KVの範囲で変化し､前課電した後異極性の

イ ンパルス電圧+40KVを印加した場合(極性反転)｡

⑨ 正極性の直流電圧を(0-+40)KVの範囲で変化し､前課電した後異極性の

イ ンパルス電圧-50KVを印加した場合(極性反転)｡

④ 負極性の直流電圧を(0～-30)KVの範囲で変化し､前課電した後同極性の

イ ンパルス電圧-50KVを印加した場合｡

直流電圧は200V/sの上昇速度で印加し､規定の電圧Ⅴ｡｡に達すると昇圧を停

止し､引き続き このⅤ｡｡を昇圧過程の時間も含めて15分間前課電した｡その

後､真空スイ ッチを開極し､ tr=1砂の待ち時間を経て､前課電々圧と同極性あ

るいは異極性のインパルス電圧を印加した｡

同極性の電圧を印加(①､ ④項)して生じたトリーの伸び長さは直流前課電々

圧を大き くするほど小さ くなる傾向を示している｡これに対して極性反転トリ

ー(②､ ③項)の伸び特性は前者と異なり､トリーの伸び長さは直流前課電々圧

が大き くなるほど大き くなる傾向を示した｡また､極性反転トリーの伸び長さ

は直流前課電々圧の極性が正極性より負極性のj5が大きい｡このことは､負極

性の針電極から注入された電子による空間電荷効果の方が針電極に正極性の直

流電圧を前課電して形成されるそれよりも､極性反転トリーの伸びに対して著

しい影響を及ぼしていることを示唆している.
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[Ⅱ]鍵性反軽電圧(インパルス電圧)の大きさと轟性反転トリーの伸び長さ

負極性の直流電圧を200V/sの上昇速度で前課電し､ Ⅴ｡c=-20KVに達すると昇

圧を停止し､引き続き このV｡cを昇圧過程を含めて15分間印加した｡その後､

真空スイ ッチを開極し､ t,=1秒の待ち時間を経て､種々の大きさのインパルス

電圧を印加して極性反転を行なった｡ Fig.3-5は極性反転に用いたインパルス

電圧の大きさと極性反転トリーの伸び長さの関係を示したものであり､イ ンパ

ルストリ ーの伸び特性と比較している｡

極性反転トリ-の伸び長さはインパルストリーーのそれより大き く､しかもイ

ンパルス電圧に対するトリーー伸び長さの増加割合も大きいことから､直流前課

電による空間電荷効果がインパルス電圧の増加によって願書になることが明ら

かとなったo 更に､直流前課電々圧Vd｡と イ ンパルス電圧Vi皿Pで極性反転を行

なって発生したトリ-の伸び長さは､この差電圧(iVd｡･-'vqim9i)の大きさに等し

いイ ンパルス電圧のみを単独で印加して得られる､いわゆるインパルストリー

の伸び長さにほぼ等し く なることも明らかとなった.
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[Ⅱ]直流前諌青々圧Vdcとイン^'ルスt圧VID,との差t圧Ⅴ=JVdc-VI-,Jに

対するトリー伸び長さ

直流前課電々圧V｡c及びインパルス電圧V.皿Pの極性､大きさを種々変化する

こ とによって針電極の先端近傍に発生したトリ ーの伸び長さは著しい変化を示

した. Fig.3-4([Ⅰ]項)によれば､直流前課電々圧Vdcの大きさを変化してもイ

ンパルス電圧Vi.uの大きさが一定であれば､同極性､異極性いずれの場合で

も､ V｡｡に対するトリーの伸び長さは一本の直線上にプロットすることができ

る｡また､ Fig.3-5([Ⅰ]項)からは､極性反転トリーの伸び長さが差電圧(]V｡c

-vim♪l)の大きさに等しいインパルス電圧のみによって生ずるインパルストl)

-の伸び長さにほぼ等しいことを明らかにした｡

これらの結果は､針電極の先端近傍の電界が直流電圧の前諌電によって形成

された同極性の空間電荷によるポアソン電界と極性反転時のインパルス電圧に

よる外部電界との重畳したものであることを示唆している｡いま､ [Ⅰ]､ [Ⅰ]

項の実験結果をもとに直流前諌電々圧V｡cとインパルス電圧Vi皿Pとの差電圧V=l

V｡｡-V`皿Plに注目し､これに対するトリー伸び長さLの関係を求めるとFig.3-6

のようになる｡この結果によれば[Ⅰ]､ [Ⅰ]項の実験結果はインパルス電圧の

-35-



極性をパラメータと した二本の直線で整理することができた｡この特性は次の

実験式で与えられる｡

L=k･exp(nV)----------一--(3-1)

ただし､ n､ kは実験定数である｡この特性曲線から概算できる定数nの値は

イ ンパルス電圧の極性に関係なく次式のような一定値が得られた｡このことは

差電圧Vの変化に対するトリー伸展の割合がインパルス電圧の極性に関係なく

-一定であることを示唆している｡

n≒1.73×10-a----一-------(3-2)

また､定数kの値は､インパルス電圧の極性によって異なり､正極性(k.)､負
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極性(良_)においてそれぞれ次の値が得られた｡

k.=1.15×10~2､ k_=1.77×10-3
----(3-3)

両者の比(k./k_)から､同一の差電圧 Ⅴ に対するト1)-の伸び長さの極性比を

概算するとき､約6.5が得られた｡このことは直流電圧が前課電されている試

料に同極性あるいは異極性のインパルス電圧を重畳した場合､発生したトリー

の伸展はインパルス電圧の極性によって大き く異なることを示しており､即ち

正極性のイ ンパルス電圧の重畳によって発生したトリーの伸び長さほ負極性の

それより著し く大き く､極性効果が顕著であることを示唆している｡

く3.3.4〉 轟性反転トリーの伸び長さに及ぼす温度効果

前章において､短絡トリーの伸び特性が試料温度の影響を著しく受けること

を指摘した.

本節では､電極間距離2mmの試料を用い､液体窒素温度(1196oC)から室温の

範囲で温度を変化し､極性反転トリーの伸び長さに対する試料温度の効果を調

べた｡すなわち､直流電圧を200V/sの上昇速度で印加し､規定の電圧V｡c=士30

KVに達すると昇圧を停止し､引き続き このⅤ｡｡を昇圧過程の時間も含めて15分

間前課電した｡その後､真空スイッチを開極し､ t.=1砂の待ち時間を経て､前

諌電々圧と異極性のインパルス電圧Vi.u=士40KVを印加して極性反転を行なっ

た.液体窒素温度におけるトリーイング破壊について小崎ら(2)が指摘したよ

うに､試料と針電極の収縮率の違いにより針電極は試料中にめりこむ現象が見

られた｡従って､直流電圧は針電極の移動(約150〟m進入)が完了してから印加

した.

Fig.3-7は30oC以下の低温領域における極性反転トリ ー伸び長さの試料温度

に対する変化を示したものである｡負極性の直流電圧を前課電した場合､極性

反転トリーの伸び長さは､液体窒素温度からPEのガラス転移温度 T.(=付近の

-30oCの温度範囲において約0.03mmであり､温度に関係なく一定の伸び長さを

示している｡しかし､
-30oC以上に温度が高くなると極性反転トリ-の伸び長

さは急激に大き くなる傾向を示した｡ここで､直流前課電による空間電荷の効

果を･一層明らかにするために､極性反転に用いた正極性のインパルス電圧Vtnp

=+40KVのみを印加して生じたインパルストリーの伸び長さの温度特悼(○印)を
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もプロット して比較してみた｡その結果､ -30oC以下の温度範囲では､極性反

転トリーの伸び長さはインパルストリーのそれに等し く､直流前課電による空

間電荷の効果は認められなかった｡低温領域におけるトリーイング破壌に及ぼ

す空間電荷の挙動については不明な点が多いが､例えば､清水らの研究によれ

ば､液体窒素温度において､固体中の深いトラップに捕獲されたキャリヤはほ

とんど脱出できず､トリー発生電圧に影響を及ぼす空間電荷は浅いトラップに

描獲されたキャリヤであり､その消滅時間は100〟s-10ms程度であるとの指摘

がある(`)｡この結果によれば､本実験の結果は待ち時間t.=1砂の影響を受け

ていることが考えられる｡このことを更に検討するために､次の実験を行なっ

た｡

まず､室温大気中に置いた試料に負極性の直流電圧V｡｡を15分間(昇圧過程も

含む)前諌電した後､課電状態のままで試料温度を液体窒素温度まで急冷して
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真空スイ ッチを開極した｡その後､ t.=1秒の待ち時間を経て､前課電々圧と異

極性のインパルス電圧Vimp=+40KVを印加して極性反転を行なった｡このとき､

真空スイ ッチを開極するまでの直流電圧の印加時間は約20分である｡
Fig.3-8

はこの結果を示したものであり､液体窒素温度中で直流電圧の前諌電と極性反

転を行なって生じた極性反転トリーの伸び長さと比較している｡この結果､室

温大気中で直流電圧を前課電し､液体窒素温度で極性反転を行なって生じたト

リーの伸び長さはV｡cの増加とともに大き くなっている｡これに対して､液体

窒素温度中で直流電圧の前諌電と極性反転を行なって生じた極性反転トリーの

伸び長さはV｡cの増加に関係なく､ Vim,≡+40KVのみを印加して生じたインパル

ストリーの伸び長さにほぼ等しい値となっている｡この事実は､室温大気中で

直流電圧を前諌電することによって深いトラップに捕獲されたキャリヤが､液
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体窒素温度で極性反転を行なって生じたトリーの伸び長さに影響を及ぼしてい

ることを示唆している｡更に､ T`以下の低温領域において形成される空間電荷

は､固体中の浅いトラップに捕獲されたキャリヤによるものと考えられ､この

トラップキャリヤは短時間で消滅するとすれば､極性反転トリーの伸び長さに

は影響しないことが示唆される｡

しかし､試料温度を-30oC以上にすると､極性反転トリーの伸び長さはイ ン

パルストリーのそれより著しく大き くなり､直流電圧の前課電による空間電荷

の効果を示した｡このT`付近においては､ LDPE固有の絶縁破壌強さの温度特性

が著しい変化を示し(a)＼(6)､また､ T&を超えるとLDPEの光伝導が急増する(7)､

=)ことなどが報告されており､これらはいずれも凍結されていたミクロブラ

ウン運動の解放や荷電粒子の移動度〟(T)に関係すると指摘している｡また､

前章では負の空間電荷に関連するトリーの伸び長さが､基本的には負極性の針

電極から注入された電子の移動した距離u=LL X r XE(飛程)に関係し､空間電

荷の分布は蓄積電荷のデトラップやリトラップなどによって変化することを指

摘した｡従って､ガラス転移温度付近における極性反転トリー伸び長さの変化

は､ I.以上に温度が上昇することによってミクロブラウン運動が活発となり､

〟の増大やデトラップが促進されて電子の移動が容易となることに関連するこ

とが考えられる｡これに対して正極性の直流電圧を前課電して生じた極性反転

トリー伸び長さの温度特性も前者と同様にT.付近で著しく変化する特性となっ

ている｡また､この極性反転トリー伸び長さは､液体窒素温度においては前者

の約1/6､ OoCでは約1/13と著し く小さい伸びになっている｡

く3.3.5〉 耗性反転トリーに及ぼす空間t荷効果の消波時間と

正の空間t荷形成に関する一考察

前節までの実験結果によれば､極性反転トリーの伸び長さは空間電荷の影響

を著し く受けることが明らかとなった｡従って､固体中に形成されている空間

電荷の消滅は､極性反転トリーの伸び長さに関連すると思われる｡このような

観点から､次のような方法で実験を行ない､直流電圧の前課電によって形成さ

れた空間電荷の消滅時間について検討した｡すなわち､直流電圧を200V/sの上

昇速度で印加し､規定の電圧V｡｡=士30KVに達すると昇圧を停止し､引き続きこ

のV｡｡を昇圧過程の時間も含めて15分間前課電した｡その後､真空スイッチを

開極し､待ち時間t.を経て､前課電々圧と異極性のインパルス電圧(Vi血P=-50
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KV､ Vimp=+40KV)によって極性反転を行ない､このとき発生したトリーの伸び

長さを測定した｡

Fig.3-9は､試料温度30oCにおいて､待ち時間t.に対する極性反転トリーの

伸び長さの変化を示したものである｡負極性の直流電圧を前課電した場合､極

性反転トリーの伸び長さはt.≒3分まではほとんど変化がなく､一定の伸びを

示した.しかし､待ち時間t7が3分以上に長くなると､ト1)-の伸び_長さはt-

の増加と ともに指数関数的に小さ くなる傾向を示した｡このような特性の変化

は､負極性の針電極から注入された電子によって形成された空間電荷が､直流

電圧を試料から取り除いた後も約3分位までは変化のないことを示唆してい

る｡しかし､それ以上の待ち時間になると空間電荷の形成位置はデトラップや

リトラ ップなどを生じながら徐々に変化していくものと思われる｡いま､待ち

時間が3分以降の特性曲線を延長し､極性反転に用いたインパルス電圧+40KVの

みを由加して求めたインパルストリーの伸び長さをこの曲線上に外挿し､空間

電荷の極性反転トリ ーの伸び長さに影響を及ぼす待ち時間の限界t‥を求めて

みる｡その結果､ t‥の値と して約50分が得られた｡この値は極性反転トリ
ー

の伸び長さに影響を及ぼす空間電荷効果の消滅時間と して評価することができ
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る｡このような空間電荷効果の消滅時間について､ A.Bradwellらは凹形電極系

のPE試料に直流電圧を前課電し､室温における絶縁破壌強さに及ぼす空間電荷

の消滅時間が10-2砂程度であることを指摘している(9)｡また､吉村らはトリ

ー発生電圧に及ぼす負の空間電荷の消滅時間が直流前課電々圧の増加とともに

大き くなり､数10秒から4000砂の範囲であることを報告している(10)｡これら

の消滅時間と比較するとき､不平等電界で形成された負の空間電荷の消滅時間

は平等電界で形成された負の空間電荷のそれより著し く長いことがわかる｡こ

のことは､針電極から注入された電子が固体中の深いキャリヤ･トラップに捕

獲されていることを暗示している｡

これに対して正極性の直流電圧を前課電した場合､極性反転トリーの伸び長

さは待ち時間の増加とともに徐々に小さ くなる傾向を示している｡前者と同様

に､この特性曲線を延長し､この曲線上にインパルストリ-の伸び長さ(Via.=

-50KV)を外挿するとき､正の空間電荷の消滅時間と してt.｡≒27時間が得られ

た｡この値は､吉村らがトリー発生電圧に及ぼす正の空間電荷の消滅時間と し

て評価した約1 0`砂(10)とはゞ一致している｡

正極性の直流電圧によって形成される空間電荷の蓄積過程について定説は無

いが､一般に次のようなものが考えられている｡

( 1 )電極からのホールの注入(ll)～(1`)｡

( 2 )イオン化されたドナー(15)､(16)｡

( 3 )電子が固体中の伝導帯を経て電極-抽出される際､衝突電離を行な

い､このとき生じた正イオン(17).

従って､正の空間電荷の蓄積過程を明確にモデル化することは容易でないが､

いま､極性反転トリーの伸び長さに及ぼす空間電荷の消滅時間が極めて長いこ

とに注目すると､次のことが考えられる.固体中の自由電子は針電極先端近傍

の高電界によって抽出される際､衝突電離を起こし､主鎖あるいは側鎖に直結

した正イオンが生ずるとすれば､それは移動しにくいため固体中に長く蓄積さ

れることが考えられる｡このように考えると､正の空間電荷の消滅時間が極め

て長いことは定性的に理解できる｡

昏3.4 括 首

針電極を挿入した低密度ポリエチレンに直流電圧を前課電した後.､異極性の

イ ンパルス電圧によって極性反転を行なった｡このとき､針電極の先端近傍に
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はトリーが発生し､この極性反転トリーの伸び長さに及ぼす諸特性について調

べた｡また､その結果から極性反転トリーに及ぼす空間電荷の効果について検

討した｡実験結果を要約すると次のようである｡

(1)極性反転トリーの伸び長さは直流前課電々圧の上昇速度が遅くなるほど

大き くなり､トリーの伸び長さに及ぼす空間電荷の形成には短時間効果のある

こ とが明らかとなった｡

(2)極性反転トリ
ーの伸び長さに及ぼす空間電荷の分布には課電時間効莱

(長時間効果)のあることが明らかとなった｡正極性の直流電圧を前課電した場

合､極性反転トリーの伸び長さは約10分までは課電時間と共にわずかながら大

き くなっている｡これに対して負極性の直流電圧を前課電した場合には､約15

分の課電時間までトリーの伸び長さは大き くなるが､それ以上の課電時間にな

ると極性反転トリーの伸び長さは飽和する傾向を示す｡

(3)直流前課電々圧V｡cとインパルス電圧Vl皿Pとの差電圧V=1V｡c-Vln.1に対

するトリーの伸び長さLの関係は､ L=k･exp(nV)の実験式で与えられた｡

(4)極性反転トリーの伸び長さに及ぼす空間電荷の分布は試料温度によって

著し く変化することが明らかとなった｡即ち､空間電荷の形成はLDPEのガラス

転移温度と密接に関係しており､凍結されていたミクロブラウン運動や荷電粒

子の移動度LL(T)に関係することを明らかにした.

(5)極性反転トリーの伸び長さに及ぼす待ち時間の効果から､直流電圧の前

課電によって形成された空間電荷の消滅時間を評価した｡その結果､正の空間

電荷の消滅時間は約27時間､負の空間電荷のそれは約50分と評価できた｡

以上の結果､直流電圧の前課電によって固体中に蓄積される空間電荷の形成

過程と して､針電極が負極性の場合には電極からの電子の注入を､針電極を正

極性と した場合には固体中の自由電子が抽出される際の衝突電離に伴う主鎖あ

るいは側鎖に直結した正イオンの形成を考えた｡
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第4章 不平等t界における低密度ポ])エチレンの私利汝t涜と

これによる空間t荷の評価

84.1 清 音

絶縁体中に形成された空間電荷は固体の内部電界を変歪し､材料の絶縁性能

に大きな影響を及ぼす｡第2､3章では低密度ポl)エチレンの直流トリーイ ン

グ破壊(短絡トリー､極性反転トリー)について調べており､それらが空間電荷

の影響を著し く受けることを明らかにした｡従って､この空間電荷の効果は高

分子材料の直流絶縁性能に対して大きな影響を及ぼすため解決しなければなら

ない重要な課題の一つであり､定量的な検討が望まれている｡

最近､絶縁体中のキャリヤの振る舞いを探る新しい測定技術と して熱刺激測

定が注目され､広く利用されている｡この測定法は低温で不平衡状態のまま凍

結したキャリヤを昇温とともに平衡状態に移行し､その過食でキャリヤに関す

る様々な情報を得るものである｡これを解析する具体的な方法には熱刺激電流

(Thermally Stimulated Current : TSC)(
I)､ (2)､熱発光(Thermo-1uminesence :

TL)=)I (`)､熱刺激表面電位(Thermally Stimulated Surface Potential･･TSSP)

(a)､(6)などの解析法がある｡これらの解析には､一般にフイルム状の試料が

用いられ､平等電界下で潤定が行なわれている｡しかし､実用の機器絶縁のよ

うに絶縁層が比較的肉厚で､不平等性の著しい電界下における熱刺激測定の研

究はほとんど行なわれていない｡

このような観点から､本章では直流トリーイング破壊(短絡トリー､極性反転

トリー)に及ぼす空間電荷の影響を一層明確にする目的で､針電極を挿入した

低密度ポリエチレンを用い､印加電圧の極性と大きさ､電圧印加時間及び試料

温度などを変化して電荷注入を行ない､昇温過程で熱刺.激電流の測定を行なっ

た｡そしで､不平等電界下の空間電荷に関連したキャリヤの種類､キャリヤ･

トラップの深さ､電荷注入に必要な電界しきい値などについて検討した｡

さ4.2 試料及び実牧方法

く4.2.1〉 試料とt串系

試料には低密度ポリエチレンLDPE-A(三菱油化‥ZF-36)､ LDPE-ら(日本ユニカー
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:NUC-9025)を用いた(断わらないかぎりLDPE-Aを使用)｡試料形状と電極系は､

Fig.4-1に示すように前章のものと全く同一であり､電極間距離は2mmとした｡

Fig.411 Electrode arrange-

ment of specimen.

く4.2.2〉 突放方法

Fig.4-2に示すように試料をシリコーン油中に浸せき し､針電極を挿入した

試料面は平板のガード電極に固定した｡また､針電極の端末はガード電極の中

心に設けた中空の金属パイプのガイドを通り､金属パイプケーブル(タケダ理

研:TR147)に接続され､振動容量塑微小電流電位計(タケダ理研.･TR-84H)を経

由して接地されている｡一方､銀ペイントを塗布した試料面ほ直流電源に接続

されている平板電極で固定した｡そして､次の方法で試料中への電荷注入と熱

刺激電流(TSC)の測定を行なった｡

まず､試料の電極間は短絡状態と したまま､試料温度を80oCまで昇温して熱

処理を行なった｡次に､試料の温度を規定の値(形成温度:I()に保った後､平

板電極に正極性あるいは負極性の直流電圧を200V/sの上昇速度で印加した｡こ

の電圧がある規定の値(形成電圧:士V{;以降､ Vrの極性は針電極の極性で表

示する)に達すると昇圧を停止し､引き続きこのVrを昇圧過程を含めて規定の

時間(形成時間･.t,)印加した｡その後､ Vrを印加した状態でシリコーン抽中に

液体窒素を注入し､試料温度をTrから20oCまで急冷してVrを取り除いた.この

急冷に要した時間はTrによって(3-5)分の範囲に変化している｡この場合､試

料温度の検出には､ Fig.4-2に示すように試料とほぼ同じ位置に配置した､針

電極のかわりに熱電対を埋め込んだ板状ポリエチレンを用いて行ない､できる
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(a) pre-appllcat土on of

high electric field.
(b) TSC measurement.

Fig･4-2 Circuit for measuring TSC.

だけ試料中の針電極先端近傍の温度を測定することに努めた｡また､ Vrを取り

除いて直ちに電極間を短絡するとトリーの生ずる恐れがあるため､電圧がほぼ

零に低下したのを確認してから電極間を短絡した.このとき､振動容量型微小

電流電位計にはVr印加のときとは逆向きの放電々流が流れる.この放電々涜は

急速に減衰し､その値が10~=Aオーダでほぼ一定値に達したところで再び試料

を1.5oC/minで昇温し､加熱した｡そして､このとき流れるTSCを測定した｡更

に.､試料の電極間にVrに比べて極めて小さい電圧(コレクティ ング電圧)を印加

し､このとき流れるTSCについても併せて測定した. Fig.4-3は以上のnrJ定手順

の概要を示したものである｡

他方､部分的な温度領域において加熱と冷却を繰り返し行なう､いわゆるパ

ー

シャル･ヒーティ ング(partial hiating)法(1)､(8)によるTSCの測定も行

なった.

$4.3 トラップされた電子によるTSCの理論

TSCは種々の原因で生ずるものと考えられるが､主要なものと して､トラ ッ

プされた電子(または正孔)の伝毒帯-の熱励起によるものと双極子の脱分極に

よるものと どが考えられるが､それらの挙動によってTSCを次の二つに大別す

る ことができ る｡

(1)トラップ･キャリヤによるTSC｡ (2)双極子によるTSC
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Fig･4-3 Procedure for measuring TSC.

この節では､実験結果を検討するために用いたトラップ･キャリヤに起因す

るTSCの理論について述べる｡

ポI)エチレンなどの高分子絶縁材料には多くのキャリヤ･トラップが存在す

るため､電界によるキャリヤ注入(9)-(ll)､放射線などの照射による励起(12)

～(1S)､コロナ帯電(7)などによって生じたキャリヤはこれらのキャリヤ･トラ

ップに捕獲さる｡この捕獲されたキャリヤは昇温によって励起され､電極に向

かって移動するときTSCと して観測される｡

いま､キャリヤを電子と考え､ Fig.4-4に示すように伝導帯の底からEtの深

さに密度N.のキャリヤ･トラップが存在すると仮定する.伝導電子密度をn‥

トラップ電子密度をntとすれば次の関係が成立する｡

訂ニーntNcSv･exp(一昔,･nc(Nt-nt,Sv---(4-1,

drLc nc dn.

~
･

= - ..■-_

__ーdt r dt

ただし､ Ncは伝導帯の有効状態密度､ sはトラップの伝導電子に対する捕獲斬
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nc

Et
+ ー Nt

Valence band

Fig.4-4 Trap-model for

polymers.

面積､ vは伝導電子の熟達度､ Tは伝導電子の再結合寿命､ Tは絶対温度､ kは

ボルツマン定数である｡

t=0におけるトラップ電子密度がn､｡である初期条件で上武を解き､伝導電子

密度n｡を求めれば次のように近似できる｡

(1) 51ov retr8pPing. [(N.rn.)sv<1/r]の近似(16)

この近似は､初めにnt｡の電子がキャリヤ･トラップに捕獲されており､こ

れが熱的に励起された後キャリヤ･トラップにリトラップされることなくほと

んどが再結合する場合である｡このときの伝導電子密度nc は次式で表わされ

る｡

Et

nc-n..TNcSv･exp(
- --

kT

NcSv

/T:exp(一昔,dT)
-- (4-3,

ただし､ βは昇温速度(dT/dt=一定)､ Toは昇温開始温度､ T=T｡+βtである｡

(2) fast retr8pping [(N.-a.)sv>1/rコの近似(=)

この場合は前者と逆にリトラップされやすい場合である｡このときの伝考電

子はキャリヤ･トラップと熱平衡の状態にあると考えられ､密度ncは次式で表

わされる｡

nc=nto(忠,･expトーー
Et

kT ITexp(-%)dT)
-

(4-4)
T O

以上の近似に対応するTSCは､いずれも次式から求めることができる｡
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I(I)=encv=encpE 一------------(415)

ただし､ eは電子の電荷量､ 〟は伝導電子の移動度､ E は昇温時の印加電界で

ある｡この結果はキャリヤ･トラップに関する様々な情報を含んでおり､主な

ものを次に示す｡

① キャリヤ･トラップのエネルギー深さ:Et

一般にはinitial rise 法(17)がよく用いられる｡ (412)､ (4-3)式に示すよ

うに､昇温初期では右式の積分項はまだ十分小さい値であるため､この項を無

視するものであり､その結果を(4-5)式に代入するとTSCは

∫(T)∝exp(-

となる｡従って､ TSCの低温側の立ち上がり部分を1nJ(T)対1/Tのアレニウス･

プロットで表わすとき直線となり､その儀きからキャリヤ･トラップのエネル

ギー深さE､が求まる｡この方法はE､が分布している場合でも有効であり､昇温

及び降混を一定の温度間隔で繰り返すパ-シヤル･ヒーティング法(7)､(ll)に

よってその分布が求まる｡

③ 仝トラップt荷t:QT

絶縁体中にキャリヤが捕獲されている場合､昇温することによって外部回路

を流れる全電荷量は必ずしも絶縁体中のキャリヤ･トラップに捕獲されている

全電荷量に等しくならない.すなわち､ Fig.4-5のように描摸されたキヤ1)ヤ

が存在する場合､ zero field
plane(18)､(19)が点xo*に発生し､内部電界が零

となる点Ⅹo*より左側で解放されたキャリヤは全て内部電界によって電極A-移

動し､右側で解放されたキャリヤは電極Bへ移動する｡従って､観測される電

流は極めて小さ く(7)､外部回路に流れる正味の電荷量はこれらの差となり､

キャリヤ･トラップに捕獲された全電荷量に等しくならない｡しかし､昇温過

程でコレクティ ング電圧Vcが印加されると､内部電界が零の点はⅩo*(Vc=0)か

らⅩ*-移動し､更に､このⅩ*の位置が試料外に出るようなコレクティ ング電圧

V｡cを印加した場合には外部回路に流れる全電荷量はコレクティング電圧に依

存しなくなる｡このときの電荷量は､短絡時に固体内空間電荷によって電極A

または電極Bに誘起される電荷量の和に等しい｡キャリヤ･トラップに捕獲さ
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れている電荷密度をβ(Ⅹ)とすると､電極A及びBに誘起される電荷量はそれぞ

れ次式のようになる｡

QA=-SI od Si-p(I)dx

QB=-SJ od

-㌃p
(Ⅹ)dx

A

(4-7)

F土g.4-5 Change of electrical potential
土n insulator due to the collecting

potential V and V
C CC
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ただし､ Sは電極の面積､ dは電極間距離である｡したがって､全トラップ電荷

量(QT)は次式で与えられる｡

QT=SJodp(x)dx=-(QA･Q,)(20)-----I(4-8)

以上のことから､コレクティ ング電圧Vccを印加したさいに解放される電荷

量QAとQ,を別々に測定し､これら両者を加えあわせることによって全トラップ

電荷量QTが求まる｡

(3) TSC湘定の不平等t界-の応用

トリーイング破壌試験に用いられている針対平板電極系試料に直流電圧を印

加した場合､針電極先端近傍の高電界部分に､局部的な空間電荷の形成が生ず

る.いま､針電極に負極性の直流電圧(-Vr)を印加し､針電極先端近傍に形成

された負の空間電荷によるTSCを測定するとき､ TSC測定の各段階における試料

内部の負電荷に対する電位分布と外部回路に流れるTSCの概要を示すとFig.4-6

のようになる｡まず､負極性の直流電圧トVr)を印加して試料内に電荷を注入

した後､そのまゝ急冷すると注入トラップ電子によって~空間電荷分布は図(a)

のように針電極先端近傍に形成される｡次に､低温状態で両電極間を短絡する

と図(b)に示すように､針電極と平板電極にそれぞれ+Q‥ +Q.が誘起される｡

(b)

Fig.4-6 Potential distributions in specimen corresponding

to each stag･e 土n measurements of the 土nコeCted charges at

non-uniform field.
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そして､この短絡状態で昇温すれば励起されたトラップ電荷は針電極に流れて

･Q｡と中和し､外部回路には･Q.の一部･Q'pがTSCとして測定される.更に､図(c)

のようにコレクティ ング電圧Vc(Vc≪Vf)を印加し､図のように電界が一方向に

向けば､昇温過程で空間電荷-Qは平板電極方向に移動して+Q.と中和し､外部

回路には+QnによるTSCが測定される｡逆に図(d)のように針電極に正極性のコ

レクティング電圧Vc(Vc≪V,)を印加すると+QpによるTSCが測定される｡この結

果､針電極先端近傍に形成された全トラップ電荷量QTは､前述の(4-8)式と同

様に､ QT=-(QA+Q,)から求まる｡

さ4.4 突放措果及び検討

く4.4.1〉 TSCピークに及ぼす形成時間の効果

Fig.4-7は形成電圧V{=-20KV(針電極:負極性)､形成温度T,=50oCにおいて､

形成時間trを^'ラメータと して電荷注入したLDPE-A試料のTSC曲線である｡す

なわち､試料温度を上昇していくと熱的解放に伴うTSCは次第に大き くなり､

杓50oC付近で極大の値(TSCピーク工m)を示している.更に､試料温度を高くす

ると､ TSCは逆に小さ くなり､全体と して典型的な山形を示す曲線となってい

る｡形成時間trを変化してもTSC曲線の形はほとんど変わらず､約50oC付近に

生じたTSCピーク工,nの値はtrの増加によってわずかに大き くなる傾向を示して

いる｡

Flg.4-7 Dependence of でSC

curves on the forming time.
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Fig.4-8は形成温度Trをパラメータにとり､形成時間trに対するTSCピーク工血

の変化を示したものである.前述のように､形成時間trに対するTSCピークⅠ皿

の変化割合は次第に小さ くなり､飽和する傾向を示している｡この場合､高い

形成温度T,で電荷注入した試料はどTSCピークⅠ皿は短い形成時間で飽和に至る

傾向を示した｡この飽和に至る時間が双極子の緩和時間と して評価されている

値(20)に比べて非常に大きいことに着目するとき､このTSCは注入キヤ])ヤの

トラップに起因することを示唆している｡

tf[min]

0 10 20 30 40 50 60
[■■■■1

<く
[■ー

-i]tl

l･･･■

l

-2
⊂⊃

-

_3
〉く

∈-4
に=1

F土g.4-8 Relat土on between the

forming time and でSC peaks･

このとき､ TSCで解放される電荷量QTSCは､ $4.3-(3)から明らかなように見

掛けの空間電荷量ではあるが､山形のTSC曲線とVr=0の状態の試料を熱的解放

に伴って流れる電流(Fig.4-7 の破線)とで取り囲まれる面積から概算できる｡

Fig.4-9はFig.4-7のTSC曲線から求めた電荷量QTS｡のTSCピーク工皿に対する変化

であり､比例関係を示している｡従って､ Fig.4-8の特性は試料中に蓄積され

る電荷量が形成時間trと共に増加し､定常的な電荷蓄積に至るには長時間を要

する時間効果のあることを示唆している｡このことは､前章の直流トリーイン

グ破壌の時間効果(短時間､長時間効果)をよく説明している｡

く4.4.2〉 TSCピークに及ぼす形成t圧の効果とt荷事耕に辛する

t界しきい価

形成温度'Ir､形成時間t{をそれぞれ一定と し､形成電圧Vrのみを変化して縛

られたTSCも約50oC付近にど-クをもつ曲線となる｡

この場合､ TSCビ-クⅠ血の値はV,に対してはぼ直線的に大き くなる傾向を示
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F土g･4-9 Relation between TSC peaks and QTSC･

した｡ Fig.4-10は形成温度T{=50oC､形成時間tr=15分におけるこれらの関係を

示した---一例であり､試料の電極間距離をパラメータと している｡図から明らか

なように､ TSCピーク工皿の値は､形成電圧Vfの値が同じ大きさでも針電極の極

性によって異なっている｡すなわち､ +Vr(針電極:正極性)で電荷注入を行

なった試料のTSCピークⅠ皿の値は-Vf(針電極:負極性)で電荷注入を行なった試

料のそれより大きな値となっている｡更に､この直線を延長しても座標原点に

帰着せず､､正負両極性とも横軸である形成電圧軸上の同じ電圧値において交差

している｡

また､電極間距離dを2mm ､ 5mm
､ 10mmと大き くすると､同じ形成電圧で評

価されるTSCピーク1nの値は小さ くなり､これに対応するTSCピークIAの極性比

(←工皿/一工,I)は大き くなる｡一方､直線が横軸と交差する電圧をVtbとすれば､こ

のV-hの値は電極間距離dの増大に従って7.8KV､ 8.5KV､ 9.5KVと大き くなてい

る｡

天川らはフイルム状のポリエチレン試料を用いてTSCを測定し､そのV,-1n特

性から､この直線が横軸と交差する電圧値V,bを求めている｡そして､この僅

から固体内に電荷蓄積を行なうために必要な電界しきい値を約0.7MV/cmと概算
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し､このような比較的高い電界下では､電極からの電荷注入が起こることはは

ぼ間違いないことを指摘している(9).

同じような観点から､本実験条件(不平等電界)における電荷蓄積に必要な電

界しきい値Et.を次式から概算した｡

Etl=
2Vt i

2. 3r･log(1+4d/r)
(4-9)

ただし､rは針電極の先端曲率半径､ dは電極間距離である｡その結果､電極間

距離の大きさに関係なく､いずれも電界しきい値E.bと して約2.4HV/cmが得ら

れた｡この値は､直流トリーの発生に及ぼす空間電荷の形成電界と して十分な

値と考えられる｡
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F土g･4-10 Relation between forming voltage

and TSC peaks.
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く4.4.3〉 TSCピークに及ぼす形成温度の効果

形成電圧Vf=士20KV､形成時間tf=15分と一定にとり､形成温度T{のみを変化

して電荷注入した試料のTSCを測定し､ 50oC付近に現れたTSCピークⅠ皿を形成温

度Trとの関係で求めた｡ Fig.4-11はその結果である｡
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F土g.4-ll Relation between forming temperature

and TSC peaks.

形成温度Trが70oCより低い場合､ TSCピークⅠ血の値はTrに対して直線的に大

き くなっているが､ Tfが70oC以上になるとTSCピーク工.1の増加割合は小さ くな

り､ T(-In特性は飽和する傾向を示した｡

また､針電極の極性を変えても同じような特性を示すが､同じ形成温度に対

するTSCピークⅠ皿の値は針電極を正極性と した方が負極性の場合より大きく､

極性比(･工皿/一工血)として約1.5を得た｡この結果は短絡トリー(第2章)､極性反

転トリー(第3章)の伸び長さに及ぼす空間電荷効果とは一致していない｡この

ことについては後節(く4.4.5〉節)のコレクティ ング電圧特性で検討を行なって

いる｡

く4.4.4〉 TSCに及ぼす針t轟材質の効果

第2章において､特に針電極が負極性の場合における短絡トリーの伸び長さ

が､仕事関数の小さい針電極ほど大き くなることを明らかにした｡

本節ではTSCに及ぼす針電極材質の効果を調べるために､針電極の先端曲率
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半径を5〟mに研磨した3種類の針電極[3号木綿針(Fe)､ 0.9mm◎の白金(Pt)と

金(Au)]を用いた｡これら-の針電極を挿入した低密度ポリエチレン試料LDPE-a

を､形成温度Tf=50oC､形成時間tr=15分と一定にと り､形成電圧Ⅴ,(針電極.･負

極性)のみを変化して電荷注入し､短絡状態で昇温してTSCを測定した｡

熱的解放に伴うTSCは温度の上昇と共に次第に大き くなり､約65oC付近にど

-クⅠ皿 が現れる山形の曲線を示した.このTSC曲線の形は針電極材質によらず

65oC付近にど-クInを示す山形となっているが､ TSCピーク工.)の大きさは針電

極の材質によって異なり､ Im(F.)>工皿(Au)>工皿(P.)の関係が得られた｡このと

き､ TSC曲線で取り囲まれる面積から電荷量QTS｡を概算するとき､電荷量QTS｡

はFig.4-12に示すように､針電極材質の仕事関数◎の小さい針電極ほど大きな

値となっている｡この結果は短絡トリー(第2章)に及ぼす針電極材質の効果を

よ く説明している｡
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Fig･4-12 QTSC- (I) and QTSC/E2-1/E characteristics･

また､形成電圧Vrを増加すると相対的に針電極先端の電界は高くなり､ TSC

ピーク1皿も大き くなる｡ここで､針電極先端の電界E[E=2V(/r･1n(1+4d/r)]に

対する電荷量QTSCの変化をファウラーーノルドハイム(Fowler-Nordheim)の式を

適用し､ 1/E-1n(QTS｡/E2)特性で示すとき､ Fig.4-12が得られた｡固から明ら

かなように､この特性は針電極の材質に依存した負の勾配をもつ直線となっ

た.このことは､負極性の針電極から電界注入された電子によって空間電荷が
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形成されることを示唆しており､仕事関数◎の小さい電極ほど電子注入が多い

こ と を示している｡

く4.4.5〉 TSCに及ぼすコレクティングt圧の効果

形成電圧Vr=士20KV､形成温度Tr=50oC､形成時間tr=15分の実験条件で電荷

注入を行なった試料に､ Vfに比べて非常に小さい同極性あるいは異極性のコレ

クティ ング電圧Vcを印加して､ 1.5oC/minの昇温速度でTSC(lらt run TSC)を測

定した｡更に､ 1st run TSCを測定した後､試料の電極間を短絡して20oCまで

急冷し､再び1st run TSCの測定に用いたのと同じコレクティング電圧Vcを印

加して同様の方法でTSC(2nd run TSC)を測定した｡

Fig.4-13(a)､(b)はそれぞれ-V,及び+Ⅴ(で電荷注入を行なった試料に対して､

Vc=0､ Vc>0､ Vc<0の実験条件で測定した1st run TSCと2nd run TSCの一例で

ある｡

(a)図のV｡>0､ Vc<0における一点鎖線の部分(80oC～120oCの範囲)は実験装

置の関係から末測定であるが､ TSC曲線の傾向から残留電荷分を外挿して描い

たものである.この結果､ Vc=0の1st run TSC､ 2nd run TSCとも平板電極方向

に流れているが､形成電圧(-Vr,･針電極.･負極性)と同極性の-Vcを針電極に印

加すると､前者とは逆向きのTSCが流れる｡更に､形成電圧と異極性の+Vcを針

電極に印加するとVc=0の場合に流れたTSCと同じ方向のTSCが観測された｡この

ように､
-V,で電荷注入を行なった試料に流れるTSCの方向はVcの極性によって

変化することが明らかとなった｡これに対して､ (ち)図のように+Ⅴ-(針電極:

正極性)で電荷注入を行なった試料の1st run TSCは､ Vcの極性(Vc=0､ Vc>0､

Vc<0)に関係なくいずれも針電極方向に流れ､同じ温度(約50oC)にど-クエ.,を

もつ曲線となっている｡この図から､ VcとTSCピーク工血との関係を求めたと こ

ろFig.4-14が得られた.固から明らかなように､ TSCピーク工皿はVcの増加と共

に直線的に大き くなるオーム則を満足している｡

このことから､ TSCで解放される電荷量を1st run TSCと2nd run TSCとで取

り囲まれる面積から概算した｡ Fig.4-15はこの概算結果をVcに対してプロット

したものである｡国中の○､ △印は実測領域(20oC-80oCの範囲)について求め

たものであり､ ●印はFig.4-13(a)で外挿した一点鎖線の曲線部分も含めた面

積(20oC-120oCの範囲)について概算した結果をプロットしたものである｡
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Fig･4-15 QTSC-Vc characteristics･

-v(で電荷注入した試料においては負極性の針電極から電子が注入され､そ

れが固体中のキャリヤ･トラップに描獲卜QT)されているものとすれば､針電

極には+Q且､平板電極には+Qpの電荷がそれぞれ誘起される｡その後の昇温に伴

う熱刺激によってトラップ･キャリヤ(-QT)が解放されるとき､ Vc=0では全ト

ラ ップ電荷量の約1/3が針電極に向かって移動するものと思われ､外部回路に

は平板電極側の+Qpの一部(約600pC)がTSCと して観測される｡一般に､仝ト

ラップ電荷量はV｡-QTS｡特性のV｡が正及び負に増大したときの飽和電荷皇のそ

れぞれの値の和から評価される(22)が､ Fig.4-15の●印の曲線から同様の方
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法で概算するとき､全トラップ電荷量は約2700pCと評価できた｡

これに対して､ +V,で電荷注入した試料の電荷量(十QTS｡)はVcの変化によらず

一定の値を示している｡このことはTSCに寄与するキャリヤの種類やそのト

ラ ップ過程が前者とは異なることを示唆している｡即ち､前章で考察したよう

に､絶縁体中から抽出される自由電子の衝突電離による主鎖あるいは側鎖に直

結した正イオンが､針電極先端近傍の高電界部分に形成されると類推すれば､

この程度のVcによる外部電界は正イオンによる空間電荷電界より小さ く､ QTSC

には効果がないと考えることにより､ Fig.4-15の△印の結果は定性的に理解で

き る｡

以上のことから､固体中に形成される全空間電荷量は､針電極を負極性と し

た場合の方が正極性の場合より多く､短絡トリー(第2章)､極性反転トT)-(

第3章)の伸び長さに影響を及ぼす空間電荷の効果とは相対的に一致すること

が明らかとなった｡また､ Vc=0におけるTSCのど-クエ.nはFig.4-15に示すよう

に､ V,が負の方が正より小さいことも理解できる｡

く4.4.6〉 parti81he4ting法とキヤ1)ヤ･トラップの

エネルギー深さ

TSCピークに対応する活性化エネルギーを求めるために partュal beating 法

によりTSCを測定した｡ Fig.4-16はこの結果をアレニウス･プロットした一例

である｡
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TSCの初期立ち上がり部分から評価される活性化エネルギーを求め､この値

をそれぞれの加熱時における最高温度に対してプロットすればFig.4-17のよう

な関係が得られた｡また､ TSCピークに対応する活性化エネルギーを試料の形

成温度T,に対してプロットすればFig.4-18のような関係となる｡

これらの結果から､ TSCピークに対応する活性化エネルギーは形成電圧(Vr)

の極性､形成温度(Tr)によって大き く変化することが明らかとなった｡即ち､

-vrで電荷注入した試料の活性化エネルギーは､負極性の針電極から注入され

た電子がその飛程近傍まで移動して捕獲されたキャリヤ･トラップの深さに対

応するものと考えられる.この活性化エネルギーの値は形成温度を高くすると
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partial heating curves in Fig.4-16.

4.0

3.0

▼ 1

>Q)2･O
L
)

LU

l.0

0

. o一′
○一/

Vf=+20KV

ひ一ぺ)-○

- C>

Vf=-20KV

巴i
5

C⊆⊇こコ邑-

20 30 40 SO 60 70 80

Tf[oC]

Flg･4-18 Relation between forming

temperature and act土vat土on energes

-63-



大き くなるが､ TSCピークの現れる温度(約50oC)に対しては約1.5eVを得た｡こ

の値はフイルム状のPE試料を用いて､平等電界のもとで測定したTSCから求め

られている活性化エネルギー[コロナ帯電PE: 1.7eV(53oC)､ 1.3eV(69oC)､ 1.2

ev(98oC)(5)､ Ⅹ線照射PE: 1.0-1.2eV(23)､ 7線照射PE: 1.43eV(14)]と比較

的よい一致を示している｡

これに対して､ +Vr(針電極:正極性)で電荷注入した試料の病性化エネルギ

ーは､形成温度Tr=20oCで約2.4eVとなったが､この値は形成温度を高くすると

直線的にに大き くなり､ I,=60oCで約3.4eVを得た.しかし､これ以上の形成温

度ではこの値で飽和する傾向を示した｡

$ 4.5 # 7

針電極を挿入した低密度ポリエチレン試料を用い､著しい不平等電界のもと

で電荷注入した試料のTSCを測定した｡

このTSCは電荷注入過程で固体中の針電極先端近傍に形成された空間電荷に

起因するものである｡即ち､ IVrで電荷注入した試料では､負極性の針電極か

ら注入された電子が固体中のキャリヤ･トラップに捕獲され､このキャリヤの

熱的解放によってTSCが現れる｡このキャリヤ･トラップの深さは(1.0-1.5)eV

程度であった｡これに対して+Vr(針電極:正極性)を印加した試料のTSCは､前

者とは異なるキャリヤ､即ち､正極性の針電極先端の高電界によって固体中か

ら自由電子が抽出される際､衝突電離による主鎖あるいは側鎖に直結した正イ

オンによる空間電荷に起因する｡この正イオンの空間電荷に関連したTSCの活

性化エネルギーを(2.3-3.4)ev程度と推論した｡更に､コレクティング電圧Vc

を印加してTSCの測定を行ない､外部回路に流れる実質的な給電荷皇QTを概算

した.このとき得られたVc-QT,｡特性は形成電圧Vrの極性によって著しく異

なっている｡即ち､ -Vrで電荷注入した場合､負極性の針電極から注入され､

固体中のキャリヤ･トラップに捕獲された電子の総電荷皇QTは約2700pCと評価

された｡一方､ +V,で電荷注入した試料のTSCによる解放電荷皇はVcの極性､大

きさに関係なく一定の値となり､この程度のVcによる外部電界は正イオンによ

る空間電荷電界より小さ く､ QTS｡には効果がないと考えられた｡
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弟5章 化学乗積ポ])エチレンの直流トリーイング破卓と

乗積荊分解残撞の影f

$5.1 # %

架橋ポリエチレンは未架橋ポリエチレンに比べて耐熱変形性､耐交流トリー

イ ング性(1)～(`)などに優れており､我が国では電力ケーブルの絶縁材料と し

て広く用いられている｡一方､架橋ポ1)エチレンを直流電界下で使用した場

合､その絶縁性能は架橋剤分解残撞の影響を著しく受けることが指摘されてい

る(5)｡しかし､この絶縁性能に関連する空間電荷の効果と架橋剤分解残撞と

の相関性についてはほとんど明らかにされていない｡

本章では針電極を挿入した架橋ポ】)エチレンを主な対象材料と して用い､こ

れにインパルス電圧､直流電圧を印加するほかこの両者を観み合わせた極性反

転などを行ない､このとき生ずるトリーイング破壌について調べた｡更に､不

平等電界における熱刺激電流の測定も併せて行ない､空間電荷の形成に影響を

及ぼす架橋剤分解残撞の影響について考察している｡

さ5.2 試料及び突放方法

試料には板状(25mmx25mmx5mm)の末葉橋ポリエチレン(LDPE:日本ユニカー製

NUC19025)とこれを化学架橋したポリエチレン(ⅩLPE)､更にこのⅩLPEを80oCで

50時間真空乾燥したⅩLPE(heat-treated XLPE.･ HT-ⅩLPE)の三種頼を用いた.読

料の電極系､実験装置及び実験方法は前章で用いたものと全く同一であるo

$5.3 実散椿果

く5.3.1〉 トリーイング破卓

[Ⅰ]インパルストリー先生t圧

針電極を挿入した試料(電極間距離:5mm)に任意の大きさの正極性あるいは

負極性のイ ンパルス電圧(1.5/50〟s)を-一回印加した｡その後､シリコーン抽
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中から取り出した試料をミクロトームで150〟mの厚さに切り､この薄片試料を

100倍の頚徴鏡で観察し､トリーイング破壊の発生の有無を確認した｡ Fig.5-1

は印加電圧とトリー発生率(n/NxlOO[%])の関係を示した一例である｡この場

合､ Nはそれぞれの印加電圧に準備した試料個数(N≒10個)､ nはその内トリ
ー

の発生が確認された試料の数である｡この特性曲線からトリー発生率が50%に

相当する印加電圧を求め､これを｢イ ンパルスト1)一発生電圧(Ⅴ,(i,,｡･))｣と し

た｡

Table 5-1はⅩLPE､ HT-ⅩLPE両試料のインパルストリー発生電圧を示したもの

である｡正極性のインパルストリー発生電圧はⅩLPE､ HT-ⅩLPE南武料とも15KV

であり､熱処理の効果は認められなかった.これに対して負極性の場合は､ tTI

-ⅩLPEでは正極性と同じ値を示したが､ ⅩLPEで19KVと高い値を示した｡このこ

specimen

polarity
XLPE i-ⅠT-X工♪E

+ ○ △

● ▲

C)
q)
ト1
1J

Q)
∽

r｣

コ [

骨巴
叫gO ･r｣

ヰJ

O a

･r｣ (リ
+｣ U
吋 亡
ト･r｣

80

60

40

20

15 20

applied voltage [KV]

F土g.5-1 Relation between appl土ed 土mpulse voltage

and ratio of 土mpulse tree 土ncept土on.

Table 5-1 Impulse tree inception voltage.

specimlen

polarity

XⅠ｣PE I--汀-XⅠ｣PⅠ二

p○sltiVe 15Ⅳ 15Ⅳ

negative 19Ⅳ 15Ⅳ
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とはHT-ⅩLPEよりⅩLPEの方が針電極先端近傍に電荷注入による負の空間電荷形

成が容易であることを示唆している｡

[Ⅰ]直流トリー尭生t圧

試料に挿入した針電極に正極性あるいは負極性の直流電圧を500V/sの上昇速

度で印加した｡この昇圧過程において､針電極の先端近傍を100倍の顕微鏡で

観察し､トリー発生の異常が確認されたときの電圧を求めた｡このとき得られ

た電圧を｢直流トリー発生電圧(V.(｡c))｣と した｡

Fig.5-2は各試料の直流トリー発生電圧を示したものである｡図中のⅠ印は

直流トリー発生電圧のバラツキの範囲を示し､ ○､ ●印はその相加平均値をプ

ロットしたものである｡ ⅩLPE試料ではトl)-が発生する以前に油中沿面放電を

生じ､ a､ i印はその開始電圧Ⅴ.を示している｡従って､XLPE試料の直流トリ

ー発生電圧はこのV.以上となり､
LDPE､ nT-ⅩLPEのそれより非常に高いことを

示している｡いま､ uT-ⅩLPEの直流トリー発生電圧を相加平均値で評価すると

き､正､負両極性ともインパルストリ ー発生電圧(Table 5-1)より著しく高い

値を示した｡このことは既に前章で指摘したように､針電極の先端近傍に形成

⊆■些⊆
m- XI.PE

⊆■
IJnPI-三

F土g.5-2 DC t･ree 土ncept土on voltage.
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される空間電荷が諌電時間効果を示すことに対応しており､更にその効果は空

間電荷形成の容易なⅩLPEの方がHT-ⅩLPEより頼著であることを示しているもの

と思われる｡

[Ⅱ]凍性反軽トリーの伸び特性

試料に挿入した針電極に正極性あるいは負極性の直流電圧を200V/sの上昇速

度で印加した｡電圧が所定の大きさに達したとき昇圧を停止し､引き続きこの

電圧(直流前課電々圧:士V｡c)を昇圧過程の時間も含めて15分間印加した｡そ

の後､真空スイ ッチを開極し､ t,=1砂の待ち時間を経て､直流前課電々圧と同

極性あるいは異極性のインパルス電圧Vi,np=士40KVを印加した｡

Fig.5-3(a)､ (b)はそれぞれⅩLPE及びtlT-ⅩLPEにおける結果であり､種々の直

流前課電々圧に対して､異極性のインパルス電圧を印加して極性反転を行なっ

た場合及び同極性のインパルス電圧を印加した場合に針電極の先端近傍に発生

したトリーの伸び長さの関係を示したものである｡国中のⅠ印はトリーの伸び

長さのイ1ラッキの範囲を示し､ ○､ ●印はその相加平均値をプロットしたもの

である｡極性反転によって生じたトリー(極性反転トリー)の伸び長さは直流前

課電々圧の増加と共に大き くなる傾向を示し､更にトリーの伸び長さに及ぼす

直流前課電々圧の効果と して､負極性の方が正極性の場合より著しい影響を示

している｡これに対して同極性電圧印加の場合は､直流前課電･々圧を大き くす

るほどトリ
ーの伸び長さは小さ くなる特性を示した｡また､このような傾向は

HT-ⅩLPEよ りⅩLPEの方が顕著であり､空間電荷形成と関連することを示唆して

いる｡

く5.3.2〉 熱刺激t涜による空間電荷の評価

[Ⅰ] TSC曲浪

針電極を挿入した試料(電極間距離: 2mm)を形成電圧Vr=-20KV(以降､ Vrの極

性は針電極の極性で表示する)､形成温度Tr=50oC､形成時間tr=15分の実験条

件で電荷注入し､その後､ 20oCまで急冷し短絡状態のまま1.5oC/minの昇温速

度でTSCを測定した｡ Fig.5-4はこのとき得たTSC(1st run TSC)曲線の一例であ

る｡国中の破線は1st run TSCの測定後､試料の電極間は短絡状感のまま20oC
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F土g･5-3 Length of tree for dc pre-stress.

まで急冷し､再び1.5oC/minの昇温で得た､いわゆる2nd run TSCであり､ Vr=0

の状態の試料を熱的解放に伴って流れる電流である.

lらt run TSCのピーク1mの現れる温度はⅩLPE､ nT-ⅩLPE試料において約45oC､

LDPE試料では約60oCである｡このことはLDPEを架橋することによってTSCピー

クに対応する温度が低温側に移行することを示している｡また､ HT-XLPEのTSC

ピークⅠ皿の値はLDPEのそれにほぼ等し く､ ⅩLPEの約1/2の大きさとなってい

る｡
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Fig.5-5はⅩLPEにおけるTSC曲線の形成電圧-V,(針電極:負極性)に対する変

化を示したものである｡また､ Fig.5-6はこの1st run TSCと 2nd run TSCとで

取り囲まれる面積から概算した電荷量QTSCのVrに対する変化を示したものであ

り､ QTSCの値はVfに対してほぼ直線的に増加する傾向を示した. Fig.5-7は V(

=-22.5KVにおけるQTScの値を各試料について比較したものである｡ XLPEのQTSc

T 【oC]
20 30 40 50 60 70 80

-ii

<
し一

rJ7

r･｣
l

ヨー10
塁

bE

〔/つ
ト■

B=l-: ,
ー

●-ー

･0
'E

■E

0ニ

'c

li

Vf=-2

Tf-50o

tF15m

---･: Vf=

○: XLP

△: HT-

●: Lop

Fig･5-4 TypICal TSC spectra of each specimen.
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Fig･5-5 TypICal TSC spectra of XLPE.
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は約2100pCであり､ nT-ⅩLPEのそれは約650pCを示した.この結果､ ⅩLPEを真空

中で熱処理することによって電荷量QTS｡の値は約1/3に減少したことになる｡
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forming voltage and QTSC書
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[Ⅰ] p8rti81 he8tin且法によるTSC

Fig.5-8は形成電圧Vf=-20KV(針電極:負極性)､形成温度T(=50oC､形成時間

tr=15minの実験条件で電荷注入したⅩLPEについて､ partial beating 法による

TSCを測定し､その結果をアーレニウス･プロットした一例である｡この直線の

傾きからTSCピークに対応する活性化エネルギーを求め､この値をそれぞれの

加熱時における最高温度に対してプロットすればFig.5-9ような関係を得た｡

この結果､ ⅩLPEの活性化エネルギーは約1.8eV､ HT-ⅩLPEのその値はLDPEの活性

化エネルギーにほぼ等しい約1.5eVと評価できた.
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Fig･5-8 Partial heating TSC for XLPE.
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さ5.4 突放措真の検討

トリーイング破壌とTSC測定で得られた実験結果を比較検討するとき､ ⅩLPE

はRT-ⅩLPEに比べて直流トリ ー発生電圧及び極性反転トリ ーの伸び長さに及ぼ

す空間電荷の影響が顕著であることが明らかとなった.

一般に､ポリエチレンの空間電荷形成に寄与する電子トラップとして芳香族

系不純物(6)､主鎖の不飽和結合(7)､ニトロ基やカルポニル基(8)､(9)などが

知られている｡

ⅩLPEとHトⅩLPEとの材料物性的な違いを明らかにするために､赤外吸収スベ

クトルを測定し､その比較をFig.5-10に示した.固から明らかなよに､ ⅩLPEで

は1600cm~1及び;1690cm-1付近に特徴的な吸収が観測された｡これらの吸収はそ

れぞれベンゼン核の振動及びケトン類に関係するものと思われ､架橋剤分解残

妻査であるアセト.7ユノン( 昏.c- C H3)の存在を示唆している｡ ⅩLPEは

ジク ミル･パーオキサイド(Dicumile Pere-oxide:DCP)を添加して熱分解に

ょってイヒ学的に架橋させたものであり､架橋剤の分解生成物がⅩLPE中に残って

いることが知られている｡即ち､ DCPの分解生成物と してはFig.5-11に示すよ

うに液体成分のアセトフユノン､ク ミルアルコールと気体成分のメタン､エタ

ンが生成される｡この場合､基材料や加熱温度が異なるとアセトフユノンとク

28tv･a2v4e

n23心三….:81｡2J7[t6n-1ミs

Flg･5-10 IR spectra of XLPE

and HT-XLPE.
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CH3 CH5

(dicumile pere-oxide:DCP)

CH3

z昏;-o･CH3

昏cf:≡
+

･CH5

(acetopbenone)

Flg.5-ll Decompos土t土on of DCP.

+ [I20

ミルアルコールの生成率が変わることが知られておりく10)､ポリエチレンを基

材料と し､成形温度の高い場合にはアセトフユノンの生成率が高くなると指摘

されている(ll)｡

アセトフユノンは芳香族系分子やカルポニル基などの極性基を含み､これら

がⅩLPE中のキャリヤ･トラップと して働いているものと思われる｡これに対し

て､真空中で長時間にわたって加熱乾燥したnT-ⅩLPEではアセトフユノンが消

失したことを示唆している｡

以上のよに試料の材料物性に着目するとき､ ⅩLPEは架橋剤分解残撞を含んで

いることから､そのトリーイング性状はアセトフユノンに関連した空間電荷形

成が問題となる｡一方､印加時間の極めて短いインパルス電圧によるト1)一発

生電圧(Tables-1)は試料及び印加電圧の極性による差異が小さいことから､ト

リ
ー発生に及ぼす空間電荷の効果は小さいものと思われる｡特に､正極性のイ

ンパルストリー発生電圧を基礎として針電極先端におけるトリー発生電界E`n｡
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を次式で概算するとき､その値はほぼPE固有の絶縁破壊強さ(=)に等しく､約

6.5上tV/cmが得られ､トリー発生に及ぼす空間電荷効果が無視できるほど小さい

ことを示唆している｡

El.nc=
2Vl(l皿.)

2. 3r･log(1+4d/r)
(5-1)

ただし､ Vi(i血o)は正極性のインパルストリ-発生電圧(15KV)､ rは針電極の先

端曲率半径､ dは電極間距離である｡

これに対して印加時間の比較的長い直流電圧に対するトリー発生電圧は各試

料とも著しい空間電荷の影響を受け､インパルストリー発生電圧より非常に高
I

l

い値となってい…る｡このような空間電荷の影響は極性反転トリーの伸び長さ､

同極性の電圧を印加して生じたトリーの伸び長さと極性反転電圧と して用いた

ものと同じ大きゝさのインパルス電圧のみを印加して発生したトリー､いわゆる

イ ンパルストリーの伸び長さとの比較からも検討できる｡

いま､直流前課電々圧Ⅴ｡｡と極性反転電圧､または同極性印加電圧のインパ

ルス電圧Vi.u=士40KVとの差電圧V=tVdc-Vi皿Plに注目して､この差電圧Ⅴに対す

るトリーの伸び長さLを､ Vi皿P=士40KVのみを印加して生じたインパルストリ-

の伸び長さLim,で規格化した値の変化を調べてみる｡ Fig.5-12(a)､ (b)はそれ

ぞれ-Vinp及び+Vln.で極性反転などを行なった試料に対して求めたⅤ-L/L.A.特

性である｡すなわち､差電圧Ⅴ=40KVはV｡c=0に対応し､そのときのトリーの伸び

長さの比L/Li..pは正負両極性とも1になるように規格化している｡従って､差

電圧VがV>40KVの場合は極性反転を表わしている｡このときのトリーの伸び長

さの比はL/Li皿P>1となり､差電圧が大き くなる程トリーの伸び長さの比は大

き くなる｡これに対して差電圧がⅤ<40RVの場合は同極性の電圧を印加した場

合であり､ L/L.mp<1の関係を示し､差電圧が小さ くなるほどトリーの伸び長

さの比は小さ くなっている｡更に､この直線の傾きはⅩLPEの方がnT-ⅩLPEに比

べて大き く､直流前課電によって形成される空間電荷の効果の著しいことを示

唆している｡このような現象は､直流電圧の前課電によって針電極先端近傍の

高電界部分に注入されたキャリヤが直流前課電々圧と同極性の空間電荷を形成

し､この空間電荷によるポアソン電界と同極性電圧の印加時､あるいは極性反

転時のインパルス電圧による外部電界との相互作用により生ずるものと思われ
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and differential voltage( l土Vdc

SVimp()･

る｡即ち､針電極先端近傍に形成される空間電荷は直流前課電々圧を大き くす

れば増加することがFig.5-5からも推察でき､事実､ TSC曲線が取り囲む面積か

ら概算した電荷量QTS｡はFig.5-6に示すように直流前課電々圧の大きさに比例

して増加している｡極性反転においては､直流電圧の前課電により形成された

同極性の空間電荷によるポアソン電界がインパルス電圧の印加によって生ずる
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電界に加算され､針電極先端近傍の電界は一層大き くなり､極性反転ト1)-の

伸び長さが増大するものと思われる｡これに対して同極性のインパルス電圧を

印加した場合においては､ポアソン電界とインパルス電圧による外部電界とは

方向が逆になりお互いに相殺し､針電極先端近傍の電界は弱められ､トリーの

伸び長さは小さ くなるものと思われる｡

Fig.5-6で明らかなように､同じ大きさの形成電圧でもアセトフユノンを含

むⅩLPEの電荷量QTS｡はHT-ⅩLPEのそれよりも約3.2倍大き く､このことは両試料

に対する直流トリー発生電圧(Fig.5-2)や極性反転トリーの伸び長さ(Fig.5-3)

などとは定性的に一致している｡

また､ TSCピークに対応する活性化エネルギーからキヤ])ヤ･トラップの深

さを評価すると､ XLPEでは約1.8eVであるのに対して､ tlT-XLPEでは低密度ポリ

エチレンの値(8)とほぼ等しい約1.5eVとなり､熱処理によるアセトフユノンの

消失の効果が現れている｡

さ5.5 措 首

板状の化学架橋ポリエチレン(ⅩLPE)と同じ形状の熱処理ⅩLPE(nT-ⅩLPE)に針

電極を挿入した試料を用いて､空間電荷に関連する直流トリーイング破壊と空

間電荷形成に及ぼす架橋剤分解残壇の影響について検討した｡更に､この空間

電荷の効果を詳細に調べるために､トリーイング破壌試験に使用されているも

のと同じ針対平板電極系試料を用い､不平等電界における熱刺激電流(TSC)も

併せて測定した｡その結果を要約すると次のようである｡

(1)正極性のインパルストリー発生電圧はⅩLPE及びHT-ⅩLPEともに約15KVとな

り､そのときの針電極先端の電界を概算するとき約6.5HV/cmが得られた.この

値はフイルム状試料を用いた平等電界で得られる材料固有の絶縁破壌強さにほ

ぼ等しい｡

(2)負極性の直流トリー発生電圧は正極性のそれより高く､極性効果を示し

た｡また､ ⅩLPEの直流トリ ー発生電圧はHT-ⅩLPEのそれより著しく高く､試料

による差異を示し､トラップ･キャリヤによる空間電荷形成に対する架橋剤分

解残撞の影響が明らかとなった｡

(3)極性反転トi)-の伸び長さは直流前課電々圧の極性と大きさに依存する.

負極性の直流電圧を前課電した場合､針電極から注入された電子による同極性

の空間電荷形成が容易であり､しかもその効果が顕著であることを示した｡ま
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た､ XLPEの方がHT-XLPEよりも空間電荷効果は著しいことが明らかとなった｡

(4) TSC曲線は約45oCにピークをもつ山形の曲線となり､その曲線で取り囲ま

れる面積から概算した見掛けの空間電荷量は､ ⅩLPEの方がHT-ⅩLPEより約3倍大

き くなっている｡

(5) TSCピークに対応する活性化エネルギーは､ ⅩLPEで約1.8eV､ tIT-ⅩLPEで約

1.5eVと評価された｡

以上の結果､直流トリ
ーイング破壊に及ぼす空間電荷の影響はTSC曲線から

概算した電荷量の変化に対応しており､電荷量の多いⅩLPEで空間電荷の影響が

著しい｡このことはⅩLPE中に存在する架橋剤分解残撞がキャリヤ･トラップと

して働く ことを示しており､そのトラップ深さは約1.8eVと評価された.
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第6章 エチレンー酢酸ビニル共重合体の直流トリーイング破ヰ

さ6.1 清 音

エチレンー酢酸ビニル共重合体(Ethylene-Vinyl Acetate Copolymer: EVA)

は酢酸ビニル(Vinyl Acetate:VA)の含量が7%以下のものはポリエチレンに近

い物理的性質を示すことが知られている(1)｡また､ EVAの特徴的な性質は､エ

チレンにVAを共重合させることによって主鎖に適当量のエステル型短鎖分岐を

与え､非結晶領域を多く し､結晶化度と結晶の大きさを変化させることにある

(1)｡即ち､ VA含量の増加に伴ってEVAの密度は増大し(2)､その結晶化度は直

線的に小さ くなる(3)ことが知られている｡ P.M.KamathはEVAの結晶化度を次の

直線式で与えている(=｡

結晶化度: x[%]=63.0-1.47×(VA含量:wt%)(3)---(6-1)

EVAの電気的性質についてもよ く研究が行なわれており､誘電緩和機構の検

討によれば高温側から結晶領域に関連したα壌和(約30oC)(り､非結晶領域の

セグメント運動に起因したβ緩和(-19oC(I)､約OoC(=)及び局部的運動による

7緩和(約-100oC(4)､約-80?C(5))の存在が報告されている｡また､ EVAの導電

率はVA含量の増加と共に大き くなり(4)､(5)､ 12.5wt%以上の含量になると結

晶化に影響されない多くのキャリヤの存在が指摘されている(=｡また､ 7線

を照射したEVAの熱刺激電流(TSC)は結晶融解と密接に関係し､ TSCピークの大

きさは結晶化度の低下と共に小さ くなり､空間電荷対策の一つと して､結晶化

度及び徴結晶の大きさを小さ くすることが有効な手段である(ら)との指摘もあ

る｡

本章ではポリエチレンの直流トリーイング破壌を基礎と して､ VA含量によっ

て結晶化度の変化するエチレンー酢酸ビニル共重合体の直流トリーイング破壊

を明らかにし､これi子及ぼすVA含量の影響について調べた｡更に､不平等電界

における熱刺激電流の測定も併せて行ない､これら諸現象に関連する空間電荷

の形成に及ぼすVA含量の影響について考察している｡
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$6.2 試料及び実散方法

試料には低密度ポリエチレン(三菱油化製LK-30:LDPE)とエチレンに酢酸ビ

ニル(VA)を5.5wt%から22.Owt%の範囲で均一に分布するように含有させた4種

類のエチレンー酢酸ビニル共重合体(EVA-1､ 2､ 3､ 4)の計5種類を用いている.

エチレンー酢酸ビニル共重合体は繰り返し単位と して[-(Ct12-CH2)皿-CH2一

橋造を有し､エチレン主鎖及びアセトキシ基に属するメチル基-の

ポリマーの連鎖移動による長鎖分岐と､共重合された酢酸ビニルに

よるエステル型の短鎖分岐とからなっており､この短鎖分岐を与え

ることによって非結晶領域を多くする典型的なランダム共重合体である｡

でmは繰り返し単位を表わし､エチレン単位数である｡

-]の

=O

H2

i:コ i=

し_ し_

Table 6-1は各試料の主な物理的性質を示したものである｡結晶化度xは実

験式(6-1)から概算した値であり､ VA含量の増加に共なって直線的に小さ くな

ることが明らかにされている(=｡軟化温度､結晶化温度はそれぞれFig 6-1､

Fig.6-2に示すように､示差走査熱量計(Differential Scanning Calorimeter

:DSC)で昇温時､降温時に測定した融解特性､結晶化特性から求めている¢ こ

れらの特性のベース･ラインは適当に移動させて示してある｡

トリーイング破壊及び熱刺激電流(TSC)の測定に使用した試料の形状､電

極系及び実験装置､実験方法は前章のものと全く同一である｡

Table 6-i Specimens used and their physical properties･

試料

項目
LDPE EVA-1 EVA-2 EVA-3 EVA-4

酢酸ビニル含量:VA[wt%] 0 5.5 12.5 16.5 22.0

密度[g/cm3] 0.918 0.922 0.927 0.933 0.937

軟化温度[○C] 106.0 101.O 93.5 92.0 85.0

結晶化温度[○C] 85.5 81.0 69.5 67.5 55.0

*

結晶化度:x[%] 63.0 54.9 44.6 38.7 30.7

* x[%]-63.0-1.47×VA(3)
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$6.3 実放括果

く6.3.1〉 トリーイング破ヰ
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[Ⅰ] イン^'ルストリー発生電圧に及ぼすVA含量の効果

Fig.6-3はLDPE､ EVA-1､ EVA-3及びEVA-4試料の針電極に負極性のインパルス

電圧を印加した場合の印加電圧の大きさとトリ-発生率(n/NXIOO[%];N:同

一-印加電圧に供した試料個数(N≒10個)､ n:N偶の試料中にトリーの発生が確

認された試料個数)との関係を示した一例である.そして､前章と同じように

トリー発生率50%に相当する印加電圧を求め､これを｢インパルストリー発生

電圧(士V-(imp))｣と した｡
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F土g.6-3 Relatlon between applled 土mpulse voltage

and ratio of tree 土ncept土on.

Fig.6-4はインパルストリー発生電圧のVA含量依存性とその極性効果を示し

たものである｡正極性の場合､インパルストリー発生電圧(+Vi(imp))はLDPEで

約11KVを示し､ VA含量の増加と共にほぼ直線的に低下している｡これに対して

負極性のインパルストリー発生電圧(-Vi(imp))はLDPEにおいて正極性のそれよ

り約2倍大きい値が得られた｡また､この値はVA含量の増加と共に著し く低下

し､ VA含量が16.5wt%のEVA-3試料では正極性の値とほぼ同じトリー発生電圧

を示した.しかし､ VA含量が22.Owt%のEVA-4試料のトリ ー発生電圧は再び大

き くなり､正極性のそれの約2倍大きい14KVを示した｡このようにインパルス

トリー発生電圧は印加電圧の極性とVA含量によって著しい変化を示した｡
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[Ⅰ] 直流トリー発生t圧に及ぼすVA含主の効果

試料中に挿入した針電極に正極性あるいは負極性の直流電圧を500V/sの上昇

速度で印加し､その過程において針電極先端近傍を100倍の顕微鏡で観察し

た｡そして､前章と同様に針電極の先端近傍にトリーの発生が確認されたとき

の電圧を求め､これを｢直流トリー発生電圧(±Vi(｡c))｣と した｡この場合､

LDPEは光速通性が悪く､電圧印加の状態で針電極先端近傍の変化を直接廟微鏡

で確認することは困難なため､インパルスト1)-の場合と同様の方法で観察し

た｡即ち､直流電圧を任意の値まで昇圧した後電源を遮断し､試料の電極間の

電位が零になってから試料を油槽中から取り出し､ミクロトームで約150〟mの

厚さに切り取った.この薄片試料を100倍の顕微鏡で観察し､トリーの発生の

有無を確かめた｡そして､印加電圧-トリー発生率特性からトリー発生率50%

に相当する_印加電圧を求め､これを｢直流トリー発生電圧(士V.(｡c))｣と した｡

Fig.6-5は直流トリー発生電圧のVA含量依存性とその極性効果を示したもの

である｡国中のⅠ印は直流トリー発生電圧のバラツキの範囲を示し､ ○､ ●印

はその相加平均値をプロットしたものである｡固から明らかなように､直流ト

リ
ー発生電圧は印加電圧の極性及びVA含量によって異なった値を示している｡

即ち､ VA含量に対する直流トリー発生電圧はVA含量によらず正極性より負極性

のほうが高く､約1.8倍の極性比を示している｡また､印加電圧の極性によら

ず直流トリー発生電圧はVA含量の増加と共に著しく低下した｡しかし､ VA含量
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が16.5wt%以上になると特性曲線は反対に上昇する傾向を示し､ Fig.6-4の負

極性インパルストリー発生電圧のVA含量依存性と類似している｡

[Ⅱ] 直流トリー形状のVA含主による変化

前[Ⅰ]項のVA含量一直流トリー発生電圧特性におけるトリー形状の観察も行

なった｡ Fig.616はこのとき観察された各試料のトリー形状を示した一例であ

る｡国中のVi(｡c)の値はその試料自身の直流トt)一発生電圧であり､ V.の値は

トリー発生後引き続き印加した電圧の大きさを示している｡

針電極の先端近傍に発生した初期トリーの形状は印加電圧の極性及びVA含量

によって著し く変化している｡試料の針電極に正極性の直流電圧を印加した場

合､ VA含量が12.5wt%以下の試料(LDPE､ EVA11､ EVA12)のトリー形状はトリー

状トリーで発生､進展するが､ VA含量の比較的多いEVA-3､ EVA-4試料では､ま

ず針電極先端近傍に紡錘状のトリーが発生する｡この紡錘状トリーの形は印加

電圧の上昇と共に徐々に大き くなり､約30〟m程度まで大き くなるとその先端

近傍からトリー状トリーが発生し､急速に進展している｡これに対して負極性

の場合のトリー状トリーの発生と進展は､ VA含量が5.5wt%以下の試料(LDPE､

EVA-1)にのみ観察された.しかし､紡錘状トリーの発生は正極性の場合に比べ

てVA含量の少ないEVA-2試料(12.5wt%)から観察され､この形状の印加電圧に

対する進展率は正極性のそれに比べて非常に小さ く､しかも印加電圧を-90KV
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Fig.6-6 Polarity effect of dc tree shape for VA content.
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まで上昇してもトリー状トリー-の形状変化には至らなかった｡

[Ⅳ] 轟性反転トリーの伸び長さに及ぼすVA含iの効果

試料に挿入した針電極に負極性の直流電圧を200V/sの上昇速度で前課電し､

V｡c=-20KVに達すると昇圧を停止し､引き続きこのV｡cを昇圧過程を含めて所定

の時間印加した.その後､真空スイッチを開極し､ t,=1砂の待ち時間を経て､

正極性のインパルス電圧Vi皿P=+40KVを針電極に印加して極性反転を行なった.

Fig.6-7は直流電圧の前課電時間に対する極性反転トリーの伸び長さの変化

を示したものである｡国中のⅠ印は極性反転トリーの伸び長さのバラツキの範

囲を示し､ ○､ ●印などはその相加平均値をプロットしたものである｡前課電

時間が零におけるトリーの伸び長さは極性反転に用いたインパルス電圧Vtn,=

十40KVのみを単独に印加して得られたインパルスト1) -の伸び長さを示してい

る｡
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Fig.617 Effect of duration of dc pre-stress

on the length of polarity reversal tree･

極性反転トリーの伸び長さは､まず直流電圧の前課電時間の増加と共に大き

く なり､ある前課電時間で極大の伸びを示した後徐々に小さ くなっている｡更
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に､前課電時間を増加すると極性反転トリーの伸び長さは再び大き くなる傾向

を示した｡このような極性反転トリーの伸び長さの変化は､直流電圧の前課電

によって負極性の針電極から注入された電子が固体中のキャリヤ･トラップに

捕獲され､それがデトラップ､リトラップされることによる空間電荷分布の時

間的､空間的変化に対応することを示唆している｡

く6.3.2〉 熟刺激t涜

Fig.6-8は形成電圧Vr=-20KV(以降､ Ⅴ{の極性は針電極の極性で表示する)､

形成温度T,=50oC､形成時間tr=15分の実験条件で電荷注入した各試料を短絡状

感のまま1.5oC/minの昇温速度で得たTSC(lらt run TSC)曲線の一例である｡国

中の破線は1st run TSCを測定した後､試料の電極間は短絡状態のまま20oCま

で急冷し､.再び1.5oC/minの昇温で得た､いわゆる2nd run TSCであり､1st run

TSCとの差から空間電荷の寄与が評価される｡ 1s亡 run TSCはいずれの試料にお

いても放電々流と同一方向に流れ､ある温度でど-クエ皿を示す典型的な山形の

曲線を.示した｡
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Fig･6-8 TypICal TSC speCtra･

Fig.6-9はEVA-3試料について､形成電圧Vrの大きさと極性を変化した場合の

TSC曲線の一例である. Fig.6-10はこのTSC曲線の結果から求めたTSCピークIn
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Flg･6-9 Dependence of TSC spectrum on
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の形成電圧Vrに対する変化を示した一例である｡この場合､ TSCピークⅠ.Aの債

はVfに対してほぼ直線的に大き くなるが､同じ形成電圧Ⅴ,に対するIEBの値を

比較するとき､ IV((針電極:負極性)による工nの方が+Vr(針電極:正極性)によ

るそれより大きい極性効果を示した｡しかもこの直線を延長しても座標原点に

帰着せず､正負両極性とも横軸である形成電圧軸上の同じ電圧値Vtbにおいて

交差している｡この電圧値VthはFig.6-11に示すようにVA含量の増加と共に直
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線的に小さ くなっている｡このことはVA含量の増加と共に電子注入に必要な電

界しきい値が小さ くなることを示唆している｡

さ6.4 実散措果の検討

インパルストリー発生電圧(±Vi(i.u))及び直流トリー発生電圧(士Ⅴ.(｡c))

を次式のVに代入し､トリー発生時の針電極先端の静電界E皿.Xを概算し､ト1)

一発生電界E`=Em&xを求めた｡

El=E."x=
2V

2.3r･log(1十4d/r)

( 6 )

------(6-2)

ただし､ rは針電極先端の曲率半径､ dは電極間距離である｡
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Table 6-2はこの計算結果をまとめたものであり､インパルス電圧及び直流

電圧によるそれぞれのトリ-発生電界±Ei(imp)､士Eiく｡c)を示している｡表

中のErは長尾らがフイルム状試料(厚さ:約30〟m)にパルス電圧(パルス幅:5

jLs)を印加して､平等電界下で求めた試料固有の絶縁破壊強さ(丁)である｡ E{

の値はVA含量の増加と共に低下し､弾性率の低下と対応している｡また､ E,と

士E`(L也p)､土色i(｡c)とは測定した電極の幾何学的形状や電界分布などが極端

に異なっているため､これらの値を単純に比較することには問題があるが､ Ef

≦土Ei(i.A,)≪士Ez(dc)の関係を示している｡更に､ ±Ei(imp)､士Ei(｡c)の値

は電圧の印加時間や試料の材料物性に影響を及ぼすVA含量によっても異なって

おり､空間電荷の形成と関連していることを示唆している｡

まず､正極性のインパルストリ-発生においては､ +Eiくi.")≒Efの関係を示

し､また+Ei(i.")で発生した初期トi)-の伸び長さとE,を求めたフイルム状試

料の厚さがはぼ等しいという実験事実に注目ずるとき､正嬢性インパルストリ

ーーの発生に及ぼす空間電荷の影響は無視できるはど微小であると思われる｡こ

れに対して負極性のインパルストリー発生電界-Ei(imp)は､いずれの試料にお
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Table 6-2 Tree土nceptlon electric strength(E土).and
土ntrlns土c breakdown strength(Ef) for each speclmen･

試料

項目
LI)PE EVA-1 EVA-2 EVA-5 孤-4

+Ei(imp)(MV/cm) 5.5 4.8 4.1 5.8 5.4

-Ei(imp)(MV/cm)
10.6 8.6 5.0 4.8 6.6

+Ei(dc)(hN/cm) 12.0 10.5 6.6 6.2 8.5

-Ei(dc)(MV/cm)
21.4 18.2 15.4 12.6 14.5

Ef(MV/cm)(7)
5.1 4.6 4.5 4.1 4.0

いてもE,辛+Ei(imp)<-E-(`t.,,)の関係を示し､トリーの発生に対する負極性の

針電極から注入された電子による同極性の空間電荷の効果を示している｡この

空間電荷の影響は特にVA含量が16.5wt%以上になると顕著になっている｡

直流トリーの発生はインパルス電圧に比べて長い印加時間となることから､

針電極先端近傍の空間電荷形成には時間効果を示し､士Ei(..u)≪士Et(｡c)の

関係となった.また､ +Ei(dc)<-El(｡c)の関係を示すことから直流トリーの発

生に及ぼす空間電荷の影響は正極性よりも負極性の方が大きいことが明らかに

なった｡しかもVA含量に対する直流トリー発生電圧は負極性のインパルストリ

ー発生電圧特性と同様にVA含量の増加と共に低下し､VA含量が16.5wt%(EVA-3)

以上になると再び増大するV字特性を示している｡

前章において低密度ポ7)エチレンの直流トI)-の発生について明らかにし､

針電極が正極性の場合､その先端近傍の高電界部分では電子抽出に起因する正

イオンが同極性の空間電荷を形成し､針電極を負極性と した場合にはその先端

から電子が注入され､飛程(u)の近傍まで移動して捕獲された電子が同極性の

空間電荷を形成し､それらがトリーの発生に影響を及ぼすものと考察した｡し

たがって､ EVA試料の直流トリー発生電圧の極性による相違は､空間電荷形成

に関連したこれらキャリヤ種の速いのほか空間電荷の絶対量に影響を及ぼすVA

含量に関係したアセトキシ側鎖卜0-

宮
-C H3)中のカルポニル基とに関連して

いるものと思われる｡以上のことは極性反転トリーの伸び特性に対しても同じ

ように考えることができる｡即ち､ VA含量を増加すると導電率が大き くなると

の指摘もあり(13)､直流電圧の前課電時に注入された電子がVA含量の増加と共
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に試料内に深く侵入し､空間電荷を形成するので極性反転トリー伸び長さが増

大するものと考えられる｡更に､直流電圧の前課電時間が長くなると､電子は

デトラップとリトラップを繰り返しながらその空間電荷分布が時間的､空間的

に広がるので､やがて極性反転トリーの伸び長さが減少するものと思われる｡

このように推論することによって､極大の伸びを示した後の極性反転トリーの

伸び長さの変化は定性的に理解できる｡

VA含量に対する空間電荷量の変化を定量的に検討するためにTSC(Fig.6-8､

Fig.6-9)の測定を行ない､その取り囲む面積から見掛けの空間電荷量QTS｡を概

算した｡ Fig.6-12はその結果を示したものであり､ VA含量の増加に従ってQTS｡

は直線的に増加している｡また､形成電圧Vfを一定にと りその極性をかえると

き､同じVA含単に対する見掛けの空間電荷量QTSCは(QTSC).Ⅴ,<(QTSC)-v,の関

係を示し､直流トリ ー発生電圧及び極性反転トリ ーの伸び長さに及ぼす空間電

荷の効果をよく説明している｡

2000

′~~ヽ

U
QJ

ヽJ

諾1000
トー
C/
+l

Vf-±ZOKV

Tf=50oC

tf=15min

/｡ ‥ vf-.20KV
O

● : Vf=-20KV

5 10 15 ZO Z5

vinyl acetate content [wt%]

Fig･6-12 Relation between VA content and QTSC･

以上の結果を総合するとき､基本的にはVA含量を増加すると､材料固有の絶

縁破壌強さ E
f及び正極性のイ ンパルスト1)一発生電界+Ei(i皿,)特性に見られ

るように､ EVA試料の絶縁破壌強さは直線的に低下するが､針電極先端近傍に

おいて空間電荷の形成が比較的容易になり､ -E.(imp)や士E.(｡c)特性などは空

間電荷による電界緩和作用と材料固有の絶縁破壌強さ(Er)とが相互に関連し合
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い､ VA含量が16.5wt%以上の試料では前者の影響が強く表れてV字特性を示す

ものと思われる｡

$6.5 # 7

針電極を挿入したエチレンー酢酸ビニル共重合体(EVA)試料を用い､これに

イ ンパルス電圧及び直流電圧を印加してそれぞれのトリー発生電圧を■求め､こ

れらのVA含量依存性について調べた｡更に､この両電圧を基礎と してそれらを

組み合わせた極性反転を行ない､空間電荷形成に関連するトリーイング破壌に

ついても調べた｡また､トリーイング破壊に用いた試料と同じ電極系の試料を

用いて熱刺激電流(TSC)の測定も併せて行ない､そのTSC曲線に取り囲まれる面

積からVA含量の変化に伴う電荷量QTS｡を概算した｡そして､空間電荷の時間

的､空間的な分布状態を推論し､空間電荷に関連するトリーの発生と進展につ

いて考察した｡主な結果を要約すると次のようである｡

(1)正極性のインパルストリー発生電圧(+Vi(i皿.))はVA含量の増加と共に直

線的に低下する｡この電圧値から概算した針電極先端の静電界をトリー発生電

界と仮定すれば､この値はフイルム状試料で求められた材料固有の絶縁破壊強

さ(Ef)にはぼ等し く､正極性のインパルストリー発生に及ぼす空間電荷の影響

は無視できるほど小さいものと思われる｡

(2)負極性のインパルスト1)一発生電圧(-V.(..u))は正極性のそれより大き

く､空間電荷効果の大きいことが示唆された｡この極性比(-Vi(.A,)/+Ⅴ-(,A.)

)はLDPEにおいて約2倍であるが､ VA含量によってその値はLDPE>EVA-4>EVA-1

>EVA-2>EVA-3の順に小さ くなり､ EVA-3で約1.2倍を示した｡

(3)直流トリー発生電圧(士Vl(｡｡))は正極性のインパルストリー発生電圧よ

り も非常に大き く､著しい空間電荷効果が示唆された. LDPEで+Vf(｡c)=25KV､

-V,(｡e)=44KVとなり､正極性に対して負極性の方が約1.8倍大き くなってい

る.また､正負両極性ともVA含量の増加と共に士Vl(｡c)は同じ割合で低下し､

16.5wt%のVA含量以上になると再び大き くなるV字特性の傾向を示した｡

(4)直流トリ ーの形状は極性によってわずかに異なり､ VA含量の増加と共に

トリー状トリーから紡錘状トリー-と形状変化を示した.

(5)極性反転トリ
ーの伸び長さは､まず直流前課電々圧の印加時間を増加し

ていく と大き くなり､ある時間で極大の伸び長さを示した後､小さ くなる｡更

に､直流電圧の前課電時間を増加すると､極性反転トリーの伸び長さは再び大
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き くなる傾向を示した｡この極性反転トリーの極大の伸び長さはVA含量の多い

試料はど大き くなり､極大値の生ずる位置は短時間側へ移行している｡このよ

うな特性は試料の導電率に関係し､直流電圧の前課電過程において針電極から

注入された電子の侵入深さに関連するものと思われる｡また､その後のトリー

伸び長さの変化は固体中に捕獲された電子のデトラップ及びリトラップによる

時間的､空間的な電荷分布の変化に対応するものと思われる｡

(6) TSC曲線の取り囲む面積から概算した見掛けの空間電荷量QTSCはVA含量の

増加と共に大きくなるが､その大きさは(QTSC)-v{>(QTSC).vrの関係となり､

針電極が負極性の場合に大きな電荷量QTS｡が得られる｡

以上のような実験事実を総合するとき､ EVA試料のトリーイング破壊はVA含

量の増加によるE∫の低下特性と針電極からのキャリヤ注入､抽出に伴い試料中

に形成される空間電荷による電界彼和作用とが相互に関連して変化するものと

思われる｡また､ VA含量が16.5wt% 以上になると空間電荷の効果が一層顕著

となり､負極性のインパルストリー発生電圧及び直流トリー発生電圧は再び大

き くなり､ V字特性を示した.
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第7章 低密度ポリエチレンーイオン性共重合体･ブレンド試料の

直流トリーイング破卓

$7.1 # %

低密度ポリエチレンや架橋ポリエチレンに直流電圧を印加した場合､負極性

及び正極性の電極近傍の絶縁体内部にはそれぞれ電極と同極性の負及び正の空

間電荷が形成されるため､その後の極性反転によって生ずる絶縁破壊やトリー

イング破壌は､極めて低い電圧で起こることが指摘されている(1)､(2)､(3)｡

また､固体中に形成された空間電荷は直流トリー(短絡トリー､極性反転トリ

ーなど)の伸び長さにも大きな影響を及ぼすことが知られている(▲)､(=｡この

ように高分子絶縁材料の直流絶縁性能は著しい空間電荷の影響を受けるため､

その耐直流絶縁性の向上には空間電荷の蓄積を抑制した材料の開発が必要であ

る｡そのための方法と して､

(1)キヤ.リヤ注入の抑制､

(2)固体中に蓄積されたキャリヤの中和､

(3)電荷を蓄積させない､

などが考えられる｡事実､キャリヤ注入の少ない絶縁体を高電界部分に配置し

たり(6ニ､絶縁体中にコロナ防止剤(7)､有極性無機物(8)を添加し､絶縁体の

固有抵抗を低下して空間電荷の蓄積を防止するなどの試みがなされている｡

本章では低密度ポリエチレンとこれに電気的性質がよく似ており､しかも実

用的観点から低密度ポリエチレンと押し出し整形できる有極性ポリマの中から

アイオノマを選び､これを低密度ポリエチレンにブレンドした試料を準備し､

この試料の絶縁破壊強さ､インパルス電圧及び直流電圧によるトリーイング破

壊､及び不平等電界における熱刺激電流を測定した｡そして､これら諸特性に

影響を及ぼすアイオノマの効果について調べ､それらの結果からアイオノマの

空間電荷抑制効果について考察している｡

さ7.2 試料及び突放方法

く7.2.1〉 試料とt轟系

-98-



試料には低密度ポ1)エチレン(日本ユニカー製 NUC-9025:LDPE)とこの LDPE

(90%､ 80%､ 70%)にイオン性共重合体のアイオノマ(10%､ 20%､ 30%)をブ

レンドした試料を用いた｡

アイオノマ(工onomer)とは) α-オレフィンとカルポン酸をもったモノマと

の共重合体において､カルポキシル基を利用して金属イオンで分子鎖間を架橋

した､いわゆるイオン架橋結合をもったポー｣マ群の総称である｡ Fig.1-1(a)､

(b)はそれぞれアイオノマのモデル(9)と構造を示している.

アイオノマに使用されている金属イオンにはNa'､ K'､ Cu'の一価イオンのほ

かMg''､ Zn''の二価イオン､ Al+''､ Fe'''の三価イオンなどがある｡アイオノ

マの金属イオンによる架橋結合は､熱に対して可逆的であって､温度が高くな

るとイオン結合が弱くなり､網状構造は消失して流動し始めて加工性に富む状

態となる｡逆に試料温度を低下し､冷却すると再び架橋高分子の性質を示すよ

M+ : metal ion

(a) model for lonomer structure.(9)

HO＼
A/0

､

C C-0
1 1

(-c-c-C-C-C-C-C-C-C-) n

(b) Structure of lonomer.

F土g･7-1 Structure of lonomer and

a model for lonomer structure.
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うになり､加工性を失うことなく固体状態の性質が改善できる特徴をもってい

る｡

本研究に用いた試料中に含まれているアイオノマには金属イオンと してK'の

一価イオンを含有している｡

次に､実験に使用した試料形状と電極系について述べる｡

[Ⅰ] 地籍破卓強さの珊定に用いた試料形状とt轟系

Fig.7-2は絶縁破壊強さの測定に使用した試料の形状と電極系を示してい

る｡すなわち､フイルム状試料(厚さ:20〟m)に金電極を diffused edge 型に

真空蒸着し､電極端部の電界を緩和するようにした｡

Fig.7-2 Filrn specimen･

[Ⅰ]ト1)-イング破卓及び私利汝t流の珊定に用いた試料形状とt轟系

試料形状(25mmX25mmX5mm)及び電極系は前章のものと全く同一である.す

なわち､トリ ーイ ング破壊の実験に用いた試料の電極間距離は5mm､ TSCの測

定に用いた試料のそれは2mmと した｡

く7.2.2〉 実散方法

[Ⅰ] 池魚破卓強さの潤定

Fig,7㌧3は実験装置である｡試料は球電極(直径･. 12.,7mm)と円盤状平板電極

(直径: 12.7mm)との間にはさんでシリコーン抽中に浸せき した｡試料温度は油

槽中のシi)コーン油の温度をドライアイスと ヒーターによって変化し､ -30oC

から90oCの範囲に調整したo -196oCの場合は電極間にはさんだ試料を直接液体

窒素中に浸せき している｡
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Flg.7-3 Electrode system

for breakdown test.

試料温度が媒質温度に等し くなるのを待って､球電極に負極性のパルス電圧

(パルス幅: 100LL s)を印加した.即ち､初期電圧を500Vと し､絶縁破壊が生ず

るまで500V/パルスの段階昇圧法で電圧を印加した｡

[正コ トリーイング破卓及び勲刺激電流の珊定

実験装置､実験方法はいずれも前章と全く同一である｡

さ7.3 実散結果

く7.3.1〉 池魚破卓鼓さ

Fig.7㌧4はLDPE(100%)とLDPE(80%)-アイオノマ(20%)ブレンド試料におけ

る絶縁破壌強さの温度特性を示した一例である｡ LDPE-アイオノマ･ブレンド

試料における絶縁破壊強さの温度特性はLDPEのそれと類似しており､絶縁破壌

強さはLDPEのガラス転移温度付近から低下している｡また､ Fig.7-5はFig.7-4

から求めた-30oCと30oCにおける絶縁破壌強さのアイオノマのブレンド皇に対

する変化を示したものである｡ LDPE-アイオノマ･ブレンド試料の絶縁破壌強

さはアイオノマのブレンド量に関係なくほぼLDPEのそれに等しい値を示してい

る｡このことはアイオノマ自身の絶縁破壊強さがLDPEのそれと同軽度(10)であ

ることから定性的に理解できる｡
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く7.3.2〉 トリーイング破卓

[Ⅰ] インパルストリー発生t圧

Fig.7-6はLDPE(90%トアイオノマ(10%)ブレンド試料に対する印加電圧の大

きさとトリー発生率(n/NxlOO[%];N:同一印加電圧に供した試料の数､ n:N

偶の試料中にトリーの発生が確認された試料の数)との関係を示した一例であ
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る｡そして､この特性からトリー発生率50%に相当する印加電圧を求め､これ

を｢インパルストリー発生電圧(士VL(,A.))｣とした｡

Fig.7-7はインパルストリー発生電圧のアイオノマのブレンド皇依存性とそ

の極性効果を示したものである｡針電極が正極性の場合､インパルストリー発

生電圧(+Vi(i皿,))はLDPEで約13KVを示し､アイオノマのブレンド皇を増加して

もほぼこれに等しい値を示している｡これに対して負極性のインパルストリー

発生電圧(-Vi(imp))はいずれの試料においても正極性のそれより大き く､ LDPE

でf-vi(i血.)f≒1.7×1+vi(imp)(の関係を示した｡しかし､ I-vi(i.I.)lの値はア

○: positive

I I

>
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Flg.7-7 Relatlon between lonomer content

and impulse tree lnceptlon voltage.

-103-



イオノマのブレンド量の増加と共に小さ くなり､LDPE(80%トアイオノマ(20%)

ブレンド試料では卜vi(imp)l≒1.1×l+Vi(imp)Jまで小さ くなっている｡このこ

とはアイオノマのブレンド量を増加することによって､負極性の空間罵荷の形

成が抑制されたことを示唆している｡

[Ⅰ] 直流トリー発生t圧

試料中に挿入した針電極に正極性あるいは負極性の直流電圧を500V/sの上昇

速度で印加し､その過程において針電極の先端近傍を100倍の顕微鏡で観察し

た｡そして､針電極先端近傍にトリーの発生が確認されたときの電圧を求め､

この値を｢直流トリー発生電圧(士V.(｡c))｣と した｡

Fig.7-8は直流トリー発生電圧のアイオノマのブレンド皇依存性とその極性

効果を示したものである｡国中のⅠ印は直流トリー発生電圧のバラツキの範囲

を示し､ ○､ ●印はその相加平均値をプロットしたものである｡固から明らか

なように直流トリー発生電圧は印加電圧の極性及びアイオノマのブレンド皇に

よって異なった値を示している｡即ち､針電極が正極性の場合､直流トリー発

｢■■■■■■■■■■■■■■■､

>

ヒ∠
1

l

.′~■＼

U

'て〕
)

･rJ

:>

10 20 30

ionomer con亡i [v亡%]

F土g.7-8 Relat土on between 土onomer content

and dc tree lncept土on voltage.
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生電圧[+Vt(｡c)lはLDPEで約24KVを示し､ LDPEにアイオノマをブレンドするこ

とによって前者より約1.2倍大きい29KVを得た.この値はアイオノマ･ブレン

ド量に関係なく一定の値を示している｡これに対して負極性の直流トリー発生

電圧卜vl(｡c)tはいずれの試料においても[+Ⅴ.(｡c)lより大きな値を示し､ LDPE

ではトvl(｡c)I≒1.9×l+v.(｡c)Fの関係が成立した｡このl-V,(｡c)[の値はイ ン

パルストリー発生電圧のアイオノマのブレンド量依存性と同様にアイオノマの

ブレンド量の増加と共に低下し､ LDPE(70%トアイオノマ(30%)ブレンド試料

で卜Ⅴ.(｡c)l≒l+Vi(｡c)lの関係を示した.更に､直流トリー発生電圧(Vi(dc))

はアイオノマのブレンド量に関係なく､いずれの試料に対してもl士Vi(dc)I≫

i±vi(lpm)lとなり､トリー発生に及ぼす空間電荷形成の課電時間効果を示唆

している｡

[Ⅱ] 轟性反軽トリーの伸び長さに及ぼすアイオノマのブレンドt効果

試料に挿入した針電極に正極性あるいは負極性の直流電圧を200V/sの上昇速

度で前課電し､ V｡c=士30KVに達すると昇圧を停止し､引き続きこのⅤ｡cを昇圧

過程を含めて15分間印加した.その後､真空スイ ッチを開極し､ t,=1砂の待ち

時間を経て､直流前諌電々圧とは異極性のインパルス電圧±40KVを針電極に印

加して極性反転を行なった｡

Fig.7-9は極性反転によって針電極の先端近傍に生じたトリー(極性反転トリ

30KV-15巾号1,e⊂

_4.K:｢___辞

40K:■…-B
‖

-30KV-1,mind.klse〔

享 団

岳⊇巴巴
10 20

ionomer
contellt卜to/u]

F土g･7-9 Dependence of the length of polarity
reversal tree on 土onomer content.
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- )の伸び長さのアイオノマのブレンド量に対する変化を示したものである｡

国中のⅠ印は極性反転トリーの伸び長さのバラツキの範囲を示し､ ○､ ●印は

その相加平均値をプロットしたものである｡

正極性の直流電圧を前課電した場合､極性反転トリーの伸び長さはアイオノ

マのブレンド量の変化に関係なく約0.02mmの一定の伸び長さを示している｡し

かもこの伸び長さは極性反転に用いたインパルス電圧-40KVのみを印加して生

じた､いわゆるインパルストリーの伸び長さに等しい値となっている.このこ

とは､極性反転トリーの伸び長さに及ぼす正極性の直流前課電の効果がアイオ

ノマのブレンド量に関係なく無視できるほど微小であることを示している｡こ

れに対して負極性の直流電圧を前課電して生じた極性反転トリーの伸び長さは

いずれの試料においても前者のそれより大きい伸びを示している｡また､この

伸び長さはアイオノマのブレンド量の増加と共に小さ くなり､直流電圧の前課

電によって形成される空間電荷の効果がアイオノマのブレンド皇の増加と共に

抑制されたことを示唆している｡

く7.3.3〉 私利汝t涜

Fig.7-10は形成電圧Vr=士20KV(以降､ Vrの極性は針電極の極性で表示する)､

形成温度T,=50oC､形成時間tr=15分の実験条件で電荷注入した試料を短絡状態

のまま1.5oC/minの昇温速度で得たTSC(lらt run TSC)曲線の一例である｡国中

の破線は1st run TSCを測定した後､試料の電極間を短絡状態のまま20oCまで

急冷し･.再び1.5oC/minの昇温速度で得た､いわゆる2nd run TSCである｡

1st run TSCは60oC付近にピークを示す山形の曲線となり､このど-ク値工n

はアイオノマのブレンド皇を増加することによって小さ くなる傾向を示してい

る｡

Fig.7-11はLDPE(90%)-アイオノマ(10%)ブレンド試料において､形成電圧V,

の大きさと極性を変化した場合のTSC曲線の一例である｡ Fig.7-12はこのTSC曲

線の結果から､形成電圧Vrに対するTSCピークⅠ皿の変化を示したものである.固

から明らかなように､ TSCピーク工mの値を同じ形成電圧Vfにおいて比較すると

き､アイオノマのブレンド量が多い試料ほど小さい値となっている｡また､こ

の直線を延長しても座標原点に帰着せず､正負両極性とも横軸である形成電圧

軸上の電圧値Vtb=l士7.5IKVで交差している｡しかも､この値Vtもはアイオノマ

のブレンド量に関係せず､各試料とも同じ値となっている｡このことは電荷注
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Flg･7-10 TypICal TSC spectra

of each specimen.

入に必要な電界しき値がアイオノマのブレンド量に関係せず同じ値を取ること

を示唆している｡

TSCで解放された電荷量QTS｡を1st run TSCと2nd run TSCとで取り囲まれる

面積から概算し､見掛けの空間電荷量を求めてみる｡ Fig.7-13は形成電圧Vr=

士20KVで電荷注入した各試料のQTS｡をプロットしたものである｡ Vr=-20KV(針

電極‥負極性)の場合､電荷量QTS｡の値はアイオノマのブレンド皇の増加と共に

減少し､アイオノマのブレンド量が20%以上になるとその値は約270pCで一定

となっている｡このようなアイオノマのブレンド量の増加に伴うQTS°♂)減少は

負極性のインパルス電圧及び直流電圧におけるトリー発生電圧がアイオノマの

ブレンド量の増加と共に低下すること(Fig.7-7､ 7-8)や直流電圧を前課電した

後､異極性のインパルス電圧を印加して発生した極性反転トリーの伸び長さが

アイオノマのブレンド量の増加と共に小さ くなること(Fig.7-9)と類似してい

る｡一方､ Vr=+20KV(針電極:正極性)と した場合に得られた見掛けの空間電荷
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量QTS｡の値もまた､前者と同様にアイオノマのブレンド量の増加と共に減少す

る傾向を示した｡

さ7.4 実散結果の検討

LDPE中にブレンドしたアイオノマの量を変化することによる各試料め材料物

性の速いを明らかにするために､赤外吸収スペクトル(工R)を測定し､その比較

をFig.7-14に示した｡図から明らかなように､アイオノマのブレンド皇の増加

と共に1590cm~1と1700cm~1付近の吸収が増大している｡これらの吸収はそれぞ

れカルポキシレートCOO~の逆対称伸縮振動とカルポン酸C=0の伸縮振動に関係

しているものと思われる｡ Fig.7-15はこれらの吸収の大きさをアイオノマのブ

レンド量に対してプロットしたものである｡それぞれの吸収の大きさはアイオ

ノマのブレンド量の増加と共に直線的に大き くなっている｡

針電極が正極性の場合､インパルス電圧によるトリー発生電圧(+Viくimp))紘

アイオノマのブレンド量に関係なくほぼ一定の値を示し､この+Vi({n,)の値を

用いて針電極先端の静電界を概算すると､トリー発生電界と してFig.7-5で得
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られた材料固有の絶縁破壌強さにほぼ等しい約6MV/cmを得た｡このことは､印

加時間の極めて短い正極性のインパルス電圧によるトリー発生に対して空間電

荷効果は無視できるほど小さいことを示唆している｡しかし､印加時間の長い

直流トリー発生電圧(+Vi(｡｡))は､アイオノマのブレンド試料ではLDPEより1.2

倍大きい29KVが得られ､この値はアイオノマのブレンド量の変化に関係なく一

定の値となっている｡また､正極性の直流電圧を前課電して得られた極性反転

トリーの伸び長さもアイオノマのブレンド量の変化に関係なく一定の値を示し

ている｡以上の結果は正極性の空間電荷の長時間効果を示したものであるが､

そのアイオノマのブレンド量効果は明らかでない｡しかし､試料中に蓄積され

た正極性の空間電荷の熱的解放によるTSC曲線から概算した電荷皇QTS｡はアイ

オノマのブレンド量の増加と共に械少しており､いまアイオノマ･ブレンド試

料中の正イオシ(金属イオンM')及び負イオン(COO-)がブレンド皇と共に増大す

る(Fig.7-14)ことを考慮すると､正極性の針電極先端近傍に電子の抽出で生じ

た正極性のホモ空間電荷は変位してきたカルポキシレートイオンCOO~によって

相殺され､その結果と して正の空間電荷が械少したと考えると定性的に理解で

き る.

これに対して針電極を負極性と した場合には､インパルストリー発生電圧､
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直流トリー発生電圧及び負極性の直流電圧を前課電して得られた極性反転トリ

ーの伸び長さはいずれもアイオノマのブレンド皇の増加と共に小さくなり､こ

の傾向はTSC曲線から概算した電荷量(QTSC)-vrのアイオノマのブレンド量依存

性とも対応している｡ Fig.7｣16は空間電荷の影響を大きく受けている負極性の

直流トリー発生電圧Vt(dc)と電荷量(QTSC)-v(との関係を示したものである｡

この結果､直流トリー発生電圧Vi(｡c)は針電極の先端近傍に形成される同極性

の空間電荷量(QTSC)-v{の増加と共に高くなり､トリー発生に及ぼす空間電荷

の電界壌和効果が明らかとなった.

QTSCXIO2 (pc)

-5 -10

;三言三三;三三nR;三;tt三冨:≡ett芸…冨:t雪写きC

さ7.5 括 音

and dc tree

point.

低密度ポリエチレンにイオン性共重合体のアイオノマをブレンドした試料を

用いて絶縁破壌強さ､トリーイング破壊及び熱刺激電流を測定し､これら諸特

性に及ぼすアイオノマのブレンド量依存性を調べた｡そして､空間電荷形成に

関連したアイオノマの効果について考察した｡主な結果を要約すると次のよう

である｡

(1)低密度ポリエチレンーアイオノマブレンド試料固有の絶縁破壊強さはア

イオノマのブレンド量に関係なくLDPEのそれにほぼ等しい｡

(2)正極性のイン^'ルスト])一発生電圧(+Vi(i.u))はアイオノマのブレンド
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量に関係なく約13KVであり､この値から概算したトリー発生電界は試料固有の

絶縁破壌強さにほぼ等しく､空間電荷の影響は無視できるほど微小である｡こ

れに対して負極性のインパルスト1)一発生電圧(-Vi(i...p))は前者より大き く､

空間電荷による電界棲和効果を示した｡また､ -Vi(imp)の値はアイオノマのブ

レンド量の増加と共に小さ くなり､ LDPE(80%トアイオノマ(20%)ブレンド試

料におけるその極性比卜Vi(imp)I/I+Vi(imp)lは約1.1倍まで小さ くなった｡こ

のことはアイオノマのブレンド量の増加に伴う空間電荷の抑制効果を示してい

る｡

(3)直流トリー発生電圧はインパルストリー発生電圧より大き く､空間電荷

形成の課電時間効果を示している｡正極性の直流トリー発生電圧はアイオノマ

のブレンド量に関係なく約29KVであり､この値はLDPEの約1.2倍である｡これ

に対して負極性の直流トリー発生電圧はアイオノマのブレンド呈の増加と共に

小さ くなっている｡

(4)正極性の直流電圧を前課電して生じた極性反転ト1) -の伸び長さはアイ

オノマのブレンド量に関係なく一定の伸びを示した｡これに対して負極性の直

流電圧を前課電して生じた極性反転トリーの伸び長さはアイオノマのブレンド

皇の増加と共に小さ くなっている｡

(5) TSC曲線の取り囲む面積から概算した見掛けの空間電荷皇QTS｡はアイオノ

マのブレンド皇の増加と共に減少する｡

(6)針電極の先端近傍に形成される同極性のホモ空間電荷がアイオノマ中に

含まれるカルポキシレートCOO-及び金属イオンM'に起因するヘテロ空間電荷に

よって相殺され､トリーイング破壊に及ぼす空間電荷効果がアイオノマのブレ

ンド量の増加と共に小さ くなるものと思われる｡

以上の結果､材料固有の絶縁破壌強さを低下することなく､低密度ポリエチ

レンにイオン性共重合体のアイオノマをブレンドすることによって､固体中に

形成される空間電荷を抑制できることが明らかになった｡
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第8千 穂 括

最近､長距離大電力輸送を目的として直流送電が注目されている｡我が国に

おいても電気エネルギーの有効利用のための広域運営化の立場から直流送電が

見直され､近い将来において超高圧直流プラスチック絶縁ケーブルの実用化が

期待されている｡このため､直流高電界における高分子絶縁材料の絶縁性能､

と りわけ空間電荷に関連した様々な新しい問題が提起されており､それらを解

決するための検討が行なわれている｡

電力ケーブルなどの電力機器の絶縁層は比較的肉厚であるため､その絶縁破

壊は樹枝状に進展する､いわゆるトリーイング破壊の形態をとることが知られ

ている｡直流電圧においては空間電荷に関連したトリーイング破壊が観察され

るが､そのトl)-イング破壌に関する研究は緒についたばかりであり､発生･

進展過程についてはほとんど明らかにされていない｡従って､高分子絶縁材料

を絶縁体と して用いた直流用電力機器の絶縁設計を行なうための基礎的資料と

して､直流トリーイング破壊を現象面から詳細に明らかにする必要がある｡更

に､直流トリーイング破頓に影響を及ぼす空間電荷の挙動についての解明が強

く望まれている｡

本論文は以上の観点から､電力ケーブルの絶縁材料と して広く利用されてい

るポリエチレンを主な対象材料と して用い､その板状試料に挿入した針電極に

直流電圧､インパルス電圧及びこの両者を範み合わせた様々な波形の電圧(檀

性反転など)を印加し､このとき針電極先端近傍に生じたトリーイング破壊を

実験的研究から調べたものである｡更に､直流トリーイング破壌に及ぼす空間

電荷の影響について定量的な検討を行なうために､トリーイング破壌試験に用

いたのと同じ針対平板電極系試料を用い､不平等電界における熱刺激電流の測

定をも試みた｡以下に本研究から得られた主な知見を総括し､本研究の工学的

意義について述べる｡

$8.1 本研究から得られた主な知見

第1章は緒論であり､今までに国内外で行なわれてきたトリーイング破壌に

関する研究経過の概略を述べ､本研究の必要性と 目的を述べている｡

第2章では針電極を挿入した低密度ポリエチレンを用い､直流トリー発生電

圧を求めると共に､この電圧値を基礎と して直流電圧を前課電し､その後､電
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極間の短絡によって生じたトリー(短絡トリー)の伸び長さについて調べた｡そ

して､このトリーイング破壌に及ぼす空間電荷の効果について検討している｡

得られた主な結果を要約すると次のようである｡

(1)ト1)一発生電圧及びこq)とき生じた初期ト])-の伸び長さは極性効果を

示した.また､この値は電圧の上昇速度によって著しく変化する｡

(2)短絡トリーの伸び長さは前課電した直流電圧の極性と大きさ卜竜圧上昇

速度､電圧印加時間､試料温度及び針電極の材質などの影響を著しく受ける｡

以上の結果､針電極が負極性の場合､針電極の先端近傍に形成される同極性

の空間電荷は､基本的には負極性の針電極から電界注入された電子が電界に

よって移動し､その飛程近傍に存在するキャリヤ･トラップに捕獲されて形成

されることを明らかにした｡また､空間電荷の空間的･時間的変化はキャリヤ

･トラップに描獲された電子のデトラップ及びリトラップによるものと考察し

た｡

第3章では前章と同じ試料にあらかじめ直流電圧を前課電した後､これと異

極性のインパルス電圧を印加して極性反転を行ない､あるいは同極性のインパ

ルス電圧を印加して生じたトリーイング破壌の性状について調べ､この破壊に

及ぼす空間電荷の効果を明らかにした.得られた主な結果を要約すると次のよ

うである｡

(1)極性反転トリーの伸び長さは直流前課電々圧V｡｡の増加と共に大き くなる

が､ Ⅴ｡｡と同極性のインパルス電圧を印加して生じたトリーの伸び長さは逆に

小さ くなる｡また､このとき生じたトリーの伸び長さLは､ Ⅴ｡cと極性反転など

に用いたインパルス電圧Vinpとの差電圧V=lV｡c-V.皿PIに関係し､ L=k･exp(nV)

の実験式を得た｡

(2)極性反転トリーの伸び長さは直流前課電々圧を遮断した後､極性反転を

行なうまでの待ち時間が長くなると共に小さ くなる｡この結果から､負極性の

空間電荷の消滅時間は約50分､正極性のそれは約27時間と評価できた｡

(3)極性反転トリーの伸び長さは試料の温度によって変化することが明らか

になった｡すなわち､ LDPEのガラス転移温度T`以下の低温領域では､極性反転

トリ ーの伸び長さは試料温度及び直流前諌電々圧に関係なく一定の伸びを示

し､直流前課電による空間電荷の影響をほとんど受けないことが明らかになっ

た｡これに対してT暮より高い温度領域では､極性反転ト1)-の伸び長さは試料

温度の上昇と共に大き くなり､しかも直流電圧の前課電による空間電荷の影響

を著し く受けることが明らかになった｡
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以上の結果､針電極の先端近傍に形成される空間電荷は直流前課電々圧の極

性によって異なることが明らかになった.負極性の空間電荷の形成通巻は第2

章で明らかにしたように､負極性の針電極から電界注入された電子が固体中の

キャリヤ･トラップに捕獲されることによることを再確認した.一方､針電極

を正極性と した場合､正の空間電荷の消滅時間が極めて長いことから､固体中

の自由電子が針電極先端近傍の高電界によって抽出される際､衝突電離を起こ

し､主鎖あるいは側鎖に直結した正イオンが生じ､それは移動しにくいため固

体中に長く蓄積され､正の空間電荷と して形成されることを提案した｡また､

空間電荷の形成には固体のミクロブラウン連動や結晶融解などの材料物性が密

接に関係していることを明らかにした｡

第4章では称章と同じ電極系の試料を用い､これまではとんど報告がなされ

ていない不平等電界における熱刺激電流(TSC)の測定を試み､直流トリーイ ン

グ破壊に関連した空間電荷効果の定量的な検討を行なった｡得られた主な結果

を要約すると次のようである｡

(1) TSCは放電々涜と同じ方向に流れ､約50oCにピークを示す典型的な山形を

示した｡

(2) TSCピークに対応する活性化エネルギーと しては､負極性の空間電荷に対

して約1.5eVを得､キャリヤトラ ップのエネルギー深さに対応するものと考察

した｡正極性の空間電荷に対しては約3.4eVが得られた｡

(3) TSCのコレクティ ング電圧特性から､負極性の空間電荷の総電荷量は､約

2700pCと評価できた｡これに対して正極性の空間電荷量QTS｡はコレクティング

電圧の極性､大きさに関係なく約650pCと一定の憎が得られた¢

第5章では化学架橋ポリエチレン(ⅩLPE)とこれを真空中で加熱乾燥した熱処

理XLPE(HT-ⅩLPE)試料の直流トリ ーイング破壌の性状について調べ､これらの

トリ-イング破壌に及ぼす空間電荷の効果とこれに及ぼす架橋剤分解残壇の影

響について検討した.得られた主な結果を要約すると次のようである｡

(1) XLPEの直流トリ-発生電圧はHT-ⅩLPE試料のそれより著し く高い億を示し

た｡

(2丁) TSC曲線の取り囲む面積から概算きれる見線け･vl_)空間電荷量は､化学架橋

ポ
ノ∴エチレ ン(XLPE;.)よ りHT･-ⅩLPE試料の方が約1/3小さい値を示した.

(3)約45oC付近に存在するTSCピ-クに対応する癌性化エネルギ-はⅩLPEで桁

1.8eV､ HT-XLPE試料で約1.5eVと評価できたo

(4) XLPEとHT-ⅩLPE試料の相違を赤外吸収(IR)スペクトルの比較から､ XLPEを
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真空中で加熱乾燥処理することによってⅩLPE中に存在する架橋剤分解残撞(主

と してアセトフユノン)の消失が確認された｡

以上の結果､ ⅩLPE中の架橋剤分解残撞はキャリヤ･トラップと して作用し､

そのトラップ深さは約1.8eVであることが明らかとなった｡

第6章ではエチレンー酢酸ビニル共重合体(EVA)の直流トリーイング破壊の

性状について調べ､このトリーイング破頓に及ぼす空間電荷の効果と_土れに及

ぼす酢酸ビニル(VA)含量の影響について検討した｡得られた主な結果を要約す

ると次のようである｡

(1)正極性のインパルストリー発生電圧から概算したトリー発生電界は材料

固有の絶縁破壌強さにほぼ等しく､しかもVA含量の増加と共に直線的に小さ く

なる｡

(2)負極性のイ ンパルスト1)一発生電圧､直流(正､負)トl)一発生電圧から

概算したそれぞれのトリー発生電界は正極性のインパルストリー発生電圧から

概算したそれより大きい｡また､このトリー発生電界はVA含量の増加と共に低

下し､ VA含量が16.5w%で最小の値を示した後､再び大き くなるⅤ字特性を示

した｡

(3) TSC曲線から概算した見掛けの空間電荷量QTS｡はVA含量の増加と共に大き

くなり､その値を同一のVA含量で比較するとき､ (QTSC)-Ⅴ(>(QTSC)+v,の関係

を示す極性効果が得られた｡

以上の結果､ EVAの直流トリーイング破壌はVA含量の増加と共に小さくなる

材料固有の絶縁破壊強さと固体中に形成される空間電荷とが相互に関連し､相

対的には後者の影響を大き く受けながら変化することが明らかとなった.特

に･､ VA含量が16.5w%以上になるとこの空間電荷の影響が一層顕著となること

を指摘した｡

第7章では低密度ポリエチレン(LDPE)にイオン性共重合体のアイオノマをブ

レンドした試料の直流トリーイング破壌の性状について調べ､このトリーイン

グ破壊に及ぼす空間電荷の効果とこれに及ぼすアイオノマのブレンド皇の影響

について検討した｡得られた主な結果を要約すると次のようである｡

(1)アイオノマ･ブレンド試料固有の絶縁破壊強さはアイオノマのブレンド

量に関係なく一定の値を示し､その値はベース試料のLDPEのそれに等しい｡

(2)空間電荷効果が最も顕著である負極性の直流トリー発生電圧はアイオノ

マのブレンド量の増加と共に低下し､この傾向はTSC曲線の取り囲む面積から
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概算した見掛けの空間電荷量QTS｡のアイオノマのブレンド皇依存性に類似して

している｡

以上の結果､アイオノマ･ブレンド試料の直流トリーイング破壊に及ぼす空

間電荷効果は､アイオノマのブレンド量の増加と共に小さ くなることが明らか

になった｡この空間電荷抑制効果はアイオノマ中に含まれる金属イオンH'とカ

ルポキシレートイオンCOO~に起因することを指摘した｡

さ8.2 東研究の工学的意義

高分子絶縁材料の直流トリーイング破壌は直流電力機器の絶縁性能を考える

上で明らかにさ;rれなければならない現象であり､特にこの破壊現象に関連する

空間電荷の効果については十分な解明と対策が必要である｡この節では本研究

の工学的意義について述べる｡

(1)高分子絶縁材料の短絡トリーイング破壌は直流電圧の極性､大きさ､電

圧上昇速度､電圧印加時間､試料温度､針電極の材質などの影響を著しく受け

る｡これらの結果は針電極先端近傍に形成される同極性の空間電荷の時間的､

空間的分布を知るための手がかりとなり､直流電力機器の絶縁設計を行なう場

合に必要な基礎的情報を与えている｡

(2)負極性の空間電荷が形成されている高分子絶縁材料に正極性の電圧を印

加して極性反転を行なった場合が､固体の直流絶縁性能に対して一番苛酷な条

件となることが明らかになった｡この情報は､直流送電における潮流反転時の

極性反転や逆極性の異常電圧の侵入に際して､電力機器の絶縁性能を長期保証

するために必要な試験法を確立するための基本的指針を与えている｡

(3)不平等電界下における空間電荷の諸知見を得るために､針対平板電極系

試料を用いた熱刺激電流の測定法を提案した.この方法によって得られた結果

は､直流トリーイング破頓に関連した空間電荷の挙動を定量的に解析するため

に必要な基礎的情報を与えている｡

(4)化学架橋■ポリエチレン中に含まれている架橋剤分解残撞､エチレンー酢

酸ビニル共重合体中に含まれている酢酸ビニルめ量､低密度ポリエチレンーア

イオノマブレンド試料中に含まれているアイオノマの皇によって直流トリーイ

ング破壌の性状は著し く変化するすることが明らかとなった.この結果は固体

中の空間電荷形成に関連するキャリヤ･トラップについての情報を含んでお

り.､空間電荷の形成を抑制した新しい高分子絶縁材料を開発するために必要な
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基本的指針を与えている｡

以上のように､本研究から得られた諸知見は高分子絶縁材料の直流トリーイ

ング破壌の解明にとどまらず､空間電荷に関する多くの重要な情報を提供して

いる｡更に､今後の実用的研究に対して､例えば高分子絶縁材料を絶縁体に用

いた超高圧直流プラスチック絶縁ケーブルなどの絶縁設計に対して必要な種々

の基礎的情報を与えており､材料面からは絶縁破壊強さを低下させること な

く､空間電荷の形成を抑制した新しい高分子絶縁材料を開発するための基本的

指針を与えている｡
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# #

本研究の遂行､並びに本論文の作成に当って終始懇切なるご指導とご鞭撞を

賜わった名古屋大学教授 工学博士 家田正之先生に心からお礼申し上げます｡

本論文をまとめるに当って数々の有益なご教示及びご激励をいただいた名古

屋大学教授 工学博士 堀井憲爾先生､名古屋大学助教授 工学博士 水谷親書先

生並びに名城大学教授 工学博士 縄田正人先生に深く感謝いたします｡特に､

縄田正人先生には卒業研究のご指導を受けて以来､研究指導､論文の構成から

細部にわたるまで惜しみないご指導とご鞭蛙を賜わりました｡改めて心からお

礼申し上げます｡

本研究は名城大学理工学部電気電子工学科で行なったものであり､研究を進

めるにあたって終始変わらぬご配慮をいただいた高電圧研究室 講師 大江俊美

先生､助手 工学博士 兼松 篤先生をはじめ､同電気電子工学科の諸先生方に

感謝いたします｡また､電気学会絶縁材料技術委員会内に開設された｢絶縁材

料耐電界性常置専門委員会(委員長:能登文敏博士)｣､ ｢直流･インパルスト

I)-イング調査専門委員会(委員長:能登文敏博士)｣及び｢熱刺激電流と空間

電荷調査専門委員会(委員長:日野太郎博士)｣の委員諸氏には､委員会におい

て有益なご討論とご教示をいただき厚くお礼申し上げます｡

研究を進めるに当って有益なご討論と ご教示をいただいた三重大学教授 工

学博士 沢五郎先生を始め､名古屋大学家田研究室の談話会において有益なご

討論をいただいた関係諸氏に感謝いたします｡

本研究に用いた試料は､日本高圧電気株式会社技術研究所､三菱油化株式会

社樹脂研究所､日本ユニカー株式会社加工技術研究所よりご供与いただいた｡

関係各位に心から感謝いたします｡

最後に､本学高電圧研究室において卒業研究を行ない､巣立っていった学生

諸君には直接､間接に多くの手助けをいただいた｡本論文をまとめ上げるに当

り､改めて厚くお礼申し上げます｡
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