
ポリエチレンの高電界電気伝導と絶縁破壊

―電子線照射効果―

山 田 達 朗

1. ま え が き

ポリエチレンの基本的な絶縁破壊現象に関しては古くから研究されており,極低温,ガラ

ス転移温度以下では電子なだれが(1)(2)(3)(4),また融点近くの高温では電気-機械的破壊が(5)(6)関

与していることが示されている.しかしポリエチレンを絶縁材料として実際に使用する温度

領域,すなわち室温から100oC付近までの破壊戟掛 こ関しては,理論的にも実験的にも不明

な点が多く,未だ十分解明されていない.

一方ポリエチレンの高電界における電気伝導機構に関しても,絶縁破壊機構を探る手掛り

を得る目的から,種々論議されているが(1)(榊)(9), いづれも試料の破壊電界よりもまだ低い電

界領域の実験結果に基づいており,実験上の困難さのため,破壊直前までの電流測定的はほ

とんど行なわれていない現状である.

一般に固体絶縁物の電気伝導は,電界に対して連続した関係を有する現象であるが,絶縁

破壊はある臨界電界に達すると,突発的に発生し瞬時に完了する現象である.従って高電界

電気伝導から絶縁破壊への移行を,連続した一連の現象としてとらえることが可能かどうか

は,その破壊の発生過程即ち破壊機構とも関連した興味ある問題であると考えられる.

筆者らは,以上の観点から,ポリエチレンの絶縁破壊に至るまでの伝導電流を測定し,破

壊直前の電流 (破壊前駆電流)と絶縁破壊強さとの相関関係に着日して,絶縁破壊機構を実

験的に検討してきたW.本報告では,破壊過程における空間電荷の振舞を追求するため,ポ

リエチレンに電子線を照射し,Jl'ルク内に人為的にキャリヤトラップを生成させた試料を用

いて,未照射ポリエチレン (オリジナルポリエチレン)の場合と同様の実験を,20-120oC

の温度領域にわたって行った.そして電子線照射効果を検討することから,空間電荷効果を

考慮したポリエチレンの直流絶縁破壊機構を論じている.

2.実 験 方 法

試料材料として,110FLm厚のオリジナル低密度ポリエチレン (密度0.919,無添加,M.Ⅰ

2.70,宇部興産褒)に線量20Mradの電子線を,空気中で照射したフイルムを用いた.これ

を数10/̀m厚の Recess状に 110oCで加熱成形した後,5mm少の電極を構成するよう金を

真空蒸着した.その結果,空気中で測定しても周辺効果は起こらず,破壊は常に Recess状

の部分で発生した.なお電子線照射後,加熱圧縮と同一条で熱処理件を施したフィル■ム状試
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料の赤外吸収スペクトルから,960cm-1に二重結合を示す吸収が観琴等れた. また電子回

折も行ったが,照射と熱処理による結畠化度の変化は褒めなれなかった.

測定は空気中で行い, 10kVの直流安定化電源 (川口電機,Ⅴ-710)から試料に-定電圧

を10分間印加し,その間の電流を故少電流計 (タケダ理研,TR-8641)で測定した後,20分

間短絡するという操作を,電圧を 1kV刻みに増加しつつ,破壊に至るまで繰り返した.破

壊が生ずると試料は突発的に短絡され,リレーおよび放電管が動作し,測定器と電源を保護

する.この保護回路と,試料を Recess状に成形したことから,破壊直前の電流測定が可能

となったが,その詳細は既報Wにゆずる.

3. 実 験 結 果

3-1高電界伝導電流の電界依存性

電気伝導電流に及ぼす電子線照射効果を図1に示す.図中†印はこの電界 (EB)で試料が

破壊したことを示し,その時の電流を破壊前駆電流 (IpRE) とみなす.また試料が破壊した

のは,-定電圧印加後数分以内のものが多かった.この時間を破壊遅れ時間 (tLAG)とする.

これらの値は, 後に,破壊時の電気的注入エネルギー EBIpREtLAG を求める際使用する.

なお前駆電流以外の伝導電流は全て電圧印加後の10分値を採用した.実線と黒丸は電子線照

射の場合,破線は未照照 (オリジナルポリエチレン)の場合の測定例である.破壊付近の高

電界における伝導電流は直線で近似でき (ⅠαsinhCE,Cは温度により変化する係数),電

界に対する勾配は温度が低くなるにつれ緩やかとなり,20oCでは飽和することが認められ

る.120oC付近では破壊直前の電流は急増する様子が観察できる.また同一温度で比較する

と,電子線照射により,電流値は約 1桁減少し■,電界に対する勾配も援やかになっているこ

とがわかる.

次に片対数上に示された図1の照射ポリエチレンの測定データを,両対数上にプロットし

たのが図2であり,図中一点鎖線はChild別から導かれる勾配を示す.高温側,低温側とも

DC APPLlED FJtLD EIMV/cm)

図 1 伝導電流の電界依存性 (LogLE特性)
図2 伝導電流の電界依存性

(LogLLogE特性)



ポリエチレソの高電界電気伝導と絶縁破壊 63

ある電界までは Child則が成立しているが,60oC以上ではより急勾配な電界で破壊が発生

し,室温付近ではChild則あるいはそれ以下の勾配を示す電界において試料は破壊した.

また伝導電流の温度依存性から,照射ポリユチレ1/の見掛けの活性化エネルギーを算出す

ると,印加電界が3.5MV/cm以上の電界領域ではほぼ0.40eV を示し,未照射ポリエチレ

フのO●34eVWに比べ増大した.

3-2絶縁破壊強さの温度依存性

図1で示した †印の破壊強さを,各温度にわたり測定したのが図3である.電子線照射に

より,破壊強さは 2MV/cm程度上昇して

いる.照射による架橋のため,融点は高く

なり,未照射ポリエチレンでは測定できな

かった120oCの絶縁破壊強さも求めること

ができた.同園から絶縁破壊強さの温度依

存性を3つの温度魯域に分けることができ

る.すなわち20oCから40oC付近に至る領

域 (領域Ⅰ)では,破壊強さは温度に対し

て比較的平担な特性を持つ.次に約100oC
までの領域 (領域Ⅱ)では,温度上昇につ

れ,破壊強さはだらだらと減少し,さらに

120oC付近までの領域 (領域Ⅲ)では,破

壊強さは急激な低下を示す.以下この3つ

の領域に分けて絶縁破壊敵将を検討する.

4. 考 察
■

4-1領域Ⅰ

7

6

5

4

3

2

-

冨

/
^
M
一
凸
u

H
ト
9
N

山

∝
ト

S

U

T
t
rト
U

u
1
u

U凸

20 40 60 80 100 120
TEMPERATURE l●C)

図3 絶縁破壊強さの温度依存性

この40oC以下の室温代近では,図2よ

り破壊付近の伝導電流はChild則あるいはそれより小さい勾配の電界依存性を示すこと,普

た絶縁破壊強さの温度依存性が少いことから,破壊直前には空間電荷制限電流が流れており,

破壊機構としては電子なだれが関与しているものと考えられ,インパルス絶縁破壊における

他の報告(2)と一致するが,本論文で取扱う破壊遅れ時間は非常に長い.

電子なだれ破壊では,絶縁破壊の発生に必要な初期電子数は桂めて少くてよいと考えられ

るので,破壊強さと破壊前駆電流の間には直接の相関関係は存在しないものと予想できる.

次に電圧上昇法による交流 (60Hz)と直流の絶縁破壊強さを比較した表 1の測定例凹にお

表 1 交流,直流絶縁破壊強さの比較

ポリエチレソl試料温度 直流破壊強さ 交流破壊強さ 交流破壊強さ/直流破壊強さ

オt)ジナル試料

電子線照射試料

15.0.C 5.87MV/cm 4.00MV/cm 0.68

16.5oC 6.30MV/cm 4.56MV/cm 0.72

荏) 電圧上昇速度 500Ⅴ/S,交流破壊強さは波高値
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いて,16oC付近の交流破壊強さが直流疲壊強さよりも低いこと,また両者の比が,室温に

おけるポリエチレンの極性反転破壊電圧/直流破壊電圧の0.67,架橋ポリエチレンの0.7-

0.75の値的とよく一致することからも,ホモ空間電荷が破壊値を上昇していることを裏付け

ることができる.

4-2 領域Ⅱ

40oCから100oC付近に至る温度領域において,破壊近 くの高電界伝導電流は,空間電荷

制限電流(1),Shottky放出電流,Poole-Frenkel電流(9)などの伝導硫構からでは,未照射ポ

リエチレンの場合と同様OD,十分に説明できない. 例えば図1のデータをもとに,ポ1)エチ

レンの比誘電率 Sr-2.3 で算 出 した
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図4 ジャンプディスタンスの温度依性
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図5 絶縁破壊時の注入エネルギー

Poole-Frenkel定数は60oCで7.3×10-5

ev･Ⅴ-i･cm与,100oCでは 1.07×1014

ev･Ⅴヰ･cm与となり,異常に小さな値

を示す.図 1および図2で示したように,

伝導電流の電界依存性はChild別には従

わず,sinhCEで現されることから, ト

ラップに描養された電子の輸送過程とし

て,熱的励起による Hopping伝導を考

えることができる.図1から求めたジャ

ンプディスタンスを図4に示すが Hop･

ping 伝導として不合理な値ではなく,

また温度依存性も妥当なものと思はれる.

次に絶縁破壊強さは,温度が上昇する

につれ単調に低下するが,電子線照射に

より,破壊前駆電流 IpREは減少し,紘

縁破壊強さは増加した.しかし絶縁破壊

時に注入した電気エネルギー EBJpRE-

tLAGJoule/cma(ただし JpREは IpRE

から求めた電流密度,tLAGは破壊遅れ

時間)は,同一温度において比較すると,

図5に示すように未照射ポリエチレンと

はぼ同程度の値を示す.この絶縁破壊強

さと破壊前駆電流の問に相関関係が成立

するという実験事実から,破壊機構とし

てほジュール熱に基づく純熟破壊が関与

しているものと考えることができる. ~

従来この領域で生じる破壊は,領域Ⅰ

と合わせて Fr6chlich氏の電子熟破壊から説明されることが多かった(1)(8).図3のデータを

用いて,電子熱破壊理論に従って浅い トラップ準位分布の幅 』Ⅴ を求めた結果,』Ⅴ-0･06

4eV となり,他の報告の0.062eV(7)(8)とよく一致し, この理論で説明できる可能性もあり,
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電子熱破壊,純熱破壊のいずれが支配的であるかを判定することは難しい.

しかし,本実験では,前述の電気注入エネルギーがほぼ-定借になると破壊が発生する事

実,さらに破壊遅れ時間が大きい (数分程度)こと,また破壊直前の伝導電流の電界依存性

などを考慮した結果,この領域での破壊機構は領域 Ⅰとは異り, Hopping伝導から純熱破

壊-と進行する破壊過程の方が電子熱破壊より支配的であると推論する.

なお,50oC以上で電気一機械的破壊の可能性を示唆している報告もあるが,図 1に示す

ように,この温度領域では破壊直前の電流の急増が認められないことから,領域Ⅱではまだ

電気一枚枕的破壊はさほど関与していないものと考える.

4-3領域Ⅲ
この100oC以上120oC付近までの領域では,ポリエチレンの融点に近く,図4で示したジ

ャンプディスタンスが100oCをこえると急増することからも推定できるように,試料は軟化

し,可塑的流れをおこしやすくなっている.照射ポリエチレンの破壊強さは,温度上昇につ

れ急激に低下している.また図5から,電気的注入エネルギーが領域Ⅱよりも小さくて破壊

が生じている.これらの実験結果から,既に報告されているように(5)(6)(7),この領域では電気

一機枕的破壊が生じていると考えられる. この破壊機構Vt-よると,破壊が近づくに つれ,

Maxwell応力により試料の膜厚が薄くなり, 内部電界は次第に上昇する.図 1に示したよ

うに,破壊直前において120oCの電流が急増する事実は,この考えを裏付けている.なお電

気一機械的破壊には較枕的な力が関与しているため,破壊前駆電流と破壊強さの間には直接

的な相関関係は存在しないものと考えられる.

5.あ と が き

ポリエチレンに電子線を照射すると,架橋と二重結合が生じ,未照射ポリエチレンよりも

深い所に新たな トラップ準位が出現した.絶縁破壊に至るまでの伝導電流を測定し,その電

界依存性,および破壊強さの温度依存性を中心に,電子線照射効果を検討した.その結果,

20-120oCにおけるポリエチレンの絶縁破壊琉坊を3つの温度領域に分けて考察した.

20-40oCの領域では,電子なだれ破壊が関与しているものと考えられ,ホモ空間電荷が

絶縁破壊過程を大きく支配していることが解った.40-100oC付近までの領域では,純熟破

壊の可能性が高く, Hopping伝導の延長上に破壊が発生すると推論した.約100oC以上の

領域では,電気一機械的破壊が生じていることを確認した.

絶縁破壊直前の電流から破壊機構を実験的に解明しようとする試みは,まだ始まったばか

りであるが,破壊機構に関する有力な情報を獲得できることを,本論文では示した.
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