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1. Wstep

Wraz z rozwojem nowoczesnych materiatéw dielektrycznych obserwuje si¢ od
wielu lat wzrost zainteresowania badaniami tadunku przestrzennego w tych materiatach,
wykorzystania lub eliminacji wplywu tego tadunku. Badania te powadzone sa o wielu lat
w izolacji wysokonapigciowej, a ostatnio zainteresowania naukowcOw zwrocone sa coraz
czgdciej w kierunku aktywnych materiatéw dielektrycznych ze wzgledow poznawczych
jak 1 technologicznych. Wiaza si¢ one z wykorzystaniem materialow elektretowych
w inzynierii elektronicznej czy elektrycznej. W materiatlach aktywnych ogromna rolg
odgrywa tadunek przestrzenny, polaryzacja: wolnorelaksacyjna i spontaniczna, sa to
przede wszystkim materiaty piezoelektryczne, piroelektryczne jak réwniez elektroaktywne
[1]. Wzrost zainteresowania, postgp w budowie zaawansowanych materiatow
dielektrycznych i badania tadunku przestrzennego sa efektem rozwoju tzw. ,.elektrostatyki
stosowanej”. Pojecie to taczy aspekty i problemy zwiazane zarowno z wykorzystaniem
statych czy zmiennych pol elektrycznych jak réwniez z zagrozeniem wynikajacym
z gromadzenia tadunku elektrycznego 1 jego niekontrolowanego roztadowania
w przyrzadach, procesach 1 ukladach izolacyjnych [10]. Dlatego tez tak waznym
problemem stata si¢ ocena wplywu tadunku przestrzennego w materiatach izolacyjnych
oraz elektretowych.

Nowoczesna izolacja wysokonapigciowa, ktora coraz czgs$ciej modyfikowana jest
nanowypetniaczami, odgrywa duza rola w takich procesach jak wytrzymatos¢ elektryczna.
Przyktadowo, w przypadku akumulacji homotadunku w dielektryku nastgpuje obnizenie
nat¢zenia pola elektrycznego w poblizu elektrody i jego wzmocnienie w objgtosci co
korzystnie wptywa na warto§¢ wytrzymatosci elektrycznej. W przypadku heterotadunku
natezenie pola bedzie duze przy elektrodzie, jest ono wigksze od $redniej wartosci pola
w i1zolacji 1 to juz jest bardzo niekorzystne [102].

Elektrety wykorzystywane sa zarowno jako przetworniki piezoelektryczne,
piroelektryczne, jako filtry, czujniki i aktuatory [98]. Zastosowanie tych materialow
znalez¢ mozna w sektorze biomedycznym, z powodzeniem wykorzystywane sa w sektorze
budowlanym, transportowym i1 w szeroko rozumianym przemyS$le elektronicznym.
Stymulatory serca, optyczne sensory w diagnostyce endoskopowej, czujniki

monitorowania ci$nienie krwi, mikrohydrofony, skanery laserowe, optyczne mikrofony



elektretowe czy wiaczniki dotykowe 1 sensory gazu [12], to tylko kilka przyktadow, bez
ktorych wspolczesne zycie cztowieka bytoby trudne.

Wykorzystanie = materiatow  elektroaktywnych  wzbudza coraz  wigksze
zainteresowanie od strony naukowej jak i aplikacyjnej np. w medycynie jako przetworniki
elektromechaniczne (,,sztuczne migsnie”). Podstawowym problemem pojawiajacym si¢
przy probach wykorzystania tych materialow sa wysokie wartosci pol elektrycznych,
niezbgdne do uzyskania uzytecznych odksztalceh 1 naprgzen mechanicznych.
Wprowadzenie do materiatu dodatkowego tadunku przestrzennego modyfikuje rozktad
pola elektrycznego w jego wngtrzu, a zatem rowniez charakter oddziatywan
elektromechanicznych [3]. Stwarza to w efekcie szans¢ na ograniczenie wartosci
zewngtrznego napigcia pobudzajacego takie zaawansowane materiaty elektretowe. Ladunki
te powstaja w wyniku elektryzacji probki np. w trakcie napromieniowania wigzka
elektronow [20, 11] Iub np. w polu elektrycznym wytadowania koronowego [58, 41].
W wielu przypadkach tadunek zostaje sputapkowany, a jego czas zycia jest bardzo dtugi,
co w przypadku materiatow wykorzystywanych w urzadzeniach piezo- i piroelektrycznych
jest bardzo istotne i pozadane. Obecnos¢ fadunku w materiatach izolacyjnych modyfikuje
ich charakter [4], czasem pole elektryczne wytworzone przez tadunek sprzyja, jak
w przypadku materiatow aktywnych, ale czasem pole elektryczne wywotane przez tadunek
jest na tyle wysokie, ze prowadzi do przebicia izolacji [7].

Z punktu widzenia roli istniejacego tadunku inZynierowie i naukowcy wyznaczyli
dwa gtéwne kierunki badan. Jedna z drég prowadzi do eliminacji niepozadanego fadunku,
bada w jaki sposdb ustrzec si¢ przed przebiciem w izolacji, druga z drég zajmuje si¢
okresleniem zdolno$ci gromadzenia fadunku elektrycznego w celu doskonalenia i rozwoju
izolacji wysokonapigciowej. Istnieja oczywiscie osrodki badawcze ktore lacza te dwie
drogi, przenikaja. Pozwalaja na to mozliwosci technologiczne tak bogato wyposazonych
laboratoriow. Ale najistotniejszym problemem jest, trudny =z punktu widzenia
metrologicznego, pomiar tadunku przestrzennego.

Szeroko zakrojone badania nad zdolno$cia zaniku i gromadzenia si¢ tadunku
wynika z niedostatecznej poznanej wiedzy na temat znaczenia tadunku przestrzennego
w takich zjawiska jak transport tadunku, polaryzacja, wytrzymato$¢ elektryczna czy
zjawiska starzeniowe izolacji [36]. Wiele metod badawczych pomiaru tadunku
przestrzennego powstalo do okreslenia tych zjawisk w ubiegtym stuleciu. I cho¢
w dalszym ciagu sa rozwijane to wciaz naukowcy napotykaja trudnosci i problemy

zwiazane chocby nawet z punktu widzenia metrologicznego. W zwiazku z pojawiajacymi



si¢ problemami, ale przede wszystkim ze wzgledu na role tadunku przestrzennego
wizolacji, grupy 1 prezne of$rodki badawcze doprowadzity do utworzenia
migdzynarodowej grupy CIGRE (SPACE CHARGE MEASUREMENT) zajmujacej sig
og6lnie problemami zwigzanymi z pomiarem tadunku przestrzennego. Inna z grup
IEEE/DEIS TC zlozona zdwdch podgrup zajmuje si¢ zjawiskiem pulapkowania
i odputapkowania tadunkoéw, zrozumieniem mechanizméw odpowiedzialnych za
gromadzenie i1 zanik tadunku, starzenie i przebicia elektryczne wywotane nadmiarowym
fadunkiem. Grupa ta réwniez ma za zadanie poglegbianie wiedzy i zwiazku miedzy
pomiarem ladunku przestrzennego a pomiarami wysokonapigciowymi [5]. Dzigki
wspotpracy grup powstaja wspolne projekty i prace, w jednej z nich [57] pokazano
1 omowiono eksperymentalne metody pomiary tadunku przestrzennego. W konkluzji tej
pracy zaznaczono, ze szeroki zakres metod badawczych sa i stana si¢ szerzej uzywane
w celu dalszego rozwoju i poprawy wiasciwosci materiatlow elektrotechnicznych
uzywanych w stalym 1 zmiennym polu elektrycznym.

Z krotkiego wstgpu widaé, ze temat jest bardzo szeroki. A poniewaz przypuszcza
sig, ze tadunek przestrzenny jest suma tadunku rzeczywistego i polaryzacyjnego zauwaza

si¢ mala luke, ktéra moze by¢ wypelniona przez autora tej pracy.

1.1. Cel i teza pracy

Celem tej pracy jest opracowanie metody badawczej, pozwalajacej na rozréznienie
tadunkéw swobodnych i wolnorelaksacyjnej polaryzacji w dielektrykach. Zaproponowano
zastosowanie w tym celu stosunkowo nowa metod¢ pomiaru rozktadu natg¢zenia pola
elektrycznego za pomoca metody elektroakustycznej oraz metodg termicznie
stymulowanej depolaryzacji. Chodzi tu o zastosowanie rownoczesnych pomiarow rozkladu
nat¢zenia pola elektrycznego, pradu TSD jak rowniez pomiaru konduktywnosci, ktora to
jest niezbgdna do realizacji tak postawionego celu.

Metoda TSD (Termicznie Stymulowana Depolaryzacja) polega na pomiarze
1 analizie ggstosci pradu dielektryku, roztadowywanego w warunkach liniowego narostu
temperatury w czasie. TSD stwarza mozliwosci rozdzialu tadunkéw na hetero-
1 homotadunki jak rowniez dostarcza informacji o mechanizmach polaryzacji w badanym
dielektryku. Jest szeroko stosowanym narzgdziem do badania wlasciwosci elektretowych

w dielektrykach.



Elektroakustyczna metoda w wersji skokowej (SEA) stluzy do pomiaru rozktadu
natgzenia pola elektrycznego. Metoda ta oparta jest na generacji fali ciSnienia w aktywne;j
probee dielektrycznej pod wpltywem impulsowego pola elektrycznego o diugosci
nanosekundowej dzialajacego na tadunki roztozone w probce dielektryku. Fala ta
przechodzi przez akustyczna linig¢ opozniajaca 1 piezoelektryczny czujnik pomiarowy.
Sygnat elektryczny generowany w czujniku mierzony jest za pomoca oscyloskopu
cyfrowego. Analiza tego sygnatu umozliwia uzyskanie informacji o rozktadzie natg¢zenia
pola elektrycznego w probcee, a w rezultacie daje informacj¢ o rozktadzie przestrzennym
catkowitego tadunku. Istotne znaczenie ma ksztatt wymuszajacej fali oraz charakterystyka

czestotliwosciowa czujnika odbiorczego oraz akustyczne parametry toru pomiarowego.

Teza pracy

Rownoczesne pomiary sygnalow elektroakustycznych za pomocq
metody SEA i prqdu resorpcji podczas termicznie stymulowanego
roztadowania probki aktywnej mogq by¢ wykorzystane do okreslenia
polaryzacji  wolnorelaksacyjnej i ladunku swobodnego w dielektryku
aktywnym.

Zebrane informacje mogq prowadzi¢ do wyjasnienia mechanizmow

gromadzenia i zaniku tadunku elektrycznego w elektretach.

1.2. Tres¢ rozprawy doktorskiej- przeglad

Praca poswigcona jest aktualnym problemom badania rozktadu tadunku
przestrzennego w dielektrykach statych, a przede wszystkim rozdziatu tadunku
przestrzennego na tadunek swobodny i wolnorelaksacyjna polaryzacje. W tym celu
zastosowano kombinowana metod¢ E-j do oceny stanu izolacji dielektrycznej w postaci
folii polimerowych.

Tekst rozprawy podzielono na 10 rozdziatéw, z ktorych pierwszy stanowi
wprowadzenie w tematyke, przedostatni jest podsumowaniem, a ostatni, zamykajacy,

stanowi przeglad literatury tej rozprawy.



Rozdzial pierwszy zawiera wprowadzenie w tematyke badan tadunku
przestrzennego w materiatach dielektrycznych. Przedstawiona zostata problematyka badan
zwigzana z rola tadunku przestrzennego w dielektrykach. Pokazano kierunki dalszych
badan i wyzwania zwiazane z proba wyjasnienia wptywu tadunku przestrzennego na takie
zjawiska jak: pulapkowanie i odputapkowanie tadunkéw, zrozumienia mechanizméw
gromadzenia i zaniku tadunku, a takze starzenie i przebicia elektryczne wywotane
nadmiarowym ladunkiem przestrzennym. W rozdziale pierwszym przedstawiono cel
prezentowanej pracy i postawiono tezg tej rozprawy.

Rozdzial  drugi pokazuje  podstawowe rownania  materiatlowe  pola
elektrostatycznego w  dielektrykach o  przestrzennym  rozkladzie tadunkéw
z uwzglednieniem wolnorelaksacyjnej polaryzacji, ktora wynika z trwalej zamrozonej
polaryzacji. Pokazano podziat metod badawczych tadunku przestrzennego polegajacych na
analizie zaburzen cieplnych lub mechanicznych w badanym dielektryku. Zaprezentowano
analize pradu zwarcia w przypadku pobudzenia termicznego 1 fali ci§nienia.

Rozdzial trzeci 1 czwarty to ogolna charakterystyka obecnie najbardziej
popularnych termicznych i akustycznych metod badania rozktadu tadunku przestrzennego
w dielektrykach. Scharakteryzowano metody, pokazano rownania i schematy elektryczne
metod. Wskazano wady i zalety tych metod oraz aplikacyjne mozliowsci.

W rozdziale piatym szczegdlowo zostala przedstawiona wersja skokowa metody
elektroakustycznej. Uwypuklono ideg tej metody, naprezenia perturbacyjne wynikajace
z podania rownoczes$nie napi¢¢ na probke oraz generacj¢ i propagacje fal akustycznych w
dielektryku. Pokazano jak nalezy wykona¢ poprawny pomiar oraz zaprezentowano
1 omowiono wyniki badan dla niepolarnego politertrafluoroetylenu PTFE.

Rozdziat szosty poswigcony zostal metodzie pradoéw termicznie stymulowanej
depolaryzacji (TSD). Zaprezentowano ideg metody TSD, krzywe roztadowania TSD, jak
rowniez przyblizono procedury wyznaczania energii aktywacji. Dla zilustrowania tej
metody wykonano pomiary i przedstawiono przykladowe krzywe TSD oraz okreslono
energi¢ aktywacji metoda trzech temperatur.

Rozdziat siodmy przedstawia doktadny opis metody E-j. Pokazano matematyczny
opis analizowanej dwuwarstwowe] probki, a takze komore pomiarowa tj. szczegdtowo
prezentowane sa poduktady pomiaru: pradu TSD, rezystancji i rozkladu pola elektrycznego
za pomoca metody elektroakustycznej w wersji skokowej.

Rozdziat 6smy prezentuje wyniki badan dla dielektrykow: poliwgglanu PC,

polietylenu tereftalanowego PET 1 poliimidu PI. Szczegétowo zaprezentowano sposdb



ztozonej procedury pomiarowo-obliczeniowej dla PC, tj. pokazano: pole elektryczne
wzdhuz dwuwarstwowej probki, sygnalty SEA w trakcie nagrzewania, wykalibrowane
przebiegi pola elektrycznego, krzywe pradu TSD, zmiany pola elektrycznego wzdhuz
grubosci probki PC w funkcji temperatury oraz temperaturowa zalezno$¢ konduktywnosci.
Po okresleniu wszystkich z wymienionych wielkos$ci pokazano komponenty gestosci pradu
TSD, z ktorych to dopiero mozna bylo zaprezentowa¢ profile rozktadow tadunku
swobodnego, catkowitego oraz polaryzacji wolnorelaksacyjnej w dwoch warstwach. Kazde
z profilow przeanalizowano i1 odpowiednio skomentowano. Dla obiektywnej oceny
profiléw zaniku tych tadunkéw pokazano powtarzalno$¢ wynikéw dla folii PC.
Rozdziat dziewiaty stanowi podsumowanie rozprawy i uzyskanych w pracy

wynikow badan.



2. Zagadnienie ladunku przestrzennego

Badania rozktadu tadunku przestrzennego w materiatach dielektrycznych
wykonywane sa zarowno ze wzgledow poznawczych jak i technologicznych. Rozklady te
sa niezmiernie istotne do doktadnego zbadania mechanizmu transportu, mechanizméw
polaryzacji i przewodnictwa jak réwniez procesow starzeniowych zachodzacych w szeroko
rozumianej izolacji elektryczne;.

Gesto$¢  objetosciowa tadunku ¢, *tadunku rozmieszczonego w sposéb
makroskopowy ciagly w pewnej objetosci w ciele materialnym, jest granica ilorazu
tadunku AQ w elemencie objetosci AV 1 tejze objetosci, gdy wartos¢ tej objetosci dazy do
zera. Wyraza si¢ to wzorem

lim 22 _ 92 (2.1)

WAy Ty

jest funkcja wspolrzednych x, y, z i wyrazona jest w C/m’. W ciatach nienatadowanych jest
rowna zeru, natomiast w przypadku dielektrykéw nalektryzowanych, tadunek
objetosciowy rozmieszczony jest w sposob makroskopowy ciagly w objgtosci tego
dielektryku [77].

Podstawowe rownanie materialowe pola elektrostatycznego w dielektryku

o przestrzennym rozkladzie tadunkow przyjmuje postac

Qut9y _4q. divE
& & &

divE = (2.2)

w ktorej ¢ jest przenikalno$cia elektryczna dielektryka &= g&. Wiadomo rowniez, ze

w dielektrykach jednorodnych &= const w calym obszarze dielektryku i wtedy

div(eE) = edivE = q, (2.3)

Po poréwnaniu obu réwnan otrzymuje si¢ zaleznos$¢, ktora mowi, ze catkowita gestosé

tadunku przestrzennego jest suma tadunku swobodnego g, 1 polaryzacyjnego g.y.

Po przeksztatceniu réwnania (2.1) otrzymujemy informacj¢ na temat fadunku swobodnego

1 polaryzacyjnego
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q,, =div(¢E+P)=divD (2.5)
q,, =—divF, (2.6)

Nalezy podkresli¢ w tym miejscu, ze tadunek polaryzacyjny g, nie nalezy utozsamia¢
z polaryzacja natychmiastowa, ktora tatwo okres§li¢ z zaleznosci P; = g,yE, gdzie y jest
podatnoscia elektryczna a jako tadunek polaryzacyjny wynikajacy z trwatej zamrozonej
polaryzacji P..

Istnieje wiele metod badania rozktadu tadunku elektrycznego, zasadniczo polegaja
one na analizie zaburzen cieplnych lub mechanicznych w badanej probce [40, 23].
Wspolnym mianownikiem metod badawczych rozkladu *tadunku jest czasowe,
nieniszczace przemieszczenie tadunku przestrzennego wywotane lokalnym zaburzeniem

wedrujacym przez probkeg. W obwodzie zewngtrznym objawia si¢ to zmiang ggstosci pradu

, 0D(z,t)
f)=—7-"2= 2.7
J@) Py (2.7)
Po podstawieniu do réwnania podstawowe rownanie materiatowe
D(z,1) = &,¢,E(z.1) + P(z.1) (2.8)

rozwigzanie roOwnania daje zalezno$¢ na prad zwarcia probki (napigcie na probce rowne

ZEero)

L At[ oe, OE(z,t) P (z,1)
z(t)—;!;[go “LE(z,0)+ 808, — o (2.9)

gdzie A pole powierzchni elektrody pomiarowej a d grubo$¢ probki. W przypadku
pobudzenia termicznego (07/0t) obserwowany prad zwarcia probki mozna wyrazic¢

W postaci:

OE(z,1) , OBz, f)}a_T & (2.10)
T .

A¢ o€
i(t)=—|| &, —LE(z,t)+¢&,¢.
i(1) d"[ Y (z,0)+ &€, T ot

0

natomiast w przypadku ekscytacji za pomoca fali ci$nienia (05/0¢)

OE(z,1) , OB(z,0)
oS oS

A oe oS
i(t)=—|| &, —LE(z,t)+¢&,¢. —d. 2.11
i(t) dﬂo&g (z,0)+ &, }aﬂ (2.11)
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Réwnania na prad zwarcia pokazuja, ze wspotczesne metody badawcze mozna min.
podzieli¢ na: metody termiczne wywotywane zmiang ciepta w probcee i akustyczne, ktore
sq efektem zmian ci$nienia w probce. Rozwazajac prad zwarcia w obu przypadkach widaé,
ze ze wzgledu na rodzaj wymuszenia niejednostajne zmiany temperatury czy odksztalcenia
wpltywajana g E i P,.

Do najbardziej popularnych metod akustycznych naleza metoda propagacji fali
ci$nienia (PWP- Pressure Wave Propagation) oraz metody elektroakustyczne (EA).
Metoda PWP [26, 27] polega na oddziatywaniu fali ci$nienia przechodzacej przez probke,
natomiast metody EA na analizie napr¢gzen mechanicznych wywotanych impulsem
elektrycznym podanym do probki. Teoretycznego pordéwnania tych metod EA i PWP
dokonal Lewiner 1 inni w pracy [26], natomiast Takada wraz z wspotpracownikami [27]
poza porOwnaniem teoretycznym pordwnal takze wyniki pomiaréw dwuwarstwowych
probek PMMA, z ktérych jedna byla elektryzowana wiazka elektronow (200 keV,
InA/em® w czasie 1 godziny). Rozklady ladunku przestrzennego, pola elektrycznego
1 potencjalu roznia si¢ nieznacznie, ale ze wzgledu na latwos$¢ ekranowania 1 mniejsze
szumy metody EA naukowcy stawiaja ja ponad metod¢ PWP.

Natomiast do metod termicznych nalezy zaliczy¢ takie metody jak metoda
modulowanego nat¢zenia wiazki Swiatla lasera (LIMM- Laser Intensity Modulation
Method), metoda impulsu cieplnego (TPM- Thermal Pulsed Method) 1 metoda skoku
cieplnego (TSM- Thermal Step Method). Tak naprawde wszystkie z tych metod sa
rozwini¢ciem czy kontynuacja rozwazan i doswiadczen Collinsa [100, 86] i polegaja na
pomiarze pradu przesunigcia wywotanego dyfuzja ciepta w probce. Niestety, wymagaja
ztozonego procesu dekonwolucji, ktéry wplywa min. na rozdzielczos¢ metod, co
niejednokrotnie ogranicza zastosowanie tych metod a czasem uniemozliwia otrzymania

w jednoznaczny sposob mierzonych rozktadow tadunku.
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3. Termiczne metody badania ladunku przestrzennego

3.1. Metoda modulowanego nat¢zenia wigzki Swiatla lasera [LIMM]

Metoda modulowanego nat¢zenia wiazki $§wiatla lasera [LIMM Laser Intensity
Modulation Method] opracowana zostata w 1981 roku przez Langa i Das-Guptg. Metoda ta
wykorzystuje okresowo modulowana wiazk¢ lasera do ogrzewania powierzchni probki
dielektrycznej. W efekcie w probce pojawia sig przestrzenny, nierownomierny rozktad
temperatury wzdtuz jej grubosci [23]. Rysunek 3.1 1 3.2 przedstawia schemat typowego

uktadu pomiarowego stosowanego w metodzie LIMM [57, 74].

Modulator
He-Ne laser > akustooptyczny .
5mW »  lub elektro- Prébka
mechaniczny
Generator Wzmacniacz Wzmacniacz
czestotliwosci » typulock-in pradowy

A

Generator
podstawy Rejestrator
czasu

Rys. 3.1. Blokowy schemat uktadu pomiarowego metody LIMM.

Generator funkcyjny }——

Przedwzmacniacz

>

Laser

Elektrody

q,(x)

Wzmacniacz typu lock-in

Rys. 3.2. Schemat uktadu pomiarowego metody LIMM.
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Powierzchnia probki (pokryta cienka warstwa absorpcyjna) jest wystawiona na dzialanie
wiazki lasera np. He-Ne, ktorej natgzenie jest modulowane sinusoidalnie przez akustyczno-
optyczny modulator lub przerywacz strumienia §wietlnego z czgstotliwoscia w zakresie od
kilku do ponad 100 kHz [29]. Padajaca wiazka $wiatla jest absorbowana przez elektrode
probki, co powoduje jej nagrzewanie 1 dyfuzj¢ ciepta wzdhuz grubosci probki. W stanie
ustalonym powstaje niejednorodny rozktad temperatury, na ktory sktada si¢ sktadowa stata
1 okresowa, zalezna od czgstotliwo$ci modulacji. Przy matej czgstotliwo$ci modulacji
rozktad sktadowej okresowej jest staly, ze wzrostem czgstotliwo$ci nagrzewane sa coraz
wezsze przyelektrodowe obszary probki. Okresowe zmiany temperatury powoduja
okresowe odksztatcenia probki, odddziatujac wzajemnie z przestrzennymi rozkladami:
polaryzacji i fadunku przestrzennego. Przesunigcia tadunkéw w probce wywotuja zmiany
fadunkéw na elektrodach, ktére mozna mierzy¢ jako zmiany napigcia lub pradu.
W obwodzie zwartej probki mierzony jest prad piroelektryczny Prad ten jest funkcja
czestotliwosci 1 rozktadow przestrzennych polaryzacji 1 tadunku przestrzennego.

Prad piroelektryczny w przyblizeniu okreslony jest zalezno$cia:

I (o) —kjj Py (x) COS;EI;((Z)X)] dx G.1)
gdzie
k(@)= [%j (32)

w ktorym Dy jest wspotczynnikiem dyfuzyjnosci termicznej, a pr(x) wspotczynnikiem
piroelektrycznym [82].

Nastegpnie sygnat pradowy jest wzmacniany w przedwzmacniaczu i jego amplituda
oraz faza sa mierzone za pomoca fazoczutego woltomierza typu lock-in. Teoretycznie
czestotliwos¢ pulsacji lasera mogtaby by¢ znacznie wyzsza niz 100 kHz, jednak graniczna
rozdzielczo$¢ metody jest uzyskiwana juz dla czestotliwosci 3 kHz [57].

Doktadniejsze rozwazania, uwzgledniajace temperaturowe wspOtczynniki:
przenikalnosci elektrycznej o, zmian polaryzacji «, 1 rozszerzalnosci cieplnej o,
przeprowadzit Das-Gupta i Hornsby, uzyskujac wyrazenie na warto$¢ pradu elektrycznego

W postaci [65]:
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(@)= 3(0{ ta.—a, jP(z)g—dﬁa —a, Tqv(z)'[aT—thz (3.3)

Jak podaje Blaise w pracy [62] metoda LIMM skutecznie sprawdza si¢ w badaniach
materiatéw ferroelektrycznych, w ktorych ogromna role odgrywa polaryzacja
spontaniczna. Doktadniejsza analiz¢, potwierdzona wynikami eksperymentalnymi, mozna
znalez¢ w pracy Langa [63], w ktorej poddano analizie takie ferroelektryki jak: ceramike
PZT, LiNbO; oraz polimerowa foli¢ PVDF. Zhang [48, 59] oraz Neagu ze
wspotpracownikami  [64], analizujac polaryzacjg¢ w PVDF, podkreslaja, ze
w ferroelektrycznym PVDF-ie mechanizm dipolowy powinien mie¢ dominujacy wptyw na
rozktad przestrzenny polaryzacji.

Jedna z glownych wad metody LIMM jest bardzo skomplikowany aparat
matematyczny, niezbedny do prawidtowej interpretacji surowych wynikéw pomiarow.
W praktyce stosowanych jest wiele konkurencyjnych algorytméw obliczeniowych np.
poprzez rozwinigcie w szereg Fouriera [63]. Pomimo tak wielu narzedzi matematycznych
problemem jest brak mozliwo$ci rozroéznienia tadunku przestrzennego i polaryzacji [65].
Roéwniez rozdzielczos¢ przestrzenna tej metody jest $cisle zwiazana z uzywanym aparatem
matematycznym a opracowywane techniki zwigkszania rozdzielczo$ci wciaz wiaza si¢
zryzykiem  wprowadzenia  artefaktow w  uzyskiwanych profilach  tadunku

przestrzennego [66].
3.2. Metoda impulsu cieplnego (Thermal Pulsed Method TPM)

Po raz pierwszy metoda impulsu cieplnego TPM zostata zaproponowana
1 praktycznie wykorzystana na przetomie lat 70-80-tych ubiegtego wieku przez
Collinsa [83]. TPM pozwala na okreslenie tadunku swobodnego lub polaryzacyjnego z
pomiaréw zmian potencjalu wzdluz grubosci dielektryku. Zmiany potencjatu w probce
wywolane sa dyfuzja ciepta w wyniku o$wietlania jednej z elektrod impulsem $wietlnym
(laser) [62]. Przyktadowa ilustracja tej metody znajduje si¢ na rysunku 3.3, przy czym

do badan mozna uzywaé zaré6wno jedno i dwustronnie metalizowanych probek.
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Elektrody

Laser

Rejestrtor

| Probka

Rys. 3.3. Schemat uktadu pomiarowego metody TPM.

Zmiany potencjatu nieoswietlanej powierzchni wzgledem elektrody oswietlanej jest
okreslony zaleznos$cia V=q.d /g&. W trakcie dyfuzji ciepta przez probke ulega zmianie
grubos$¢ probki d 1 gegstos¢ tadunku powierzchniowego ¢s, spowodowane rozszerzalnoscia
cieplng materiatu i zmiang przenikalno$ci elektrycznej probki. Zmiany te wpltywaja na
zmiang AV i V. Gdy pomiar AV jest wykonywany w chwili #, kiedy impuls ciepta wtasnie
wniknat w probke oraz w chwili czasu #,, gdy impuls jednorodnie roztozony jest w probce
(temperatura probki ustalona na calej jej szeroko$ci), to otrzymuje si¢ zalezno$¢

AV ()

3 = A ( ) , W ktorej r- jest Srednia glebokoscia tadunku. Proces ten ilustruje rysunek 3.4.
ZLl
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7r6dto Elektrody
energii
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+ + + + + +
+ + + + + +

+ + + + + +

+ + + + + +
+ + + + + +

Rys. 3.4. Rozktad ciepta w probee dielektrycznej w chwili fo, #; 1 £,.

Stad pomiar skladowej przej$ciowej napigcia pozwala na wyznaczenie r. Eksperymenty
tego typu sa nieniszczace, gdyz impuls cieplny powoduje tylko nieznaczne zwigkszenie
temperatury probki. Napigcie w chwili ¢ jako funkcja narostu temperatury probki AT jest

dla tadunku przestrzennego okreslone przez:

AV(t)oc

S C—

{qv(x)j‘AT(x,t)dx}dx (3.4)

0
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A zatem istnieje mozliwo$¢ okreslenia gestosci tadunku przestrzennego poprzez procedure
dekonwolucji, jesli AT jest znane. Jednakze ze wzgledu na niedoktadnos$¢ procedury
dekonwolucji nie jest mozliwe otrzymanie jednoznacznego rozwiazania dla g,(x) lub Py(x).
W idealnych warunkach mozliwe jest uzyskanie tylko 5 do 10 przestrzennych
wspotczynnikow Fouriera dla rozktadu tadunku przestrzennego. Biorac pod uwage btedy
pomiarowe odpowiedzi napigciowej, doktadnie mozna wyznaczy¢ tylko kilka
wspotczynnikow Fouriera. Z dyskusji w [54] wynika, iz dla doktadnos$ci pomiaru AV rzedu
0,1 % tylko od 3 do 9 wspotczynnikow (rzeczywista ilo§¢ wspotczynnikow zalezy od
lokalizacji chmury tadunku w dielektryku) moze by¢ znaleziona. Podobne problemy
wystgpuja podczas pomiarow rozkladu polaryzacji w dielektrykach polarnych. Wtedy
nalezy uwzgledni¢ wzoér dotyczacy tadunku polaryzacyjnego. Dwa wzory opisujace
fadunek przestrzenny i polaryzacj¢ sugeruja, ze istnieje mozliwo$¢ okreslenia albo
rozktadu przestrzennego tadunku albo polaryzacji.

Doktadniejsze rozwazania pokazuja, ze rownanie (3.4) mozna rozwazy¢ osobno
w przypadku istnienia tadunku i/lub polaryzacji. Biorac pod uwagg tadunek przestrzenny

napigcie biegu jalowego wyraza si¢ zaleznoscia [55]:

AV (1) = 2% ﬂqv(x)]:AT(x,t)dx}dx (3.5)

natomiast dla polaryzacji
_a,ta -«

Rozwazania pokazuja jedynie przypadki, w ktorym jednoznacznie wiadomo, ze
w badanym materiale jest rzeczywiScie rozklad fadunku przestrzennego lub polaryzacja.
Rozdzielczo$¢ jest najwigksza z wad metody TPM. Mozna pokusi¢ sig
o stwierdzenie, iz rozdzielczos¢ metod termicznych pozostawia wiele do zyczenia,
dodatkowo zalezy od glgebokos$ci analizowanego obszaru probki [66]. W metodzie TPM
wystgpuja takie same problemy, najwyzsza rozdzielczos¢ mozna uzyska¢ jedynie
w obszarze przyelektrodowym. W tym obszarze rozdzielczo$¢ metody jest okreslona ale
1 ograniczona czasem trwania impulsu termicznego f,, Amjadi z wspotpracownikiem
uzyskal maksymalng rozdzielczo$¢ na poziomie 11 nm stosujac laser Nd:YAG o czasie

trwania impulsu 70 ps [56].
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3.3. Metoda skoku cieplnego (Thermal Step Method TSM)

Metoda termicznego skoku cieplnego zostata po raz pierwszy praktycznie
wykorzystana w pomiarach wtasciwosci dielektrykéw w Laboratorium d’Elektrotechnique
de Montpellier przez grupe Tourelliera w roku 1987. Metoda ta oparta jest na pomiarze
pradu wywotlanego zmiana ladunku indukowanego na elektrodzie w wyniku wolnego
ogrzewanie probki w warunkach statej r6znicy temperatur pomigdzy elektrodami. Obwod
elektryczny probki zwarty jest przez amperomierz; jedna z elektrod probki jest
utrzymywana w stalej temperaturze, a druga chtodzona, tak aby rdéznica temperatur byta

stata [13]. Schemat uktadu pomiarowego zaprezentowano na rysunku 3.5.

Elektrody

Nagrzewanie AT

Probka

Rys. 3.5. Schemat uktadu pomiarowego metody TSM.

W praktyce jedna strona probki jest schladzana np. do temperatury -20°C [57]
(lub -10°C [8]) a druga jest utrzymywana jest w statej temperaturze pokojowej. W wyniku
tak prowadzonego procesu ogrzewania wytwarza si¢ gradient temperatury wzdhuz grubosci
probki. Ulega zmianie grubo$¢ probki (Sciskanie lub rozciaganie) i zmienia si¢ warto$¢

przenikalnosci elektrycznej. Zmiany tych wielkosci przedstawiaja rownania:

dx = dx,(1+a,AT) (3.7)

e=¢, (1+aAT) (3.8)
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W powyzszych rownaniach «, :—Z—; jest wspotczynnikiem zmian przenikalnosci
£

z

. 1 dx . o . . .
elektrycznej, o :—d—; jest wspotczynnikiem rozszerzalnos$ci cieplnej a AT =T-Ty jest
X

uzyskana roznica temperatur powierzchni probki, w ktorym 7, jest temperatura
poczatkowa probki [53].

Bezposrednim rezultatem gradientu temperatury jest przemieszczenie tadunku
przestrzennego g¢v(x), ktéore powoduje zmiany tadunku indukowanego na elektrodach.
W konsekwencji w uktadzie ptynie prad zwarcia o wartosci od kilku do kilkudziesigciu
pA [21]. Prad ten mozna wyrazi¢ nast¢pujaca zaleznoscia [52]:

()= —aCJE(x)%dx (3.9)

gdzie: C jest pojemnos$cia elektryczna probki, d jest jej gruboscia, E(x) jest polem
elektrycznym w probce, «a jest wspoiczynnikiem okreslajacym zmiany geometrii probki

1 jej przenikalnosci elektrycznej w funkcji temperatury 1 jest okreslony zaleznoscia [53]:

O Car S vdr ear % (310

Na podstawie réwnania (3.9) wyznacza si¢ rozktad pola elektrycznego E(x) za
pomoca dekonwolucji sygnatu, a nastepnie z rownania Poissona wyznacza si¢ przestrzenna
gestos¢ tadunku.

Metoda TSM nalezy do niedestrukcyjnych metod pomiarowych tadunku
przestrzennego, gdyz gestos¢ tadunku przestrzennego w srodku probki nie jest usuwana,
umozliwia powtarzalno§¢ wynikéw [52] oraz temperatura w ukladzie nie przekracza
temperatury pokojowe;.

Typowe zastosowania tej metody to: detekcja tadunku przestrzennego bezposrednio
po procesie produkcji, badanie wlasciwosci starzeniowych, badanie wlasciwosci
strukturalnych, badanie efektow zwiazanych z wygrzewaniem prébek, badanie fizycznych
wlasciwo$ci polimerow [52]. Rozwazania metody TSM pokazano tylko na przyktadzie
probek plasko réwnoleglych, jednakze jak pokazuja wyniki w pracy [53] istnieje

mozliwo$¢ badania materiatow w postaci kabli wysokonapigciowych.
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4. Akustyczne metody badania ladunku przestrzennego

4.1. Metoda propagacji fali ciSnienia (PWP- Pressure Wave Propagation)

W praktyce stosuje si¢ kilka sposoboéw generacji impulsow ci$nienia o krotkim
czasie narostu a zatem istnieje kilka technik pomiaru tadunku przestrzennego
wykorzystujacych propagacje fali ci$nienia. Nalezy do nich zaliczy¢: metodg laserowego
impulsu ci$nienia LIPP (Laser Induced Pressure Pulse) i metod¢ piezoelektrycznie
indukowanej fali ci$nienia PIPP (Piezoelectricity Induced Pressure Pulse), a wspdlnym
mianownikiem tych metod jest wiasnie generacja fali ultradzwigkowej poza probka. Sama
zasada pomiaru fadunku przestrzennego w tych metodach pozostaje taka sama [21].

W poczatkowej chwili wzbudzenia fali akustycznej w materiale (¢ = 0) nastgpuje
Sciskanie probki przez odksztalcajaca si¢ elektrode. Czoto fali zy zaczyna propagowac
w probee od elektrody do elektrody z predkoscia v, wywotujac w probce naprezenia

mechaniczne. Schematycznie pokazano to na rysunku 4.1.

Elektrody
951/ L 952
fal ci§nienia | * +
+ +
+ +
—> |+ +
+ +
+ +
— + +
+ +
+ +
+ +
p(z,t) o
0 z d =z

Rys. 4.1. Idea metody propagacji fali ci$nienia.
W wyniku pojawiajacych si¢ napre¢zen mechanicznych tadunku w probee ulegaja

przesunigciu oraz, z uwagi na zmieniajaca si¢ koncentracj¢ dipoli 1 fadunkow, zmienia sig

rowniez wzgledna przenikalno$¢ elektryczna w obszarze odksztatcenia. Efektem takiego
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procesu sa zmiany tadunkéw na elektrodach, ktore zaleza od przestrzennego rozkladu
fadunku oraz od ksztattu fali cisnienia. W obwodzie pomiarowym zmiany tadunkéw na
elektrodach moga by¢ rejestrowane w postaci pomiaru napigcia lub pradu, zaleznie od
impedancji ukladu obciazenia, dajac w wyniku informacje¢ o przestrzennym rozkladzie
fadunku [23].

Catkowita gestos¢ ladunku przestrzennego w probce jest suma tadunku
przestrzennego, pochodzacego z pulapkowanych tadunkow swobodnych g¢..(z) 1 tadunku

wynikajacego z trwalej zamrozonej polaryzacji P.(z). Zatem

df(z)

o (4.1)

4,(2)=q,(z) -
Prad w obwodzie zwarcia (napigcie na probce jest w takim przypadku réwne zero)

spowodowany reakcja na zewnetrzny impuls ci$nienia jest okreslony zaleznoscia [46]:

Zr

1(t)=2C,G(s,) | E(z,O)% p(z,t)dz (4.2)
0

w ktorej x jest $cisliwoscia materiatu, Cy jest pojemnoscia nie odksztatconej probki a G(&)

jest funkcja zmiany wzglednej przenikalnosci & pod wptywem zmieniajacego si¢ ci§nienia

p(z.0).

Matematycznie rownanie to nazywane jest rownaniem catkowym Fredholma
pierwszego rzedu. Rozwiazaniem tego réwnania moze by¢ dekonwolucja wyrazenia (4.2).
W przypadku obwodu otwartego rozwiazanie rownania catkowego Fredholma okresla si¢
jako napigcie biegu jalowego (w tym wypadku prad ptynacy rowny jest zero) V(¢) miedzy
elektrodami probki [47]:

V(t)=2G(&,) | E(2,0) p(z,t)dz 4.3)

Roéwnania 1(7) i V(¢) pokazuja, ze rozktad gestosci tadunku przestrzennego mozna uzyskac

dEG) _a.2)

poprzez rozwiazanie rownania Poissona
dz &8,

, jednak pod warunkiem

znajomosci ksztattu impulsu ci$nienia.
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Metody wykorzystujace propagacj¢ fali cisnienia poczatkowo miaty mala
rozdzielczos$¢ przede wszystkim z uwagi na ograniczenia sprzgtowe. Aby otrzymaé¢ dobra
rozdzielczos¢, czas narostu fali ci$nienia musi by¢ bardzo krdétki w porownaniu do czasu

przejscia impulsu przez probke [47, 49].

4.1.1. Metoda laserowego impulsu ciSnienia LIPP (Laser Induced Pressure

Pulse)

Schemat uktadu pomiarowego metody LIPP przedstawiono na rysunku 4.2 [68].

Elektrody

Laser C WZM

Nd:YAG

R, R, OSCYLOSKOP

Target

Probka

Rys. 4.2. Schemat uktadu pomiarowego metody LIPP.

W metodzie LIPP krétkie impulsy $wiatta laserowego o czasie trwania od 70 ps do
10 ns podawane sg na target, warstwg absorpcyjna najczesciej w postaci cienkiej warstwy
grafitu naniesionej na elektrode. Typowym laserem stosowanym jest Nd:YAG o energii od
1 do kilkuset mJ [67]. Energia §wiatta lasera zostaje pochtaniana w warstwie absorpcyjnej,
nastepuje lokalne nagrzanie, a takze odparowanie warstwy przypowierzchniowej. Efektem
tych zjawisk jest generacja fali ci$nienia z warstwy targetu, w postaci krotkiego impulsu,
ktéry przemieszcza si¢ wzdluz probki do drugiej elektrody. Probka ulega lokalnym
odksztatceniom. Mechaniczne zaburzenia w probce powoduja przemieszczenie tadunkéw

1 zmiany przenikalno$ci elektrycznej, wywotane lokalng zmiang ggstosci. A to z kolei
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powoduje zmiany tadunkéw na elektrodzie, ktore to w obwodzie zewngtrznym mozna
zaobserwowac¢ w postaci pradu zwarcia, a jego zalezno$¢ przedstawia wzor (4.2) [69].

W przypadku, gdy czas trwania impulsu jest krotki w poréwnaniu do czasu
przej$cia fali przez probke ¢ wtedy rozklad tadunku przestrzennego mozna okresli¢

nastgpujacym réwnaniem

2 (t) vt Do 806 Ey
— z=vt r 4.4
q,(2) i (0) b v (4.4)

gdzie i,(f) jest warto$cig mierzonego pradu zwarcia w chwili ¢ w obszarze probki z, py/p,
jest wspotczynnikiem uwzgledniajacym deformacje fali ci$nienia w trakcie propagacji
fali [70, 71]. Wspotczynniki po/p, 1 7 sa wyznaczane wzdtluz probki z charakterystyk
kalibracyjnych poprzez transformat¢ Fouriera. A zatem rozklad tadunku moze by¢
okreslony bezposrednio z pomiaru pradu zwarcia i.(z).

Metoda LIPP skutecznie sprawdza si¢ do pomiaru cienkich (od 10 do 100 um) jak
1 do$¢ grubych probek (od 1 do 20 mm) dielektrycznych — i jak pokazuje Hole i Lewiner -
jest skutecznym narzedziem w badaniach pétprzewodnikéw [101]. Czas trwania impulsu
lasera okresla rozdzielczos¢ metody. W przypadku polietylenu o grubosci 50 pm,
w ktorym predkos¢ dzwigku oszacowano na poziomie okoto 2 pum/ns, czas przejscia fali
przez probke 7 okreslona okoto 25 ns rozdzielczo$¢ metody wyniosta 2 um dla impulsu

o czasie trwania | ns [85].

4.1.2. Metoda piezoelektrycznie indukowanej fali ciSnienia PIPP

(Piezoelectricity Induced Pressure Pulse)

Idea metody PIPP polega na wykorzystaniu krotkich impulséw ci$nienia,
wytworzonych za  pomoca  przetwornika  piezoelektrycznego  pobudzonego
wysokonapigciowym generatorem impulsow. Fala ci$nienia generowana przez przetwornik
piezoelektryczny jest funkcja podanego napigcia z generatora i funkcja rozktadu tadunku

w przetworniku [33]. Przedstawia to nastepujaca zaleznos¢:

p(z0) ep(1)qu(z) (4.5)
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W metodzie tej istnieja dwie mozliwosci wytworzenia krotkich impulséw ci$nienia:
poprzez zastosowanie cienkiego lub grubego przetwornika piezoelektrycznego.
W przypadku cienkiego przetwornika, w sensie akustycznym, podaje si¢ sygnal
napigciowy typu skok jednostkowy natomiast w przypadku grubego czujnika typu impuls.
Oczywiscie najbardziej zadawalajacym przypadkiem byloby wykorzystanie sygnatlu typu
delta Diraca, w praktyce jednak nie udaje si¢ otrzymac¢ idealnego sygnalu typu delta
Diraca [9].

Przyktadowa ilustrujaca uktadu pomiarowego tej metody pokazano na rysunku 4.3.
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Rys. 4.3. Schemat uktadu pomiarowego metody PIPP.

Aby otrzyma¢ pojedynczy impuls w tak zaprojektowanym uktadzie, nalezy spehnié
warunek rownosci impedancji akustycznej pomigdzy warstwa dopasowujaca (umieszczona
pomigdzy elektroda napigciowa a piezoelementem), a piezoelementem. RoOwnos¢
impedancji akustycznych dodatkowo powoduje wyeliminowanie niepozadanych odbi¢ fali
na granicy piezoelement- przetwornik [21]. Z drugiej strony przetwornika nalezy zadbaé
o dobre dopasowania mechaniczne pomigdzy piezoelementem a torem pomiarowym, ktory
takze pelni rolg linii op6zniajacej. Praktycznie uzyskuje si¢ to przez natozenie cienkiej
warstwy smaru silikonowego 1 staranne docisniecie elementow.

Generowany impuls indukowany z przetwornika p(z,7) mozna okresli¢ rdwnaniem:
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(1) :VTZZT [g(z)u, (t-7)dr (4.6)

10

gdzie v, jest predkoscia dzwigku w piezoelemencie, Zu), Z, jest impedancja aluminium
1 piezoelementu, / gruboscia piezoelementu a g(7) odpowiedzia impulsowa piezoelementu
[61]. Hole ze wspolpracownikami, uzywajac przetwornika na bazie LiNbO3 o grubosci 200
um, uzyskali w pracy [73] impuls ci$nienia o warto$ci maksymalnej okoto 0,5 MPa, czasie
narostu 10 ns i czasie trwania 85 ns. Takie impulsy o czgstotliwo$ci powtarzania nawet do
10 kHz wykorzystano do wyznaczenia rozktadu tadunku w polietylenie. Stwierdzono, ze
oprocz tego, iz amplituda generowanej fali zalezy od poszczegdlnych impedancji
akustycznych, to zalezy roéwniez od grubosci stosowanego przetwornika jak i jego
wlasciwosci piezoelektrycznych.

Czasowe zmiany tadunkéw na elektrodach wywotane impulsem ci$nienia indukuja
prad przesunigcia, ktory jest Scisle zwiazany z rozkladem tadunku w probce. Czasowe

zmiany pradu przesunigcia mozna okresli¢ nastgpujacym roéwnaniem:

)= () 2

27, d

_AY) {qV(O) p(0)+v]4,(1) p(1-7)dr +,(d) p(t—iﬂ Y

Y Z,+Z dt ) v

w ktorym v jest predkoscia dzwigku w badanej probece, Y jest modutem Younga, Z
impedancja akustyczna probki, a A(f) jest wzmocnieniem wzmacniacza zaleznym od
czestotliwosci [27]. Powyzsze wyrazenie zawiera trzy skladniki: pierwszy 1 trzeci
wynikajacy z tadunkow na elektrodach, a drugi zwiazany jest z rozkltadem tadunku
przestrzennego.

Typowymi materiatami wykorzystywanymi w przetwornikach piezoelektrycznych,
stosowanych w metodzie PIPP, sa: PVDF, LiNbO; oraz PZT. Ten ostatni materiat
skutecznie sprawdza si¢ np. w badaniach tadunku w izolacji polietylenu usieciowanego
(XLPE) kabli wysokonapigciowych [60].

Znacznie rzadziej wykorzystuje si¢ wariant skokowy metody piezoelektrycznie
indukowanej fali ci$nienia, nazywany metoda piezoelektrycznie generowanego skoku
cisnienia PPS (Piezoelctrically Generated Pressure Step Wave) [75]. W tym przypadku

skok cis$nienia uzyskuje si¢ przez podanie napigcia statego typu skok jednostkowy o czasie
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narostu okoto Ins, na gruby przetwornik piezoelektryczny. Najczgsciej stosowanym
piezomaterialem jest kwarc (cigcie X) bezposrednio umieszczony na probce poprzez

medium sprzg¢gajacy. Rysunek 4.4 ilustruje metodg.

Elektroda
z gumy przewodzacej

X - Kwarc i (f)

50 Q 50 Q
robka
u (0
skok Ciecz
napigcia sprzggajaca

Rys. 4.4. Schemat uktadu pomiarowego metody PPS.

Prad zwarcia i(f) probki zalezy od rozktadu pola elektrycznego i mozna wyrazié
zaleznoscia (4.2) [76].

W zalezno$ci od ksztattu wymuszajacej fali cisnienia w metodzie piezoelektrycznie
indukowanego impulsu ci$nienia rejestrowany sygnal proporcjonalny jest do rozktadu

tadunku, za§ w przypadku wymuszenia skokowego - do rozktadu pola elektrycznego.
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4.2. Metody elektroakustyczne (EA)

4.2.1. Metoda elektrycznie stymulowanej fali akustycznej w wersji

impulsowej PEA (Pulsed Electroacoustic)

PEA (Pulsed Electroacoustic) lub metoda ESAW (Electrical Stimulated Acoustic
Wave) nalezy do metod niedestrukcyjnych pomiaru tadunku przestrzennego w materiatach
dielektrycznych. Metodg t¢ jako pierwszy zaproponowat Maeno [18] w latach 80-tych XX
wieku i od tej pory stata si¢ wygodnym narzgdziem uzywanym do badania przestrzennego
rozktadu tadunku w izolacji elektryczne;.

Schemat uktadu pomiarowego przedstawiono ponizej, na rysunku 4.5.
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Rys. 4.5. Schemat uktadu pomiarowego metody PEA.

Na probke podawane sa dwa napigcia jedno impulsowe, a drugie polaryzujace.
Do otrzymania impulsu napigcia typowego dla tej metody o dhugosci 5 ns [25]
wykorzystuje si¢ generator impulsowy, ktory potaczony jest przez kondensator C
pomigdzy elektrody probki. Przy czym stosowane sa probki dielektryczne plasko
rownolegte lub cylindryczne [45, 16].

Uzywajac funkcji delty Diraca napigcie impulsowe u, okreslone jest przez
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u,(t)=U,,At6, (1) (4.8)

w ktorym Uy jest amplituda napigcia stalego podanego na generator impulsow, At jest

1(1)-1(r—Ar)

szerokoS$cig impulsu, a dx(?) jest funkcja okreslona &, (t) = A
t

. Napigcie state

Uy, podane jest do probki przez opornik wysokoomowy R, ma na celu polaryzacj¢ probki
1 shuzy do kalibracji sygnatow pomiarowych.

Idea metody PEA przedstawia si¢ nastgpujaco. Pole elektryczne wywotlane
podanym napigciem statym i impulsowym dziata na tadunki w probcee, ktore prowadza do
powstania napr¢zen mechanicznych o okreslonej amplitudzie proporcjonalnych do lokalne;j
gestosci tadunkow w dielektryku. Czasowe zalezno$ci ggstosci sily perturbacyjnej mozna

wyrazi¢ zalezno$cia [39, 15]
f(z,0)=q,(2)E (1) (4.9)

Zrodlem perturbacyjnych naprezen mechanicznych jest wytacznie impulsowe pole Ey(2)
pochodzace od podanego napigcia impulsowego. Naprezenia te powoduja lokalne zmiany
odksztalcen w dielektryku w wskutek tego powstaje fala odksztatcenia S(z,7), ktorej

przebieg na jednej z elektrod (z = 0) mozna wyrazi¢ zaleznos$cia [40]:

u At
—q
2p,vd "

S_(0,t)=- (Z)Fw (4.10)

Z wyrazenia (4.10) wynika, ze przebieg odksztatcenia jest proporcjonalny do
objetosciowego rozktadu tadunku, przy uzaleznieniu wspotrzednej polozenia ggstosci
fadunku i czasu przez wyrazenie z = vt. Fala ci$nienia przemieszcza si¢ wzdtuz probki od
elektrody gornej do dolnej, i dalej wzdtuz linii op6zniajacej do czujnika. W czujniku
piezoelektrycznym fala odksztatlcenia generuje napigcie zawierajace informacje
o rozkladzie fadunku przestrzennego. Sygnal ten jest nastgpnie wzmacniany i podawany na
oscyloskop, ktory jest podtaczony do komputera. Najczesciej stosowanymi czujnikami sa
PVDF i LiNbOs [38].

Impuls napigciowy jest podany do probki za pomoca kondensatora sprzegajacego
C. o pojemnosci okoto 220 pF (15 kV). Jest ona wigksza od pojemnos$ci probki Cs, ktora
wynosi okoto 20 pF. Ladowanie probki dielektryka (u,) mozna opisa¢ za pomoca

zaleznosci [25]
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C t
t)=U, ——|1-exp| ———= dla0 <? <t = 5ns 4.11
ty (1) =U CC+C{ xp( Rcﬂ ! (4.11)

a zanik napigcia impulsowego

u, (1)=U,, (At)exp(—t;—ét) dla 7 >t1=5ns (4.12)

gdzie t czas liczony od chwili podania impulsu do probki, U, amplituda napigcia,

S C

= CiC w przyblizeniu réowne C,, a R jest impedancja falowa kabla
+

koncentrycznego doprowadzajacego impuls réwny 50 Q. W rozpatrywanym ukladzie
RC=1 ns, co nie prowadzi do powstawania znaczacych dla pomiaru odksztatcen
stosowanego impulsu.

Sygnaty generowane w czujniku piezoelektrycznym mierzone sa za pomoca
oscyloskopu cyfrowego. Amplituda takich sygnatéw jest jednak mata a zatem do ich
wzmacniania stosowane sa przedwzmacniacze pomiarowe. W celu uzyskania wysokiej
rozdzielczosci Maeno w jednej swoich prac [37] zaproponowal zamiang stosowanych
dotychczas przedwzmacniaczy na wzmacniacze charakteryzujace si¢ niska impedancja
wejsciowa (50 Q), niskim poziomem szumoOw oraz szerokim pasmem czgstotliwosci.
Maeno stwierdzit, iz stosowane dotychczas typowe wzmacniacze o wysokiej impedancji
wejsciowe] (1 MQ) charakteryzuja si¢ zwigkszonym poziomem szuméw w stosunku do
modeli o niskiej impedancji wejSciowej, a poza tym posiadaja waskie pasmo
czgstotliwosci. Rownoczesnie zaproponowat zastosowanie rezystancyjno-
pojemnosciowego uktadu kompensacji fazy wlaczonego pomigdzy wzmacniacz

a oscyloskop. Schemat zastosowanego uktadu kompensacji fazy prezentuje rysunek 4.6.

500 Q 22 pF

WZMACNIACZ OSCYLOSKOP
50 Q — 1 MQ

240 pF

Rys. 4.6. Uktad kompensacji fazy.
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Uktad ten jest rodzajem filtru dolnoprzepustowego. Jego zadaniem jest thumienie wysokich
czgstotliwosci 1 przesuwanie fazy napigcia wyjSciowego wzgledem fazy poczatkowej
napigcia wejsciowego. Odpowiedni doboér rezystancji w ukladzie kompensujacym
prowadzi do eliminacji sktadnikéw sygnalu o wysokiej czgstotliwosci a w rezultacie
powoduje redukcje znieksztalcen fali w obserwowanym sygnale. Dodatkowo zastosowanie
zaawansowane] procedury matematycznej obrobki tak otrzymanego sygnalu pozwolito
Maeno uzyska¢ rozdzielczo$¢ metody dla probek dielektrycznych na poziomie okoto
2 -3 um.

Prowadzono od wielu lat badania nad metoda PEA przez prekursora tej metody
Maeno owocuja udoskonaleniami, jakie wprowadza do konstrukcji uktadu pomiarowego.
W roku 2001 przedstawit system, ktory pozwala na obserwacje trojwymiarowych obrazéw
fadunku przestrzennego [84]. W uktadzie toru pomiarowego, bezposrednio pod probka,
linia opodzniajaca przez sprzggajaca ciecz, wprowadzit tzw. soczewke akustyczna.
Soczewka wraz z zamocowanym ponizej czujnikiem piezoelektrycznym, w tym przypadku
z LiNbOs, usytuowana jest na specjalnym stoliku. Stolik kontrolowany numerycznie przez
komputer przesuwa si¢ w osi X 1 Y, a zatem czujnik piezoelektryczny ma mozliwos¢
detekcji sygnalu w ,,akustycznym” obszarze probki objetym ogniskiem soczewki. Jako
ciecz sprzggajaca, Maeno wykorzystat rte¢, ze wzgledu na podobne impedancje akustyczne
rteci 1 aluminium. W tym przypadku odbicia fali akustycznych na granicy elektroda/rteé
1 rtg¢/soczewka akustyczna zostaly zminimalizowane. W pracy [84] zaprezentowano
wyniki badan dla dwuwarstwowych probek folii z polietylenu tereftalanowego - PET. Na
jedna z probek naparowano elektrode w ksztalcie litery C, a nastepnie ztozono probki
1 podtaczono napigcie o wartosci 2,5 kV. W tak przygotowanym eksperymencie
zaobserwowano rozklad tadunkéw dodatnich w obszarze litery C probek PET oraz
podobne rozktady na elektrodach pomiarowych jednak przeciwnego znaku. Podobny uktad
Maeno ze wspoOtpracownikami wykorzystal do obserwacji zjawiska migracji jonow
z elektrod w tym przypadku z miedzi. Badania te wykonal w potaczeniu z badaniem
koncentracji jonow, wykorzystujac metod¢ mikroanalizy rentgenowskiej EPMA (Electron
Probe Microanalysis). Badania potwierdzily, ze metoda elektroakustyczna moze by¢
przydatnym narz¢dziem do analizy migracji jonow z elektrod do probki [43].

W 2003 roku Maeno przedstawit konstrukcje przenosna ukladu PEA [30].
Konstrukcja podobna jest do konwencjonalnego ukladu PEA, jednakze wymagata
zaprojektowania 1 zbudowania nowego uktadu generatora impulsow elektrycznych, ktory

w tym przypadku generuje sygnat typu skok jednostkowy. Zastosowanie takiego
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wymuszenia pozwala na uniknigcie koniecznosci wykonania operacji dekonwolucji
sygnalu obserwowanego na przenosnym oscyloskopie. Zastosowany czujnik z PVDF
o grubosci 9 um zamienia sygnal akustyczny na napigciowy, a obraz rejestrowany na
oscyloskopie jest proporcjonalny do rozktadu tadunku przestrzennego, ktéry wymaga
jedynie kalibracji.

Poniewaz rozktady tadunku przestrzennego zmieniaja si¢ w czasie, istnieje zatem
koniecznos¢ obserwacji ich standw przejSciowych. W pracy [35] przedstawiono
rozwini¢cie metody PEA, w ktorym wykorzystano system z szybkim powtarzaniem
impulsow wysokonapigciowych. System ten wykorzystano do obserwacji zmian rozkladu
tadunku przestrzennego w trakcie badan zjawisk przedprzebiciowych. Badania wymagaty
dodatkowego uzycia zrodla napigcia w postaci generatora impulsOw wysokonapigciowych
(czas trwania impulsu od 5 do 300 ns, szybko$§¢ powtarzania impulsu 100kHz) oraz
oscyloskopu cyfrowego o czestotliwosci probkowania 1 GSa/s 1 wielkosci pamigci 1 MSa.
Badania pozwolily na okreslenie rozktadu tadunku przestrzennego w odstgpach czasu co
10 ps przed, w trakcie i bezposrednio po przebiciu polimerowej prébki LDPE. W konkluz;ji
pracy autorzy sugeruja, ze w momencie przekroczenia przez napigcie na probce wartosci
okoto 10 kV znacznie wzrasta wartos¢ tadunku przy anodzie. Ujawnia si¢ to w postaci
obserwowanych znieksztatceniach w profilach rozktadu tadunku lub pola elektrycznego.
Wielokrotne i powtarzane badania potwierdzity, ze wzrost warto$ci fadunku dodatniego
przy anodzie jest bezposrednim sygnatem pojawiajacego si¢ po tym wzroscie przebicia.
Wzrost tadunku dodatniego moze by¢ spowodowany wstrzykiwaniem elektronow z anody.
Jednoczesne pomiary tadunku przestrzennego metoda PEA 1 konduktywnosci potwierdzity
pierwsze wnioski Maeno. W pracy [42] zauwazono, ze wstrzykiwane tadunki dodatnie
z anody przemieszczaja si¢ szybciej i glgbiej w polach nizszych niz w polach wysokich.
Poza tym, wzgledna glebokos¢ wstrzykiwania tadunkow przed przebiciem jest tym
wigksza im mniejsze warto$¢ podanego napigcia.

Drugim z powszechnie uzywanych wariantow metody EA jest metoda
elektrycznie stymulowanej fali akustycznej w wersji skokowej SEA. Podsystem
pomiaru SEA stanowi integralna cze$¢ prezentowanej metody E-j a zatem logicznym

wydaje si¢ szczegdlowe przedstawienie tej metody w odrgbnym rozdziale.
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5. Metoda elektrycznie stymulowanej fali akustycznej w wersji skokowej

SEA (Step Electroacoustic)

5.1. Idea metody SEA

Schemat ideowy metody SEA przedstawiono na rysunku 5.1a.
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Rys. 5.1. Schemat uktadu pomiarowego metody SEA.

Probka zlozona z dwoch plaskorownolegtych folii dielektrycznych umieszczona
jest pomigdzy dwoma elektrodami. Gorna elektrodg stanowi przewodzaca warstwa
dopasowana akustycznie do badanej probki. Druga elektrod¢ stanowi aluminiowa

elektroda, ktéra petni rolg linii opdzniajacej, na koncu ktoérej zamocowany jest przetwornik
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piezoelektryczny i1 warstwa absorpcyjna. Probki badane sa pod napigciem: statym U, oraz
skokowym u,. Napigcie state Uy jest podane do probki przez wysokoomowy rezystor R,
a napigcie impulsowe doprowadzone jest przez kondensator sprzegajacy C. Wysoko
napigciowy kondensator ceramiczny uzywany jest do odizolowania zrodta napigcia statego
od generatora impulsowego a rezystor wysokoomowy zabezpiecza przed przejSciem
impulsu wzdhuz przewodu do zasilacza wysokiego napigcia 1 uszkodzeniem go [25].

Napigeie up polaryzuje dodatkowo probki a napigcie us= Usl(t) wytwarza
impulsowe pole elektryczne Es oddziatywujace na tadunki roztozone w probce i na
elektrodach (rys. 5.1b), przy czym 1(¢) jest funkcja jednostkowa [6, 31].

Pod jego wplywem wytwarzaja si¢ naprgzenia perturbacyjne f (rys. 5.1c)
1 generowana jest fala akustyczna. Na drodze fali akustycznej umieszczony jest czujnik
piezoelektryczny, ktdry zamienia sygnatl akustyczny na elektryczny. Napigcie generowane
w czujniku (rys. 5.1d) jest rejestrowane za pomoca oscyloskopu cyfrowego LeCroy LT344

o pasmie przenoszenia 500 MHz i czgstotliwosci probkowania 500 MSa/s.

5.2. Naprezenia perturbacyjne w dielektryku

Naprezenia perturbacyjne wywolane oddziatywaniem napigcia skokowego dotycza
fadunkow na elektrodach i1 zgromadzonych we wnetrzu dielektryka [17]. Naprezenia
zwiazane z elektrodami nosza nazwe cisnienia elektrostatycznego.

Ci$nienia elektrostatyczne dziatajace na powierzchnie metalowych elektrod zaleza

od natgzen pol przy elektrodach, sa odpowiednio rowne
1 2 1 ) 1 )
f = Egogr [EO +E, ] = EgogrEo +&,6 E E, + EgogrEs (5.1
A poniewaz napigcie stale nie wywoluje naprezen perturbacyjnych, a zatem

pierwszy element wyrazenia wyzej, mozna pomina¢. Cisnienie perturbacyjne mozna

okresli¢ nastgpujaco

f = gogrE€ EO +%gogrE3 = |:E0 +%Ev :l gogl‘Ev (52)
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Rys. 5.2. Ladunki elektryczne i ci$nienia perturbacyjne w probce.

Rozwazajac probke dielektryczna umieszczona w uktadzie pomiarowym (rys.5.2)
z tadunkami swobodnymi o rozkladzie objetosciowym g¢.(z) tadunki indukowane na

elektrodach pod dzialaniem napigcia statlego bgda wynosi¢ [19]

U, ¢ z
=, 2 122 . (2) 53
W przypadku drugiej elektrody
U, <z
=—£,, —— z)dz 54
qu 07 d J-ng( ) ( )

0

Jak wida¢ tadunki na elektrodach nie zaleza tylko od podanego statego pola elektrycznego
ale réwniez zaleza od rozktadu tadunku objgtosciowego. Natomiast state pole elektryczne
indukuje tadunki elektryczne rowne co do wielko$ci lecz przeciwnego znaku.
W przypadku dielektrykow o trwalej polaryzacji P, nalezaloby uwzgledni¢ wpltyw
tadunkow polaryzacyjnych. Ladunki indukowane na elektrodach wygladatyby nastepujaco:

d

U, z 16
q, :808,7—I(1—quw(z)dz+g'!‘]2(z)dz (5.5)

0

U, %z 1%
an=-ss Y[ 2, (yie- A e 9

Sktadowe perturbacyjne ci$nien elektrostatycznych zwiazanych z poszczegdlnymi

elektrodami sa rowne [17]:
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S =&, EE; +%808rEs2 =q0E, +%808rEs2 (5.7)
1 2 1 2
f; = gogrEZOEv _E€0€rE.v = qs20Es _EgOErES (58)

gdzie gs1, g5 sa to sktadowe tadunku powierzchniowego na elektrodach wynikajace ze
zgromadzonego tadunku przestrzennego w probce 1 podanego stalego napigcia
polaryzujacego uy. Drugi czynnik we wzorach (5.7, 5.8) wynika wylacznie z podanego

napigcia skokowego us.

Ogodlnie %gogrEf <<gq,E, [17], zatem f; i fo w przyblizeniu mozna zapisac:
fi=q,E, (5.9)
frrq,E, (5.10)

Wewnatrz probki impulsowe pole elektryczne E; dziala na ladunki roztozone wzdluz
grubosci czego skutkiem sa naprezenia perturbacyjne. Naprg¢zenia zwiazane

z jednostkowym elementem grubos$ci probki Az okresla zaleznos¢.
S(x,1)=q,(2)-Az-E| (5.11)

gdzie Az =v-At jest iloczynem predkosci fali akustycznej v biegnacej przez probke

1 czasem przej$cia fali akustycznej przez At.

I N |

g

.......... —ir

Rys. 5.3. Dwuwarstwowy uktad dielektryku z tadunkiem elektrycznym gg;.

Rozwazajac dwuwarstwowy uktad dielektryka (rys. 5.3), w ktérym powierzchnia

miedzy warstwami jest naladowana tadunkiem powierzchniowym o ggstosci gy (na
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glebokosci » od naelektryzowanej powierzchni) 1 indukcjach Di=ge&E+P;,
Dr=gy&2E>+Pro, 1 przyjmujac stale wartosci przenikalnosci elektrycznej, konduktywnosci
igrubosci obu warstw, naprezenia perturbacyjne dziatajace na elektrody, mozna

wyznaczy¢ z rownan [88]:

u, 2r 2U, u, EpE U, U, u,
fi= ‘KH;](%#RZ—Rl)ﬁogr[ d“;}zo—(ﬂq*jo*gj (5.12)

u, 2r 2U, u, 1 Ey&,U, U, u,
il L e A e o | e e TG

gdzie Eiq 1 Eyq sa skladnikami nat¢zeniami pola elektrycznego zwiazanymi z tadunkiem

migdzyfazowym w gornej i dolnej warstwie dielektryku okreslonym na podstawie rownan:

+P,—P
Elq :(I-FEj(qw r2 rl) (5.14)
d 2¢8,¢,
+P,—-P
E2q _ _(1_'_&) (qsr r2 rl) (515)
d 2g,€,

W przypadku kiedy us=-2U, sygnal akustyczny generowany na elektrodach zalezy
jedynie od wewngtrznego ladunku w dwuwarstwowej probce, a suma naprg¢zen

perturbacyjnych dzialajaca na elektrody wynosi

fit fo= g, By =By) =g, (5.16)
gdzie gy jest gestoscia ladunku catkowitego wewnatrz probki. Jak wida¢ naprgzenia
perturbacyjne nie zaleza od wartosci statego napiecia Uy podanego na dwuwarstwowa
probke. Perturbacyjne naprezenia mechaniczne sa takze generowane na interfazie migdzy
warstwami [32]. Naprgzenia te opisuje rownanie:

— gOSr (E12 — E22)

/ 2

(5.17)

Mozna wykaza¢, ze ich warto$¢ mozna okresli¢ z tego samego rownania (5.16) [88]. Suma

naprezen dziatajaca na elektrody i interfaz¢ migdzywarstwowa jest rowna zeru.
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Rozwazania naprezen perturbacyjny lecz bez uwzglednienia polaryzacji podjat
Morshuis w pracy [34, 50], w ktérej dokonuje analizy naprgzen perturbacyjnych
w uktadzie dwuwarstwowej probki o rdéznej przenikalnosci elektrycznej (&1 # &),

pokazanej na rysunku 5.4.

o N )
D"
PROBKA
+
< d51 W U ¢
% ~ Pl H- P2 :q32
~ ~ < | L — B
z |z & - f -
4 D ) f, - 2 i
< < 1 ¢ W j _
% <);E1 & - &, E |-
T & L4 —
d, - d, .
z
0 d

Rys. 5.4. Ladunki elektryczne i ci$nienia perturbacyjne w dwuwarstwowej probce

dielektryczne;.

Napre¢zenia na elektrodach Morshuis przedstawit w nastgpujacy sposob.

2
808r18r2

= n"r2 (7 ? 5.18
l (dlgrl+d2€r2)( 0+u3) ( )

2
gogrl ng

0t (U 2 5.19
(dlgrl +d28r2)( ’ +uS) ( )

=

gdzie d; 1 d, odpowiednio grubosci probek.
W swoich rozwazaniach Morshius nie uwzglednit réznych konduktywnosci g1 1 22
warstw a przeciez rozktady pola elektrycznego odpowiednio w probkach beda si¢ roznity.
Analizujac tadunki elektryczne i ci$nienia perturbacyjne w dwuwarstwowej probce
dielektrycznej przedstawione na rysunku (5.4), w przypadku podania napigcia statego prad
ptynacy w obwodzie probki mozna wyznaczy¢ z prawa Ohma

— UO
R +R,

(5.20)
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gdzie R; 1 R, odpowiednio rezystancja probki 1 1 2, a zatem mozna okresli¢ napigcia

w pierwszej 1 w drugiej warstwie

R

U,=RI=—1_U 5.21
10 1 R1+R2 0 ( )
U, =RI-——% _y (5.22)
20 2 R1+R2 0 ‘

nastgpnie nalezy okresli¢ pola elektryczne wynikajace z tych napigé w pierwszej i drugiej

warstwie. Sa one odpowiednio rowne

a
E _ Rl ﬂ gls UO UO (5 23)
10 .
R +R, d, d, + d, d, d, +&d2
g5 &S &>
da,
Ey=—te bo_ &5 Uy U (5.24)
20 .
R1+R2 d2 i_kﬂ d2 &dl+d2
815 &S 8

Wykazano zatem, ze konduktywno$¢ ma wplyw na wartoSci pola elektrycznego
odpowiednio w pierwszej i w drugiej warstwie.

W przypadku pola impulsowego indukcj¢ okreslono z wyrazenia

Ds = gOSrlEls = €Ogr2E2s (525)

Pojemnos¢ zastepcza uktadu w tym przypadku wynosi

8028;'181‘2“92
__ GG _Ds__ dd, (5.26)
G+C  uy &ES | &S
d, d,
Mozna wyznaczy¢ indukcjg elektryczna z powyzszego réwnania
D = Wb (5.27)

=
Edy +6,,d,

Z réwnania indukcji wyznaczono odpowiednio impulsowe pole elektryczne w dwoch

warstwach
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E, =— (5.28)
808}’1
D

E, =— (5.29)
8081‘2

Z réwnania (5.7) 1 (5.8) wiadomo, Ze napr¢zenia na elektrodach sa rowne

1 1 2

f = Egog,Elz =4, [Eo+E, ] (5.30)
1 , 1 2

= 56‘08,,E2 = Egog’_ [Ezo - Ezs:l (5.31)

Naprezenia perturbacyjne na interfazie w srodku beda odpowiednio rowne

f =%qso (E,+E,,) (5.32)

Z przedstawionych rozwazan, ci$nienia perturbacyjne (réwnania 5.30- 5.32) sa zalezne

zarowno od &, &2 jak 1 od g; 1 g2 a ni jak twierdzi Morshius [34, 50] tylko od & 1 &a.

5.3. Generacja fal akustycznych

Sity dziatajace na tadunki elektryczne wywolane naprezeniami perturbacyjnymi
przenoszone sa jako fale odksztalcenia mechanicznego S(z,z) lub fale cisnienia p(z,z).
Odksztatcenie jest rowne zmianie liniowych wymiaréw probki u na elementarnym odcinku

dhugos$ci, wyrazone jest zalezno$cia:

[u(z+Az,t)—u(z)] :8_14

S(z,t)=lim 5.33
(z.0)= lim . = (5.33)
Jednowymiarowe odksztalcenie jest zwiazane z lokalnym ci$nieniem p zaleznos$cia:
S=yp (5.34)
w ktorym:
1
X=—— (5.35)
PV
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(po - gestos¢ materiatu, v~ predkosé dzwigku) co prowadzi do zwiazku [31]:

S=—ppv2 (5.36)
0

Pod wplywem pola elektrycznego nastgpuje zmiana ggstoSci sit mechanicznych Fiy(z,f)
imasa o objetosci 4 dz przemieszcza si¢ z predkoscia (?_Lt[’ gdzie A4 jest powierzchnia.

Ggstos¢ tej sity, ktora jest zalezna od czasu, wynika z oddziatywania impulsowego pola

elektrycznego E(¢) na rozktad tadunku przestrzennego ¢,(z), zgodnie z zalezno$cia na silg:

Fup(z,0) = qu2)Ey(?) (5.37)

Powstaje fala odksztatcen mechanicznych, ktéra mozna wyznaczy¢ z roOwnania Newtona

[39]:

2 2w F (z,t
a?=v28?+ VP( )
ot Oz Lo

(5.38)

Zrodiem fal sa przestrzenne nieréwnowagowe sity mechaniczne, generowane elektrycznie.
Przed podaniem napigcia impulsowego uktad byt w réwnowadze, przy zerowych
warunkach poczatkowych dla przemieszczenia masy u(z,t=0 )=0 1 jej predkosci
Ou(z, t=0)/0ot. W zalezno$ci od rodzaju wymuszenia napigciowego rozwiazanie
powyzszego réwnania daje wynik [40]:

« dla wymuszenia impulsowego

u At
S (0,t)=—-—= ,0z<d 5.39
—( ) 2p0Vd qV (Z)zzvt z ( )
e dla wymuszenia skokowego
u, At
S (0,t)=—== dr,0<z<d 5.40
—( ) 2p0Vd _([qv (Z)z=vt v z ( )

S (0,¢) jest odksztatceniem na brzegu probki. Z wyrazenia (5.39) wynika, ze w przypadku
wymuszenia impulsowego odksztatcenie na brzegu probki jest proporcjonalne do rozktadu
tadunku przestrzennego [44], a w przypadku wymuszenia skokowego sygnal wyjsciowy

proporcjonalny jest do rozktadu pola elektrycznego (wyrazenie (5.40)).
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5.4. Propagacja fal akustycznych

Wytworzone w probee dielektrycznej fale akustyczne biegna w kierunku czujnika
przez rézne srodowiska, ulegajac po drodze odbiciu i thumieniu. Kazda warstwa w uktadzie
pomiarowym ma dokltadnie okre$lona impedancje akustyczna Z,,. W przypadku
niedopasowania impedancji na sasiadujacych ze soba elementach nastgpuja odbicia fal.
Model akustyczny uktadu pomiarowego przedstawiono na rysunku 5.5, w ktorym Zy jest

impedancja danego os$rodka, a K jest wspotczynnikiem transmisyjnym.

CZUINIK PROBKA
K
3 K
K <;:1 <1L

<;::I4

<,‘::|K2
Zy=Z1 |2y Z Zg, Zs,=Z \n)
ABSORBER LINIA
OPOZNIAJACA

Rys. 5.5. Akustyczny opis uktadu pomiarowego.

Fala akustyczna dochodzaca do czujnika, pochodzaca od tadunkéw na elektrodzie

gornej i dolnej jest okreslona zaleznos$cia fit 1 for, a od tadunkow w catej objetosci fat

flT :K1K2K4f1 (5-41)
Sor = KK f5 (5-42)
1
Sir =5K2K4f3 (5-43)
gdzie:
VA
1= Sa (5.44)
Sa +ZAm
T (5.45)
Z,+Zg,
Z
K,=—-"4 5.46
’ Zy+Zs, ( )
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27,

= 5.47
Z,+Z; ( )

K,

Dla zapewnienia roéwnej wagi sygnatow pochodzacych z réznych miejsc musi by¢

spetniony warunek

1
KKK, = KKy = KoK, (5.48)

Czujnik akustyczny umiejscowiony na koncu toru pomiarowego zbiera sygnaly, ktore
docieraja do czujnika z pewnym opdznieniem wynikajacym z dtugosci linii opdzniajace;.
Konieczno§¢ stosowania linii opo6zniajacej spowodowana jest eliminacja zaklocen

elektromagnetycznych wynikajacych z przytozonego impulsu.

5.5. Pomiar sygnalow

Sygnat akustyczny odbierany przez przetwornik piezoelektryczny zamieniany jest
na sygnal napigciowy. Sygnal ten mierzono za pomoca oscyloskopu i usredniano przy
uzyciu funkcji 16 kolejnych usrednien. Uproszczony schemat zastepczy czujnika
pomiarowego, przedstawiony na rysunku 5.6, zawiera zrodlo napigcia uj, pojemnosc
czujnika C; 1 oporno$¢ falowa R przewodu koncentrycznego taczacego czujnik
z oscyloskopem. Impedancja przewodu koncentrycznego (50 Q) jest dopasowana do 50 Q2
wejscia oscyloskopu. W przypadku niedopasowania nastgpuje odksztatcenie sygnatu przez

odbicia sygnatu.

~

u (1) R I up(t)

Rys. 5.6. Schemat zastepczy czujnika piezoelektrycznego obcigzonego impedancja falowa
kabla koncentrycznego R = 50 Q, Ci- pojemnos$¢ elektryczna przetwornika, uj- napigcie

stanu jalowego generowanego przez falg odksztalcenia w przetworniku.

43



Sygnat generowany przez przetwornik ui(f) mozna powiaza¢ z sygnatem mierzonym ug(?)
nastepujaca zaleznoscia [22]:

1
() =up (1) +— — j 1w (1)dt (5.49)

t

Wedlug [40], w przypadku zastosowania czujnika cienkiego (kilku mikrometrowego),
1 przy wymuszeniu impulsowym sygnat () zawiera informacj¢ o fadunku zgromadzonym

w probcee, zaleznos$¢ te okresla roOwnanie.

ey Al

u,(t)=
A1) 2¢,¢,p,vd e

(5.50)
gdzie ess- grubo$ciowy wspotczynnik piezoelektryczny, /- grubo$¢ czujnika, At- czas
trwania impulsu, pp- ggsto§¢ materiatu, v- predkos¢ fali w dielektryku, d- grubos¢ probki.
Po scatkowaniu wyrazenia (5.50) sygnal proporcjonalny jest do rozktadu pola
elektrycznego, natomiast podwojne scatkowanie sygnatu jest proporcjonalne do rozktadu

potencjatu.

5.6. Metoda SEA z procedurg odwracania probek

W praktyce pomiarowej wystgpuja problemy na skutek odbicia, tlumienia,
dyspersji fali akustycznej, a nawet tzw. zwisu' sygnatu rejestrowanego przez oscyloskop.
W celu eliminacji niepozadanych czynnikoéw, wptywajacych na doktadno$¢ pomiaru,
zaproponowano procedur¢ odwracania probek, ktora konsekwentnie realizowano w tej
pracy.

Dla zilustrowania tej procedury przeprowadzono pomiar na dwuwarstwowej probce
elektretowej z politetrafluoroetylenu (PTFE) w postaci folii o grubosci 50 um. Tylko jedna
z warstw byta elektryzowana ulotem z elektrody wysokonapigciowej przy napigciu
o wartosci —16 kV 1 przy odlegltosci elektroda wysokonapigciowa- probka 25 mm. Kazda
para probek byla badana dwukrotnie, w praktyce procedura ta polega na odwroceniu pary
probek w drugim etapie pomiaru i jednoczesnej zmianie polaryzacji napigcia us i Up ale
przy zachowaniu niezmienionego napigcia na probce Ung [14]. Ideg tej procedury

zilustrowano na rysunku 5.7.

! Zwis- pochylenie grzbietu impulsu wypukle lub wkleste [94].

44



| \

|
N BOOBAREBE E
. qvr U
NE
g886Bes
_608B8BE8 & N
a) J:‘ ) b) Jf

Rys. 5.7. Potozenie i1 polaryzacja probek przy pomiarach rozktadu tadunku za pomoca

metody SEA. a) pomiar z jednej strony, b) pomiar po odwrdceniu probki.

Napigcie polaryzujace U, bylo zmieniane w granicach od -3 kV do 3 kV,
a napigcie skokowe ug w pierwszym etapie pomiaru wynosito -2 kV, a w drugim 2 kV.
Zabieg ten sprawit, ze na probki podawano takie same przebiegi napigciowe. Przedmiotem
dalszej analizy numerycznej bylty usrednione sygnaty wyznaczone z pierwszego i drugiego

pomiaru, wedtug procedury podanej w pracy [90].

0,003 ———————

0,002

0,001 |

up [mV]
(=}
(=3
S

-0,001

20,002 |

0003 Lo v v 1
0 20 40 60 80 100 120

Rys. 5.8. Napigcie ur(?) dla probek PTFE 50 um. Pomiar z jednej strony probki.
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Rys. 5.9. Napigecie ug(?) dla probek PTFE 50 um. Pomiar po odwrdceniu probki.

Uzyskane sygnaly wu.(f), zarejestrowane za pomoca oscyloskopu, przedstawia
rysunek 5.8 1 5.9. Po przeksztalceniu tych sygnatéw zgodnie z rGwnaniem (5.49) uzyskuje
si¢ napigcie biegu jalowego wu;(f), pokazane na rysunku 5.10 i 5.11. Napigcia biegu

jalowego uzyskane w pierwszej 1 drugiej fazie pomiaru sa nastepnie usredniane (rys. 5.12).

0,012
0,008

0,004

u; [mV]

0,000 LIS

-0,004

-0,008
0 20 40 60 80 100 120
t [ns]

Rys. 5.10. Napigcie biegu jatowego u;(f) dla probek PTFE 50 um. Pomiar z jednej strony.
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t [ns]

Rys. 5.11. Napigcie biegu jatowego u;(f) dla probek PTFE 50 um. Pomiar po odwroceniu

probki.
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? — A —- Ugtug= 2kV ]
Ugtug= -1kV ]

Uptug= 0kV

uj [mV]

0008 e e
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Rys.5.12. Usrednione napigcie biegu jalowego ui(¢) dla probek PTFE 50 um.

Usrednione napigcie biegu jatowego jest proporcjonalne do rozktadu tadunku
przestrzennego. Minima widoczne na rysunku 5.12 dla czasu 20 ns i 100 ns to profile
fadunku na elektrodach. Mozna to stwierdzi¢ na podstawie znajomos$ci predkosci fali
akustycznej w PTFE o wartosci 1,48 um/ns [40] 1 grubosci probki 100 um. Dla czasu 60 ns
widoczne jest maksimum, ktore zwigzane jest z tadunkiem wstrzyknigtym podczas

polaryzacji w jedna z analizowanych warstw PTFE. Dwukrotne scatkowanie przebiegow
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zrys. 5.12 okresla profile 22u; proporcjonalne do rozktadu potencjaty; ktéry prezentuje
rysunek 5.13.

Z profilu rozktadu tadunku przestrzennego wiemy, ktére miejsca na osi czasu
odpowiadaja elektrodom. Znamy réwniez napigcie podawane na probki podczas pomiaru,
a zatem na drugiej elektrodzie napigcie Uyt us musi zmienia¢ od =5 kV do 1 kV. Pozwala

to na przeprowadzenie procedury skalowania, zilustrowanej na rysunku 5.14.

dolna elektroda -

s L
e -
=0
m i Uptug=-5kV
Ugtug=-4kV
AL Uytug=-3kV
[ ——a—{- Uytug=-2kV
2 [—-m—  Upus-1kv g
r o
F——o— 1 Uptug=0kV 22
[ e Uytug1kV &
_3 n n I n 1 n n n n 1 n n n n 1 n n n n 1 n n 1 n n n n
0 20 40 60 80 100 120

t [ns]

Rys. 5.13. Dwukrotnie scatkowane przebiegi 22u;, odzwierciedlajace rozktady

potencjatu w probkach PTFE.

>
2 2+
N
3
4 4

-5 4

-6 T T T T T T T

-2,5 -2,0 -1,5 -1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0 1,5

25, [mV]

Rys. 5.14. Krzywa skalowania. Zalezno$¢ 22u; od potencjalu V' = Uy + us gornej
elektrody probki.
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Na rysunku 5.14 wartosci na osi rzednych odpowiadaja dwukrotnie scatkowanej
wartos$ci napigcia u; z rys. 5.13 dla czasu odpowiadajacego potozeniu gérnej elektrody,
a warto$ci na osi odcigtych wartosci potencjatu V' na gornej elektrodzie. Pozwala to
uzyska¢ wspolczynnik kalibracji, a nastgpnie przeksztalci¢ profil 22u; na profil potencjatu.
Wykalibrowany w ten sposob profil potencjatu wraz z zaznaczonym potozeniem elektrod

prezentuje rysunek 5.15.
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Rys. 5.15. Rozktad potencjatu w probkach PTFE.
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Rys. 5.16. Rozklad natgzenia pola elektrycznego w probkach PTFE.

49



150 |

100 f

DOLNA ELEKTRODA

50 |

qy [C/m3]

ELEKTRODA

-100 |

0 20 40 60 80 100 120
t [ns]

Rys. 5.17. Rozktad tadunku przestrzennego w probkach PTFE.

Na podstawie przeskalowanego przebiegu potencjalu wyznacza si¢ rozktady
natezenia pola, okreslone zalezno$cia E = -dV/dz oraz profile tadunku przestrzennego
z wyrazenia qy = §&dE/dz, w ktorym dz jest okres§lone jako dz = v dt, gdzie v predkos¢ fali
akustycznej w dielektryku. Przebiegi E(¢) oraz g.(¢) pokazano odpowiednio na rysunkach
5.16 1 5.17. Przenikalno$¢ elektryczna wzgledna & dla PTFE przyjeto réwna 2,1. Dwa
skrajne, ujemne piki, widoczne na rysunku 5.17, odpowiadaja tadunkom na elektrodzie
dolnej 1 gornej (elektrody zaznaczono liniami 1 opisano). Wartosci tych tadunkéw zaleza
od napigcia Uy, co jest zgodne z rownaniami (5.9) 1 (5.10). Natomiast pik srodkowy zalezy

tylko od tadunku na interfazie i nie zalezy od napigcia Uy zgodnie z rownaniem (5.11).
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6. Metoda pradow termicznie stymulowanych (PTS).

Wyréznia si¢ dwa podstawowe warianty roztadowania kondensatora. Jeden z nich
to izotermiczny wariant roztadowania probki dielektrycznej. Drugi wariant odbywa si¢
w warunkach  temperatury  zmiennej W  czasie nazywany- roztadowaniem

termostymulowanym TSD (Thermally Simulated Discharge Current).

a) A [res b)lk IVES

T= const

v
v

Rys. 6.1. Roztadowanie kondensatora: a) izotermiczne, b) termostymulowane.

W przypadku izotermicznego roztadowania probki (rys. 6.1a), zaleznos$¢ jest
monotonicznie malejaca funkcja czasu, a przebiegi te moga jedynie rozni¢ si¢ szybkoscia
zmniejszania pradu. Przebiegi pradu termicznie stymulowanego roztadowania wygladaja
nieco inaczej ze wzgledu na pojawiajace si¢ piki, lokalne maksima, ktére zwiazane sa
z depolaryzacja réznych tadunkéw (rys. 6.1b). Analiza przebiegu Is(f) moze dostarczyc
informacji na temat mechanizmow polaryzacji, gromadzenia i1 zaniku tadunku, jak réwniez
struktury dielektryka [95]. Pozwala okresli¢ takie parametry jak koncentracje, czas
relaksacji 1 energi¢ aktywacji permanentnych dipoli, jak réwniez parametry zwiazane
z putapkowaniem tadunkéw, takie jak glebokosé, koncentracje 1 przekrdj czynny

putapki [81].
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6.1 Idea metody TSD
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Rys. 6.2. Tlustracja metody TSD

Ide¢ metody pradow termicznie stymulowanej depolaryzacji (TSD) ilustruje
rysunek 6.2. Probki z naniesionymi wczesniej metalizowanymi elektrodami umieszcza sig
w komorze grzejnej. W pierwszym etapie probke dielektryczng podgrzewa sig¢ do
okreslonej temperatury 7 zwanej temperatura polaryzacji. W momencie osiagnigcia
temperatury Tf, wlacza si¢ napigcie polaryzujace Ur 1 nastgpnie przez okres czasu tr (153 - tr2)
polaryzuje si¢ probke w stalym polu elektrycznym FEr okreslonym statym napigciem
polaryzujacym Uy i grubo$cia probki d. Natgzenie pola Er powoduje orientacje dipoli

1 przemieszczenie fadunkow swobodnych. Czas # ustala si¢ tak, aby probke spolaryzowac
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do nasycenia, natomiast jak twierdzi Hornsky [96] czas polaryzacji powinien by¢ znacznie

wigkszy od czasu relaksacji # > 7, gdzie 7 okresla si¢ jako:

r(T) =1, exp(kKT) (6.1)

Temperaturg 77 ustala si¢ w poblizu temperatury przej$cia materiatu ze stanu
szklistego w stan wysokoelastyczny 7,. Taka procedura wydatnie skraca czas polaryzacji
probki. W momencie uzyskania stanu nasycenia dielektryka w polu elektrycznym Ef
poddaje si¢ dielektryk schtadzaniu do temperatury 7, rowniez w polu elektrycznym Er.
W procesie tym wigkszo$¢ dipoli 1 przesunigtych ladunkéw swobodnych zostaje
»zamrazana” w swoich potozeniach. W nastepnej fazie w czasie tp3 odlacza si¢ zrodto
napigcia statego, powodujac natychmiastowy zanik polaryzacji elektronowej, atomowe;j
wzglednie jonowej. Do czasu 14 dielektryk jest zwarty w celu eliminacji stanow
przejsciowych, a nast¢pnie podiacza si¢ elektrometr, ktory w tym momencie umozliwia
pomiar pradu w funkcji liniowo narastajacej temperatury z okreslona stala narostu

temperatu b—d—T
p ry -

W pierwszej fazie probka dielektryczna jest tadowana i polaryzowana. Oprécz
klasycznego termoelektrycznego sposobu polaryzowania dielektryka mozna go rowniez
spolaryzowa¢ go poprzez wyladowanie koronowego lub bombardowania wiazka
elektronéw [58]. Pod wptywem dlugotrwalego dziatania pola Er nastgpuje orientowanie
dipoli i dryft wolnych no$nikéw, co powoduje powstanie heterotadunkéw. Heterotadunki
sa tadunkami o znaku przeciwnym w stosunku do elektrody polaryzujacej. Podane pole
elektryczne moze powodowaé takze transfer ladunkéw z dielektryka do elektrody i na
odwrot. Transfer tadunkow, ktéry nosi nazweg wstrzykiwania prowadzi do powstawania
homotadunkéw. Homotadunki ulokowane sa na powierzchni lub bezposrednio pod nia i sa
tego samego znaku co napigcie podane na elektrode [97]. W drugiej fazie tadunki zostaja
»zamrozone” w probce, a taki stan moze trwac bardzo dtugo - a w przypadku materiatow
charakteryzujaca si¢ wysoka temperatura 7, nawet kilka lat. Rysunek 6.3 ilustruje
spolaryzowana probke dielektryczng z tadunkami dipolowymi i swobodnymi wlasnymi
oraz wstrzyknigtymi, w tym heterotadunkiem, homotadunkiem oraz swobodnym

tadunkiem wyindukowanym na elektrodach.
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Rys. 6.3. Model spolaryzowanego dielektryka.

W miarg wzrostu temperatury dipole i tadunki zwigkszaja swoja ruchliwos¢. Dipole
ulegaja depolaryzacji, a tadunki swobodne dryfuja w polu elektrycznym. Wskutek
przewodnictwa elektrycznego zanikaja. Z tymi procesami zwigzane s zmiany tadunkow
swobodnych na elektrodach. Wskutek przej$cia tadunkow z jednej elektrody do drugiej,
przeptywaja przez umieszczony na ich drodze elektrometr i sa mierzone jako prad TSD.

Roéwnanie opisujace proces polaryzacji jest okreslone modelem Debay’a

dP(t,T) P(1,T) _ E,
@i oT{0)] =& (&, —¢6.), == 6.2)

o[7(0)]

gdzie P(t,T) jest wolno reagujaca czeScia catkowitej polaryzacji, ktora jest budowana
w czasie. 7[7(#)] jest czasem relaksacji, & jest przenikalno$cia statyczna, a &, jest

przenikalnos$cia optyczna a w przypadku polimerow

sz

6.3
3g,kT (63)

&(s,-¢,), =

gdzie N jest liczba permanentnych dipoli w jednostce objgtosci, a parametr p ich

momentem dipolowym [81].
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6.2. Krzywe rozladowania termostymulowanego TSD

W procesie roztadowania termostymulowanego gegsto$¢ pradu ptynacego migdzy

elektrodami w stanie zwarcia wyraza si¢ zaleznos$cia:

J(t)=- (6.4)

Dla pojedynczego procesu relaksacyjnego, w ktérym zmiana polaryzacji jest

proporcjonalna do samej polaryzacji [81]

dP(1,T)  dP(T,t)

d o[1(1)]

(6.5)

Rozwiazaniem tego roOwnania jest

P(t,T)=F, exp{—j%} (6.6)

w ktorym Py = P(ty) jest warto$cia polaryzacji na poczatku okresu podgrzewania probki

(rys. 6.2)
Podstawiajac wyrazenie (6.5) do (6.4), otrzymuje si¢

Ji(1)= 6.7)

Kolejno podstawiajac (6.6) do (6.7), daje rownanie krzywej pradu roztadowania
kondensatora, ktore 2z matematycznego punktu widzenia wyraza pochodzenie

obserwowanych pikow pradowych

. P, ¢ d
J.(2) =mexp{—fr[],—zt)]} (6.8)

)

Znajac przebieg temperatury w funkcji czasu 7 = f{f), mozna na podstawie wyrazenia (6.7)

otrzymac

7(T)="—= (6.9)

poniewaz
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PIT(e)]= [ j.(¢)dt (6.10)
(T
to otrzymamy

T J, (¢)adt
r(t)="2—— (6.11)

J. (1)

Powyzsza  zalezno$¢ umozliwia  okreslenie = wspotczynnikow  materialowych.

Uwzgledniajac podany przez Fréhlicha wzor na czas relaksacji

o(T) =1, exp(kKTj (6.12)

gdzie W- energia aktywacji, a k stata Boltzmana (k = 8,86+10 [%} ).

Przyjmujac stata szybko$¢ nagrzewania b

d = const. (6.13)

otrzymuje si¢ nastgpujace wyrazenie na ggstos¢ pradu TSD [99]

P w1 W
(T)=—expd—————[exp| ——= |dT 6.14
7(T)=2 p{ KT br, p( ij } (6.19)

dj,

Po zrézniczkowaniu réwnania (6.14) i przyréwnaniu T =0, otrzymamy wyrazenie, ktore
t

okresla temperature Ty, przy ktorej wystepuje maksimum pradu, skad mozna obliczy¢ 7

znajac oczywiscie wartos¢ energii aktywacji W

kT?

bW exp [gj

TO =

(6.15)
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6.3. Metody wyznaczania energii aktywacji.

6.3.1. Metoda trzech temperatur 7y, 75 i T,

Warto$¢ energii aktywacji mozna okresli¢ kilkoma sposobami na podstawie
charakterystyki j«(¢#) =AT). Najprostszy z nich sprowadza si¢ to do analizy trzech
charakterystycznych temperatur na krzywej j. = f (7). Przykladowa krzywa TSD ilustruje
rysunek 6.4. Temperatura 7, odpowiada maksymalnej warto$ci pradu, natomiast pozostate
(T 1 T,) wyznacza si¢ w polowie maksimum pradu odpowiednio od strony narostu

i spadku tego pradu.

Rys. 6.4. Charakterystyczne temperatury pojedynczego piku.

Ponizej przedstawiono wyrazenia okre$lajaca energi¢ aktywacji W. W tym miejscu

nalezy zaznaczy¢, ze ponizsze wyrazenia wynikajq z rdznej aproksymacji wyrazenia (6.14)

na ge¢stos¢ pradu TSD.
2
Wzor wg Luscika W, = 0,976kT, (6.16)
IL,-T,
Wzor wg Grossweinera W, = 1’;”‘# (6.17)
4

m
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Wz6r wg Chena W, =2kT, {% - 1] (6.18)

2 4

. : 1,25kT;
W2z6or Halperina-Branera-Chena Wse = 7 —-3,15kT, (6.19)
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Rys. 6.5. Przyktadowe przebiegi pradow TSD dla folii: polipropylenu (PP),
politereftalanu etylenu (PET), poliimidu (PI) i poliweglanu (PC).

Dla zilustrowana sposobu wyznaczenia energii aktywacji pokazano zmierzone

przebiegi pradow TSD na probkach PP, PET, PC 1 PI. Przebiegi tych praddéw ilustruje

rysunek 6.5. Oczywiscie maksima pojawiajace zaleza od warunkow polaryzacji. W tym

przypadku probki elektryzowano w nastepujacy sposob:

PP- Tr=423 K, Ur=-16 kV, t=1000 s,
PET- Tr=293 K, Ur= 18 kV, t=1000 s,
PI- =453 K, Ur=14 kV, t=1000 s,
PC-T;=373 K, Ur=15kV, t=1000 s,

gdzie: Tr— temperatura polaryzacji, Ur — napigcie polaryzacji, ¢- czas polaryzacji.

Na podstawie tych pomiaréw dokonano obliczen energii aktywacji zgodnie

Z wzorami zamieszczonymi powyzej a wyniki umieszczono w tabeli.
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Tabela 1. Energie aktywacji dla poszczegdlnych materiatow dielektrycznych

Ty Tm 1 /4% Wa Wen | Wase
[K] [K] [K] [eV] | [eV] [eV] [eV]

Poliwegglan (PC) 335 364 389 0,32 | 0,52 | 0,48 | 041

Politereftalan etylenu (PET) 312 336 360 0,41 0,54 0,47 0,43

Poliimid (PI) 426 434 442 2,04 2,87 2,55 2,49

Polipropylen (PP). 338 350 358 1,32 1,22 1,31 1,03

6.3.2. Metoda Garlicka — Gibsona

Drugi ze sposobdw wyznaczenia energii aktywacji opiera si¢ na metodzie Garlicka-
Gibsona, a w szczeg6lnosci wykorzystuje logarytmiczng zalezno$¢ narostu pradu TSD od

strony niskich temperatur, ktéry mozna wyrazi¢ zaleznoscia
/4
Inj (T)=const —— 6.20
J(T) T (6.20)

W literaturze metodg Garlicka- Gibsona mozna znalez¢ pod nazwa ,,poczatkowego
wzrostu” (initial rise), gdyz w metodzie tej wykorzystuje si¢ poczatkowy odcinek krzywej

TSD do temperatury 77. W zakresie temperatur 7 < T; drugi czton wyrazenia (6.14) jest na

tyle maty, ze mozna go pomina¢. W praktyce wykresla si¢ zaleznos$¢ IHLT) od 1/T lub

&k,

1000/T. Przyktadowy wykres Garlick- Gibsona przedstawiono na rysunku 6.6.
Z nachylenia krzywe;j ln& od 1000/T mozna tatwo okresli¢ energie aktywacji
0=p

1 oblicza si¢ ze wzoru

W=k-tea (6.21)
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Rys. 6.6. Wykres Garlicka- Gibsona.
6.3.3. Metoda Bucciego, Fischiego i Guidiego (BFG)

Innym, cho¢ podobnym, sposobem pozwalajacym wyznaczy¢ energi¢ aktywacji
jest metoda Bucciego, Fischiego i Guidiego (BFG). W oparciu o przebieg In(7) od 1/T lub
1000/T mozna z nachylenia takiej zaleznos$ci okresli¢ energi¢ aktywacji w sposob
analogiczny jak w metodzie Garlicka- Gibsona. Ideg tej metody przedstawia rysunek 6.7.

Dla okreslonej temperatury 7, z przebiegu pradu TSD, odczytuje si¢ warto$¢ pradu
TSD, a nastgpnie oblicza si¢ wartosci polaryzacji P(7). Po wykonaniu operacji dzielenia
P(T) przez j(T) (wzor 6.9 1 6.11) otrzymuje si¢ warto$¢ czasu relaksacji 7(7) dla tej
okres$lonej temperatury 7. Nastgpnie wykresla si¢ wykres Inz od 1/7 lub 1000/7,

w praktyce wyznacza si¢ charakterystyke lnl =f (@j (rys. 6.7), nazywana wykresem
T

BFG, ktéra powinna by¢, dla prostego procesu relaksacji, linia prosta. Energi¢ aktywacji

okresla si¢ z wyrazenia (6.21).
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Rys. 6.7. Idea wyznaczenia energii aktywacji wg BFG.

WyzZej wymienione sposoby wyznaczenia energii aktywacji wystepuja najczesciej
w literaturze ze wzgledu na ich prostote. Innymi metodami, ktére mozna wykorzysta¢ do
wyznaczenia energii aktywacji moga by¢: metoda Boothe’a i metoda Hoogenstraetena.

Metoda Boothe’a polega na analizie dwoch pikow pradowych otrzymanych, osobno
przy dwoéch réznych szybko$ciach nagrzewania. W rezultacie otrzymuje si¢ przesunigcia
migdzy lokalnymi maksimami, z ktorych to mozna wyznaczy¢ energi¢ aktywacji.

W metodzie Hoogenstraetena energi¢ aktywacji okresla si¢ z wyrazenia (6.21),

2
w tym przypadku z charakterystyki ln% =f (@j .
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7. Metoda E-j

Celem metody E-j jest rozdzielenie catkowitego tfadunku w dielektryku na fadunki
swobodne 1 polaryzacyjne. Metoda E-j polega na pomiarze rozkladu natg¢zenia pola
elektrycznego w trakcie termicznie stymulowanej depolaryzacji (TSD) probek
dielektrycznych. A zatem metoda E-j wykorzystuje informacje dostarczane
z jednoczesnych pomiardéw pradu termicznie stymulowanej depolaryzacji j, (metoda TSD -
Thermo-Stimulated Depolarisation), rozkltadow pola elektrycznego za pomoca metody
elektroakustycznej w wersji progowej (metoda SEA - Step Electroacoustic) oraz
rezystywnosci probki dielektrycznej. Szczegdtowe informacje dotyczace metod SEA
1 TSD zawieraja rozdzialy 5 i 6. Natomiast pomiar zmian rezystancji probki jest
prowadzony w klasyczny sposob metoda elektrometryczna w uktadzie trojelektrodowym

w funkcji temperatury badanej probki [78].

7.1. Model analizowanej probki

Do analizy zastosowano model dwuwarstwowej probki dielektrycznej

przedstawiony na rysunku 7.1.

(T

t, te, o
PN PA
T BE @O0 60

2 @@@@@TPQ

I

Rys. 7.1. Analizowany model dwuwarstwowego dielektryku.

Uktad ztozony jest z dwoch jednakowych probek dielektrycznych, na ktérych
naparowano elektrody metaliczne. Gérna warstwa jest nieelektryzowana, natomiast dolna

warstwa jest spolaryzowana np. ulotem. Ladunki naniesione ulotem penetruja do obszarow
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przypowierzchniowych na pewna glebokos¢ i1 traktowane sa jako tadunek swobodny g,

ktory rowny jest:
divD=D,-D, =q,, (7.1)

Ladunki swobodne i zamrozona polaryzacja sa zrodiem pol elektrycznych E; 1 E;

w pierwszej i drugiej warstwie. ROwnania materialowe sa odpowiednio réwne:
D, =¢,&.E +P, (7.2)
D,=¢c E,+P, (7.3)

gdzie P, jest wolnorelaksacyjna polaryzacja w gornej warstwie budowana w trakcie
nagrzewania a P, quasi zamrozona polaryzacja w dolnej natadowanej probce. Metoda
SEA daje informacje o rozktadzie natezenia pola elektrycznego w obu warstwach. Pozwala
to okresli¢ catkowita gesto$¢ fadunku na interfazie gs.

4y =4, + P, —F,=&¢,(E - E,) (7.4)
Gestos¢ pradu TSD mierzona jest w obwodzie zewngtrznym podczas nagrzewania probki
z predkoscia b =dT/dt. Catkowity prad plynacy przez probke ji(f) nie zalezy od
wspotrzegdnych przestrzennych 1 sktada si¢ z lokalnego pradu przesunigcia jq(X.?),
lokalnego pradu depolaryzacji jp(x,f) i lokalnego pradu przewodzenia j.(x,r) [20].

Zaleznos¢ przedstawiono ponizej.

dE(x,t) dP(x,
J (1)=&, 6(;”)+ c(ijt)+g(T)E(x,z) (7.5)

Znajac rozklad natgzenia pola elektrycznego, wynikajacy z pomiarow metoda SEA, oraz
zalezno$ci konduktywnosci, mozna przeksztalci¢c wzor (7.5), aby okresli¢ lokalny prad

depolaryzacji:

, dP(x,T(t))
dT

dE (x,T (1))

Jr (t) 808r dT

~¢(T)E(xT(r))  (7.6)
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a nastgpnie okresli¢ polaryzacj¢ wolnorelaksacyjna w obu warstwach probki

Pr(x,T(z)):—%jjp(x,T(z))dT (7.7)
7.2. Uklad pomiarowy

Uktad pomiarowy pokazano na rysunku 7.2. Sklada si¢ on z trgj elektrodowego
systemu, ktory umozliwia przeprowadzenie jednoczes$nie pomiaru TSD, SEA i rezystancji
dla trzech probek. Probki do pomiaréow TSD i SEA byly spolaryzowane w jednakowych
warunkach. Probka do pomiaru rezystywnosci nie byla spolaryzowana. Komora grzejna
przedstawiona jest na rysunku 7.3a. Probki sa dociskane sprezynami do dna komory
(rys. 7.3b). Ogrzewanie probek odbywa si¢ przy pomocy elektrycznego grzejnika (o mocy
ok. 2 kW), wbudowanego w podstawe¢ komory. Do regulacji temperatury shuzy czujnik
rezystancyjny typu PT-100. Uktad regulacji umozliwial liniowy narost temperatury
2 K/min. Pomiar i rejestracja tej temperatury jest wykonywana z doktadnos$cia okoto 0,5 K,
takze za pomoca czujnika PT-100. W praktyce pomiary wykonywane sa od temperatury
pokojowej do 473 K.

elektroda blok Al DSO czujnik

grzejnik

PC

Rys. 7.2. Schemat uktadu pomiarowego E-j.
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Rys. 7.3. Komora pomiarowa E-j: a) z generatorem impulséw WN (w tle po lewej), b)

wngetrze komory z zamocowanymi probkami folii kaptonowe;.

Uktad pomiarowy pozwala na badanie dielektrycznych probek w zakresie temperatur od
173 do 473 K. Istnieje mozliwos¢ szybkiego schtodzenia komory parami cieklego azotu
przeptywajacymi przez kanatly w $ciankach komory. Po zamknigciu pokrywy komora
pomiarowa tworzy klatke Faradaya.

Tréj elektrodowy system pomiarowy wyposazono w komputer PC posiadajacy
karte GPIB oraz opracowany odpowiednio program stuzacy do sterowania poszczegdlnymi
uktadami a takze aktywizacji danych. Do tego celu wykorzystano oprogramowania

HPVEE [24].

7.2.1. Uklad pomiaru rezystancji

Do pomiaru rezystancji R, badanych dielektrykow uzyto elektrometru firmy
Keithley 6517A (rys. 7.4) o zakresie pomiarowym do 10" Q. Elektrometr posiada
regulowane zrodto napigciowe 0-1000 V oraz interfejs GPIB. Pomiar wykonywany byt
w uktadzie  trojelektrodowym  (z elektroda  ochronna do  eliminacji  pradu

powierzchniowego, rys. 7.5) w konfiguracji pomiaru rezystancji skrosne;j.
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Rys. 7.4. Elektrometr Keithley 6517A wykorzystywany

w uktadzie pomiaru rezystancji probki.

Rys. 7.5. Widok elektrod pomiarowych

W zastosowanym uktadzie pomiarowym potaczenie pomigdzy wewngtrznym zrodiem
napigciowym elektrometru i jego ustrojem pomiarowym jest realizowane poprzez
odpowiednia konfiguracje ustawien elektrometru. Pomiar rezystancji byt prowadzony przy
ustalonym napigciu z zakresu 0-1000 V. Polaczenie w obwodzie pomiarowym (pradowym)
dokonano przy pomocy oryginalnego przewodu elektrometrycznego (wyposazenie
elektrometru) z gniazdami typu 7riax, natomiast doprowadzenie napigcia z wewngtrznego
zrodia elektrometru wykonano linka @ 0,5 mm w izolacji teflonowej. Schemat potaczen
elektrycznych uktadu pomiaru rezystancji przedstawiono na rysunku 7.6.

Elektroda napigciowa probki byla odizolowana od masy komory przez

zastosowanie przektadki z cienkiej folii poliimidowej o grubosci 26 um.
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gniazdo typu

Triax aluminiowa komora

i probka dielektryczna z
J_ ' naparowanymi elektrodami

&
I

przewod elektrometry::i,g/
z podwdjnym ekran. '—j

przewod w izolacji
typu Triax

teflonowej
INPUT Hi
P sygnat
\J , .
zakonczenia
do uktadu w‘yzwala{'qcego pomiaru elektrometr
generator impulsow WN Keithley 6517a
, niazdo . g
przewéd GPIB . g . ] przewdd zasilajqcy
gniazdo zasilania
do karty GPIB GPIB sieciowego do UPS.
komputera PC

Rys. 7.6. Blokowy schemat polaczen uktadu pomiaru rezystancji.

Temperaturowe zaleznosci konduktywnosci g(7), niezbedne do wyznaczenia pradu
przewodzenia j., wyznaczano z danych pomiarowych rezystancji R(7) probek w funkcji
temperatury na podstawie zalezno$ci g(7) = d/[R(T)-A], gdzie d jest grubo$cia probki,
a polem powierzchni 4 elektrod pomiarowych. Wyznaczone w ten sposob przyktadowe

temperatuturowe profile konduktywnosci pokazano na rysunku 7.7.

10-11 T T T T T T T

10—12 -

10-13 L

10-14 £

2 [S/m]

10—15 -

10-16 L

10—17 - u

10-18 Il Il Il Il Il Il Il
300 320 340 360 380 400 420 440

T[K]

Rys. 7.7. Temperaturowe zaleznosci konduktywnosci dla wybranych probek

dielektrycznych.
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W obszarze niskich temperatur o przewodnosci dielektryku decyduja domieszki
poniewaz energia ich jest duzo mniejsza od energii aktywacji jonow migdzyweziowych.
Ze wzrostem temperatury wzrasta ruchliwo$¢ i1 koncentracja no$nikow pochodzacych od
defektow, wynikiem tego efektu jest obserwowana zmiana nachylenia w temperaturowych
zaleznosciach konduktywnos$ci. Przewodno$¢ zalezy bowiem od ruchliwosci, jak réwniez

od koncentracji, a obie te wielko$ci zaleza od temperatury [2].

7.2.2. Uklad pomiaru pradu TSD

Do pomiaru pradow TSD wykorzystano pikoamperomierz Keithley 485 o zakresie
pomiarowym 2pA — 20 mA, wyposazony w interfejs GPIB z funkcja automatycznego

doboru zakreséw pomiarowych (rys. 7.8).

Rys. 7.8. Pikoamperomierz Keithley 485 wykorzystywany w uktadzie pomiaru pradu TSD.

Schemat polaczen elektrycznych uktadu pomiaru pradéw TSD przedstawiono na rys. 7.9.
Dolna elektroda probki w poduktadzie pomiaru pradu TSD byta zwarta z masa komory.

gniazdo BNC
komory T aluminiowa komora
probka dielektryczna
proewsd .— Lz naparowaw
elektrometryczny / _é_ elektrodami
ekranowany O
INPUT
pikoamperomierz
Keithley 485
do karty GPIB .
komputera PC przewdd GPIB gniazdo ngaZdO przewdd zasilajgcy
zaslania
GPIB sieciowego do UPS.

Rys. 7.9. Blokowy schemat potaczen poduktadu do pomiaru pradu TSD.
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7.2.3. Uklad pomiaru metodg SEA

Metoda elektroakustyczna wymaga podawania réwnoczesnie dwoch napigé-
stalego 1 skokowego [6] na probke. Zasilacz ZWN-41 (Unipan) stuzyt do polaryzacji
probki napigciem statym z zakresu +0—4 kV. Natomiast napigcie skokowe podawane byto

z generatora impulsowego. Schemat elektryczny generatora przedstawiono na rysunku

7.10.

Uktad wyzwalania

generatora
impulsow WN
cewka
odcinek linii 50 Q ¢ ; linia kablowa 50 Q
)
- Ht
RC
kontaktron R=500
zasilacz ZWN-41

Rys. 7.10. Schemat elektryczny generatora impulséw nanosekundowych.

Sygnal jednostkowego skoku napigcia generowany byl na zasadzie roztadowania
dtugiego odcinka linii kablowej. Ustawienie kontraktronu w pozycji 1 (rys. 7.10) pozwala
na natadowanie linii przez rezystor R, napigciem podawanym z zasilacza ZWN-41.
Przetaczenie kontraktronu w pozycj¢ 2 powoduje roztadowanie tej linii przez rezystor
50 Q. Nastgpnie przez dopasowang impedancyjnie lini¢ kablowa (50 Q) impuls napigcia
doprowadzany jest do badanej probki. Dopasowanie impedancyjne linii kablowych
zapobiega odbiciom impulséow. W prezentowanym uktadzie dlugos¢ impulsu
napigciowego zalezy od diugosci linii tadowanej. Istnieje zatem mozliwos$¢ regulacji
dlugosci trwania impulséw poprzez skracanie i wydhluzanie linii kablowej. Typowe,
pojedyncze impulsy niskonapigciowe, wytwarzane przez ten generator, pokazano na

rysunku 7.11.
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Parametry sygnatu okre$lane zgodnie z prezentowana procedura w [94] sa
nastepujace:

czas trwania sygnatu — 1340 ns,

przerost dolny — 8,6 %,

przerost gorny — 19 %,

czas trwania oscylacji — 80 ns,

przedrost — 7 %,

czas narostu — 6 ns,

czas opadania — 200 ns.
Do wyzwalania impulséow shuzyt generator impulséw prostokatnych. Impulsy typu skok

jednostkowy wyzwalane byty co 30 s.
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Rys. 7.11. Sygnat napigcia impulsowego typu skok jednostkowy.

Warto$ci napie¢ podawanych z zasilaczy ZWN-41 byly ustawiane rgcznie,
a zasilacze nie byly wyposazone w interfejsy komunikacyjne.

Do rejestracji widma sygnatéw SEA zastosowano czterokanatowy oscyloskop
cyfrowy LeCroy LT 344 o pasmie przenoszenia 500 MHz, umozliwiajacy gromadzenie
danych z predkoscia 2 GS/s 1 wyposazony w interfejs GPIB (rys. 7.12).
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Schemat polaczen elektrycznych uktadu do pomiaru rozkladu

= oYololol o BN

Rys. 7.12. Oscyloskop LeCroy LT 344.

metoda SEA przedstawiono na rys. 7.13.

pola elektrycznego

zasilacz WN ‘i 4k
ZWN-41
S0 aluminiowa komora
|_|: ! przewodzqca warstwa
L7 L — dopasowujqca
7 n
probka dielektryczna
L — . .
L sasilacz WN generator | z naporawonymi elektrodami
ZWN-41 impulsow WN 7 [ aluminiowa linia
e 2-1000 ns - | opdnigjaca
WN slikonowa warstwa
dopasowujqca akustycznie
uldald . przetwornik
- Vyrwaama akustoelektryczny
sasilanie  generatora
sieciowe 230V~ impulséw WN Kanat pomiarowy warstwa absorpcyjna

do gniazda "sygnat
zakonczenia pomiaru”
elektrometru

przewdod zasilajqcy

oscyloskop cyfrowy
gniazdo  Wave runner LeCroy
zasilania LT 344

do UPS.

sieciowego

gniazdo

GPIB

przewod
koncentryczny 50

do karty GPIB

komputera PC

przewod GPIB

Rys. 7.13. Blokowy schemat potaczen uktadu pomiaru SEA.

W uktadzie pomiarowym SEA bezposrednio pod probka znajduje si¢ aluminiowa

linia opo6zniajaca.

Jej zadaniem jest eliminacja zaklocen elektromagnetycznych,

wynikajacych z podanego impulsu skokowego. Zaprojektowano i przygotowano kilka

réznych linii opdzniajacych o roznej geometrii oraz wykonano pomiary testujace.

Na rysunku 7.14 przedstawiono zdjgcia tych elementow.
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Rys. 7.14. Zdjgcie elektrod pomiarowych (z lewej) i widok sposobu mocowania czujnika

(z prawej) dla czujnika krystalicznego LiNbO3

Na materiat badawczy wybrano ceramik¢ PZT ze wzgledu na duze warto$ci
sygnatu SEA. Jako czujnik zastosowano w tej analizie cienki polimerowy PVDF (9 pum).
Rysunek 7.15 przedstawia charakterystyki. Dla wszystkich ukladéw elektrod stosowano to

samo napigcie us= 0,5 kV.
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Rys. 7.15. Napigcie biegu jatowego u; dla probki PZT 400 um w zaleznosci od stosowane;j

linii op6zniajacej
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Celem eksperymentu bylo uzyskanie informacji o wpltywie parametréw linii
opozniajacej na ksztatt uzyskanych sygnatow napigciowych biegu jatowego. W przypadku
metody E-j akustyczna linia op6zniajaca z jednej strony przesuwa w czasie pojawienie si¢
sygnatu elektrycznego. Z drugiej strony dluga linia opdzniajaca pozwala na obnizenie
temperatury pracy czujnika. Najbardziej korzystna charakterystyke transmitancyjna
wykazuje cienki piezoelektryczny czujnik PVDF. Praca PVDF jest jednak ograniczona do
temperatury okoto 340 K. Wykorzystanie PVDF wymaga oddalenia czujnika od probki
i chlodzenia czujnika. Probka jest zamocowana z jednej strony linii, a z drugiej strony
zamocowany jest czujnik. Wydaje sig, ze linia op6zniajaca powinna by¢ jak najdtuzsza
i cienka a jej ksztalt nie powinien powodowa¢ odksztalcenia sygnatow. Na rysunku 7.15
przestawiono sygnaty od chwili ich pojawienia si¢, z pominigciem czasu opoznienia, tj.
réznicy pomigdzy momentem pojawienia si¢ sygnatu i chwila wyzwolenia. Dhlugos¢
sygnatu jest rowna grubosci ceramiki PZT podzielonej przez predkos¢ rozchodzenia sig
fali akustycznej. Jak wynika z rysunku 7.15 czas ten jest réwny okolo 550 ns.
Obserwowane sygnaly wykazuja pewne rdéznice dotyczace amplitudy 1 ksztattu.
W przypadku cienkich i dlugich linii sygnal zawiera dwa piki zamiast oczekiwanego
pojedynczego piku. Taki pik obrazuje rozktad naprezen powstatych w poblizu elektrody na
skutek dzialania wymuszenia typu skok jednostkowy na spolaryzowana piezoelektryczna
probke PZT. Przy zastosowaniu cienkich i dlugich elementéw linii opdzniajacej powstaje
dodatkowy pik o przeciwnej biegunowosci. Najprawdopodobniej pojawienie si¢ tego piku
nalezy wiaza¢ z warunkami propagacji fali akustycznej przez cienkie walcowe falowody
akustyczne o stosunkowo duzym ilorazie dlugosci do s$rednicy. Najwigksza amplitude
pojedynczego piku wykazuje pret o Srednicy 8 cm i z tego wzgledu stosowano go
w dalszych badaniach z zastosowaniem czujnika PVDF. W przypadku stosowania linii

opoOzniajacej 8 cm., sygnat SEA byt op6zniany w stosunku do wymuszenia okoto 12,5 pus.
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8. Wyniki badan

8.1. Zanik ladunkow na przykladzie probek poliweglanu (PC)

polaryzowanego w 298 K.

Celem prezentowanej pracy jest rozroznienie tadunkéw  swobodnych
1 wolnorelaksacyjnej polaryzacji z rdwnoczesnych pomiardw: rozktadu pola za pomoca
metody SEA, pradu TSD i konduktywnosci. Kolejne etapy zlozonej procedury pomiarowo-
obliczeniowej szczegotowo zaprezentowano dla komercyjnej folii poliwgglanowej Lexan®
8B35 firmy General Electric o grubosci 125 pm, polaryzowanej ulotem w warunkach
Tr=298 K, Us=15 kV, t=1000 s, odlegtos¢ elektroda wysokonapigciowa- probka
25 mm. Badania przeprowadzono od temperatury pokojowej do temperatury 435 K. Taka
warto$¢ temperatury podyktowana byla temperatura, w jakiej producent okreslit
maksymalna temperature pracy tej folii (do 435 K) [89].

Na rysunku 8.1 i1 8.2 przedstawiono wyniki wykalibrowanych sygnatow. Sygnaty
te, tj. rozklady pola elektrycznego i tadunku przestrzennego zaleza od statego napigcia

polaryzujacego Uy podanego do probki.
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Rys. 8.1. Rozktady pola elektrycznego wzdhuz dwuwarstwowej probki PC w funkcji
napigcia polaryzacyjnego Uy, Tr=298 K1 us=-2 kV.
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Rys. 8.2. Rozktady tadunku wzdtuz dwuwarstwowej probki PC w zaleznosci od napigcia

polaryzacyjnego Uy, Ty =298 K, us =-2 kV.

Na rysunku 8.3 pokazano sygnaly SEA mierzone w trakcie termostymulowanego

roztadowania probek.
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Rys. 8.3. Sygnaty SEA dla poliwgglanu w r6znych temperaturach podczas roztadowania

termicznie stymulowanego. Warunki elektryzacji: 7¢= 298 K, Ur= 15 kV, =1000 s,
Parametry SEA us,=-2kV, Uy=1kV.
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Z rysunku 8.3 wida¢, ze sygnaty przesuwaja si¢ w czasie wraz ze wzrostem temperatury
roztadowania. Przesunigcia sygnatéw sa rezultatem zmniejszajacej si¢ predkosci dzwigku
w dolnej aluminiowej elektrodzie (linii opdzniajacej), w efekcie sygnat dociera do czujnika
z opdznieniem [38]. Opo6znienie to likwidowano w trakcie dalszych obliczen. Kolejne
sygnaly dopasowywano do polozen odpowiadajacych *tadunkom na elektrodach.

Przesunigte 1 wykalibrowane przebiegi przedstawiono na rysunku 8.4.
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Rys. 8.4. Wykalibrowane przebiegi odpowiadajace rozktadom pola elektrycznego
w poliwgglanie podczas roztadowania termicznie stymulowanego. Warunki elektryzacji:

Ty=298 K, Ur=15kV, t = 1000 s, Parametry SEA us=-2kV, Uy=1kV.
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Rys. 8.5. Krzywe TSD poliwgglanu w zaleznosci od temperatury elektryzacji Tr,
Ur=15kV, t=1000 s.
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W trakcie nagrzewania zmierzono prad TSD, ktérego termogram pokazano na
rysunku 8.5. Na tym rysunku 8.5 przedstawiono réwniez krzywe TSD dla probek
poliwegglanowych polaryzowanych w temperaturach 323 K, 373 K 1423 K.

Obliczone energie aktywacji (okreslone wedtlug Luscika [87]), sa odpowiednio
rowne dla temperatury polaryzacji 7 =298 K, W=10,31 eV; dla Ty=323 K, W=0,51 eV;
dla T:=373K, W=0,36 e¢V; i dla Ty=423 K, W=10,45 eV. Pik w okolicach 360 K i
wartosci energii aktywacji roéwne okoto 0,5 eV wskazuja, ze ten pik zwiazany jest z
procesem orientowania si¢ dipoli, a nie z roztadowaniem glebokich putapek. Mate
przesunigcia migdzy krzywymi sugeruja, ze procesy depolaryzacji zaleza takze od
temperatury formowania probki 7r [51]. Wynika to ze zlozonego procesu dezorientacji

dhugich tancuchéw poliwegglanu w polu tadunku przestrzennego.
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Rys. 8.6. Zanik pol elektrycznych: E - w gornej nieelektryzowanej warstwie i E,- w dolnej
elektryzowanej warstwie probki PC, w funkcji temperatury. Warunki elektryzacji:

Tr=298 K, Ur= 15 kV, t = 1000s, Parametry SEA us=-2 kV, up=1kV.

Na rysunku 8.6 pokazano zanik usrednionych pol elektrycznych w poszczegolnych
warstwach probki w trakcie nagrzewania. Podczas schtadzania zmierzono konduktywno$¢
folii poliwgglanowej, ktérej termogram pokazano na rysunku 8.7.

Zmiana nachylenia charakterystyki konduktywnosci g(7) jest zwiazana ze zmiana
zjawiska przewodnictwa zachodzacej w temperaturze okoto 370 K. W podobnej

temperaturze wystgpuja piki pradu TSD, a =zatem mozna sadzi¢, ze zmiana
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konduktywnosci w temperaturze okoto 370 K moze by¢ spowodowana wzrostem
koncentracji lub ruchliwosci no$nikow tadunku.
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Rys. 8.7. Temperaturowa zalezno$ci konduktywnosci folii poliwgglanowe;.

Na podstawie temperaturowych przebiegéw pola elektrycznego i konduktywnosci
okreslono lokalne prady konduktywnosci gE. Nastgpnie wyznaczono lokalny prad

przesunigcia jq.

60 T T T T T T T
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Rys. 8.8. Komponenty termostymulowanego pradu resorpcji j» w nieelektryzowane;j

warstwie PC.
Przebiegi lokalnych pradéw dla probki polaryzowanej ulotem (15 kV)

w temperaturze 7¢=298 K pokazano na rysunkach 8.8 i 8.9 odpowiednio w warstwie

nielektryzowanej i naelektryzowanej. Z obserwacji tych przebiegéw widaé jednoznacznie,
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ze mierzony prad resorpcji j; jest znacznie mniejszy od jego sktadnikow, podobnie jest dla
probek polaryzowanych w innych temperaturach. Wynika to z duzej wartosci pradu
konduktywnosci.

Przebieg pradu resorpcji j; (rys. 8.8) w zakresie temperatur od 300 do 390 K jest
podobny do przebiegu pradu polaryzacji wolnorelaksacyjnej jp1. Dodatnia warto$c¢
przebiegu j,1 $wiadczy o polaryzacji warstwy 1 w polu tadunku przestrzennego, a ujemna
warto$¢ $wiadczy o zaniku polaryzacji zwiazanej z roztadowaniem tadunku swobodnego
na interfazie. Powyzej temperatury 390 K zanik tadunku nastgpuje na skutek
przewodnictwa omowego i stad wartos¢ pradu resorpcji jest bardzo mala, poniewaz suma
sktadowych pradu przesunigcia i polaryzacji kompensuja si¢ prawie catkowicie z pradem

przewodnictwa.
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Rys. 8.9. Komponenty pradu TSD w elektryzowanej warstwie PC.

Warstwa 2 jest spolaryzowana i prad depolaryzacji w zakresie temperatur do 390 K
jest maty (rys. 8.9). Powyzej temperatury 390 K nastgpuje zanik tadunku przestrzennego,
a wraz z nim zanika takze polaryzacja wolnorelaksacyjna, czego wynikiem jest duzy pik jp»
obserwowany w temperaturze okoto 420 K. W tej samej temperaturze obserwuje si¢
maksimum krzywej pradu przewodnictwa. Swiadczy to o tym, ze zanik tadunku
swobodnego nastgpuje na skutek zjawiska przewodnictwa omowego. Mozliwo$¢ rozkladu
pradu resorpcji j, na lokalne skladowe pradéw konduktywnosci, przesunigcia
1 przewodnictwa 1 mozliwo$¢ analizy zjawisk podczas termostymulowanego roztadowania

jest jedna z zalet metody E-j.
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Temperaturowe zaleznos$ci tadunkéw polaryzacyjnych w warstwie polaryzowane;j
1 niepolaryzowanej okreslono z rownania (7.7). Z rownania (7.4) oraz z przebiegow pola
elektrycznego okre$lono gestos¢ tadunku catkowitego i rzeczywistego. Rozktady tych

tadunkow sa przedstawione na rysunku 8.10.
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Rys. 8.10. Zanik fadunkow 1 polaryzacji w prébkach PC formowanych w 298 K

Z rysunku 8.10 wynika, ze wolnorelaksacyjna polaryzacja P,, powstala na skutek
wysokonapigciowej elektryzacji ulotowej charakteryzuje si¢ duza stabilnoscia i zanika
dopiero w temperaturach wigkszych od 400 K. Trudno wyjasni¢ ujemny znak polaryzacji
P;;. Ladunek swobodny ¢4 jest kilkakrotnie wigkszy od tadunku polaryzacyjnego i zaczyna
zanika¢ w dos¢ niskich temperaturach.

Dla pozostatych badanych materiatow pokazano i1 przedyskutowano juz tylko

koncowe efekty tej procedury w postaci krzywych zaniku tadunku z uwzglednieniem

warunkow elektryzacji.

8.2. Zanik ladunkow w probkach poliweglanu elektryzowanych

w podwyzszonych temperaturach.

W poprzednim rozdziale szczegdtowo zaprezentowano kolejne etapy zlozonej
procedury pomiarowo-obliczeniowej dla komercyjnej folii poliwgglanowej Lexan® 8B35

firmy General Electric o grubosci 125 um, polaryzowanej ulotem w warunkach
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Tr=298 K, Ur=15 kV, t=1000 s, odleglos¢ elektroda wysokonapigciowa- probka
25 mm. Na rysunkach 8.11-8.13 zaprezentowano wyniki badan przeprowadzonych na
elektretach poliwgglanu Lexan® 8B35 (General Electric) o grubosci 125 um
elektryzowanych ulotem w wyzszej temperaturze tj. 323 K, 373 K i 423 K. Pozostate
warunki polaryzacji pozostaty takie same tzn. napigcie Ur 15 kV, czas okoto 1000 s. Probki

nastepnie byty wolno schtadzane w polu elektrycznym do temperatury pokojowe;.
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Rys. 8.11. Zanik fadunkow 1 polaryzacji w prébkach PC formowanych w 323 K.
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Rys. 8.12. Zanik fadunkow i polaryzacji w prébkach PC formowanych w 373 K.
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Rys. 8.13. Zanik

Temperaturowe przebiegi zaniku tadunku jak 1 polaryzacji pokazuja wptyw temperatury
formowania na warto$ci okreslonych tadunkéw [79]. W przypadku niskiej temperatury
formowania elektretow tzn. 298 K i1 323 K tadunek rzeczywisty jest w przyblizeniu rowny
tadunkowi catkowitemu i szybko zanika. W przypadku wysokiej temperatury formowania
t. 373 K 1 423 K warto$ci tadunkow sa wigksze, ale ich zanik jest wolniejszy. Natomiast

obserwuje si¢ duzy wptyw ladunkéw polaryzacyjnych. Wydaje sig, ze w tym przypadku

fadunki polaryzacyjne

380 400 420 440

T[K]

320 340 360

tadunkéw 1 polaryzacji w probkach PC formowanych w 423 K.

moga odgrywaé duza rolg w gromadzeniu si¢ tadunkéw w probee

1jego powolny zanik a zatem za wtasciwosci elektretowe dielektrykow [91].
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Rys. 8.14. Temperaturowe zaleznos$ci zgromadzonych tadunkow przed roztadowaniem.

[ ‘Isr./'. _
I,.

L . qst .

: A Y, [ -----.--n—lﬂl'F'A.:',""—--l--l""“.TIM ]

i L TTJATLT L} ........ Prl ;




Wartosci zgromadzonych tadunkoéw polaryzacyjnych w warstwie polaryzowane;j
1 niepolaryzowanej przed roztadowaniem pokazano na rysunku 8.14. Przebiegi tych
tadunkéw wskazuja jednoznacznie wplyw tych fadunkoéw na warto$¢ fadunku catkowitego.
Obserwowana stata warto$¢ tadunku catkowitego podyktowana jest zmiana tadunkow
polaryzacyjnych w poszczegolnych warstwach oraz wzrostem tadunku swobodnego

wstrzyknigtego podczas elektryzacji.
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Rys. 8.15. Zanik fadunkow 1 polaryzacji w probkach PC formowanych w 373 K dla
napigcia polaryzacyjnego —15 kV.

Aby oceni¢ wptyw biegunowos$ci napigcia polaryzujacego na rozklady gestosci
tadunkow, przeprowadzono polaryzacj¢ probki z poliweglanu w temperaturze 373 K,
w czasie 1000 s, napigciem o wartosci Ur=—15 kV. Wyniki tego pomiaru prezentuje
rysunek 8.15. Analizujac te wyniki wida¢, ze warto$ci tadunkéw polaryzacyjnych,
catkowitych i swobodnych sa na podobnym poziomie jak w przypadku probki
polaryzowanej napigciem o biegunowos$ci dodatniej (rys. 8.12), a same profile tych

rozktadow sa praktycznie zwierciadlanym odbiciem krzywych z rysunku 8.12.

8.3. Zanik ladunkow w polietylenie tereftalanowym (PET).

Probki PET o grubosci 80 um elektryzowano ulotem w temperaturze pokojowej
napigciem o wartosci 18 kV w czasie 60 s. Przebiegi zaniku tadunku dla PET-u

przedstawiono na rysunku 8.16. W tym przypadku bardzo duza rolg odgrywa krzywa pradu
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TSD. Warto$¢ pradu jest na tyle duza, ze istotnie wptywa na wyniki zaniku fadunku.
Zaskakuja duze wartos$ci lokalnych pradow w warstwie nieelektryzowanej, sa wigksze niz
w warstwie elektryzowanej. Mozna sadzi¢, ze przy tak wysokim napigciu polaryzacyjnym
+18 kV probka elektryzowana posiadata tak duzy tadunek powierzchniowy, ze
w przypadku potaczenia probek to warstwa nieelektryzowana zostata naelektryzowana
w polu tego tadunku. W rezultacie polaryzacja w warstwie nieelektryzowanej jest wigksza
od polaryzacji w warstwie elektryzowanej (rys. 8.16). Na uwagg zastuguje fakt, iz tadunek
catkowity w foliach PET-u jest stabilny a jego zanik jest powolny, wskazuja tu wszystkie

zmierzone profile dla PET-u przedstawione na rysunkach 8.16-8.18.
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Rys. 8.16. Zanik tadunkow 1 polaryzacji w probkach PET

formowanych w temperaturze pokojowej napigciem polaryzacyjnym +18 kV.

Dla poréwnania przeprowadzono badania dla probek PET o grubosci 36 pum, ktore
poddano elektryzacji w uktadzie triody napigciem — 3 kV w temperaturze 293 K oraz
440 K w czasie 1000 s, a nastgpnie wolno schtadzane do temperatury pokojowe;.

Wyniki dla probek elektryzowanym ulotem ujemnym w ukladzie powietrznej
triody w temperaturze 440 K przedstawiono na rysunku 8.17. Analizujac rysunek 8.17
mozna wysunaé¢ wniosek, ze calkowita gestos¢ tadunku swobodnego gy jest mniejsza niz
gestos¢ tadunku swobodnego g z powodu wolnorelaksacyjnej polaryzacji P, w warstwie
elektryzowanej. Poczatkowa nieelektryzaowana warstwa ulega polaryzacji (krzywa P, )

w polu fadunku catkowitego, a nastgpnie ulega depolaryzacji z powodu zaniku natg¢zen pol

elektrycznych.
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Rys. 8.17. Zanik tadunkow 1 polaryzacji w probach PET formowanych ulotem
ujemnym w 440 K.
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Rys. 8.18. Zanik tadunkoéw i polaryzacji w probkach PET formowanych ulotem ujemnym
w 293 K.

Na rysunku 8.18 przedstawiono przebiegi krzywych zaniku tadunkéw dla probki
elektryzowanej ulotem ujemnym w temperaturze 293 K. Z zaprezentowanych przebiegow
wynika, ze tadunek catkowity jest rowny tadunkowi swobodnemu. Spowodowane jest to

rowna wartoscia tadunku polaryzacyjnego w pierwszej 1 drugiej warstwie [88].
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8.4. Zanik ladunkow w poliimidzie (PI)

Badania przeprowadzono na jednostronnie metalizowanych elektretach poliimidu
(PT) o grubosci 30 um. Probki elektryzowano ulotem w temperaturze 453 K pod napigciem

polaryzacji —14 kV 1 w czasie 1000 s [72]. Rozktad tadunkéw w PI zaprezentowano na

rysunku 8.19.
100 [
0f
o 1
4100 f o ° oty A
o0 PO R s ]
E : A/Aﬁ‘ﬁf%‘*w ]
% -200 | ‘Ist/*,’
— A /
& - Ay
& -300 &2 /
wol 4T
] iv’/"
-500 L

300 320 340 360 380 400 420 440 460

Rys. 8.19. Zanik tadunkéw i polaryzacji w probkach PI formowanych ulotem ujemnym

w 293 K.

W przypadku PI na uwage zasluguje fakt, iz ladunki polaryzacyjne zanikaja
praktycznie juz w temperaturze 340 K, ale na probce utrzymuje si¢ nadal fadunek
powierzchniowy swobodny i calkowity. Na poczatku ladunek swobodny, wstrzyknigty
podczas elektryzacji, jest wigkszy od tadunku catkowitego z powodu istniejacej polaryzacji
w pierwszej 1 drugiej warstwie. Dla temperatur wyzszych od temperatury zaniku fadunkow
polaryzacyjnych gestosci tadunkéw swobodnych i catkowitych wyréwnuja si¢ i powoli
zanikaja dla wyzszych temperatur. Przyczyna tego jest wlasnie wczesniejszy zanik
fadunkow polaryzacyjnych w obu warstwach. Obserwowany brak zupelnego zaniku
tadunkow dla temperatury do 450 K wynika z bardzo wysokiej temperatury zeszklenia 7,
dla poliimidu (powyzej 473 K) oraz bardzo wysokiej — jak na polimer — maksymalne;j
temperatury pracy (od 673 K [93] do 773 K [92]). Mozna przypuszczaé, ze powyZszy
mechanizm tlumaczy obserwowane w praktyce zachowanie poliimidu tzn. wystgpowanie
bardzo trwatego ladunku na foliach z tego materiatu, nawet niepoddawanych celowej

elektryzacji.
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8.5. Powtarzalnos¢ wynikow.

Na podstawie przeprowadzonych pomiarow metoda E-j wida¢, ze mozna rozr6znic¢
fadunek swobodny i wolnorelaksacyjna polaryzacje. Istnieje jednak pytanie czy otrzymane
wyniki sa powtarzalne. Na koncowy efekt metody E-j, czyli wyznaczenie tadunkéw,
sktada si¢ pomiar pradu TSD, pomiar rozktadu pola elektrycznego za pomoca metody SEA
oraz pomiar rezystancji. Doktadno$¢ pomiarow tych wielkosci wplywa na niepewnos¢
okreslenia lokalnych gestosci pradow: depolaryzacji, przewodzenia 1 przesunigcia.
Niepewno$¢ pomiaru pola elektrycznego determinuje niepewno$¢ gestosci pradow
przesunigcia i konduktywnos$ci. Natomiast niepewnos$¢ gestosci pradu TSD determinuje
niepewno$¢ lokalnego pradu depolaryzacji, z ktérego okresla si¢ nastepnie polaryzacje
wolnorelaksacyjna. Niepewnos$¢ gestosci tadunku catkowitego zalezy takze od
niepewnosci pomiaru pola elektrycznego. Na podstawie przeprowadzonych pomiaréw
mozna stwierdzi¢, ze na wyniki otrzymanych rozktadéw tadunkéw najmniejszy wptyw ma
pomiar rezystancji, gdyz okreslona z pomiarow rezystancji- konduktywnos$¢, byta
usredniana i ta warto$¢ jedynie wplywata na lokalna ggstos$¢ pradu przewodzenia.

Aby wyczerpujaco odpowiedzie¢ na powstaly problem powtarzalnosci wynikow
pomiaru wykonano dodatkowe badania dla poliweglanu Lexan® 8B35 elektryzowanego

ulotem w temperaturze 373 K pod napigciem 15 kV w czasie 1000 s.
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Rys. 8.20. Krzywe TSD poliwgglanu w pierwszej i drugiej serii pomiaru dla temperatury
elektryzacji 373 K, napigcie polaryzacji 15 kV, czas 1000 s.
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Na rysunkach 8.20 poréwnano krzywe TSD. Dla przypomnienia indeks 7% to
temperatura, w jakiej elektryzowano probki, a indeksy 1 i 2 wskazuja odpowiednio
pierwszy 1 drugi pomiar. Przy czym wartosci pradu TSD z indeksem 1 juz zostaly
wykorzystane do okreslenia gestosci tadunkéw w rozdziale 8.1 1 pokazane na rysunku
8.15. Poréwnujac powyzsze krzywe (rys. 8.20) mozna dostrzec nieznaczne przesunigcia
pojawiajacych si¢ pikoéw, jak rowniez niewielkie réznice w amplitudzie zmierzonych
pradow

W przypadku pomiaru rozkladu pola elektrycznego nie wida¢ tak duzych réznic
i rozbieznos$ci. Zaprezentowane wyniki na rysunku 8.21 wskazuja jednoznacznie duza

powtarzalno$¢ rozktadu pola elektrycznego.
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Rys. 8.21. Zmiany pola elektrycznego wzdhuz grubosci probki PC
w pierwszym i drugim pomiarze dla temperatury elektryzacji 373 K, napigcie

polaryzacji 15 kV, czas 1000 s.

W obu przypadkach mozna zauwazy¢ niewielkie ro6znice pomigdzy rozktadami
pola elektrycznego uzyskanymi z dwoch pomiarow.

Zmierzone prady TSD 1 rozktady pola elektrycznego pozwolity na rozrdznienie
fadunkow oraz zaprezentowac poréwnanie, a przede wszystkim odpowiedzie¢ na pytanie,
czy istnieje powtarzalno$¢ w metodzie E-j. Rozklady tych tadunkéw z drugiej serii
pokazano na rysunkach 8.22. Wyniki pierwszej serii zaprezentowano na rysunku 8.10, ale

dla utatwienie powtérzono je na rysunku 8.23.
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Rys. 8.22. Zanik fadunkow 1 polaryzacji w probkach PC formowanych w temperaturze

373 K (druga seria pomiarow).
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Rys. 8.23. Zanik tadunkoéw i polaryzacji w probkach PC formowanych w 373 K

(pierwsza seria pomiarow).
Z poréwnania wynikow pokazanych na rysunkach 8.22 i 8.23 wynika, ze wzgledne

réznice pomiedzy poszczegdlnymi rozktadami tadunkow nie przekraczaja 5 % dla folii

poliweglanowej polaryzowanej w temperaturze 373 K.
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9. Podsumowanie

Praca dotyczy aktualnego tematu zaniku tadunku przestrzennego w dielektrykach
statych. Istnieje wiele metod badawczych zaniku tadunku przestrzennego. Mozna do nich
zaliczy¢ metody termiczne, akustyczne, elektrooptyczne, techniki skaningowe
1 mikroskopowe. W prezentowanej pracy omawiane sa wspOlczesne, niedestrukcyjne
termiczne 1 akustyczne metody pomiaru rozktadu tadunku przestrzennego. Sa to metody
obecnie najczegsciej stosowane do oceny tadunku przestrzennego i dynamiki jego zmian np.
w izolacji wysokonapigciowych kabli XLPE. Stosowane sa rowniez bezposrednio na
liniach produkcyjnych np. przy produkcji folii polimerowych, wszgdzie tam, gdzie
wystepuja zagrozenia zwigzane z tadunkiem elektrostatycznym. Metody te opieraja si¢ na
badaniu odpowiedzi cieplnych lub mechanicznych probki. Daja one informacje tylko na
temat calkowitej gestosci tadunku. Obecnie nie istnieja metody pozwalajace na rozdzial
tadunku catkowitego na fadunek swobodny i polaryzacje w dielektrykach statych.

Celem tej pracy byto opracowanie metody badawczej, pozwalajacej na rozrdéznienie
tadunkéw swobodnych 1 wolnorelaksacyjnej polaryzacji w tadunku przestrzennym.

Rozréznienie pomigdzy tadunkiem swobodnym i wolnorelaksacyjna polaryzacja
jest nie tylko problemem poznawczym ale takze rozszerzy mozliwosci technologiczne
w zakresie wspolczesnych materialow elektroaktywnych: elektretow, ferroelektrykow,
piezo- i piroelektrykow. Wielu autoréw twierdzi, iz wlasciwos$ci elektretowe materialow
dielektrycznych wiaza si¢ bezposrednio z istnieniem tadunku swobodnego, natomiast
wolnorelaksacyjna  polaryzacja  odpowiada za  wlasciwosci  piezoelektryczne
1 piroelektryczne.

Aby zrealizowa¢ cel postawiony w pracy, =zastosowano nowa metodg
elektroakustyczng w wersji skokowej (SEA) i termicznie stymulowana depolaryzacje
(TSD). Potaczenie tych dwoch metod oraz znajomo$¢ konduktywnosci probki,
wyznaczane] konwencjonalna metoda w uktadzie trojelektrodowym, pozwolily na
rozroznienie tadunku swobodnego i1 polaryzacji wolnorelaksacyjnej w takich materiatach
jak: poliweglan PC, politetylen tereftalanowy PET oraz poliimid PI co potwierdza
poprawno$¢ postawionej na wstepie tej pracy tezy. Wybdr tych materiatow nie byt
przypadkowy - do badan wyselekcjonowano dielektryczne materiaty polarne, w postaci

folii, w ktorych na pewno istnieje polaryzacja wolnorelaksacyjna.
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Dla probek PC przedstawiono wptyw temperatury elektryzacji na krzywe zaniku
fadunku swobodnego i polaryzacyjnego. W tym przypadku, obserwuje si¢ stata wartos¢
tadunku catkowitego, wynikajaca ze zmian tadunku swobodnego i polaryzacji w dwoch
warstwach. Moze to wyjasnia¢ mechanizm gromadzenia tadunku w probce, gdyz stata
warto$¢ tadunku catkowitego jest determinowana wptywem tadunkéw polaryzacyjnych
w dielektryku. Badania wykonane dla folii PC elektryzowanej napigciem przeciwnym o tej
samej wartosci wskazuja, ze profile tych tadunkow praktycznie r6znig si¢ tylko znakiem.

Dla probek folii PET pokazano wptyw napigcia elektryzacji na charakter krzywych
zaniku tadunkéw. Elektryzacje przeprowadzono w ukladzie powietrznej triody
w temperaturach 440 K 1 298 K oraz w jednym przypadku bez napigcia na siatce
w temperaturze 298 K. Badania przeprowadzono dla folii o grubosci 36 um 1 80 um.
I cho¢ folie roznily si¢ gruboscia, to profile zaniku tadunkéw sa zblizone z powodu
podobnych rozktadéw pola elektrycznego. Ladunek swobodny i tadunki polaryzacyjne
w PET zanikaja w r6zny sposob, ale w kazdym przypadku tadunek catkowity jest stabilny
1 zaczyna zanika¢ po przekroczeniu temperatury 370 K.

W przypadku stosowania czujnika ceramicznego LiNbOs, grubego w sensie
akustycznym, maksymalna temperatura pomiaru to 473 K. Temperatura ta jest w czgsci
podyktowana mozliwosciami komory pomiarowej wykonanej z aluminium jednak przede
wszystkim ogranicza ja temperatura pracy czujnika. Cho¢ pomiary metoda E-j mozna
prowadzi¢ do tak wysokiej temperatury, to w przypadku PI jest to 1 tak zbyt niska
temperatura do roztadowania probki. Ladunki polaryzacyjne zanikaja juz w temperaturze
330 K, natomiast nie jest mozliwy do uzyskania zanik fadunku swobodnego i catkowitego.
Temperaturowe profile tych tadunkéw sa sobie rowne 1 nie zanikaja nawet w temperaturze
453 K. Brak zupelnego zaniku tadunkéw dla temperatury 450 K wynika z bardzo wysokiej
temperatury zeszklenia poliimidu, a zatem bardzo wysokiej maksymalnej temperatury jego
pracy. Mozna sadzi¢, ze powyzszy mechanizm ttumaczy wystgpowanie bardzo trwatego
tadunku na foliach z tego materiatu, nawet nie poddawanych celowej elektryzacji.

W rozdziale 8.5 podjeto probe analizy problemu powtarzalnosci otrzymanych
wynikow. Jednym z podstawowych zatozen metody E-j jest to, Zze 3 analizowane
jednoczesnie probki sa identyczne pod wzglgdem materiatowym, jak tez posiadaja
identyczne rozktady fadunkéw i polaryzacji. W praktyce jednak zatozenie to jest trudne do
spetnienia. Probki moga r6zni€ si¢ nieznacznie gruboscia, moga zawiera¢ niejednorodnosci
1 zanieczyszczenia. Moga nieznacznie ro6zni¢ si¢ tez stala dielektryczna oraz

konduktywno$cia.  Dodatkowo, nawet pomigdzy  poszczegdlnymi  probkami
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przygotowanymi z jednej partii materiatu, wystepuja réznice w temperaturowych
wspoétczynnikach zmian tych wielkosci. Ponadto, w metodzie SEA kazda dwuwarstwowa
probka byta badana dwukrotnie, aby wyeliminowa¢ zwis sygnatu rejestrowanego przez
oscyloskop oraz odbicia fal. Niepewno$¢ pomiaru w tym przypadku oszacowano na 20%.

Metoda SEA jest efektywna metoda badania tadunku przestrzennego
w dwuwarstwowych elektretach. Wydaje sig, iz odwracanie 1 zamiana napi¢¢ przy drugim
badaniu daje poprawne rezultaty dla ukladu dwuwarstwowego dielektrykow. Separacja
obwodu wysokonapigciowego od pomiarowego i szybko$¢ pomiaru to gtowna zaleta tej
metody. Natomiast jej wada jest znaczne tlumienie, odbicia sygnatu wzdhuiz toru
pomiarowego 1 mala rozdzielczo§¢. Parametr ten stanowi czgsto problem dla wsrod
badaczy wykorzystujacych t¢ metodg. W przypadku metody elektroakustycznej to wtasnie
czas narostu impulsu oraz dyspersja sygnatu akustycznego okreslaja rozdzielczo§¢ metody.

Roéwnoczesne pomiary metodami SEA 1 TSD prowadza do rozroznienie tadunku
swobodnego 1 wolnorelaksacyjnej polaryzacji, potwierdzajac teze tej pracy, ale réwniez,
pozwalaja na okreslenie lokalnych sktadowych pradu TSD. Proponowana metoda E-j
pozwala rozlozy¢ termostymulowany prad na skladowe lokalne ggstosci pradow
w poszczegbdlnych warstwach badanej probki. Sa to trzy skladowe gestosci pradu:
przesunigcia, przewodnictwa 1 wolnorelaksacyjnej depolaryzacii.

Dielektryki aktywne maja coraz wigksze znaczenie w technice ze wzgledu na
wykorzystanie ich wilasciwosci elektretowych oraz piezo-, piro- i ferroelektrycznych
w czujnikach i materiatach inteligentnych. Wydaje sig, iz wykorzystanie nanostruktur do
wytwarzania tych materialéw spowoduje dalszy wzrost ich znaczenia w technice. Aktywne
materialy dielektryczne jako nadajniki 1 odbiorniki fal ultradzwigkowych stosowane sa juz
w medycynie, biologii, ekologii, nawigacji, a takze w aplikacjach militarnych.
Wiasciwosci dielektrykéw aktywnych zaleza od wewngtrznej struktury tadunkow:
swobodnego 1 polaryzacyjnego w dielektryku, dlatego tak wazna jest ocena dielektrykow
pod wzgledem znajomosci takich parametrow jak tadunek swobodny i wolnorelaksacyjna

polaryzacja.
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