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Kurzfassung X1

Kurzfassung

Untersuchungen zur Zustandsbewertung von in Hochspannungskabeln eingesetzten
Isolierungen aus vernetztem Polyethylen

Schlagworte: Zustandsbewertung — Alterung — Hochspannungskabel — VPE — dielektrische
Spektroskopie — magnetische Kernresonanz — Wechselwirkung — wissenschaft-
liche Visualisierung — radiale Basisfunktionen

Die vorliegende Arbeit berichtet tiber experimentelle Untersuchungen mit diagnostischen Ver-
fahren zur Zustandsbewertung von Energiekabeln mit einer Isolierung aus vernetztem Polyethy-
len (VPE), wie sie fur Kabelkonstruktionen im Hoch- und Hochstspannungsbereich verwendet
wird, und stellt einen neuartigen Ansatz zur Modellierung von Lebensdauervolumina auf der
Basis diagnostischer Kennwerte vor. Die Ergebnisse tragen zum Verstidndnis von synergetischen
Effekten bei gleichzeitiger elektrischer und thermischer Alterungsbeanspruchung bei und zeigen
fir eine Zustandsbewertung von VPE-isolierten Hochspannungskabeln nutzbare KenngrofBen
auf, deren Extrapolation auf zukiinftig zu erwartende Werte mit Hilfe des préasentierten Modellie-
rungsverfahrens vorgenommen und stindig verifiziert werden kann.

Die Versuche wurden unter Verwendung eines VPE-isolierten Modellkabels durchgefiihrt, das
beziiglich des Herstellungsprozesses und der Materialeigenschaften einem Hochspannungskabel
aktueller Technologie gleicht. In einem Laboralterungsprogramm wurden zahlreiche Proben-
kollektive mit Kombinationen der Betriebsparameter elektrische Feldstdrke, Temperatur und Zeit
in den Bereichen 0 kV/mm...52 kV/mm, 20 °C... 130 °C und O h...8760 h beansprucht und
durch elektrische Festigkeitsprufungen, dielektrische Spektroskopien im Zeit- und Frequenzbe-
reich sowie physikalische Analysen charakterisiert.

Anhand der durchgefiihrten Untersuchungen wird gezeigt, dass die KenngrofB3en elektrische Rest-
festigkeit Frr, Relaxationszeitkonstante 73 und 73, dielektrischer Verlustfaktor tan 691 1, und ef-
fektive transversale Relaxationszeit 7, . als aussagefahige Kennwerte zur Bewertung des Isola-
tionszustandes in der Art eingesetzt werden konnen, dass sie sensitiv auf Verdnderungen der
AlterungsgroBen reagieren und Trendverldufe aufweisen. Dabei wirken sich ansteigende Bean-
spruchungen fiir Fgr in einer abfallenden Tendenz und fiir die anderen Kennwerte in einem an-
steigenden Trend aus. Gemein ist bei den festgestellten Entwicklungen, dass deren Veranderun-
gen aufgrund der teilkristallinen Materialstruktur, des , low-loss“-Verhaltens sowie der hohen
Temperaturstabilitdt durch die herstellungsbedingte Beigabe von Antioxidantien auf schwell-
wertbasierte Phdnomene zurtickzufiithren sind. Dazu konnte ein Zusammenhang mit Modifikati-
onen der Materialmorphologie hergestellt werden, wozu jedoch thermische Beanspruchungen im
Bereich der Kristallitschmelztemperatur notwendig waren, die auch in geringem Umfang durch
elektrische Wechselfelder initiierte langsame Relaxationsvorgénge verursachten.

Die ermittelten diagnostischen Kenngréfen konnen als Eingangsdaten in einem neuartigen Mo-
dellierungsverfahren zur Beschreibung von Lebensdauervolumina eingesetzt werden, dessen
Raumachsen von den drei BeanspruchungsgroBBen elektrische Feldstiarke, Temperatur und Bean-
spruchungszeit gebildet werden. Der Ansatz basiert auf Methoden der wissenschaftlichen Visua-
lisierung und benotigt keine Kenntnisse hinsichtlich der Verbindung der einzelnen Datenpunkte
untereinander im dreidimensionalen Raum. Die Volumenvisualisierung wird auf der Basis einer
Flachenformulierung mit Hilfe radialer Basisfunktionen durchgefiihrt, wodurch mit multivariaten
Approximationen eine Volumen begrenzende Randflache hoher Genauigkeit ermittelt werden
kann. Eine regelmiBige Erweiterung der Eingangsdatenbasis wird dabei empfohlen.
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Abstract

Investigations on the condition assessment of cross-linked polyethylene used as insulating
material in high-voltage cables

Key words:  condition assessment — multistress aging — high-voltage power cable — XLPE —
dielectric spectroscopy — nuclear magnetic resonance (NMR) — interaction —
scientific visualization — radial basis functions

The present thesis reports on experimental investigations concerning the condition assessment of
XLPE for applications in high-voltage power cables, and introduces a new approach for life vol-
ume modelling based on diagnostic key quantities. The results contribute to the understanding of
interaction due to simultaneously applied electrical and thermal stress, and expound utilizable
values for condition assessment of XLPE-insulated high-voltage cables. By means of the intro-
duced modelling procedure the gained values can be extrapolated to expected ones with perma-
nent verification.

The tests were performed using a XLPE-insulated model cable which represents a high-voltage
cable of current technology regarding the manufacturing process and the material properties. In a
laboratory aging course several collectives of specimens were stressed with different combina-
tions of the aging parameters electrical field strength, temperature, and duration within the range
of 0 kV/mm.. 52 kV/mm, 20 °C...130 °C and 0 h...8760 h. The following characterization of
the samples was carried out by determination of the electrical strength, dielectric spectroscopies
in the time and frequency domain, and physical analysis of material parameters.

The investigations show that the residual electrical field strength FEgrr, the relaxation time con-
stant 7; and 73, the dissipation factor tan 0¢ 11z, and the effective transverse relaxation time 7% o
represent meaningful quantities for the condition assessment of XLPE since they are sensitive to
changes of the applied stress parameters and exhibit a trending behaviour. For Frp increasing
stress results in a decreasing trend, and for the other quantities in a rising tendency. The observed
developments have in common that the changes are mainly based on threshold phenomena due
to the semi-crystalline structure, the low-loss behaviour, and the stability concerning temperature
effects entailed by the addition of oxidation inhibitors during the manufacturing process. In this
context a relationship can be established towards modifications of the material morphology, but
therefore temperatures in the range of the crystalline melting point are necessary which also
cause slight changes in slow relaxation processes initiated by electrical alternating fields.

For life modelling of XLPE the gained aging markers from the diagnostic investigations are used
as input values based on a multidimensional array concept. The spatial axes of the volume are
given by the stress parameters electrical field strength, temperature, and duration. Utilizing meth-
ods from scientific visualization the approach does not need any information concerning the kind
of spatial connection between the single data values. The volume visualization is carried out by
surface extraction using radial basis functions which create a highly accurate boundary of the
volume by application of multivariate approximations. A continuous expansion of the generally
sparse data basis of input values is recommended. This enables a reliable verification of the ex-
trapolated values. The procedure for life volume modelling is done exemplarily with residual
electrical field strengths as input values.
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Ubersicht

Die vorliegende Arbeit berichtet Uiber experimentelle Untersuchungen mit diagnostischen Ver-
fahren zur Zustandsbewertung von Energiekabeln mit einer Isolierung aus vernetztem Polyethy-
len (VPE), wie sie fur Kabelkonstruktionen im Hoch- und Hochstspannungsbereich verwendet
wird. Dazu wurden zunichst verschiedene Musterkollektive eines Modellkabels im Rahmen ei-
nes Laboralterungsprogramms elektrisch, thermisch sowie elektrisch und thermisch vorbean-
sprucht. Dabei orientierten sich die eingestellten Parameterkombinationen an den fiir Alterungs-
untersuchungen  géngigen  Verhiltnissen, die zur  Abbildung moglichst realer
Betriebsbedingungen verwendet werden. Besonderes Augenmerk wurde auf die nur schwer zu
erfassenden Wechselwirkungen bei kombiniert vorliegen Beanspruchungen gelegt. Neben den
praktischen Versuchen sowie der Implementierung stabiler Auswerteverfahren zur Bildung aus-
sagefahiger Kennwerte wird ein Ansatz vorgestellt, der die ermittelten Indikatoren verwendet
und zur Modellierung eines so genannten Lebensdauervolumen nutzt, das von den Beanspru-
chungsparametern elektrische Feldstdrke, Temperatur und Zeit aufgespannt wird. Die dabei ein-
gesetzten Techniken sind dem Bereich der wissenschaftlichen Visualisierung aus der Computer-
graphik entnommen und an die vorliegenden Gegebenheiten angepasst.

Im Rahmen einer einleitenden Betrachtung der gegenwirtigen Situation hinsichtlich der Anwen-
dung von VPE-isolierten Kabelstrecken zur Energietibertragung mit Hoch- und Héchstspannun-
gen wird die Bedeutung von zustandsbewertender Diagnostik an Betriebsmitteln hoher Investiti-
onsgiite geschildert und daraus die Motivation fur die durchgefiihrten Untersuchungen abgeleitet.
Daran schlief3t sich eine Vorstellung der in der Literatur diskutierten Alterungsmechanismen von
Polymerisolierungen fir Hochspannungskabel unter Aufzeigung alterungsrelevanter Faktoren
und deren Wirkung auf den Isolationszustand an, wobei eine grundsitzliche Materialbeschrei-
bung sowie der aktuelle Stand der Fertigungstechnologie eingeschlossen sind. Davon ausgehend
werden im zweiten Kapitel ausgewihlte Verfahren zur Charakterisierung und Zustandsbewer-
tung von VPE-isolierten Kabeln vorgestellt.

Das dritte Kapitel gibt einen Uberblick iiber die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten expe-
rimentellen Untersuchungen. Neben den technischen Verfahrensbeschreibungen wird besonders
auf deren theoretische Hintergrinde mit Blick auf die Erfassung physikalischer Vorgénge von
detektierbaren Zustandsverdnderungen in Abhéngigkeit der eingestellten Stressgroflen eingegan-
gen. Der Schwerpunkt liegt dabei auf dem Ladungstragerverhalten im Isolierstoffvolumen sowie
auf den von Beanspruchungswerten abhingigen Modifikationen der Materialmorphologie.

Im vierten Kapitel erfolgt eine Darstellung der ermittelten Versuchsergebnisse, die anhand der in
der Literatur verfiigbaren Erkenntnisse diskutiert werden. Dabei werden die Einfliisse der einzel-
nen BeanspruchungsgréfBBen auf Verdnderungen von zustandsbeschreibenden Kennwerten her-
ausgearbeitet.

Danach wird uber die wissenschaftliche Visualisierung spérlich verteilter dreidimensionaler Da-
ten berichtet, wie sie fiir mit Hilfe von diagnostischen Verfahren ermittelte Kennwerte in einem
die Lebensdauer beschreibenden Volumen vorliegen konnen. Dabei wird die Technik vorgestellt
und ein Ausblick auf eine mogliche praktische Anwendbarkeit gegeben. Die Arbeit schliefft mit
einer Zusammenfassung der wesentlichen Erkenntnisse sowie einem Verzeichnis des verwende-
ten Schrifttums und der zitierten Normen.
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Kabelanlagen mit Isolierungen aus vernetztem Polyethylen (VPE) zur Energietibertragung mit
Hoch- und Hochstspannungen stellen heutzutage in stadtischen Bereichen und ldndlichen Zonen
mit besonderen ¢kologischen Randbedingungen ein wichtiges Betriebsmittel der elektrischen
Energieversorgungsnetze dar. Dariiber hinaus wurden vor dem Hintergrund groB3flachiger Ver-
sorgungsausfille durch extreme Umweltereignisse, wie sie sich in den Jahren 1999 bis 2005 in
franzosischen, italienischen und deutschen Freileitungsnetzen ereignet haben, sowie im Zusam-
menhang mit Netzverstarkungsaktivitdten zur Aufnahme von hohen Energiemengen aus Wind-
kraftanlagen zusatzliche Anwendungsbereiche fiir den Einsatz von Kabelanlagen aufgezeigt
[EU2003, Brakelmann2004]. Die Griinde dafiir fallen in den politischen Bereich, wo durch die
Europiische Kommission ein koordiniertes Vorgehen der europaischen Lander bei der Verkabe-
lung von umweltbedingt exponierten Freileitungen zur Erhohung der Versorgungssicherheit ver-
starkt gefordert wird, und in den technischen Bereich, wo durch Entwicklungen im Bereich der
Kabelkonstruktion und der Legetechnik unter bestimmten Randbedingungen VPE-isolierte
110-kV-Hochspannungskabel bei Berticksichtigung von Verlust- und Wartungskosten gegentiber
Freileitungen wirtschaftlicher installiert werden koénnen [Brakelmann2004, Kaumanns2006].
Insbesondere durch die technische Beherrschung grofler Leiterquerschnitte bis zu 2500 mm?
konnen induktiv kompensierte Hochspannungskabel fiir Entfernungen bis etwa 200 km verwen-
det werden und dabei je nach Verlegeart und thermischer Stabilisierung elektrische Leistungen
von bis zu ca. 460 MVA tbertragen [Brakelmann2004].

Ferner ist auch eine Zunahme der Bedeutung von Kabelanlagen als Bestandteil des europaischen
Energieiibertragungsnetzes zu erwarten, da infolge der in der Vergangenheit durchgefiihrten
Strommarkt-Liberalisierung erhebliche Verdnderungen im Lastflussverhalten herbeigefiihrt wur-
den und inzwischen regelmalig weitraumige Transporte groBBer Leistungen auftreten. Dadurch
werden die betrieblichen Netzreserven stark beansprucht, so dass die Versorgungssicherheit des
Verbundsystems reduziert wird. Als Folge dieser Verdnderungen wird eine Zunahme kritischer
Betriebssituationen mit der Gefahr groBraumiger Versorgungsunterbrechungen registriert
[ETG2005]. So erlangen Uberlastreserven von Ubertragungssystemen einen hoheren Stellen-
wert, und ein Windenergie-Erzeugungsmanagement, das in Starkwindzeiten Windenergieanlagen
zur Erhaltung der Netzstabilitit vom Netz trennt, ist in Form von kostenintensiven Ausfillen
zunehmend unwirtschaftlich.

Weiterhin stehen ebenfalls die politischen Rahmenbedingungen fiir Leitungsbauprojekte der
elektrischen Energieversorgung im Hoch- und Hochstspannungsbereich unter aktueller Uberprii-
fung, wie die Diskussion eines Gesetzentwurfes zur Beschleunigung von Planungsverfahren fur
Infrastrukturvorhaben zeigt [Bundestag2006]. Darin wird verdeutlicht, dass insbesondere auf
langwidrige Raumordnungsverfahren verzichtet werden kann, wenn Leitungsprojekte bereits in
regionalen Entwicklungsplanen unter Berticksichtigung aller Beteiligten behandelt werden. In
der Vergangenheit wurde im Jahr 2001 durch eine Novellierung des Energiewirtschaftgesetzes
bereits ein erheblicher Beschleunigungseffekt erzielt, indem die Planfeststellung und die Plange-
nehmigung fiir Freileitungsprojekte konzentriert wurden. Allerdings erfordert die gegenwértige
Situation in der Bundesrepublik Deutschland zur Aufnahme groB3er Energiemengen aus Wind-
kraftanlagen und zur Sicherstellung der Versorgungssicherheit einen besonders raschen Netzaus-
bau, der durch die im Vergleich zu Kabeln deutlich langeren Genehmigungsphasen fur Freilei-
tungen erschwert wird. Es ist somit sicherzustellen, dass zukiinftig kurze und somit praxisnahe
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Bewilligungszeitraume fir Kabelprojekte zur Energietibertragung realisierbar sind, um nicht
zusétzlich den Ausbau weiterer Anlagen zur Erzeugung regenerativer Energien zu beeintrachti-
gen.

Die Bedeutsamkeit von Kabelanlagen als Bestandteil der Energieiibertragungsnetze wird somit
zuklnftig weiter ansteigen, wobei jedoch unterschiedliche Entwicklungspotenziale in der Hoch-
und in der Hochstspannungsebene vorhanden sind. So sind im Hochstspannungsbereich VPE-
isolierte Kabelsysteme mit einer Lange von bis zu etwa 20 km sowie einem Leiterquerschnitt
von 2500 mm? in der 400-kV-Ebene bereits in Betrieb [Sadler2004] und fiir 500-kV-
Anwendungen beauftragt [Nexans2007]. In der Hochspannungsebene erschlieen sich weltweit
aufgrund von technologischen Fortschritten bisher schwer zugingliche Mérkte [Brugg2007].
Wirtschaftliche 110-kV-Kabelsysteme mit VPE-Isolierung eréffnen auch ein Anwendungsfeld in
der Netzankopplung von Windparks grofB3er Leistung [Kaumanns2006].

VPE ist heutzutage das bedeutendste Isoliermaterial fiir Kabelsysteme zur elektrischen Energie-
uibertragung. Als Grundlage dafiir dienen technologische Weiterentwicklungen vorwiegend im
Bereich der Materialreinheit der verwendeten Isolierstofftkomponenten und der Fertigungstech-
nik. Mit Hilfe von standardisierten Qualitdtssicherungen wird im Rahmen von Typ- und Stiick-
prufungen und ,prequalification tests“ zur Demonstration der Langzeiteignung vollstandiger
Systeme eine hohe technische Zuverlassigkeit von Kabelanlagen sichergestellt [Peschke1998,
Schroth2007]. Einen besonderen Stellenwert nimmt in diesem Zusammenhang die Vor-Ort-
Spannungspriifung verlegter Kabelsysteme ein. Derartige Prifungen gewéhrleisten eine ord-
nungsgemile und betriebsrelevante Installation der gesamten Kabelstrecke und bestétigen zu-
dem nach Reparaturarbeiten deren korrekte Durchfithrung. Die in [CIGRE1997] zusammenge-
fassten Empfehlungen hinsichtlich der Spannungspegel und -art sowie der Prifdauer fiir die Vor-
Ort-Prufung von verlegten Kabelstrecken wurden durch eine Auswertung der damit gemachten
Erfahrungen in 15 Léndern weltweit iberpriift [CIGRE2002]. Dabei ergab sich eine Bestitigung
der Prifempfehlungen in [CIGRE1997]. Somit liegen verlissliche Prifbedingungen vor, die ei-
nen hohen Qualitdtsstandard von verlegten Kabelsystemen sicherstellen. Gegenwartig verfiigbare
mobile Resonanzanlagen in Modultechnik erméglichen auch die Prifung grofler Kabelkapazita-
ten mit Wechselspannung.

Die hohe Produktgiite aktuell gefertigter VPE-isolierter Hoch- und Hochstspannungskabel bildet
die Grundlage fiir Projektierungen von Kabelsystemen mit Betriebszeiten von 40 Jahren und
mehr [Patsch2002, Schroth2007]. Die dafiir zu Grunde liegenden Eigenschaften neuer Kabel
werden jedoch durch Alterungsprozesse wéihrend des Betriebes verdndert, so dass sich ein Be-
darf nach moglichst genauer Kenntnis des Isolationszustandes der Betriebsmittel ergibt, um eine
Bewertung der Anlagenverfiigbarkeit und deren Zuverlassigkeit unter Beachtung der Relevanz
im Energieversorgungsnetz vornehmen zu konnen. Die Schwierigkeit einer Zustandbewertung
liegt indes darin, dass im Betrieb von tberlagerten Beanspruchungen unterschiedlicher Art und
Intensitat ausgegangen werden muss. Dadurch liegen komplexe Wechselwirkungsphdnomene im
Bereich der Materialdegradation vor, die nur sehr schwierig zu erfassen sind. So kénnen Schédi-
gungseffekte, die sich bei festen Isolierstoffen in einem molekularen Abbau dufBern, eine kombi-
nierte Temperatur-Zeit-Abhingigkeit aufweisen, da relevante chemische Reaktion entsprechend
ithrer thermischen Aktivierungsenergie bei verschiedenen Temperaturen unterschiedlich schnell
ablaufen. Bei hohen thermischen Beanspruchungen koénnen aufgrund von Modifikationen im
Leitfahigkeitsverhalten Verdnderungen der lokalen Feldverteilung initiiert werden, die wiederum
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zu Abwandlungen von Alterungsphédnomenen fithren [Patsch2002]. Die prizise Vorhersage der
Restlebensdauer einer in Betrieb befindlichen Kabelanlage ist daher nach heutigem Kenntnis-
stand nicht moglich. Allerdings ist vielfach eine Zustandsbewertung im Rahmen kontinuierlicher
oder nach zeitlich festgelegten Intervallen vorgenommenen Uberpriifungen von zuvor definierten
Kennwerten in der praktischen Anwendung. Als problematisch erweist sich in diesem Zusam-
menhang, dass zunichst geeignete DiagnosegroBen zuverldssig bestimmt werden mussen und
danach eine Interpretation der erzielten Resultate hinsichtlich deren Betriebsgefidhrdung durchzu-
fithren ist [Riiter2006]. Die Ergebnisbewertung erfordert neben einer im Hinblick auf Alterungs-
effekte sensitiven Messmethodik auch ein materialspezifisches Verstdndnis, dass allerdings bei
synergetisch vorliegenden Betriebsbeanspruchungen sehr komplex sein kann [Patsch2002].

Auf die Notwendigkeit der Erprobung geeigneter Diagnoseverfahren zur Beurteilung des Zu-
standes von Betriebsmitteln im Hochspannungsbereich wird bereits seit einigen Jahren hinge-
wiesen [Karner1995]. Insbesondere durch die Liberalisierung der Energiemirkte werden die
Betreiber von Betriebsmitteln der Energieversorgungsnetze verstarkt dazu gezwungen, effektive
Strategien zur Handhabung gestiegener Kosten und zur Aufrechterhaltung hoher Versorgungs-
qualititen anzuwenden oder zu entwickeln. Als wesentliche Ziele werden dazu neben der Last-
optimierung der Anlagen vor allem die Verlangerung der Restnutzungsdauer der Komponenten
angestrebt, um Neuinvestitionen zu minimieren [Claudi2002]. Die Entwicklung effektiver Diag-
noseverfahren einschlieBlich analytischer Methoden zur Quantifizierung der ermittelten Messer-
gebnisse hat daher in den letzten Jahren eine zunehmende Bedeutung erlangt. Dabei wird spe-
ziell der Diagnostik dielektrischer Kennwerte und der permanenten Registrierung von
Teilentladungsaktivitdten ein hoher Stellenwert zugeordnet. Kenntnisse tiber den Einfluss kom-
binierter Beanspruchungen auf dielektrische Diagnosegroflen sind erforderlich, um eine Zu-
standsbewertung zur Abschéitzung der Betriebsfahigkeit der untersuchten Betriebsmittel vor-
nehmen zu koénnen. Es konnen jedoch auch nicht elektrische Diagnosetechniken zur
Verifizierung der Resultate aus dielektrischen Untersuchungen herangezogen werden. Im Hin-
blick auf eine Frithindikation durch rechtzeitige Registrierung von Veranderungen diagnostizier-
ter Groflen sowie deren Interpretation ist es daher wiinschenswert, wenn grundlegende Erkennt-
nisse  Uber  eigenschaftsmindernde  Degradationsprozesse  in  Abhdngigkeit  der
Beanspruchungszeit vorliegen [Karner1995, Patsch2002].

Im dem skizzierten Problemfeld liegen Untersuchungsergebnisse hinsichtlich der Erprobung von
Diagnoseverfahren zur Zustandsbewertung von VPE-isolierten Kabeln vor. Sie umfassen sowohl
Mess- und Prufverfahren als auch analytische Ansétze zur Analyse der ermittelten Messresultate
und reichen von kontinuierlicher Uberwachung von Teilentladungsaktivititen [Steennis2006] an
in Betrieb befindlichen Kabelstrecken bis zu vergleichsweise neuen Moglichkeiten zur
,,off line*- und , ,on site“-Bewertung des Isolationszustandes mit Hilfe von dielektrischen Spekt-
roskopien im Zeit- und Frequenzbereich [Zaengl2003b]. Diese zerstorungsfreien Techniken sind
aus messtechnischer Sicht schon weit entwickelt. Weiteres Entwicklungspotenzial ist daher im
Wesentlichen in der Korrelation von uberlagerten Betriebsbeanspruchungen mit zeitlichen Ver-
anderungen der diagnostizierbaren Kennwerte zu finden. Es erscheint jedoch eine auf den Resul-
taten der Messergebnisinterpretation basierende MalBBnahmenentscheidung nicht ohne weiteres
moglich zu sein, da zunehmend auch &uf3ere Einflisse, wie die Bedeutung der Komponente im
Netzverbund, zukiinftige Lastszenarien oder geplante Wartungs- und Instandhaltungsarbeiten, an
Einfluss gewinnen.
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Neben den integral arbeitenden Verfahren der dielektrischen Spektroskopie und der Indikatoren
fir eine lokale Materialdegradation anzeigenden Teilentladungsmessung werden in der letzten
Zeit auch Raumladungsmessungen an grolvolumigen Polymergeometrien als viel versprechende
Methode zur Detektion lokaler Defektverteilungen angesehen, die vielfaltige Abbauphianomene
malgebend beeinflussen. Im Wesentlichen ist eine verbesserte Aussagekraft von Messungen der
Ladungsverteilung auf weiterentwickelte Messtechniken unter Einsatz innovativer Elektronik
zuriickzufiihren. So lassen sich beispielsweise vergleichsweise dickwandige Kabelkonstruktio-
nen mit Hilfe der ,thermal step method (TSM)“ oder des modifizierten ,,pulsed electro-acoustic
(PEA)“-Verfahrens untersuchen. Allerdings erlaubt das gegenwértig noch beschrankte raumliche
Auslosungsvermogen der Techniken keine fehlerfreie Bestimmung der in dem Polymeren ge-
speicherten Gesamtenergie oder von durch Anregung aus Gitterstrukturen freigesetzten Ener-
gien, so dass eine Anwendung hinsichtlich einer Isolationscharakterisierung derzeit noch nicht
moglich ist [Toureille1998, Platbrood2002].

Fir eine Zustandsbewertung von VPE-Isolierungen fir Energiekabelanwendungen ist es wichtig,
diagnostische Verfahren an vollstdndigen Isoliersystemen anzuwenden, da Alterungserscheinun-
gen durch viele Kabelparameter, wie Konstruktion, Ausfithrung der inneren und &uf3eren Leit-
schicht, Reinheitsgrad des Isolierstoffes und Vernetzungsart sowie durch die Betriebsparameter
Temperatur, elektrische Feldstarke, Dauer und mechanische Beanspruchung, beeinflusst werden.
Die Komplexitit von Alterungsprozessen wird wesentlich durch die Uberlagerung der Einfliisse
verschiedener Beanspruchungen auf die Betriebsfahigkeit der Anlagen hervorgerufen. Aus der
Superposition unterschiedlicher EinflussgroBBen gehen differenzierte Wechselwirkungen unter-
einander hervor, so dass die Erfassung derartiger Wechselwirkungen ein wesentliches Ziel von
Arbeiten auf dem Gebiet der Alterungsmodellierung ist [Agarwal1995].

Bei der Betrachtung so genannter , multifactor aging“-Phidnomene sind folgende Faktoren zu
berticksichtigen [Agarwal1995, Mazzanti1997]:

* Materialart und Kenntnisse tiber die Probenherstellung,

* Dauer und Frequenz der Beanspruchungsgrof3en,

* Art und Hohe des resultierenden elektrischen Feldes,

* Synergie der Einflussparameter,

» Beeinflussung physikalischer und chemischer Prozesse durch Stressgrofen,
» Grenzflachen- bzw. Volumeneffekte.

Aufgrund der jahrelangen guten Erfahrung mit VPE-isolierten Kabeln und den seit langem
durchgefiihrten fertigungsbegleitenden Priifungen spielen die meisten Kabeleigenschaften bei
der Beurteilung der Alterung keine Rolle mehr. VPE-isolierte Hochspannungskabel weisen in
der Regel einen Schutz gegen das Eindringen von Feuchtigkeit auf, so dass hier die Beeinflus-
sung von Alterungsmechanismen durch so genannte , water-trees™ ebenfalls von untergeordneter
Bedeutung ist. Zudem koénnen durch Kabelmantelpriifungen oder Sensoren Mantelfehler, die
zum Eindringen von Wasser fiihren, leicht detektiert und behoben werden. Fur die Alterung ins-
besondere von VPE-isolierten Hochspannungskabeln sind daher die Betriebsparameter Tempera-
tur und elektrische Feldstarke von besonderer Bedeutung. In der Literatur sind zahlreiche
Modelle zur Bewertung der Alterung und zur Abschitzung der Restlebensdauer in Abhéngigkeit
der Temperatur und der elektrischen Feldstarke beschrieben [Gjaerde1997, Mazzanti1997]. Die
dort diskutierten Schwierigkeiten sind im Bereich der Auswahl geeigneter Beanspruchungswerte
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fiir beschleunigte Alterungsversuche zu finden, da eine moglichst betriebsahnliche Alterung in
hinreichender Zeit angestrebt wird. Dariiber hinaus werden geeignete Indikatoren fiir die Erfas-
sung von gegenseitigen Beeinflussungen verschiedener, gleichzeitig beaufschlagter Alterungspa-
rameter gegenwartig noch erforscht. Aussagen zum elektrischen Langzeitverhalten hochwertiger
VPE-isolierter Hochspannungskabel aktueller Fertigungstechnologie werden vorwiegend mit
Hilfe von Modellprifungen gewonnen. Diese werden in Form von Lebensdauerversuchen an
Kabelmustern mit identischer Isolierstoffmischung sowie einer gegeniiber realen Kabelgeomet-
rien deutlich reduzierten Wandstirke durchgefiihrt [Peschke1998]. Die in der Literatur zu diesem
Themenkomplex dargestellten Ergebnisse und die daraus abgeleiteten Modellbeschreibungen
basieren jedoch auf Untersuchungen an Modellkabeln, die in der Regel vor vielen Jahren durch-
gefihrt wurden und bei denen die Kabelparameter, insbesondere die Anforderungen an die Leit-
schicht und das Isoliermaterial, nicht mehr mit dem aktuellen Qualitatsstandard Gbereinstimmen.
Die vorliegenden Erfahrungswerte mit maximalen elektrischen Feldstdrkebeanspruchungen bis
etwa 7kV/mm spiegeln die aktuelle Situation mit elektrischen Beanspruchungen bis zu
16 kV/mm und hochreinen, vernetzungsoptimierten Isoliercompounds nur noch sehr einge-
schrankt wieder [Laurent2003].

Den Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit bilden daher experimentelle Untersuchungen an ei-
nem VPE-isolierten Modellkabel, dass beziiglich des Herstellungsprozesses und den Materialei-
genschaften mit einem Hochspannungskabel aktueller Technologie identisch ist. Es wurden zahl-
reiche Kabelkollektive in einem umfangreichen Laboralterungsprogramm verschiedenen
elektrischen, thermischen und gleichzeitig elektrischen und thermischen Beanspruchungen iiber
unterschiedliche Zeitrdume bis zu maximal einem Jahr ausgesetzt. Anhand von begleitenden
elektrischen, dielektrischen und nicht elektrischen Diagnoseverfahren wurden mogliche Korrela-
tionen geeigneter Kennwerte, die aus den Diagnosemessungen gewonnen wurden, mit den Bean-
spruchungsparametern untersucht. Dabei wurden Losungen auf dem Gebiet der Messtechnik von
empfindlichen isothermen und thermisch stimulierten Depolarisationsstromen erarbeitet sowie
robuste Auswertungsmethoden zur Bestimmung aussageféhiger Indikatoren implementiert. Fer-
ner wurden mit Hilfe nicht elektrischer Messverfahren wie der mobilen unilateralen magneti-
schen Kernresonanz ermittelte materialmorphologische Kennwerte zuginglich gemacht, die eine
Bewertung des Zusammenhanges zwischen dulleren BeanspruchungsgroBBen und inneren Werk-
stoftmodifikationen ermoglichen.

Die aus den experimentellen Versuchen abgeleiteten zustandsbeschreibenden Kenngrof3en, wie
elektrische Restfestigkeit Frr, Relaxationszeitkonstante einzelner Exponentialglieder 7;, Aktivie-
rungsenergie Wa und effektive transversale Relaxationszeit 75 o finden als skalare Eingangs-
werte in einem Berechnungsverfahren zur Modellierung eines Lebensdauervolumens Verwen-
dung, das von den drei BeanspruchungsgroBen elektrische Feldstarke, Temperatur und Zeit
aufgespannt wird. Dazu wurden Techniken der wissenschaftlichen Visualisierung aus dem Be-
reich der Computergraphik eingesetzt, die spezielle Moglichkeiten zur Modellierung sparlich im
Raum verteilter Datenpunkte erdffnen. Zur Verbesserung der Berechungsgenauigkeit wurden
verschiedene Interpolationsverfahren zur Generierung weiterer Datenpunkte miteinander vergli-
chen. Am Beispiel des Kennwertes Frr wurden anschlieBend mit Hilfe des Modells bestimmte
elektrische Restfestigkeiten an vorgegebenen Raumpunkten mit experimentell ermittelten Wer-
ten verglichen, wobei die Versuchsdaten nicht in die Modellierung eingingen.
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1 Alterungsmechanismen von Polymerisolierungen fiir Hochspannungskabel

Die Untersuchungen zur Charakterisierung des Alterungsverhaltens von polymerisolierten Ener-
giekabeln aus vernetztem Polyethylen (VPE) wurden an einem Modellkabel vorgenommen, dass
beziiglich der Konstruktion, den verwendeten Leitschichten und dem Herstellungsprozess einem
realen Hochspannungskabel nach aktuellem Fertigungsstandard sehr dhnlich ist. Der Aufbau des
Kabels mit dem Typkurzzeichen N2XSY 95 RM/16 6/10 kV ist den Anforderungen nach
VDE 0276/620 angelehnt und weist gegentiber der Norm eine reduzierte Wandstiarke auf. Daher
sollen zunichst in dem folgenden Kapitel grundlegende Informationen iiber den eingesetzten
Isolierstoff vorgestellt und alterungsrelevante Einflussfaktoren auf den Isolationszustand be-
schrieben werden. Dabei wird zuerst auf die Herstellung sowie den Einsatz von VPE in Kabelan-
lagen eingegangen. Daran schlief3t sich eine Betrachtung der wesentlichen elektrischen und phy-
sikalischen Eigenschaften des Isoliermaterials an. AbschlieBend erfolgt eine Ubersicht
ausgewahlter Alterungsfaktoren sowie eine Beschreibung ihres Einflusses hinsichtlich von Ver-
anderungen des Isolationszustandes.

1.1 Grundlegender Aufbau von vernetztem Polyethylen (VPE)

VPE dient seit einigen Jahren weltweit als bedeutendes Isoliermaterial fiir Energiekabel im Mit-
tel-, Hoch- und Hochstspannungsbereich. Dabei liegen die wesentlichen Vorteile von VPE ge-
geniiber herkommlichen mit Isolierdl getrankten oder mit Massen impragnierten Papierisolierun-
gen im Okonomischen sowie im Okologischen Bereich. VPE-isolierte Kabel erfordern einen
geringeren Montageaufwand und sind im Betrieb praktisch wartungsfrei. Dartiber hinaus ist auf-
grund des trockenen Dielektrikums die Gefahr von Leckagen mit Ol- oder Masseaustritt nicht
gegeben. Weiterhin erlauben die guten elektrischen und dielektrischen Eigenschaften von VPE
sowie hohe Materialreinheiten und weit entwickelte Fertigungstechnologien, wie z. B. Drei-
fachextrusion, Aderherstellung unter Reinraumbedingungen und Trockenvernetzung, einen Ein-
satz als Isoliermaterial fir Energiekabel im gesamten Spannungsbereich bis 500 kV. Im Ver-
gleich dazu ist z. B. die Verwendung von , ethylene propylene rubber (EPR)*“ als weiterer, ver-
breitet eingesetzter Isolierstoff aufgrund seiner vergleichsweise hohen dielektrischen Verluste
auf eine Applikation bis zu einer Spannungsebene von etwa 150 kV begrenzt [Peschkel998,
Weillenberg1999].

1.1.1  Herstellung, Formulierung und Einsatz von VPE in Kabelanlagen

Als Ausgangsmaterial von in Kabelanlagen eingesetztem VPE dient in der Regel thermoplasti-
sches ,low-density polyethylene (LDPE)“. Das Basiscompound entsteht dabei aus dem im
Hochdruckverfahren radikalisch polymerisierten Polyethylen (PE). Dabei werden keine Spalt-
produkte, wie z. B. Wasser oder niedermolekulare Kohlenwasserstoffe, freigesetzt, wodurch eine
wesentliche Voraussetzung fur die guten dielektrischen Eigenschaften von PE geschaffen wird
[Peschke1998]. Der Verlauf der Polymerisation von monomerem Ethylen kann in unterschiedli-
che Vorgénge unterteilt werden. Nach dem Start der Reaktion laufen zuniachst Kettenwachstum,
-abbruch und -tibertragung ab, wobei durch Kettenabbriiche endstdndige Doppelbindungen ge-
bildet werden konnen. Dariiber hinaus kann das Wachstum einer Polymerkette auch durch Uber-
tragungsreaktionen beendet werden. Dieser haufig auftretende Fall fithrt in einer intermolekula-
ren Reaktion zu Langkettenverzweigungen. Kurzkettenverzweigungen konnen demgegentiiber
durch intramolekulare Ubertragungen an dem wachsenden Makromolekiil entstehen. Durch ab-
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schlieBende Depolymerisation, die in einer Abbaureaktion vornehmlich Radikalstellen an einem
Makromolekiil erzeugt, werden verschiedene verzweigte Doppelbindungstypen gebildet. In der
Regel laufen diese Reaktionen nebeneinander ab und tragen aufgrund von unterschiedlichen
Randbedingungen, wie z. B. Druck oder Temperatur, zu verschiedenen Anteilen zur gesamten
Polymerisationsreaktion bei [Vieweg1969]. Neben den erwédhnten Parametern konnen auch die
Art und Konzentration von Initiatoren, wie z. B. Sauerstoff beim Hochdruckverfahren, und die
Reaktionszeit den Reaktionsablauf beeinflussen und wichtige Eigenschaften, wie das Molekular-
gewicht und die Dichte des Polymeren, mitbestimmen [Schaumburgl1997]. In der Produktab-
scheidung wird nach der Polymerisationsreaktion das erzeugte Polymer stufenweise bei ver-
schiedenen Driicken entspannt und gelangt anschlieBend als zdhfliissige Schmelze bei erhdhter
Temperatur in einen Extruder. Hier kann die Beigabe von Stabilisatoren oder anderen Zusatz-
stoffen erfolgen. Das Polymerisat wird dann in diinne zylinderformige Stréange gepresst, in einem
Wasserbad abgekiihlt und meist in kleine Granulate weiter zerkleinert [Vieweg1969].

Makromolekiile bzw. Polymere weisen entweder eine lineare Kettenstruktur auf oder sind aus
verschiedenen Verzweigungsformen aufgebaut. Dabei kann die Anordnung von Polymermolekii-
len vom ungeordneten bzw. amorphen tber einen teilweise geordneten bzw. teilkristallinen bis
hin zu einem vollstindig geordneten bzw. kristallinen Autbau reichen. Wesentlich fiir die Poly-
merstruktur ist deren Zusammensetzung sowie die Art der Herstellung. Dabei kommt insbeson-
dere der Abkuhlgeschwindigkeit der Polymerschmelze eine erhohte Bedeutung zu. Hohe Tempe-
raturen ermoglichen den einzelnen Ketten in der Schmelze eine Beweglichkeit, die uber
Segmentspriinge und Reptation translatorisch und rotatorisch ausgebildet ist. Infolgedessen kon-
nen sich z. B. Seitengruppen durchdringen. Diese Bewegung nimmt beim Abkiihlvorgang in der
Schmelze ab. Polymere mit aperiodischem Kettenaufbau kénnen verbreitet nicht kristallisieren
und behalten bei einer Abkiithlung auf Temperaturen unterhalb der Glastibergangstemperatur 7
einen weitestgehend amorphen Zustand. Eine periodisch aufgebaute Kettenstruktur von Makro-
molekiilen ermoglicht hingegen einen Ubergang der Schmelze hin zu einem kristallinen oder
teilkristallinen Aufbau [Schaumburg1997]. PE weist im Idealfall eine regelmafBige molekulare
Struktur auf und wird daher auch als lineares PE bezeichnet. Infolge der radikalisch eingeleiteten
Polymersynthese werden jedoch unterschiedlich lange Seitenketten insbesondere in Form von
Kurzkettenverzweigungen gebildet, die als Defektstellen nachfolgend die vollstandige Kristalli-
sation des Materials behindern. Aus kinetischen Griinden erfolgt die Kristallisation aus der
Schmelze unter Faltenbildung der einzelnen Ketten. Die somit gebildeten kristallinen Doméanen
innerhalb der teilkristallinen Polymerstruktur weisen einen lamellenformigen Autbau auf. Zwi-
schen den einzelnen Lamellen trennen im amorphen Zustand verbliebene Schichten die Kristalli-

Sphaérolithe

/ Kristallite
— amorphe
Zonen

///

Bild 1.1: Morphologische Struktur von teilkristallinen Polymeren [Renfrew1960, Kremer2003]
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te voneinander. Durch eine von einem Priméarkern aus fortgesetzte radiale Verzweigung von La-
mellen zu Lamellenbuischeln entstehen tibermolekulare Strukturen, die als Spharolithe bezeich-
net werden und in Bild 1.1 schematisch dargestellt sind [Batzer1985, Das-Guptal994]. Teilkri-
stalline Polymere befinden sich uiblicherweise nicht im thermodynamischen Gleichgewicht. Aus
der Sicht einzelner Phasen resultiert daraus eine Verbindung von amorphen und kristallinen Do-
ménen [Elias2001]. Ein einzelnes Kettenmolekiil verlauft oftmals segmentweise durch die La-
mellen und kann in der amorphen Zwischenschicht in benachbarte Bereiche wechseln oder unter
Schlaufenbildung in die gleiche Lamelle zuriickkehren. Durch diese Verbundenheit der lamella-
ren Struktur iiber zahlreiche Polymerketten wird eine hohe mechanische Festigkeit in sphéro-
lithisch kristallisierten Polymeren erreicht. Die Wachstumszonen einzelner Sphérolithe sto3en
innerhalb der Polymerstruktur beim Abkuhlvorgang aus der Schmelze zusammen und bilden
dabei charakteristisch abgegrenzte Rénder, so dass sich unterschiedlich grof3e amorphe Doménen
ausbilden konnen. In diesen Bereichen findet bei langerer Behandlung der Polymerprobe mit
Temperaturen im Bereich der Kristallitschmelztempertaur 75, eine Nachkristallisation statt, die
zu einer Erhohung des Kristallinitdtsgrades fithrt [Schaumburg1997]. In Bild 1.2 ist allgemein
der Verlauf des Kristallinitdtsgrades a in Abhédngigkeit von der Kristallisationszeit #xist. bei einer
isothermen Kristallisation von Polymeren veranschaulicht.

In der Phase der Hauptkristallisation erstarrt fast die gesamte Polymerschmelze in kurzer Zeit zu
teilkristallinem Material. Dabei liegt eine hohe Abhéngigkeit von der Temperatur vor. Nach Ab-
lauf dieses Prozesses vergrofBert sich der Ordnungszustand innerhalb der entstandenen morpho-
logischen Struktur nur noch langsam aber kon-

tinuierlich, da mit abnehmender Temperatur 0,6 —
die Viskositdt der Polymerschmelze ansteigt 0,5_-Eaumkn3tamsat'°n |
und somit nur noch ein abgeschwichtes Kris- .
tallwachstum vorliegt. Diese Phase wird als 0’4'_
Nachkristallisation bezeichnet [Batzer1985]. & 0,3

In der Regel bleibt in einer isothermen Poly-

. Nachkristallisation

merkristallisation selbst bei einer sehr regel- 0’2__
méBigen Kettenstruktur ein gewisser Anteil 0,1+
des Materials amorph, der bei einem lamellar- 004 !
. . . . ’ crrrvrrrrvrrrrrgt
kristallinen Aufbau vorwiegend in Faltungs- 0 5 10 15 20 25 30 min 40

bogen einzelner Kettenmolekiile oder in den
zwischenlamellaren ~ Segmenten  existiert.
Durch unsymmetrische Kettenstrukturen, die Bild 1.2: Verlauf des Kristallinitdtsgrades o
z. B. von Verzweigungen oder Endgruppen in Abhéngigkeit von der Kristallisa-
verursacht werden, vergroBert sich der amor- tionszeit /iis. bei einer isothermen
phe Bereich und damit die Flexibilitat des Polymerkristallisation [Batzer1985]

Werkstoffes [Vieweg1969]. Eine molekulare

Auflockerung kann auch durch geringere Sphérolithengréf3en verursacht werden, die z. B. durch
hohere Temperaturanderungsgeschwindigkeiten beim Abkiihlvorgang entstehen [Renfrew1960].
Innerhalb einer Kette besitzen Makromolekiile starke Bindungen durch Elektronenbriicken, wo-
hingegen die Bindungen zwischen einzelnen Ketten durch Van-der-Waals-Krafte, Dipolbindun-
gen oder Wasserstoftbriicken nur schwach ausgepriagt sind. Diese Unterschiede werden als
Haupt- und Nebenvalenzen typisiert [Miinch1993].

Krist.
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Die Struktur und der Anteil der
kristallinen Doménen sind in ei-
nem engen Zusammenhang mit
der relativen Molekiilmasse sowie
der Molekiilmassenverteilung des
Polymeren zu betrachten. So kann
z. B. zunidchst der Kristallini-
tiatsgrad und damit entsprechend
auch die Dichte des Materials mit

Tabelle 1.1: Ubersicht von Strukturparametern der mole-
kularen und uibermolekularen Ebene von teil-
kristallinen Polymeren [Newe1980]

molekulare Ebene

chemische Struktur
Aufbau, Art der Monomere
(Konstitution)
mittlere Molmasse, Molmassen-

physikalische Struktur
rdumliche Gestalt
(Konformation')

verteilung zunehmenden relativen Molekiil-
Taktizitat (Konfiguration) massen ansteigen, da die Kristalli-
Verzweigungsgrad sation infolge der geringeren An-

iibermolekulare Ebene

zahl freier Endgruppen

2. ibermolekulare Ebene weitestgehend ungestort abliuft.

1. iibermolekulare Ebene

kristalline amorphe nicht orientiert orientiert Im weiteren Verlauf des Kristalli-
Phase Phase sationsprozesses nimmt hingegen
Kristallstruktur, | Konformation | Typ und GréBe | Orientierungs- der Kristallinitatsgrad bei weiter
Kristallini- der Verbin- der Sphirolithe | grad wachsenden relativen Molekiil-
tatsgrad dungsmolekiile massen aufgrund der hoheren
Gitterparame- | Verschlaufun- | Ausbildung der Viskositit sowie der damit zu-
ter, Lamellen- | gen (phys. Sphéiro- sammenhdngenden  verdnderten
struktur Vernetzung) | lithengrenzen Kristallisationskinetik wieder ab.

Somit bt die relative Molekil-
masse einen deutlichen Einfluss auf die Kristallisationsgeschwindigkeit und damit auch auf das
Sphérolithenwachstum aus [Batzer1985]. In diesem Zusammenhang sind auch die Untersuchun-
gen in [Kolesov1976] zu betrachten, in denen tiber die Abhéingigkeit der elektrischen Durch-
schlagfestigkeit teilkristalliner Polymere von der Spharolithengrof3e innerhalb der Molekular-
struktur berichtet wird. So ist z. B. bei PE eine Verbreiterung der Molekiilmassenverteilung mit
einem geringeren Sphéarolithenwachstum verbunden, das nachfolgend mit einer Erhohung der
Durchschlagfestigkeit einhergeht. Zum Abschluss der Ausfithrungen tiber die molekulare Struk-
tur von PE bzw. LDPE sowie dessen prozessgebundene Gestaltungsmoglichkeiten erfolgt in
Tabelle 1.1 eine Ubersicht von Strukturparametern, die die molekulare und iibermolekulare Ebe-
ne von teilkristallinen Polymeren charakterisieren.

Die in der Kabeltechnik eingesetzten verzweigten Polyethylene niederer Dichte besitzen in der
Regel eine Erweichungstemperatur von etwa 110 °C...115 °C sowie eine dauerhaft zuldssige
maximale Betriebstemperatur von 70 °C. Die verhéltnismaf3ig niedrige Schmelztemperatur der
kristallinen Bereiche von LDPE stellt im Fehlerfall ein erhohtes Gefihrdungspotential dar. So
kann z. B. durch thermische Einwirkung infolge des Kurzschlussstromes die mechanische innere
Stabilitat des Kunststoffes deutlich abnehmen, da die mit steigender Temperatur einsetzende
Verinderung der morphologischen Struktur letztlich bei Uberschreitung der Kristallitschmelz-

! Hierunter versteht man die exakte riumliche Anordnung von Atomen und Atomgruppen eines Molekiils definier-
ter Konstitution und Konfiguration unter Beriicksichtigung von Anordnungen, die durch Rotation um Einfachbin-
dungen ineinander umgewandelt werden konnen. Zur Uberfiihrung verschiedener Konformationen eines Mole-
kiils ineinander ist also kein Bindungsbruch, sondern nur Rotation um Einfachbindungen erforderlich. Die
Energiebarrieren zwischen Konformeren sind meistens so klein, dass eine Isolierung verschiedener Konformere
nicht méglich ist.
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temperatur einen Materialibergang in den amorphen und gleichzeitig flieBfdhigen Zustand her-
beifithrt. Vor diesem Hintergrund wurden in Verbindung mit der relativ niedrigen Dauerbetriebs-
temperatur Kabelisolierungen aus VPE entwickelt. Durch die Vernetzung von PE kann ein voll-
standiges Erweichen des Materials bei hohen Temperaturen durch Querverbindungen zwischen
den Hauptketten des Polymerisates unterbunden werden. Somit kénnen einzelne Molekulketten
nicht mehr ungehindert aneinander gleiten. Bei Uberschreitung der Kristallitschmelztemperatur
gelangt der Werkstoff nun nicht mehr in einen flieBfihigen, sondern in einen thermoelastischen
Zustand, wie anhand der Darstellung in Bild 1.3 verdeutlicht wird. VPE kann daher thermisch
hoher beansprucht werden als thermoplastisches PE. Infolgedessen steigt die zuldssige Dauerbe-
triebstemperatur von Isolierungen aus VPE auf 90 °C an [Peschke1998, Smedberg2004al].

Die raumliche Vernetzung der Polyethylenmolekiile erfolgt bei Verwendung von LDPE als Ba-
sisisoliermaterial fiir Mittel- und Hochspannungskabel chemisch unter Warmeeinwirkung. Der
Vernetzungsprozess wird dabei in der Regel durch die Beimischung von Dicumylperoxid sowie
ausreichend hohe Temperaturen von etwa

100 , , , 200 °C eingeleitet. Durch den damit verbun-

' ' ' denen Zerfall des Peroxids werden Radikale
gebildet, die im weiteren Verlauf der Vernet-
o 604 5 zungsreaktion Wasserstoff von Kohlenstoft-
: : : verbindungen des Polymermolekiils bevorzugt
an den durch die radikalische Polymersynthese
von PE entstandenen Kurzkettenverzweigun-
gen abspalten, da die Radikalbildung an diesen
Stellen niedrigere Energien benotigt als in der
150 oc 160  ungestorten Kettenstruktur. An diesen durch
g — - Abspaltung frei gewordenen Valenzen kénnen

sich Querverbindungen zwischen den Mole-

Bild 1.3: Prinzipielle Warmedruckbestdndig-  iylketten ausbilden, die letztlich eine raum-
keit von LDPE und VPE in Abhin-

gigkeit von der Temperatur
[Peschke1998]

Eindringtief

T
60 80 100

liche Netzwerkstruktur erzeugen. Der Einsatz
von Dicumylperoxid zur chemischen Vernet-
zung von PE hat sich weit verbreitet etabliert,
da infolge einer relativ hohen Zersetzungstem-
peratur von etwa 130 °C eine verhéltnisméaBig ungefihrliche Handhabung gegeben ist und nur
eine minimale Vorvernetzung” stattfindet [Peschke1998, Smedberg2004a].

In Abhéngigkeit des verwendeten Peroxids entstehen bei der Vernetzungsreaktion niedermoleku-
lare Spaltprodukte. Im Fall des Dicumylperoxids als Vernetzungskatalysator werden z. B. Ace-
tophenon, Cumylalkohol, a-Methylstyrol und Methan erzeugt [Wagner1977]. Insbesondere Me-
than kann in niederviskosen Polymerschmelzen Blasenbildungen initiieren, so dass dessen
Abdampfung tiblicherweise durch ausreichenden Uberdruck wihrend der Vernetzung realisiert
wird [Peschke1998]. Die Spaltprodukte Acetophenon und Cumylalkohol wirken aufgrund ihrer
im Vergleich zu PE deutlich hoheren Permittivitatszahlen infolge polarer Strukturen und der
dartiber hinaus wesentlich groBBeren Leitfahigkeit spannungsstabilisierend [Asmuth1982]. Sie
weisen jedoch Schmelzpunkte im Bereich hiesiger Raumtemperaturen auf [Aidal990], so dass
infolge des zwischen Polymervolumen und Umgebung existierenden Partialdruckgefilles ein

% Dieser Effekt wird auch als ,scorch® bezeichnet.
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Diffusionsprozess der Spaltprodukte aus der Isolierung stattfindet. Infolgedessen nimmt die
Konzentration dieser Bestandteile im Isolierstoffvolumen mit zunehmender Dauer ab. Dieser
Vorgang kann durch Erhéhung der Probentemperatur beschleunigt werden [Scharff1990, Schil-
ler1996]. In der Norm VDE 0276-605/A1 wird vor diesem Hintergrund fir die Bestimmung der
Anfangsfestigkeit im Rahmen der elektrischen Langzeitprifung von polymerisolierten Kabeln
eine Konditionierung der Proben mit einer Leitertemperatur von 90 °C fiir die Dauer von sieben
Tagen vorgeschrieben. Neben der Zugabe von Peroxiden zur chemischen Vernetzung des Basis-
compounds enthdlt das angelieferte Fertiggranulat in der Regel Stabilisatoren zur Verlangsa-
mung von thermisch-oxidativen Alterungsvorgiangen [Peschke1998, Bostrom2002]. Diese auch
als Antioxidantien bezeichneten Stoffe konnen z. B. aus maskierten phenolischen oder amini-
schen Inhibitoren bestehen, die erst im Anschlu3 an den Vernetzungsvorgang demaskiert werden
und somit eine Material schonende Vernetzung ermoglichen [Gentzkow1983].

Der Vernetzungsprozess erfolgt fertigungstechnisch unmittelbar im Anschluss an den Extrusi-
onsvorgang. Dabei werden auf den vorgewidrmten Leiterwerkstoff mit Hilfe eines Dreifach-
spritzkopfes sowohl die Materialien fir die innere und &ufBere Leitschicht als auch das Basis-
compound fur die Isolierung in einem Arbeit-

gang aufgebracht. In der anschlieBenden Heiz- 20 : -

zone findet danach die Trockenvernetzung der kV. _ E mgﬂﬁ:;ge::d:liﬁ?ke ____________
Aderisolierung statt. Dabei wird heutzutage mm = T T

die Wiarmetbertragung vom Vernetzungsrohr 12 N

auf die Kabelader insbesondere bei VPE- | p ]

Isolierungen fiir hochste Beanspruchungen R
durch eine unter erhohtem Druck stehende 1 0 :
Stickstoffatmosphire realisiert [Bostrom1997]. 45 ﬂ

Die Materialien fiir Leitschichten von VPE- 0_-‘_‘5 . |
isolierten Kabeln basieren aufgrund einer er- 20 110 220 400 kl\/ 500
forderlichen Fullstoffvertraglichkeit iiblicher- u,——

weise aus Ethylencopolymerisaten mit Acryla-

tanteil, wie z. B. Ethylen-Butyl-Acrylat (EBA) Bild 1.4: Betriebsfeldstirke [y von VPE-
oder Ethylen-Ethyl-Acrylat (EEA), und reali- isolierten Kabeln in Abhangigkeit
sieren vornehmlich eine Reduzierung lokaler Eon der Nennspannung Uy [Pesch-
Felduberhohungen sowie einen spaltfreien e1998]

Kontakt zwischen Leiter und Dielektrikum.

Sie besitzen daher im Vergleich zu dem eingesetzten Basiscompound identische Wéarmeausdeh-
nungskoeffizienten, womit vergleichbare thermomechanische Eigenschaften von Isolierung und
Leitschicht erzielt werden. Die zur Feldhomogenisierung benotigte ausreichende Leitfahigkeit
wird durch Zugabe geeigneter Anteile sowie Arten von Rul} erreicht. Dazu werden Ru3mengen
von etwa 35 Gew.-% bis 40 Gew.-% zugemischt, wobei ein Dosierungsoptimum zwischen ge-
forderter Leitfahigkeit einerseits und Homogenitit, Elastizitdt und Extrudierbarkeit andererseits
gefunden werden muss [Peschke1998]. Im Hinblick auf steigende Betriebsfeldstarken von VPE-
isolierten Kabeln bei hohen Ubertragungsspannungen (s. Bild 1.4) finden Leitschichtmaterialien,
deren Oberflachenrauhigkeit , supersmooth® ist, Verwendung und tragen damit zu einer Erho-
hung der Grenzflichenhomogenitiat zwischen Isolierung und Leitschicht bei, woraus letztlich
auch eine Verbesserung der elektrischen Festigkeit resultiert [Burns1990, Bostrom2002].
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Vor dem Hintergrund der fiir die Herstellung von VPE-isolierten Kabeln notwendigen Ferti-
gungsschritte sowie der fiir die elektrischen Eigenschaften unabdingbaren radialsymmetrischen
Geometrie der Aderisolierung sind aus polymerwissenschaftlicher Sicht die Weiterentwicklung
von Formulierungen fuir Isoliercompounds aus VPE hinsichtlich einer effizienteren Vernetzung
und eines optimierten FlieBverhaltens der Polymerschmelze von Bedeutung. So existieren heut-
zutage vernetzbare Basiscompounds mit sehr niedrigem Schmelzindex’ zur Reduzierung der
Aderexzentrizitit von entsprechend dickwandigen Kabeln [Borealis2004]. Durch Verbesserun-
gen der Vernetzungseffektivitat der Compoundformulierung kann die Fertigungsgeschwindigkeit
von Kabeladern aus VPE gesteigert werden, da diese wesentlich von der fir den Vernetzungs-
prozess benoétigten Energiezufihrung bestimmt wird. GroB3volumige Isolierstoffausfithrungen
von Hoch- und Hochstspannungskabeln weisen eine Wandstirke von ca. 30 mm auf, so dass
unter Vermeidung von verfriht einsetzenden thermischen Alterungseffekten eine ausreichend
lange Verweildauer im Vernetzungsrohr optimiert werden muss [Peschke1998, Bostrom2002].
In Untersuchungen [Bostrom1997, Smedberg2004a] zum Einfluss von Vinylgruppen auf die
Vernetzungsreaktion und den Extrusionsvorgang von Kabelcompounds wurden synthetisierte
LDPE-Mischungen in Bezug auf den Vernetzungsgrad und ,scorch“-Effekte analysiert. Dabei
konnte gezeigt werden, dass durch die Polymerisation der zusitzlich eingebrachten Vinylgrup-
pen die Vernetzungsdichte zunimmt, wobei deren Reaktivitdt zeitlich nur auf den Anfangsbe-
reich der Vernetzungsreaktion begrenzt ist. Eine unerwiinschte Vorvernetzung des Isoliermateri-
als trat durch die Modifikation des Basiscompounds nicht ein. Somit konnten hohere
Fertigungsgeschwindigkeiten von groBvolumigen VPE-Kabeladern erreicht werden.

Grundsitzlich kann die Netzwerkformation von Makromolekilen in unterschiedliche Vernet-
zungsstrukturen unterteilt werden. Dabei werden einerseits Vernetzungsknoten, die infolge einer
peroxidischen Reaktion oder durch die Reaktion von Vinylgruppen entstehen, als chemische
Vernetzung bezeichnet. Der Vernetzungsgrad bzw. die Vernetzungsdichte kann daher iiber die
Menge des zugefiihrten Peroxids sowie die Vernetzungsdauer beeinflusst werden. Andererseits
resultiert der iberwiegende Anteil der Vernetzungsstellen in einem Netzwerk von VPE aus phy-
sikalischen Vernetzungen®, die in der Polymerschmelze naturgemiB vorhanden sind [Smed-
berg2004a]. Diese werden auch als Verhakungsnetzwerke charakterisiert und bestehen haupt-
sachlich aus Makromolekiilen, die oberhalb einer kritischen Molmasse miteinander verschlungen
sind. Vernetzungen aus physikalischen Netzwerken sind in der Regel reversibel, so dass durch
Wirmezufuhr ein Aufbrechen der Vernetzungsstellen ermoglicht wird. Dadurch wird das Mate-
rial im Gegensatz zu kovalent vernetzten Duromeren und Elastomeren thermoplastisch verform-
bar. Infolge von vermehrten physikalischen Verhakungen kann dariiber hinaus das thermo-
elastische Verhalten von Polymeren verbessert werden [Lazar1990]. Wesentlich dafir sind aller-
dings vorhandene chemische Vernetzungsknoten, da durch sie ein Auseinandergleiten von Ver-
hakungen unter Belastung eftektiv verhindert werden kann [Smedberg2004b].

Weiterhin haben Untersuchungen zur Morphologie von VPE ergeben, dass durch eine peroxidi-
sche Vernetzung von LDPE kristalline Bereiche tber lineare oder vernetzte , tie“-Molekiile ver-

Der Schmelzindex gibt diejenige Masse in g an schmelzfliissigem Kunststoff (Thermoplasten) an, die wihrend
einer Dauer von 10 min bei einer bestimmten Temperatur und unter einer bestimmten auf die Schmelze wirken-
den Kraft durch eine genormte Diise gedriickt wird.

Bezeichnung fiir die Vernetzung eines makromolekularen Stoffes, die nicht unter Ausbildung chemischer Bin-
dungen zustande kommt, sondern aus einer mehr oder minder bestindigen, physikalischen Zusammenlagerung
von funktionellen Gruppen oder Kettenabschnitten der Polymere resultiert.
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bunden und in eine vernetzte amorphe Matrix eingebettet sind [Gulmine2004]. Als Evaluations-
grofBen werden dabei die Kristallinitdt sowie die Vernetzungsdichte herangezogen. Das vernetzte
Polymermaterial weist somit eine bimodale Verteilung von Vernetzungsstellen auf, wobei Lang-
kettenverzweigungen, die einen ausgepragten Einfluss auf das viskoelastische Verhalten des Po-
lymeren besitzen, vorwiegend in kristallinen Regionen vorkommen und Kurzkettenverzweigun-
gen auf amorphe Bereiche beschrankt sind. Letztere determinieren prinzipiell
Polymereigenschaften wie Kristallinitat, Kristallitschmelzpunkt, Harte und mechanisches Ver-
halten. Da eine Vernetzung von LDPE mit Peroxiden tiblicherweise bei Temperaturen oberhalb
der Kristallitschmelztemperatur 7;, des Basispolymeren stattfindet, lauft die Vernetzungsreaktion
vorwiegend im amorphen Zustand des Materials ab, wodurch die Formierung von Kristalliten
verdndert wird. Durch die infolge des Vernetzungsprozesses entstandenen Querverbindungen
wird die Kettenfaltung der Makromolekiile beim Abkiihlvorgang der Polymerschmelze behin-
dert. Als Folge davon weisen vernetzte Polymere in der Regel eine geringere Kristallinitit als
unvernetzte Makromolekile auf. Die durch Vernetzung verursachte Verdnderung der Materi-
alkristallinitdt spiegelt sich daher auch in Modifikationen der Kristallitschmelztemperatur, der
Wirmekapazitat sowie der Warmeleitfihigkeit des Polymeren wider. Dabei wird zum einen die
Schmelztemperatur der kristallinen Bereiche von zwei entgegengesetzt wirkenden und sich tber-
lagernden Effekten bestimmt, wobei einerseits eine Reduktion der Lamellendicke aufgrund der
Vernetzung eine Abnahme von 71, und andererseits eine Stabilisierung der Makromolekilanord-
nung durch die entstandenen Querverbindungen eine Zunahme von 7, verursacht. Zum anderen
bewirken Vernetzungsstrukturen eine Erhohung der Materialdichte, wodurch z. B. die mittlere
freie Weglinge von Phononen® und somit das Wirmeleitvermogen des Polymeren ansteigt. Im
Gegensatz dazu weisen kristalline Strukturen eine hohere Warmeleitfahigkeit als amorphe Pha-
sen auf, so dass die Warmekapazitdt mit abnehmender Kristallinitidt zunimmt [Lazar1990].

Hinsichtlich der Veranderung der tibermolekularen Polymerstruktur infolge der Vernetzung von
LDPE mittels Peroxiden zeigen Transmissionselektronenmikroskopien (TEM) kristallisierbarer
Polymere, dass lamellare und sphérolithische Strukturen von LDPE-Materialien von Antioxidan-
tien und peroxidischer Vernetzung beeinflusst werden. So fiihrt z. B. die Zugabe von Antioxi-
dantien des Typs Santonox R zu einer Veranderung der allgemeinen radialen sphérolithischen
Lamellenanordung hin zu parallel orientierten Strukturen und die Verwendung von Dicumyl-
peroxid zu einer Abnahme der Lamellendicke. In der radialsymmetrischen Geometrie einer
VPE-isolierten Kabelader stellt sich Uiberwiegend eine senkrecht zum Kabelradius orientierte
Lamellenstruktur ein, da infolge unterschiedlicher Abkuihlungsverhéltnisse innerhalb des Poly-
mervolumens verschiedene Kristallisationsbedingungen existieren [Nilsson1998]. Dartiber hin-
aus stellt sich aufgrund der Vernetzung bei VPE eine geringfligige Abnahme des Kristallini-
titsgrades und der maximalen Kristallitschmelztemperatur gegentiber LDPE ein
[Akermark1999].

Zum Abschluss der Beschreibungen tiber die molekularen Netzwerkformationen beim Vernet-
zungsvorgang von LDPE-Isolierungen mit Stabilisatoren zur Verzogerung thermisch-oxidativer
Alterungsvorgénge wird an dieser Stelle noch auf eine Einsatzmoglichkeit von Antioxidantien in
flassiger Produktform hingewiesen, wodurch sich z. B. die Mischbarkeit mit Peroxid und die
Dosierungsgenauigkeit verbessern lassen. Als Folge davon kann die Compoundierbarkeit bei

> Unter Phononen sind Quasiteilchen zu verstehen, die zur Beschreibung von quantenmechanisch formulierten
Gitterschwingungen in Kristallen angenommen werden. Sie existieren im gesamten Kristallgitter und lassen sich
somit keiner bestimmten Stelle zuordnen.
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geringeren Temperaturen erfolgen, so dass ,,scorch“-Eigenschaften verbessert und somit hohere
Materialhomogenititen erreicht werden konnen. Ein Einsatz flissiger Systeme zur Stabilisierung
gegen Oxidation schlieB3t dariiber hinaus das bei Ausfithrungen in fester Form vorhandene Risiko
einer unvollstandigen Losung und Verteilung im Polymer aus, die bei der Verarbeitung zu Mate-
rialinhomogenititen fithren kénnen [Kolb2003].

1.1.2 Kenndaten des verwendeten Modellkabels

Im Rahmen der experimentellen Untersuchungen wurde als Priifobjekt das in Bild 1.5 exempla-
risch dargestellte Modellkabel mit VPE-Isolierung eingesetzt, das beziiglich der Konstruktion,
den verwendeten Leitschichten und dem Herstellungsprozess einem realen Hochspannungskabel
aktuellen Fertigungsstandards sehr dhnlich ist. Dazu stand eine Trommelldnge des Kabels von
etwa 800 m zur Verfugung.

VPE-Isolierung (,,superclean)

Kupferschirm

PVC-Mantel

Kupferleiter

innere und duBere Leitschicht (,,supersmooth®)
Schirmpolster

Folienband

1 2 3

NN R W N~

4 5 5 6 7
Bild 1.5: Verwendetes Modellkabel in Anlehnung an den Typ N2XSY 95 RM/16 6/10 kV

Die in der fur die Kabelkonstruktion relevanten Norm VDE 0276/620 vorgegebene Mindest-
wandstédrke von 2,96 mm wurde bei dem verwendeten Modellkabel unterschritten, um die Unter-
suchungen mit einem vertretbaren Aufwand an
Prufeinrichtungen durchfithren zu kénnen. Eini-
ge ausgewihlte geometrische Abmessungen des
Modellkabels sind in Tabelle 1.2 zusammenge-

Tabelle 1.2: Geometrische Kenndaten des
eingesetzten Modellkabels

Grofie Einheit Wert "
ol mm/mm 9.15/6.40 asst.
W mm =280 . .- :
o pF/m =360 Als Basispolymer fiir die Herstellung wurde ein
7~ = Innenradius LDPE der Mater‘ialreinhe‘it ,,supercl‘ean“ Vef-
r. = Aubenradius wendet, das auch im Bereich der Isolierstoffmi-
w = Isolierwandstarke schungen fiir Hoch- und Héchstspannungsan-
C' = spezifische Kapazitit

wendungen eingesetzt wird. Zusammen mit den
Leitschichten desselben Grundmaterials in ,,supersmooth® Qualitat erfolgte eine chemische Tro-
ckenvernetzung mit Dicumylperoxid unter Zugabe von Antioxidantien. Aus dem Radienverhélt-
nis lasst sich fiir eine zylindersymmetrische Geometrie nach

N :(riln(ra/ri))/(ra_ri) (L.1)
mit /Ja . Ausnutzungsfaktor
7 : Innenradius

7a - AuBBenradius
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mit den geometrischen Daten des Modellkabels ein Ausnutzungsfaktor von 0,83 ermitteln. Dar-
tiber hinaus kann als weitere wichtige KenngrofBe des Priifobjektes die spezifische Kapazitét ge-

mal

C'=C/l = (2T[80 E,‘r)/ ln(ra/ri)

mit C
/
&
&

. Kapazitat
: Lange

. Permittivitit des Vakuums (8,854-107'% As/Vm)
. Permittivitdtszahl (fiir VPE:2,3)

(1.2)

bestimmt werden. Da einzelne physikalische Eigenschaften des Grundmaterials im Rahmen die-
ser Arbeit nicht separat ermittelt wurden, erfolgt an dieser Stelle eine auszugsweise Zusammen-
stellung von Kenndaten iiblicher Materialmischungen VPE-isolierter Hoch- und Hochstspan-

Tabelle 1.3: Ausgewihlte
Hoch- und Hoéchstspannungskabel [Schaum-
burg1997, Peschke1998, Borealis2004]

Kenndaten

VPE-isolierter

Eigenschaft ‘ Einheit ‘ Priifbedingungen ‘ Wert
elektrische und dielektrische Eigenschaften
dielektrischer Ver- - 50 Hz /20 °C 0,3..0,5:10”
lustfaktor
Permittivititszahl - 50 Hz /20 °C 2,3.24
spezifischer Isolati-| Q-cm 20 °C/ 1 min > 10"
onswiderstand
spezifischer Isolati-| Q-cm 90 °C / 1 min 10'...10'°
onswiderstand
maximale Stof3- kV/mm | 20 °C/(1...5/50 ps) 130...200
spannungsfestigkeit
mittlere Kurzzeit- kV/mm 50 Hz /20 °C 45..70
festigkeit
mittlere Dauerspan-| kV/mm | 50 Hz/20°C/40 a >15
nungsfestigkeit
physikalische und thermische Eigenschaften

maximale Dauerbe- °C k. A 90
tricbstemperatur
maximale Kurz- °C max. 5 s 250
schlusstemperatur
spezifischer Wir- | (Krm)/W k A 3.5
mewiderstand
Dichte (LDPE) g/cm3 Dichtegradientenrohr| 0,918...0,934
Kristallinititsgrad % k. A 40...55
(LDPE)
Zugfestigkeit N/mm? k. A >17

nungskabel, die Tabelle 1.3 ent-
nommen werden kann.

AbschlieBend sei erwihnt, dass es
fur Untersuchungen zum Alte-
rungsverhalten von VPE-
Isolierungen fiir Hochspannungs-
kabel wichtig ist, ein konstruktiv
vollstandig aufgebautes Isolier-
system zu betrachten, da Alte-
rungseffekte von vielen Parame-
tern  wie  Kabelkonstruktion,
Ausfithrung der Leitschichten,
Reinheitsgrad des Dielektrikums,
Vernetzungstechnik u. v. a. mehr
beeinflusst werden.
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1.2 Alterungsrelevante Faktoren und deren Wirkung auf den Isolationszustand von VPE

Unter dem Begrift Alterung sind allgemein irreversible chemische und physikalische Prozesse zu
verstehen, die zeit- und beanspruchungsartabhingig zu Eigenschaftsverdnderungen des Materials
fithren. Dabei ist in der Regel mit einem Alterungsvorgang ein Lebensdauerverbrauch des ver-
wendeten Isoliermaterials verbunden. Als wesentliche Alterung auslosende Faktoren sind unter
Ausschluss von Feuchte fur VPE-Isolierungen im Hoch- und Hochstspannungsanwendungsbe-
reich elektrische, thermische sowie mechanische Beanspruchungen anzusehen, die in verschie-
denen Kombinationen mit unterschiedlichen Zeitabhingigkeiten vorliegen konnen. Dabei ist
jeweils eine weitere Unterteilung der einzelnen Gruppierungen vorzunehmen. Elektrische Bean-
spruchungen konnen hinsichtlich ihrer Amplitude und Frequenz, dem Vorliegen transienter
Uberspannungen sowie innerer Teilentladungen und daraus resultierenden Effekten beziiglich
der Ladungstriagerinjektion spezifiziert werden. Ebenso erweist sich bei thermischen Beanspru-
chungen eine Differenzierung im Hinblick auf die Maximaltemperatur, einen Temperaturgra-
dienten iiber dem Isolierstoffvolumen sowie die dulleren Umgebungsbedingungen als niitzlich.
Im Fall mechanischer Beanspruchungen kénnen Zug- oder Druckspannungen, Biegung, Torsion
sowie zyklische Kompressionen die Alterungsrate der Isolierung vielfiltig beeinflussen [Dens-
ley1994].

Eine Uberlagerung mehrerer unterschiedlicher Beanspruchungsarten kann Synergieeffekte her-
vorrufen, deren kombinatorische Wirkungen die Geschwindigkeit von Alterungsvorgingen im
Vergleich zu einer additiven Kopplung separater Alterungsfolgen deutlich verdndern [Kah-
1e1989, Densley1994]. Nach IEC 60505 kann eine Charakterisierung derartiger Synergien durch
Modifikationen des Alterungsprozesses bei kombinatorischer Einpragung der AlterungsgrofBBen
im Vergleich zu Alterungseffekten erfolgen, die von separatem Einwirken der verschiedenen
Beanspruchungen verursacht werden. Alterungsvorginge sind prinzipiell auf mit der Material-
struktur in- oder extrinsisch verbundene Mechanismen zuriickzufiithren, wobei auf dem Gebiet
extrudierter Polymerisolierungen fiir Energiekabel unter Betriebsbedingungen extrinsisch verur-
sachte Alterungsmechanismen zu dominieren scheinen [Densley1994]. Darunter sind vorwie-
gend gasgefiillte Hohlraume, Verunreinigungen oder Feldiberhohungen zu verstehen, deren Ent-
stehung bereits beim Rohmaterial, bei der Verarbeitung wiahrend der Extrusion oder im Betrieb
eingeleitet werden kann. Nur im Fall von vollkommener Materialreinheit und -homogenitét sind
Alterungseffekte in Kabelisolierungen auf intrinsische Mechanismen zuriickzufiihren.

Neben den zuvor beschriebenen irreversiblen Mechanismen existieren auch reversible Prozesse,
deren Alterungseffekte erst durch davon abgeleitete Erscheinungen auftreten. So konnen Raum-
ladungen in spannungslosen Phasen oder durch Polaritatsumkehr innerhalb eines Isolierstoffvo-
lumens wieder abgebaut werden. Eine Riickbildung von Leitfahigkeitsverdnderungen ist somit
beispielsweise moglich. Aufgrund der durch Raumladungen beeinflussten elektrischen Feldver-
teilung innerhalb des Dielektrikums ist eine Uberbeanspruchung lokaler Materialbereiche mog-
lich, so dass infolgedessen eine irreversible Kavitidtenbildung eintreten kann [Kahle1989]. Daher
erfolgt im Anschluss eine Beschreibung

* der zu Raumladungen in polymeren Isolierstoffen fithrenden Effekte sowie

* von Ansdtzen zur Hohlraumbildung auf nanometrischem Niveau,
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die als wesentliche Stufen fiir das Verstdndnis von Alterung initiierenden Phinomenen von VPE-
Isolierungen fiir Energiekabel aktueller Technologie betrachtet werden konnen. Danach schlief3t
sich eine Darstellung relevanter Effekte hinsichtlich des thermisch-oxidativen Polymerabbaus,
dessen Inhibierungsverhalten sowie Betrachtungen zum Stabilitdtsverhalten von Antioxidantien
unter Langzeitbeanspruchungen an.

1.2.1 Raumladungen

Raumladungen stellen eine aus weitestgehend unbeweglichen Ladungstragern bestehende An-
sammlung innerhalb des Isolierstoffvolumens dar, auf Grund dessen der geometrisch vorgegebe-
ne Verlauf des elektrischen Feldes verdndert wird. Als Ursache fiir die Entstehung von Raumla-
dungen konnen Eftekte durch Ladungstragertrennung, Polarisation oder
Elektronenanreicherungs bzw. -verarmungsmechanismen im Isolierstoffvolumen angesehen
werden. Im Fall von Polyolefinisolierungen hat sich gezeigt, dass iberwiegend Elektronenanrei-
cherungsvorgénge zur Raumladungsausbildung fithren [Weillenberg1999]. Relevante Ladungs-
trager konnen dabei in verschiedenen energetisch lokalisierten Zustdnden (,traps®) gespeichert
und abgegeben werden. Somit weisen die maf3gebenden Mechanismen zeitlich unterschiedliche
Aktivitdten auf, so dass durch sie verursachte Schiadigungsprozesse der Materialstruktur in kom-
plexer Weise superponieren. Die Prozesse, die zum Aufbau von Raumladungen fithren, sind
stark feldabhéngig. Daher verursacht eine Rickwirkung der Raumladungen auf das lokale elekt-
rische Feld eines Volumenbereiches prinzipiell dessen Kopplung mit den initialen Autbaume-
chanismen. Dartber hinaus sind auch die Zeitkonstanten fiir Speicher- und Transportvorgange
hinsichtlich des Risikopotenzials fiir den Isolierwerkstoff von Bedeutung [Schneider1996].

Die Feldbeeinflussung wird vorwiegend von der Polaritdt sowie der ortlichen Verteilung und
Konzentration der Raumladung bestimmt. In VPE-Isolierungen fiir Energiekabel bauen sich auf-
grund der materialeigenen Elektronegativitdt ausgehend vom Kontaktbereich zwischen den Leit-
schichten und der Isolierung bei elektrischer
Wechselfeldbeanspruchung allmihlich Zonen
mit negativem Ladungsiiberschuss im Die-
lektrikum auf, die auch als so genannte Elekt-
ronenanreicherungszonen bezeichnet werden
[Peschke1998]. Bei Gleichspannungsbean-
spruchung erfolgt dieser Vorgang nur einseitig
von der Kathode aus in einem wesentlich ge-
ringeren Zeitfenster. Infolge der inhomogenen
Feldverteilung aufgrund der zylindersymmet-
r r rischen Kabelgeometrie stellt sich bei Wech-
X ——= selspannungsbeanspruchung eine unsymmetri-
sche Raumladungsausbildung im Dielektrikum
Bild 1.6: Schematische Darstellung des Feld- yop polymerisolierten Energiekabeln ein. Der
verlaufs einer zylindersymmetri-  Ayghay  einer negativen Raumladungszone
schen Kabelanordt}ung mit und ohne erfolgt dabei in der Nédhe des Innenleiters stér-
Raumladungsausbildung [Pesch- K " Is im Bereich des Kabel-

ke1998] er’ ausgepragt als im Bereich des Kabe
schirms, da hier die elektrische Feldstiarke ge-
ringer ist und somit weniger Elektronen
injiziert werden konnen. Wahrend der positiven Halbwelle der anliegenden Wechselspannung
entsteht daher eine Feldiiberhohung im elektrisch hoher beanspruchten Innenleiterbereich der

----- mit Raumladung

. ohne Raumladung

il
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Isolierung. Bild 1.6 zeigt dazu schematisch den Feldverlauf einer zylindersymmetrischen Kabel-
anordnung zwischen den die Isolierung begrenzenden Radien #; und 7, mit und ohne Raumla-
dungsausbildung. Aufgrund des geometrisch eingepriagten elektrischen Feldes infolge von
Raumladungseffekten kann sich dabei eine Verdopplung der resultierenden Feldstiarke im an die
innere Leitschicht angrenzenden Isolierstoffvolumen einstellen.

Somit sind dielektrische Alterungseffekte polymerer Isolierstoffe im Zusammenhang mit dem
Aufbau von Raumladungen innerhalb des Isolierstoffvolumens zu betrachten. In Bild 1.7 sind
diesbeziiglich prinzipielle Beziehungen zwischen verschiedenen Beanspruchungsparametern und

nicht-elektrische Beanspruchung Polymermorphologie | i
' Ladungstransport !
- Temperatur | - molekulare Struktur ! !
- chemische und physikalische 5| - chemische und physikalische > !
Einfliisse — Vernetzung ' | Raumladungsbildung E
elektrische Beanspruchung
- Feldstirke
- Frequenz charakteristische GroBen
- Leitfahigkeit
Dauer - P;nmttlyltéit
- dielektrischer Verlustfaktor
- elektrische Festigkeit
Alterung

Bild 1.7: Dielektrische Phianomene teilkristalliner Polymere [Krause1989]

charakteristischen GroBen elektrischer Eigenschaften schematisch dargestellt. Dabei ist zu be-
ricksichtigen, dass aufgrund komplexer Wechselwirkungen verschiedener Alterungsparameter
untereinander sowie in Kombination mit der Polymermorphologie der Ladungstransport und die
Ladungsspeicherung innerhalb des Isolierstoffvolumens und an den Kontaktflichen zwischen
Elektroden und Dielektrikum beeinflusst werden. Diese Interferenz wirkt sich wiederum auf die
ursichlichen InitialgroBen aus, so dass vielfiltige Parametersuperpositionen das Aufzeigen ein-
zelner Effekte separater EinflussgréBen hinsichtlich dielektrischer Alterungsvorgénge wesentlich
erschweren.

Teilkristalline Polymere wie VPE konnen aufgrund ihrer inhomogenen anisotropen Molekular-
struktur an makroskopischen Grenzflaichen innerhalb ihres Materialvolumens zwischen unter-
schiedlichen Phasen, die z. B. durch amorphe und kristalline Doméanen beschrieben werden kon-
nen, einen Raumladungsautbau infolge unterschiedlicher Permittivitdtszahlen und
Leitfahigkeiten der jeweiligen Bereiche aufweisen. Derartige Ladungsansammlungen beeinflus-
sen auch den Verlauf des elektrischen Feldes innerhalb des Isolierstoffes und &ufBern sich in die-
lektrischen Verlusten, die ein dhnliches Verhalten besitzen wie Verluste aufgrund ionischer oder
dipolarer Relaxationsphanomene [Bartnikas1983].

Weitere Angaben hinsichtlich der in der Literatur diskutierten Ansétze zur Raumladungsbildung
sowie zu Modellvorstellungen, die eine Beschreibung von Ladungstragerzustinden auf der Basis
energetischer Formulierungen nutzen, sind Kapitel 3.3.2 zu entnehmen.
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Eine etwas andere Ansicht hinsichtlich der Erzeugung von Raumladungen in realen dreifach
extrudierten Polymerisolierungen fiir Energiekabel wird in [Boggs1998] vertreten. Dort werden
Raumladungen, die aufgrund von Feldiiberhohungen entstehen, als zu kompakt und somit nicht
direkt messbar betrachtet. Dartiber hinaus scheinen durch Polarisationseffekte innerhalb des Iso-
lierstoffvolumens verursachte Raumladungen zu willkurlich verteilt zu sein, als dass sie korrekt
identifiziert werden konnen. Es wird daher die Ansicht vertreten, dass Raumladungen vielmehr
durch inhomogene Leitfahigkeiten innerhalb des Isolierstoffes initiiert werden. Als Ursache da-
fir konnen Oberflichenoxidationseffekte und Interdiffusionen® betrachtet werden. Interdiffusi-
onseffekte treten zwischen den Leitschichtmaterialien und dem Isolierstoff auf und erhohen die
Leitfahigkeit des Dielektrikums im Grenzschichtbereich zwischen den beiden Werkstoffen, wo-
bei Interdiffusion im Bereich der Adhésion von Polymeren dann vorliegt, wenn die jeweiligen
Polymermolekiile eine ausreichend hohe Beweglichkeit besitzen, um sich in der Grenzschicht
gegenseitig zu durchdringen.

Neben der vorangegangenen Beschreibung des Einflusses von Raumladungen auf dielektrische
Alterungserscheinungen sind durch ausreichend hohe Wechselfeldbeanpruchungen verursachte
Veranderungen der Polymermorphologie, die durch die Bildung von Mikrohohlraumen charakte-
risiert werden, von Bedeutung fiir das Verstdndnis von Alterungserscheinungen polymerer Iso-
lierstofte sowie deren Initiierung [Parpal1997]. Aktuelle Ausblicke hinsichtlich der zukiinftigen
Forschungsaktivitidten auf dem Gebiet der festen Isolierstoffe zeigen, dass Bewertungen von Al-
terungsmechanismen auf nano- und mesometrischer Ebene viel versprechende Ansitze zum Ver-
standnis der Lebensdauerproblematik darstellen, wobei im Hinblick auf relevante Effekte zwi-
schen den Phasen nanometrischer Initiierung von Alterungsvorgidngen und mikrometrischer
Degradationserscheinung, die in Teilentladungen und der Bildung baumchenartiger Strukturen
(,,electrical treeing™) resultiert, zurzeit eine Wissensliicke vorliegt [Laurent2005].

1.2.2  Nanometrische Hohlraumbildung

Die Bildung von Hohlraumen auf nanometrischem Niveau, die auch als Nanokavititen bezeich-
net werden, sowie der Autbau von Raumladungen beeinflussen das Leitungsverhalten teilkristal-
liner Polymere und stellen somit wichtige Stufen im Verstandnis dielektrischer Alterungseffekte
dar. Nanokavitdten charakterisieren physikalische Defekte, die durch Feld induzierte elektrische
Beanspruchungen des Isoliermaterials entstehen. Sie unterscheiden sich von herstellungsinhéren-
ten Mikrokavitiaten nicht nur durch ihre geringere GréBe, sondern auch dadurch, dass sie im We-
sentlichen lokale Ausdehnungen der Polymermatrix charakterisieren, die zu Zonen geringerer
Dichte sowie das freie Polymervolumen vergrof3ernde Leerstellen fithren [Crine2005].

Eine wichtige GrofB3e zur Beschreibung der Struktur teilkristalliner Polymere stellt das freie Vo-
lumen dar. Es charakterisiert die Differenz zwischen dem makroskopischen Polymervolumen
und dem darin von Molekiilen besetzten Volumen. Dariiber hinaus wird eine weitere Untertei-
lung in das interstitielle bzw. Expansionsvolumen und das freie Lochvolumen vorgenommen.
Dabei reprasentiert das freie Lochvolumen bei teilkristallinen Polymeren eine zusétzliche Diffe-
renz hinsichtlich des Gesamtvolumens. Dieses Volumen fasst Hohlrdume innerhalb der Polymer-

® Die technologische Entwicklung fiihrt zu komplexeren, teilweise aus mehreren Komponenten bestehenden, Mate-
rialien, zu hoheren Einsatztemperaturen und kleineren Dimensionen der Bauteile. Damit werden Reaktionen zwi-
schen den einzelnen Komponenten sowie dadurch bedingte Eigenschaftsdnderungen immer wahrscheinlicher. Die
an den Reaktionen beteiligten Atome werden durch Interdiffusionsprozesse an die Grenzflichen zwischen den
Komponenten transportiert.
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struktur im Nanometerbereich oder noch kleinerer Abmessungen zusammen [Batzer198S5,
Schaumburg1997].

Zur genaueren Untersuchung von Feld induzierten morphologischen Veranderungen des Poly-
mergefiiges infolge von elektrischen Beanspruchungen erscheint es nach [Jones2005] notwendig,
weitere Detailkenntnisse hinsichtlich der Polymermorphologie auf submikrometrischem Level
zu erlangen. Ein geeignetes Verfahren dazu stellt die Positronen-Annihilations-Spektroskopie
(PAS) dar, die als experimentelle Methode zur direkten Bestimmung des freien Volumens teil-
kristalliner Polymere im Nanometerbereich angewendet werden kann. Eine genauere Vorstellung
dieser Spektroskopietechnik erfolgt in Kapitel 2.2.1.

Durch Feld induzierte elektrische Beanspruchungen verursachte Modifikationen der Polymer-
morphologie konnen bei Polyolefinisolierungen fiir Energiekabel ab elektrischen Wechselfeld-
stairken von etwa 10 kV/mm initiiert werden. Dabei wird angenommen, dass kleine zyklische
Deformationen innerhalb der polymeren Kettenstruktur zum Aufbrechen von Van-der-Waals-
Bindungen’ durch schwach energetische Elektronen fithren. Damit entstehen aufgrund molekula-
rer Kettenverschiebungen lokale Verdnderungen des freien Volumens, wodurch so genannte
Submikrohohlrdume gebildet werden. Deren Entstehung findet bevorzugt in amorphen Berei-
chen teilkristalliner Polymere statt und kann GroéBenordnungen von etwa 10 nm aufweisen. Als
wesentliche Parameter werden die Aktivierungsenergien einzelner Deformationsprozesse mole-
kularer Kettenstrukturen sowie die maximale Ausdehnung von Submikrohohlrdumen betrachtet,
wobei diese Grollen Abhingigkeiten von der Amplitude und der Frequenz des einwirkenden
elektrischen Feldes, der Temperatur sowie der Polymermorphologie besitzen [Parpal1997]. Un-
terstiitzt wird die Generierung von Defektstrukturen dadurch, dass teilkristalline Polymere emp-
fanglich fur senkrecht zur Achse der interlamellaren Zonen orientierte Zugbeanspruchungen und
insbesondere ionisierte molekulare Verunreinigungen an die Polymerstruktur tiber Sekundérbin-
dungen gekoppelt und vorwiegend auf amorphe Materialbereiche beschrankt sind [Jones2005].

Zur Veranschaulichung von submikrometrischen Strukturen zeigt Bild 1.8 eine transmissions-
elektronenmikroskopische (TEM) Aufnahme von VPE. Die Nutzung der TEM-Technik fiir
hochauflosende Untersuchungen der Polymerstruktur im Nano-

und Mikrometerbereich wird ausfiihrlicher in Kapitel 2.2.2 be-

schrieben. Jedoch soll an dieser Stelle erwdhnt werden, dass auf-

grund der notwendigen Probenkontrastierung amorphe Zonen im

Aufnahmebild dunkler erscheinen als kristalline Bereiche.

Die physikalisch eng mit der Entstehung nanometrischer Hohl- 500 nm
raum- bzw. Defektstrukturen verbundene Polymermorphologie ist

hinsichtlich ihres Ordnungszustandes z. B. bei Temperatur- und  Bijld 1.8: Exemplarische
Druckanderungen vielfiltigen superponen Veranderungen unterle- TEM-Aufnahme
gen. So ist beispielsweise eine Ordnungsumwandlung teilkristalli- von VPE

7 Van-der-Waals-Bindungen werden von zwischenmolekularen Kriften herbeigefiihrt, wobei ein Molekiil mit einer
beliebig groBen Anzahl von Partnern gleichzeitig in Wechselwirkung treten kann, sofern dies rdumliche Ansprii-
che der einzelnen Molekiile nicht verbieten. Im Wesentlichen beruhen Van-der-Waals-Bindungen auf elektrischen
Wechselwirkungen von Ladungsverteilungen der Monomere. Dabei kénnen elektrostatische Wechselwirkungen
permanenter elektrischer Momente und indirekte Wechselwirkungen infolge gegenseitiger Polarisation von La-
dungsverteilungen unterschieden werden.
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ner Polymere durch Schmelzvorgiange nicht eindeutig hinsichtlich allgemein akzeptierter Um-
wandlungstypen zu erfassen, da das Schmelzen und Kristallisieren von Makromolekiilen in
komplexer Weise von verschiedenen Eftekten beeinflusst wird. Dazu sind vor allem Mischungs-
und Oberflaichenvorgéinge zu zdhlen. Dartiber hinaus tragt auch das Fehlen einer nicht autono-
men Grenzphase, die von teilkristallinen Kettenmolekilen nicht zwingend erzeugt wird, zur
Komplexitit bei. Die Teilkristallinitat erweist sich oft als gehemmter Gleichgewichtszustand des
Polymeren, der z. B. bei Erwirmung irreversible Anderungen wie Rekristallisationsvorginge
erfahrt. Eine Lokalisation dieser Domédnen ist von der Materialvorgeschichte sowie der dul3eren
Beanspruchung abhéngig [Batzer1985].

Der Erkenntnis hinsichtlich der Bedeutung von Alterungseffekten polymerisolierter Energieka-
bel aufgrund von Raumladungs- und Hohlraumbildung folgend, fanden sich in den Jahren 1998
bis 2002 Materialhersteller, Kabelwerke, Energieversorgungsunternehmen und Universitdten in
einem europdischen Forschungsverbund zusammen, um vor dem Hintergrund eines ansteigenden
Bedarfs an Energiekabeln mit VPE-Isolierungen fir den Hochstspannungsbereich im Rahmen
des ARTEMIS®-Projektes Diagnosemethoden zur Bestimmung der Anfilligkeit polymer Kabel-
isolierungen hinsichtlich elektrischer Alterungsphanomene zu entwickeln und Bewertungskrite-
rien des aktuellen Isolationszustandes einzufithren. Die Initiierung dazu wurde aus der Tatsache
abgeleitet, dass nur eine Vielzahl von Erfahrungswerten auf diesem Gebiet aus Untersuchungen
an VPE-isolierten Energiekabeln mit maximalen elektrischen Feldstarkebeanspruchungen bis
etwa 7 kV/mm und heutzutage nicht mehr verwendeten Isolierstoffmischungen vorliegen, die die
aktuelle Situation mit elektrischen Beanspruchungen bis zu 16 kV/mm und hochreinen, vernet-
zungsoptimierten Isoliercompounds nur noch sehr bedingt widerspiegeln. Im Ansatz wurde dabei
ausgehend von einer oOrtlich begrenzten im Isolierstoff in energetisch lokalisierten Zustdnden
vorhandenen Konzentration an Raumladungen eine lokale Verdanderung der Polymermorpholo-
gie vermutet, die bei Erreichen einer kritischen Grof3e zur Hohlraumbildung mit substanzieller
Teilentladungsentwicklung und , electrical treeing™ fithren kann. Als wesentliche Ergebnisse der
Untersuchungen konnte festgestellt werden, dass Alterungsbeanspruchungen von elektrischen
Wechselfeldstarken bis zu 30 kV/mm, Temperaturen von 90 °C sowie Versuchszeiten von
6000 h nicht zu einer registrierbaren Materialdegradation fithren [Laurent2003].

Tabelle 1.4: Storstellen und ihre Auswirkungen in polymerisolierten Kabeln [Peschke1998]

Art der Storstelle Ort der Feldiiberhéhung Gefahren
Leitfahiger Einschluss beliebig; abhingig von der Kontur - lokale elektrische Uberlastung
- Hohlraumbildung bei Erwir-
mung
- Teilentladungen
Isolierender Einschluss keine - Hohlraumbildung bei Erwir-
mung
- Teilentladungen
Hohlraum im Hohlraum - Teilentladungen im Hohlraum
Protrusion beliebig; abhingig von der Kontur - lokale elektrische Uberlastung

® ARTEMIS steht fiir ,, Ageing and Reliability Testing and Monitoring of Power Cables - Diagnosis for Insulation
Systems™.



1 Alterungsmechanismen fiir Polymerisolierungen fiir Hochspannungskabel 23

Die Bildung von Raumladungen sowie sehr kleinen Hohlrdumen ist wesentlich von der elekt-
rischen Feldstarke abhiangig. Daher durfen die betriebsbedingt vorgegebenen elektrischen Bean-
spruchungen nicht durch materialinhdrente Verunreinigungen beeinflusst werden. In Tabelle 1.4
ist zu dieser Problematik eine Ubersicht von Storstellenarten und den daraus resultierenden Ge-
fahren fiir den Isolierstoff angegeben.

Hinsichtlich der fir Energiekabelanwendungen im Hoch- und Hochstspannungsbereich relevan-
ten GrofBenabmessungen von Verunreinigungen werden Uiblicherweise Dimensionen von weniger
als 100 pm gefordert, um unzulassige Feldiberhohungen zu vermeiden. Eine Prifung [Kamina-
gal1997] an aktuellen VPE-Isoliercompounds fiir den 500 kV-Bereich zeigte, dass die real ermit-
telten GrofBenabmessungen nicht leitender Verunreinigungen in Bereichen deutlich unterhalb von
100 um liegen. Aufgrund der Tatsache, dass die Permittivitdtszahl von VPE durch hohe ther-
mische Beanspruchungen mit Temperaturen von bis zu 200 °C in der Regel Werte zwischen 2
und 4 aufweist, wurden in [Bostrom2002] Untersuchungen hinsichtlich des Einflusses von Ver-
unreinigungen unterschiedlicher Permittivitdtszahlen und verschiedener Geometrien auf die
Uberhohung des elektrischen Feldes durchgefiihrt, wobei als Storstellengeometrie eine Ellipsen-
form angesetzt wird. Unter Anwendung der Beziehungen

e =1-1a (05 n (1 +1/4-1)-4/2> -1) (13)

mit o= 0,5 In(i+1/4-1)~1/4+1/{(&, /e, ~D (> -1))

A=1/\1-R/a

R . Ellipsen-Spitzenradius
a - langere Ellipsen-Halbachse
& . Permittivitatszahl von VPE (2,3)
& - Permittivitatszahl der Verunreinigung
zeigen die in Bild 1.9 dargestellten Kurvenver- 4
laufe des Felduberhohungsfaktors 77z fir ver- 1| ----- Rla=0,99 [
schiedene Kombinationen aus Permittivitits- 3 gﬁ: ) 8%1 RS

zahl der Impuritit sowie deren Geometrie,
dass spitze, filamentféormige Abmessungen
von isolierenden Verunreinigungen mit Per-
mittivitdtszahlen zwischen etwa 2.3 und 4,5 zu
Felduberhohungen um bis zu Faktor 2 fiithren
konnen. Damit ist eine Beeinflussung der Ini-
tialbedingungen fiir Raumladungs- und Hohl-
raumbildungsmechanismen zu erwarten.

I

Die Entstehung von Submikrohohlrdumen Bild 1.9: Feldiiberhohungsfaktor 7z in Ab-

innerhalb des Polymervolumens wird grund- héngigkeit von der Permittivitéts-
sitzlich durch Einwirkung &uflerer mechani- zahl & der  Verunreinigung
scher Beanspruchungen begiinstigt. Dartiber fir  verschiedene Geometrien

hinaus kénnen insbesondere bei teilkristallinen [Bostrom2002
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Polymeren mechanische Beanspruchungen auch im Inneren infolge langsamer Kristallisationen
in amorphen Bereichen entstehen. Der Prozess der Nachkristallisation kann bei Umgebungsbe-
dingungen mehrere Jahre andauern, wobei daraus resultierende Zunahmen lokaler Materialdich-
ten durch Bildung von Mikrohohlrdumen und Diskontinuitaten kompensiert werden, da von ei-
ner Volumenkonstanz fester Isolierstoffe auszugehen ist [Dissado1992].
Nachkristallisationseffekte werden durch ein gegeniiber Umgebungsbedingungen erhéhtes Tem-
peraturniveau beschleunigt.

Zum Abschluss der Ausfithrungen tber alterungsrelevante Faktoren fiir VPE-Isolierungen fiir
Energietibertragungskabel wird im Folgenden die Problematik thermisch-oxidativer Polymerde-
gradation néher erldutert.

1.2.3  Thermisch-oxidative Polymerdegradation

Polyolefine sind unter Ausschluss von Sauerstoff verhéltnismaBig gut gegeniiber einem ther-
mischen Abbau bestindig. Die Zersetzung beginnt erst oberhalb von etwa 280 °C. In Gegenwart
von Sauerstoff setzt der Polymerabbau’ hingegen schon bei deutlich niedrigeren Temperaturen
ein und kann mit zunehmenden Beanspruchungstemperaturen beschleunigt werden. Aufgrund
der Beanspruchung mit Wiarme und Sauerstoff unterliegen Thermoplaste einem thermisch-
oxidativen Polymerabbau, der sich in der Spaltung von Polymermolekiilen unter Bildung nie-
dermolekularer Reaktionsprodukte duf3ert und autoxidativ ablduft [Krebs1999]. Auf Grund des-
sen verandert sich die molekulare Polymerstruktur infolge von Kettenabbau, Kettenverzweigun-
gen oder Vernetzungen, wodurch die physikalischen Eigenschaften des Kunststoffes beeinflusst
werden. Dabei konnen sich z. B. durch abhidngige Additionsreaktionen von Vinylgruppen hohere
Doppelbindungsgehalte im Polymer einstellen, die wiederum ein ansteigendes Vernetzungspo-
tenzial und eine grofle Gefahrdung hinsichtlich des thermisch-oxidativen Abbaus verursachen
[Kolb2003]. Die Autoxidation' von Polymeren kann durch folgende Entwicklungsstufen be-
schrieben werden [Krebs1999]:

» Startphase (Erzeugung von Primérradikalen),
* Fortpflanzungsphase (Bildung von Reaktionsprodukten),
* Verzweigungsphase und

* Abbruchphase (Vernichtung der neu gebildeten radikalischen Reaktionsprodukte).

Als Ausgangspunkt fiir den Abbau wird die Auslosung eines Wasserstoffatoms aus der Polymer-
kette durch Energieeintrag betrachtet, auf Grund dessen primére Alkylradikale gebildet werden.
Diese reagieren mit Sauerstoff und bilden dabei Peroxyradikale, die weitere Wasserstoffatome
abstrahieren kénnen [Kolb2003]. Die Herkunft primérer Alkylradikale kann vielfaltiger Art sein.
Einerseits kann das Polymer selbst direkt angegriffen werden, andererseits konnen Verunreini-
gungen zur Bildung von Radikalen fithren. Dabei ist zwischen Fehlstellen der Polymerkette, wie
z. B. Carbonyl- oder Hydroperoxidgruppen und herstellungsbedingten Verunreinigungen in
Form von Katalysatorresten oder Initiatoren zu unterscheiden. Da Oxidationsprozesse diffusi-
onskontrolliert verlaufen, beeinflussen geometrische und morphologische Polymerstrukturen die

° Der Abbau von Polymeren beschreibt die Spaltung kovalenter Bindungen sowie die Verringerung des Polymeri-
sationsgrades. Er kann durch die Umkehrung Polyaddition oder Polykondensation erfolgen oder durch die Um-
kehrung der Polymerisation hervorgerufen werden [R6mpp2005].

1% Generelle Bezeichnung fiir die Oxidation einer chemischen Verbindung durch atmosphiirischen Sauerstoff
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Folgen oxidativen Umsatzes [Batzer1985]. Diese Materialheterogenititen zeigen sich dariiber
hinaus auch in reaktionskinetischen Betrachtungen des Oxidationsverlaufes. Auf eine Beschrei-
bung der im Zusammenhang mit thermisch-oxidativen Prozessen relevanten chemischen Reakti-
onsgleichungen und Strukturformeln wird an dieser Stelle verzichtet und auf einschliagige Litera-
tur zu dieser Thematik verwiesen, wie z. B. [Zweifel1998, Krebs1999].

Bei Polyolefinisolierungen fiir Energiekabelanwendungen werden dem Isolierstoff Antioxidan-
tien beigefiigt, die in den Mechanismus des autoxidativen Abbaus inhibierend eingreifen. Dabei
werden primdre Stabilisatoren, die eine vorwiegend kettenabbrechende Funktion besitzen und in
der Praxis oft durch sterisch gehinderte Phenole, sekundidre aromatische Amine oder sterisch
gehinderte Amine realisiert werden, und sekundédre Antioxidantien unterschieden. Die Sekundar-
stabilisatoren dienen zur Wirkungsverstarkung der primédren Antioxidantien und basieren vor-
nehmlich auf nicht radikalischen Zersetzungsmechanismen von Hydroperoxiden. Durch geeigne-
te Kombinationen primérer und sekundérer Antioxidantien kann durch Synergieeftekte eine
Verbesserung der Gesamtwirkung erreicht werden. Die Schutzwirkung von Antioxidantien ist
jedoch von der Temperatur abhiangig, so dass eine Wirkungsoptimierung von Stoffkombinatio-
nen tber einen weiten Temperaturbereich anzustreben ist. Dartiber hinaus wird der Stabilisie-
rungseffekt verschiedener Antioxidantien erheblich vom Sauerstoffangebot beeinflusst, das hin-
gegen wesentlich vom Diffusionsverhalten des zur Verfiigung stehenden Sauerstoffes
determiniert wird. Dabei kann es bei grolen Materialwandstdrken zu Depotwirkungen hinsicht-
lich der Stabilisierung kommen [Krebs1999].

Die Wanderung niedermolekularer Stoffe in Polymermatrizen wird allgemein als Permeation
bezeichnet. Dabei wird der Durchgang von Molekilen durch ein Polymervolumen in einzelne
Ablaufmechanismen unterteilt, die als Adsorption, Absorption, Dissolution, Diffusion, Desorpti-
on und Ausdampfen bezeichnet werden. Der Transportvorgang beruht vorwiegend auf aktivierter
Diftusion, die im Wesentlichen von der Polymerstruktur, der Temperatur, der Molgré3e der Sub-
stanz und Wechselwirkungen zwischen diffundierendem Stoff und Polymer abhingt. In teilkri-
stallinen Kunststoffen werden aktivierte Diffusionsvorgiange durch kristalline Bereiche sowie
Vernetzungen signifikant behindert [Krebs1999]. Diesbezuglich stellte sich heraus, dass Oxida-
tionseffekte in kristallinen Bereichen durch Antioxidantien nur wenig beeinflusst werden. Somit
erfolgt eine Oxidationsinhibierung durch Stabilisatoren vorwiegend in amorphen Zonen, da hier
giinstigere Bedingungen fiir die Dispersion der Additive vorliegen. Weiterhin ist von einer ver-
minderten Zufuhr von Sauerstoff in kristallinen Doméanen auszugehen [1ida1987]. Bei Material-
beanspruchungen mit hoheren Temperaturen kann jedoch infolge von thermischen Bewegungen
einzelner Molekiilsegmente das freie Volumen verdndert werden, so dass Transportvorginge
niedermolekularer Substanzen im Vergleich zu Normaltemperaturbedingungen erleichtert wer-
den [Krebs1999]. Strukturelle Anderungen der molekularen Anordnung unter- und oberhalb der
Kristallitschmelztemperatur 7, weisen prinzipiell Unterschiede auf. Materialdegradation bei
Temperaturen unterhalb 7}, sind wesentlich auf amorphe Zonen innerhalb der teilkristallinen
Polymerstruktur begrenzt [Wolter1987].

Hinsichtlich einer analytischen Beschreibung kann das Diffusionsverhalten von Molekilen mit
geringem Molekulargewicht prinzipiell auf der Basis fraktionierter freier Volumina betrachtet
werden, wodurch eine differenzierte Formulierung des komplexen Stabilisierungsverhaltens von
Thermoplasten mit Antioxidantien moglich ist. Die Komplexitat wird durch Verdnderungen der
Polymermorphologie und der Polaritét infolge von thermisch-oxidativen Alterungseffekte verur-
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sacht, und Antioxidantien unterliegen Abwandlungen aufgrund von Reaktionen mit reaktiven
Oxidationsprodukten, so dass daher eine dynamische Prozesskinetik entsteht, die eine Lebens-
dauervorhersage wesentlich erschwert [Zweifel 1998].

Die Vielschichtigkeit der Polymerstabilisation ist weiterhin darauf zurtiickzufiihren, dass die Ma-
terialdegradation teilkristalliner Polymere durch thermisch-oxidative Alterungsbeanspruchungen
grundsétzlich ein heterogenes Prozessgefiige darstellt. Die dem Basispolymeren zugefiigten An-
tioxidantien enthalten in der Regel polare Gruppen, die eine Beeinflussung der Loslichkeit des
Stabilisators im Polymeren von der Polymermatrix und der Art des Stabilisators hervorrufen.
Dartiber hinaus weist die Loslichkeit ein ungekehrt proportionales Verhalten zum Kristallisati-
onsgrad des Makromolekiils auf. Der Verbrauch von Antioxidantien wird durch physikalische
Verluste aufgrund von Diffusionsvorgangen sowie Reaktionen mit Autoxidationsprodukten her-
beigefiihrt [Zweifel1998].

Erkenntnisse aus Untersuchungen an vollstandigen Energiekabelisolierungen zeigen, dass die zur
Inhibierung von thermisch-oxidativen Alterungseffekten der Isolierstoffmischung zugesetzten
Antioxidantien nicht an ihren initialen Pldtzen innerhalb des Polymervolumens verbleiben, son-
dern in dreifach extrudierten Polymercompounds durch Diffusionsvorgéinge aus dem Basispoly-
mer in die angrenzenden halbleitenden Schichten migrieren. Dieses Verhalten wird auf die gro-
Bere aktive Oberflaiche von in den Leitschichten enthaltenen RuB3partikeln zuriickgefithrt und
kann in derartigen Konstruktionen nicht génzlich vermieden werden [Andre31984]. Eine Redu-
zierung der Diffusionsverluste hinzugefiigter Stabilisatoren lieBe sich unter Beriicksichtigung
einer vertrdglichen Inkorporation in die Polymermatrix durch die Verwendung héhermolekularer
Additive erreichen, wobei daraus jedoch Schwierigkeiten hinsichtlich einer homogenen Einbrin-
gung des Stabilisationszusatzes wihrend der Compoundherstellung resultieren [ Andre31983].
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2 Charakterisierung und Zustandsbewertung von VPE-isolierten Kabeln

Im Rahmen der folgenden Kapitel werden einige zur Charakterisierung und Zustandsbewertung
von polymerisolierten Energiekabeln angewandte Verfahren beschrieben. Hierbei sollen sich die
Ausfuhrungen auf die prinzipielle Anwendung sowie relevante Charakteristika der Methoden
hinsichtlich der Applikation auf das Betriebsmittel VPE-isoliertes Energiekabel beschranken. In
diesem Zusammenhang werden zunéchst elektrische und dielektrische Verfahren erldutert, wobei
eine Unterteilung in zerstorende und zerstorungsfreie Priifungen erfolgt. Danach werden mit
Blick auf die Werkstoffanalyse einige ausgewdihlte nicht elektrische Untersuchungsmethoden
eingefithrt, wobei der Schwerpunkt auf spektroskopischen Verfahren liegt.

Diagnoseverfahren zur Zustandserfassung von Isoliersystemen umfassen prinzipiell sowohl
Mess- und Prifaufgaben als auch analytische Methoden zur Quantifizierung der ermittelten
Messergebnisse. Dabei ist zur Diagnose allgemein ein empirisch oder theoretisch belegter Zu-
sammenhang zwischen Priifaussage und Zustandsbewertung notwendig [Kahle1989], um eine
Beurteilung des elektrischen Betriebsmittels im Neuzustand hinsichtlich der zu erwartenden Le-
bensdauer und eine Abschédtzung der aktuellen Betriebszuverldssigkeit und der Restnutzungs-
dauer vornehmen zu kénnen [ETG2004]. Als Diagnostik wird in diesem Kontext die Gesamtheit
der Prozesse von der Informationsgenerierung durch Messungen tiber deren Analyse bis hin zu
erforderlichen Mallnahmenentscheidungen bezeichnet [ETG2004].

2.1 Elektrische und dielektrische Verfahren

Elektrische und dielektrische Zustandspriifungen von VPE-Isolierungen fiir Hoch- und Hochst-
spannungsanwendungen im Neuzustand hinsichtlich einer Einschiatzung des Langzeitverhaltens
konnen beim Hersteller in Form von Entwicklungspriiffungen an Modellkabeln oder Werkstoft-
proben und im Rahmen von Typ- und Priqualifikationspriifungen mit ,,full-sized” Kabeln vorge-
nommen werden. Dabei lassen sich aufgrund der Tatsache, dass an , full-sized” Kabeln infolge
der hohen elektrischen Festigkeit deren Bestimmung oft nur durch eine indirekte Abschétzung in
Form einer Besser-als-Aussage moglich ist, wichtige Erkenntnisse zur Langzeitbestandigkeit
durch Restfestigkeitsuntersuchungen an Modellkabeln zu Beginn und am Ende definierter be-
schleunigender Alterungsbeanspruchungen erzielen, wie z. B. durch erhohte Feldstarken und
Temperaturen oder Temperaturzyklen. Aufschluss hinsichtlich weiterer Informationen zur Ka-
beldimensionierung kann dariiber hinaus mit Hilfe von StoBspannungsfestigkeitsprifungen im
Stufentest erhalten werden, bei denen in der Praxis die Temperatur und die Polaritét variiert wer-
den [Peschke1998].

Als Konsequenz derartiger Zustandsuntersuchungen im Neuzustand, die Einbindung im Rahmen
von Typ-, Routine- und Langzeitprifungen geméf3 dem Standard IEC 62067 finden, kann eine
hohe Qualitat aktueller VPE-Technik fur Kabelsysteme festgestellt werden [Kirchner2005].

2.1.1 Zerstorende Verfahren

Elektrische Prufungen zur Zustandsbewertung von Polymerisolierungen mit inhérenter Zersto-
rung des Prifobjektes konnen zum einen an ungealterten Proben durchgefiihrt werden, um mit
Hilfe von Lebensdauermodellen, die teilweise nur unter sehr speziellen Randbedingungen anzu-
wenden sind, eine Abschitzung der moglichen Betriebsdauer vorzunehmen. Zum anderen kon-
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nen zu jedem beliebigen Zeitpunkt der Betriebsdauer einer Kabelstrecke durch destruktive elekt-
rische Untersuchungen an vollstdndigen Kabeln oder an entnommenen Kabelproben Kenntnisse
hinsichtlich einer moglichen restlichen Lebensdauer vergleichbar beanspruchter Kabel gewon-
nen werden, wobei jedoch, wie bei Untersuchungen an Kabeln im Neuzustand auch, eine Ab-
schitzung der Restlebensdauer insbesondere unter synergistischen Beanspruchungen mit erheb-
lichen Schwierigkeiten verbunden ist. Vor diesem Hintergrund werden im Folgenden im Bereich
der Kabeltechnik tbliche Verfahren zur Bestimmung der elektrischen Restfestigkeit und der
Raumladungsverteilung an Polymerisolierungen néher vorgestellt.

2.1.1.1 Restfestigkeitspriifung

Als wichtigste Bewertungsgrof3e einer Isolierung ist die elektrische Festigkeit anzusehen. Dessen
Ermittlung insbesondere unter Betriebsbedingungen ist im allgemeinen nur schwer moglich, so
dass andere Kennwerte zur Bestimmung des Isolationszustandes eines Betriebsmittels herange-
zogen werden miissen. Eine im Bereich von Kabelanlagen verbreitet genutzte Kenngrof3e stellt
die elektrische Restfestigkeit dar, die oft als ganzzahliges Vielfaches k des Effektivwertes der
Betriebsspannung Uy in Form der Bezeichnung k-U, verwendet wird. Als Verfahren zur Be-
stimmung der elektrischen Restfestigkeit betriebsgealterter Mittelspannungskabel mit PE- bzw.
VPE-Isolierung hat sich in der Praxis eine Methode der Forschungsgemeinschaft fiur Hochspan-
nungs- und Hochstromtechnik (FGH) etabliert, deren Anwendung zum Teil in die Normung von
fertigungsbegleitenden Prifungen nach VDE 0276-620 eingeflossen sind. Durch eine nur mafBig
erhohte netzfrequente Priifwechselspannung von 3-U, tiber eine Dauer von 60 Minuten wird da-
bei sichergestellt, dass singulédre Fehlstellen, die nicht reprasentativ fiir den integralen Isolations-
zustand der untersuchten Kabelprobe sind, mit groBer Wahrscheinlichkeit zum Durchschlag des
Priflings fithren. Im Anschluss daran wird durch eine stufenférmige Spannungssteigerung bis
zum Durchschlag der Probe die charakteristische KenngréB3e k- Uy ermittelt, die generell als Qua-
litatsmerkmal eines Energiekabels angesehen wird [Weck1989].

2.1.12 Raumladungsmessung

In Ergénzung der Ausfiihrungen in Kapitel 1.2.1 erfolgt eine Vorstellung existierender Verfahren
zur Messung von Raumladungen in polymeren Isolierstoffen. Ein gemeinsames Merkmal der

Tabelle 2.1: Ubersicht von Raumladungsmessmethoden [CIGRE''2005]

Methode Anregung Messsignal

,.piczoelectric induced pressure wave propa- | akustischer Impuls (ns-Bereich) | elektrisches Signal (ns-Bereich)
gation (PIPWP)*
,laser induced pressure propagation (LIPP)“ | akustischer Impuls (ns-Bereich) | elektrisches Signal (ns-Bereich)

pulsed electro-acoustic (PEA)“ method elektrischer Impuls (ns-Bereich) | akustisches Signal (ns-Bereich)

,thermal step method (TSM)* thermischer Impuls elektrisches Signal

Methoden, mit Ausnahme der ,thermal step method (TSM)* und modifizierter ,pulsed electro-
acoustic (PEA)“-Verfahren, die auch Untersuchungen an dickwandigen Proben erméglichen, ist
dabei die vorrangige Anwendbarkeit im Bereich von Kleinproben zu sehen, wobei zur Proben-
vorbereitung eine Zerstorung vollstdndiger Kabel erforderlich sein kann. Die Messungen selbst
besitzen jedoch nicht zerstorenden Charakter. Grundsétzlich erfolgen Raumladungsmessungen

' CIGRE (International Council on Large Electric Systems)
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dadurch, dass zunichst das Ladungsgleichgewicht innerhalb der untersuchten Probe temporar
gestort wird und im Anschluss daran die Reaktion des Dielektrikums in Form eines elektrischen
oder akustischen Impulses aufgezeichnet wird. Tabelle 2.1 zeigt einen Uberblick tiber aktuelle
Messverfahren zur Untersuchung von Raumladungsverteilungen polymerer Dielektrika. Eine
temporare Storung des Ladungsgleichgewichtes einer Polymerprobe kann z. B. durch Beanspru-
chung mit einem transienten Spannungs-, Druck- oder Temperaturimpuls erfolgen, auf Grund
dessen im untersuchten Material eine Kompression oder eine Expansion zur einer minimalen
Bewegungsstimulation der vorhandenen Raumladungsverteilung fithrt. Die Leistungsfahigkeit
der angefiihrten Verfahren wird wesentlich von Randbedingungen wie Charakteristika der akus-
tischen, elektrischen oder thermischen Impulse, der Probenkorperdicke sowie dem verwendeten
Elektrodenmaterial beeinflusst und sind daher fiir vergleichende Untersuchungen unbedingt zu
berticksichtigen. Infolgedessen ergibt sich die Notwendigkeit zuverldssiger Signalkalibration, um
abgesicherte und reproduzierbare Resultate zu erzielen [CIGRE2005].

Die am haufigsten angewandten Messmethoden (TSM, PEA und LIPP) weisen Sensitivitaten
von maximal 1 pC/m’ auf [Montanari2005], wobei rdumliche Auflosungen im Mikrometerbe-
reich erreichbar sind. Daher konnen Erkenntnisse auf nanometrischer Ebene mit diesen Techni-
ken nicht direkt gewonnen werden. Es ist jedoch méglich, den Einfluss von Nanostrukturen auf
das Gesamtverhalten von Polymeren hinsichtlich deren Ladungstrigertransporteigenschaften zu
verdeutlichen. Dazu ist allerdings eine ganzheitliche Betrachtung der Gesamteffekte von in das
Dielektrikum eingebrachten Nanostrukturen im Hinblick auf ,trapping“- und Transporteigen-
schaften von Ladungen erforderlich. So hat sich gezeigt, dass nanostrukturierte Kunststoffe dazu
tendieren, den Raumladungsaufbau im Vergleich zu Polymeren ohne Nanokompositionen zu
erschweren. Eine Erklarung dieses Effektes wird im Zusammenhang mit deutlich geringeren
Ladungstriagerverweilzeiten in traps® vermutet [Montanari2005].

Eine Charakterisierung fester Isolierstoffe hinsichtlich ihres Ladungsverhaltens wird wesentlich
von Defektverteilungen bestimmt, die in der Regel Konzentrationsbereiche von Ladungstriagern
darstellen. Aufgrund des augenblicklich noch nicht ausreichenden raumlichen Aufldsungsver-
mogen existierender Raumladungsmessmethoden sind fiir die Isolationscharakterisierung wichti-
ge Informationen, wie die in geladenen Kunststoffen gespeicherte Gesamtenergie oder durch
Anregung aus Gitterstrukturen freigesetzte Energien, aus Untersuchungen der makroskopischen
Ladungsverteilung nicht extrahierbar. Eine Abschitzung des Materialverhaltens unter vorgege-
benen Beanspruchungen ist somit gegenwartig nicht realisierbar [Damamme1997]. Auf der Su-
che nach physikalischen Erklarungen der bisher gemachten Beobachtungen im Bereich von vor-
liegenden Daten aus Raumladungsmessungen zeigen Modellierungen von ,trapping“-Effekten
vorhandener Ladungen, dass in Gitterdeformationen betrdchtliche mechanische Energien zur
Aufnahme von Ladungstragern gespeichert werden konnen. , detrapping“-Prozesse scheinen in
einer Abgabe der gespeicherten Energien an die Materie zu resultieren, die zu einer wesentlichen
Materialbeanspruchung fithren kann [Damamme1997].

Die Applikation von Raumladungsmessmethoden auf dickwandige, radialsymmetrische Die-
lektrika ist durch Modifizierungen der PEA-Technik sowie mit dem TSM-Verfahren umsetzbar.
In [Toureille1998, Platbrood2002] wird tiber Praxisanwendungen berichtet, wobei mit Hilfe der
TSM-Technik an vollstdndigen, kurzen Energiekabelstiicken Erkenntnisse hinsichtlich der
Raumladungsverteilung tiber eine Isolierwandstarke von bis zu 20 mm mit einer Auflésung von
1 mC/m? erzielt wurden. Als wesentlicher Einsatzbereich der Methode wird die Qualitatskontrol-
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le von polymeren Isolierstoffen beim Fertigungsprozess sowie die Isolationscharakterisierung
fester Dielektrika im Rahmen von Zustandsbewertungsverfahren betrachtet. Werden hohere An-
forderung an die Auflosung von Raumladungsmessverfahren gestellt, konnen z. B. durch Modi-
fikationen der PEA-Methode hinsichtlich von Dampfungs- und Streuungsproblematiken im Be-
reich der akustischen Signalausbreitung in komplexen Medien bei radialen Probendicken von
mehreren Millimetern Ladungsdichteverteilungen in der GréBenordnung von 1 uC/m? detektiert
werden [Fu2000].

2.1.2  Zerstorungsfreie Verfahren

In den nachstehenden Abschnitten erfolgt eine kurze Vorstellung ausgewahlter Ansétze zur Cha-
rakterisierung des Isolationszustandes von VPE-Isolierungen fiir Energiekabel auf der Basis zer-
storungsfreier elektrischer und dielektrischer Verfahren. Dabei wird zunichst auf Methoden der
dielektrischen Spektroskopie eingegangen, die sich insbesondere erst in den letzten Jahren zu
einem verbreitet untersuchten Diagnosemittel zur Zustandsbewertung verschiedener elektrischer
Betriebsmittel entwickelt haben. AnschlieBend wird tber seit vielen Jahren erforschte Teilentla-
dungsmessungen zur Isolationscharakterisierung berichtet, wobei auf deren umfassend erprobter
Anwendbarkeit im Rahmen verschiedener Fertigungsprifungen eingegangen wird und Ausblicke
auf kontinuierliche Uberwachungssysteme an ausgedehnten Energiekabelsystemen gegeben
werden.

2121 Dielektrische Spektroskopie

Untersuchungsverfahren zur Zustandsbestimmung von Isoliersystemkonstruktionen in Betriebs-
mitteln der elektrischen Energietechnik aus dem Bereich der dielektrischen Spektroskopie repra-
sentieren geeignete Diagnosewerkzeuge, die z. B. im Bereich von Leistungstransformatoren und
Energiekabelsystemen fiir Hochspannungsanwendungen verbreitet Anwendung gefunden haben,
da sie neue Moglichkeiten zur ,,off line“- und ,,on site“-Bewertung des Isolationszustandes der
Betriebseinheiten eroffnen [Zaengl2003b]. Gegenwirtig werden dabei drei Methoden technisch
angewandt:

e ,return voltage measurement (RVM)“
e frequency domain spectroscopy (FDS)*

» polarization and depolarization current (PDC)*.

In der praktischen Anwendung zeigen die verschiedenen Verfahren jedoch in einigen Fallen un-
terschiedliche Ergebnisse, deren Ursachen sowohl auf die eingesetzte Messtechnik als auch auf
die angewandte Modellierung des untersuchten Isoliersystems zuriickgefithrt werden koénnen
[Leibfried2005].

Das RVM-Verfahren erfasst die sich an den Kontaktelektroden eines Isolierstoffes nach einer
definierten Formierung mit Gleichspannung und anschlieBendem KurzschlieBen des Dielektri-
kums aufgrund von im Material noch vorhandener Polarisationen einstellende so genannte
Riickkehrspannung. Diese Diagnosemethode wird bevorzugt bei Isoliersystemen mit nicht zu
hohem Isolationswiderstand angewandt, wie z. B. Ol-Papier-Isolierungen in Leistungstransfor-
matoren oder Energiekabeln, wobei vorwiegend Korrelationen zwischen Bewertungsgro3en aus
Analysen von Ruckkehrspannungsverlaufen und dem im Isoliersystem vorhandenen Feuchtege-
halt von Interesse sind. Da das Messverfahren durch eine Verbindungstechnik zwischen Messge-
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rat und Priifobjekt charakterisiert werden kann, die auf dem Anschluss von nur einer Klemme
basiert, mussen die verwendeten Messeinrichten geeignete Eingangskennwerte aufweisen, um
deren Einfluss auf die Verldufe der Rickkehrspannungen ausschlieBen zu kénnen. Im Bereich
PE/VPE-isolierter Energiekabel wird dieses Diagnoseverfahren infolge des hohen Isolationswi-
derstandes im Allgemeinen nur begrenzt eingesetzt [Zaengl2003b, Leibfried2005]. Dort wurde
in der Vergangenheit verbreitet eine Diagnosetechnik angewandt, die als ,isothermal relaxation
current (IRC)“-Analyse bezeichnet wird und auf Depolarisationsstrommessungen im Zeitbereich
basiert. Mit Hilfe einer komplexen Auswerteroutine wird mit der Methode eine als Alterungsfak-
tor oder -beiwert definierte Kenngrof3e ermittelt, die mit der elektrischen Restfestigkeit korreliert
[Beigert1995].

Anmerkungen hinsichtlich der beiden anderen, zuvor aufgefiihrten Verfahren aus dem Bereich
der dielektrischen Spektroskopie sollen an dieser Stelle entfallen, da sie Bestandteil eigener ex-
perimenteller Untersuchungen zur Zustandscharakterisierung unterschiedlich laborgealterter
VPE-Isolierungen sind und daher in den Kapiteln 3.3.1 und 3.4 eingehend beschrieben werden.

2122 Teilentladungsmessung

Teilentladungen (TE) resultieren bei fortdauernder Aktivitat in polymeren Isolierstoffen in einer
irreversiblen Materialschadigung, die nach Dauerbeanspruchungen mit Feldstdrken deutlich un-
terhalb der elektrischen Kurzzeit- und der thermischen Langzeitfestigkeit in Form eines Erosi-
onsdurchschlags zum elektrischen Versagen des Materials fihren. Dabei entsteht insbesondere
durch Wechselspannungsbeanspruchungen eine periodische elektrische Zerstérung und damit
fortschreitendes ,,electrical treeing®. Dartiber hinaus ist eine chemische Erosion des Isoliermate-
rials infolge von durch TE erzeugte Zersetzungsprodukte zu beobachten [Beyer1986]. Bevorzugt
treten TE in materialinhdrenten Defektstrukturen oder infolge von durch Werkstoftinhomogeni-
taten verursachten lokalen Felduberhohungen auf. Die Entwicklung der Materialdegradation
wird ausgehend vom erstmaligen Aufbrechen molekularer Strukturen, dem oft nur mit hochemp-
findlichen Lichtemissionsmessungen detektierbaren Initialautbruch, durch kontinuierliches Ka-
nalwachstum charakterisiert. Dabei sind mit dem Initialautbruch nicht zwangslédufig messbare
TE verbunden [Konig1993]. Das Kanalwachstum wird durch die in den Kanalstrukturen auftre-
tenden Prozesse und die Isolierstoffmorphologie und die -temperatur beeinflusst. Weiterhin tiben
mechanische Spannungen innerhalb des Dielektrikums sowie der in den TE-Kanéilen herrschen-
de Gasdruck Einfluss auf die Kanalausbreitung aus. Im Fall einer polymeren Kabelisolierung ist
von einer Zeitdauer von mehreren Minuten bis zu einigen Stunden fiir die Entwicklung vom Ini-
tialaufbruch hin zum vollstandigen Durchschlag auszugehen, wobei kurz vor einem Durchschlag
die Intensitédt der TE-Signale, insbesondere die registrierte Ladung, deutlich ansteigt [Beyer1989,
Schichler1996].

TE-Messungen an VPE-isolierten Energiekabeln fiir Hoch- und Hochstspannungsanwendungen
werden zum einen als zuverldssige Fehlererkennung im Rahmen von Typ- und Routinepriifun-
gen und zum anderen bei Vor-Ort-Prifungen von Kabelanlagen eingesetzt, wobei Vor-Ort-
Messungen von Teilentladungen sowohl in Form von Inbetriebnahmen als auch im Fokus der
Betriebsmittelzustandsbewertung durch Wiederholungsprifungen realisiert werden [Pesch-
ke1998]. Dabei ergeben sich aktuelle Problematiken der TE-Messung Vor-Ort aus z. Z. erreich-
baren Messempfindlichkeiten, die in Tunnelanlagen bis zu 5 pC und an im Erdreich verlegten
Kabelanlagen hingegen nur 100 pC betragen konnen [Kirchner2005].
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Die TE-Messung ist allgemein eine sehr verbreitete Diagnosetechnik, die mehrere KenngrofBBen
zur quantitativen Auswertung bereitstellt. Dabei handelt es sich in erster Linie um die scheinbare
Ladung von TE-Impulsen, die Phasenlage und die Amplituden- und Phasenlageverteilung von
TE-Signalen sowie die Spannungsdifferenz zwischen zwei aufeinander folgenden TE. In diesem
Zusammenhang sind die Bezeichnungen @-g-n bzw. Au-@-n Muster gebrauchlich. Eine Zu-
standsbewertung kann durch Vergleich von gemessenen TE-Signalen und deren Muster mit zu-
vor ermittelten Referenzwerten erfolgen, wobei die Beachtung der jeweils vorliegenden Randbe-
dingungen von erheblicher Bedeutung ist. Dabei sind sowohl Betriebsmittelspezifika als auch
Nutzungs- und Installationshistorien sowie TE-Erfassungsbedingungen zu beriicksichtigen. Eine
Erhohung der Aussagequalitat ist durch statistische Erfassung des TE-Verhaltens moglich und
wird in der Praxis z. B. in Datenbankkonzepten umgesetzt [Gulski2002].

Das Auftreten von TE stellt einen komplexen physikalischen Prozess dar, so dass TE-
Intensitdten z. B. von Hochspannungskabeln im Betrieb nur in Form eines Monitoring {iber einen
langeren Zeitraum aufgrund ihres stochastischen Charakters zu erfassen sind, um Erkenntnisse
hinsichtlich einer Zustandsbewertung des Betriebsmittels zu erlangen. Eine zeitlich periodische
TE-Messung verkorpert aber nur einen ersten Schritt, da z. B. eine plotzlich auftretende Ande-
rung eines Isolationszustandes infolge transienter Uberspannungen nur durch kontinuierliche TE-
Messungen registriert werden kann [Lemke2005]. Jedoch existieren auch Vorbehalte gegentiber
Monitoringansédtzen im Bereich extrudierter Hoch- und Hochstspannungskabeln aufgrund des
erzeugten Datenumfanges und der damit verbundenen Schwierigkeit geeigneter Datenverarbei-
tung und -interpretation [Pultrum2004].

Existierende Ansdtze zur Zustandbewertung extrudierter Energiekabel auf der Basis von TE-
Messungen beschrianken sich vornehmlich auf Prifungen an freigeschalteten Kabelstrecken und
weisen somit keinen Monitoringcharakter auf. Dafiir existieren zur Vermeidung eines hohen
Prufleistungsbedarfs an verlegten Kabeln unterschiedliche Prifspannungskonzepte. Zum einen
werden vorwiegend an Mittelspannungskabeln sinustormige Spannungsverldufe mit 0,1 Hz ge-
nutzt, die bei verschiedenen Beanspruchungsniveaus angewandt werden. Weiterhin werden auch
gedampft schwingende Priifspannungen eingesetzt, wobei deren Eignung zur TE-Messung bisher
auf den Mittelspannungsbereich begrenzt ist. Jedoch wird die Entwicklung der Akzeptanz des
Verfahrens fur polymerisolierte Hochspannungskabel vorangetrieben [Gulski2004]. Zum ande-
ren ermoglichen auch Kurzeitprifungen mit Resonanzanlagen im Frequenzbereich zwischen
20 Hz und 300 Hz an Mittel- und Hochspannungskabelanlagen bei erhohtem Beanspruchungsle-
vel eine Aufdeckung kritischer Defekte [CIGRE2002].

Eine kontinuierliche TE-Uberwachung von Mittelspannungskabeln wird jedoch aktuell in den
Niederlanden in einem Teilbereich des Energieversorgungsnetzes installiert, wobei TE-Signale
jeweils gleichzeitig an den beiden zuginglichen Enden einer Kabelstrecke gemessen werden.
Dabei ist eine hochexakte zeitliche Synchronisierung der Messsysteme erforderlich, da aufgrund
von Dampfungseffekten und Storsignalen eine wesentliche Signalabschwichung verursacht
wird. Durch eine komplexe Signalverarbeitung und spezielle Auswertungsmethoden wird somit
eine Schwachstellendetektion bis auf wenige Meter genau moglich sein [ Steennis2006].

Zum Abschluss der Ausfithrungen tiber TE-Messungen zur Zustandsbewertung an polymeriso-
lierten Energiekabeln ist zu erwdhnen, dass Kabelsysteme aktueller Fertigungstechnologie, die
einen entsprechend der Standards IEC 60840 und 62067 vorgegebenen Prifumfang erfolgreich
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bestanden haben, als ganzheitliche Energietibertragungseinheit nach ihrer Inbetriebnahme im
Rahmen der Messempfindlichkeit als TE-frei bezeichnet werden. Ein Monitoringansatz hinsicht-
lich einer Zustandsbewertung ist auf den Garniturenbereich zu beschranken, da hier vornehmlich
ein Potenzial fiir TE zu beobachten ist. Fir eine kontinuierliche TE-Messung an Garnituren wer-
den daher Einheiten benotigt, die energetisch passiv, empfindlich, storunanfillig und dauerhaft
robust sind. Es sind Datenfernabfrageeinrichtungen sowie geeignete Datenauswertemethoden,
wie z. B. Impulsformanalyse, phasenaufgeloste 3D @-g-n Muster, Trendanalyse oder Wavelet-
basierte Storunterdriickung, fir ein Monitoring notwendig [Pommerenke2000, Lewin2005].

2.2 Nicht elektrische Verfahren

Die im Rahmen dieser Arbeit naher vorgestellten nicht elektrischen Verfahren zur Charakterisie-
rung von VPE-Isolierungen sind aufgrund ihres spektroskopischen Formats immer mit einer
Probenentnahme aus einem vollstindigen Energiekabel verbunden. Meistens unterliegen die
entnommenen Testexemplare dariiber hinaus einer weiteren verfahrensspezifischen Probenprépa-
ration. Die Auswahl der im Folgenden beschriebenen Untersuchungsmethoden erfolgte vor dem
Hintergrund, dass Defekt- bzw. Hohlraumstrukturen kleinster Abmessungen als Initiierungsmus-
ter von Materialdegradationen anzusehen sind, in dessen Folge morphologische Verdnderungen
zu komplexen Alterungsprozessen fithren. Derartige Gefligedominen kénnen sowohl mit Bild
gebenden Verfahren als auch durch analytische Korrelation von Messgrof3en mit charakteristi-
schen Kennwerten gekennzeichnet werden.

2.2.1 Positronen-Annihilations-Spektroskopie (PAS)

Die Positronen-Annihilations-Spektroskopie (PAS) ist eine experimentelle Methode zur direkten
Bestimmung des freien Volumens von z. B. teilkristallinen Polymeren. Dabei werden Positro-
nen'? als Sonden zur Bestimmung des freien Volumens eingesetzt. Positronen konnen durch
Paarerzeugung mit hochenergetischen JStrahlen oder durch die Nutzung der Bremsstrahlung
von MeV-Elektronen generiert werden. Die Empfindlichkeit der Methode ist darauf zuriickzu-
fithren, dass in Hohlrdumen, Versetzungen oder Defekten die Elektronendichte gegeniiber der
unmittelbaren Umgebung signifikant erniedrigt ist. Ein Positron orientiert sich wiahrend der Dif-
fusion durch den Werkstoff anhand der elektrischen Potenziale vorhandener Defekte. Dabei sind
Form und Tiefe der vorherrschenden elektrischen Potenziale entscheidend fiir den Annihilati-
onsprozess. Ist z. B. die Tiefe des Potenzials einer Positronenfalle so grof3, dass das Positron
nicht durch thermische Energie entweichen kann, so bleibt es bis zu seiner Zerstrahlung in die-
sem Defekt lokalisiert. Das Positron annihiliert mit Elektronen aus der Umgebung des Defektes.
Die bei der Annihilation entstehende Strahlung enthilt somit charakteristische Informationen
tiber die Elektronenstruktur des untersuchten Materials [Mogensen1995].

Insbesondere aufgrund der geringen Wechselwirkung der Positronen mit dem Polymer stellt die
PAS ein geeignetes Verfahren zur Analyse der GroB3e von Hohlrdumen im Nanometerbereich
dar. Durch Verwendung mono- und niederenergetischer Positronen lassen sich diinne Filme und
Oberflachenbereiche tiefenaufgelost analysieren. Eine Besonderheit der Positron-Elektron-
Wechselwirkung stellt die Bildung eines Positroniums dar. Darunter ist ein metastabiler wasser-
stoftahnlicher Zustand zu verstehen, der aus einem Positron und einem Elektron gebildet wird.
Die Bildungswahrscheinlichkeit eines Positroniums in dielektrischer Materie hdngt wesentlich

'2 Antiteilchen der Elektronen, die mit ihnen bis auf ihre elektrische Ladung in allen Eigenschaften iibereinstimmen
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von der Menge freier Elektronen im Diffusionsbereich des Positrons ab, die zuvor in der Spur
des Positrons gebildet wurden [Mogensen1995].

Hinsichtlich einer Charakterisierung des freien Volumens teilkristalliner Polymere wird mit Hil-
fe der PAS die Verteilung der Lebensdauern von in die Probe eingebrachten Positronen ermittelt.
In der Regel liegen diese im Bereich weniger Nanosekunden. Aufgrund der unterschiedlichen
Weise der Positron Annihilation kénnen verschiedene Zeitbereiche beobachtet werden [Mogen-
sen1995, Bigg1996]:

¢ Das Positron verbleibt wihrend seiner Lebensdauer in einem freien Zustand und zerstrahlt
anschlieend mit einem Elektron. Die mittlere Lebensdauer liegt im Bereich von 200 ps bis
300 ps.

* Das Positron wird an einem Ort unterdurchschnittlicher Elektronendichte in einer Potenzi-
almulde eingefangen. Die mittlere Lebensdauer erhoht sich daher auf 300 ps bis 500 ps.

* Das Positron bildet in Isoliermaterialien mit einem Elektron aus seiner Spur im Verhéltnis
3:1 so genannte Ortho-Positronium (0-Ps) und Para-Positronium (p-Ps). Das p-Ps zerstrahlt
durchschnittlich bereits nach 125 ps, und die mittlere Lebensdauer des o-Ps betragt abhan-
gig von z. B. der Struktur des freien Volumens des untersuchten Polymers etwa 1 ps bis
10 ns.

Dabei koénnen insbesondere Elektronenakzeptorgruppen in der Materiematrix die Positronium-
bildung hemmen. Bei Untersuchungen von Polymeren liegen meistens drei bis vier Zerfallsarten
vor, wobei die langste Lebensdauer tiblicherweise der Zerfallszeit des o-Ps zugeordnet wird.

Experimentelle Untersuchungen hinsichtlich von Positronlebensdauern in Abhéngigkeit von ver-
schiedenen Materialbeanspruchungen zeigen, dass eine quantitative Bestimmung von Anderun-
gen des freien Volumens nur mit grofBter Sorgfalt moglich ist, da die Verdanderungen oftmals nur
sehr gering sind. Nichtsdestotrotz sind aus physikalischer Sicht Zuordnungen von o-Ps zu freien
Volumina in amorphen Dominen etabliert. Auf dieser Basis konnte z. B. in [Dlubek1998] ge-
zeigt werden, dass das lokale freie Volumen der amorphen Zonen von LDPE mit zunehmender
Temperatur infolge von Segmentbewegungen der Hauptkette zunimmt.

2.2.2  Transmissionselektronenmikroskopie (TEM)

Transmissionselektronenmikroskopien (TEM) werden fir hochauflosende Untersuchungen der
Polymerstruktur im Nano- und Mikrometerbereich eingesetzt. Die Vergrof3erungen betragen
etwa 10000...100000 : 1 [Sawyer1996]. Typische Anwendungen der TEM liegen im Bereich der
Analyse von lamellaren und sphérolithischen Strukturen in kristallisierbaren Polymeren sowie
von mehrphasigen Systemen, wie z. B. Blockcopolymeren und gefiillte Polymeren [Phil-
lips1983]. Eine Untersuchung teilkristalliner Polymere mit TEM erfordert eine spezielle Proben-
préparation. Dazu sind zunédchst Ultradinnschnitte mit einer Schnittdicke von ca. 50 nm bis
150 nm anzufertigen, die auf ein sehr feinmaschiges Kupfernetz aufgetragen werden. Dartiber
hinaus erfordert die Analyse von amorphen und kristallinen Zonen einen ausreichenden Kontrast
zwischen diesen Bereichen. Zur Kontrastierung werden die zu untersuchenden Proben in der
Regel in einen Schwermetalldampf, wie z. B. RuQ,, eingebracht. RuO,4 reagiert primar mit der
amorphen Phase und lagert sich daher bevorzugt dort ein. Im Durchstrahlungsexperiment der
TEM werden die Elektronen in Folge der Kontrastierung an den Schwermetallatomen stiarker
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gestreut, so dass amorphe Bereiche deutlich dunkler erscheinen als kristalline Doménen [Sawy-
er1996].

Bei TEM-Untersuchungen werden die Proben unter Vakuum mit beschleunigten Elektronen in
Wechselwirkung gebracht. Im Bereich materialwissenschaftlicher Untersuchungen werden Be-
schleunigungsspannungen von 200 kV oder hoher benotigt, wobei Abhangigkeiten zwischen der
Ordnungszahl der Atome, der angestrebten Auflosung und der Probendicke vorliegen. So muss
z. B. eine Probe umso diinner sein, je hoher die Ordnungszahl und je niedriger die Beschleuni-
gungsspannung ist. Beim Elektronendurchtritt durch die Probe entstehen elastische und unelasti-
sche Streueffekte, die letztlich das Streuvermogen und somit das Kontrastverhalten bestimmen.
Mit Hilfe von Objektlinsen wird der Elektronenstrahl nach dem Probendurchgang erfasst. Ent-
sprechende Linsensysteme erzeugen ein reelles, stark vergroBBertes Bild, das prinzipiell dem der
Lichtmikroskopie dhnelt. Dabei konnen je nach verwendeter Objektiv-Aperatur Hell- und Dun-
kelfeldmodi unterschieden werden. Im Hellfeldmodus wird der direkte Elektronenstrahl zur
Bildgebung genutzt, wodurch im Vergleich zum Dunkelfeldmodus, der den gestreuten Elektro-
nenstrahl verwertet, ein wesentlich schwacherer Kontrast erreicht wird. Dunkelfeldaufnahmen
weisen jedoch eine deutlich geringere Intensitat als Hellfeldbilder auf und werden daher insbe-
sondere zu Untersuchung kristalliner Materialien eingesetzt. Der Elektronenstrahl durchdringt im
TEM den Ultradiinnschnitt der Probe sowie die Linsensysteme und projiziert anschlieBend ein
Abbild auf einem Leuchtschirm, der zur Emittierung von sichtbarem Licht beim Elektronenauf-
prall mit einer fluoreszierenden Beschichtung versehen ist. Das Schirmbild wird anschlieBend
von hochempfindlichen CCD"*-Kameras aufgezeichnet und der weiteren Bildbearbeitung und
Archivierung am PC zugefuihrt [Sawyer1996].

TEM-Analysen zur Untersuchung alterungsbedingter Morphologieverdnderungen von VPE-
Proben wurden in der Vergangenheit z. B. in [Robertson1995] durchgefiihrt, wobei eine Isolier-
stoffbeanspruchung mit 24 kV/mm fir eine Dauer von 2340 h realisiert wurde. Dazu wurden
Dinnfilme von aus vollstindig aufgebauten Energiekabeln entnommenen VPE-Proben kontras-
tiert und hinsichtlich ihrer Lamellarstruktur studiert. Es konnte dabei festgestellt werden, dass im
Hinblick auf die Dicke des lamellaren Gefiiges der untersuchten Proben eine Homogenisierung
infolge der Alterungsbeanspruchung auftritt.

13 Ein ,,charge-coupled device (CCD)* ist ein lichtempfindlicher Halbleiterdetektor, der u. a. in der digitalen Foto-
grafie verwendet wird.
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3 Experimentelle Untersuchungen und deren theoretische Grundlagen

Im vorliegenden Kapitel werden zunéchst die an VPE-isolierten Kabeln vorgenommene Laboral-
terung und die dafiir verwendeten Anlagen vorgestellt. AnschlieBend werden die verschiedenen,
den Isolationszustand der zuvor unterschiedlich gealterten Kabelproben charakterisierenden
Messverfahren beschrieben, die im Rahmen dieser Arbeit angewandt worden sind. Es erfolgen
zunichst Angaben hinsichtlich der Bestimmung der elektrischen Restfestigkeit gealterter Kabel.
Danach wird tber die Messung und Analyse von Depolarisationsstromen im Zeitbereich berich-
tet, wobei sowohl isotherme als auch thermisch stimulierte Zustdnde an vollstdndigen Kabelpro-
ben realisiert wurden. Daran schliefft sich eine Schilderung dielektrischer Spektroskopien an
Kabeln im Frequenzbereich an. Den Abschluss des Kapitels bildet eine Vorstellung physikali-
scher Analyseverfahren, die weitere Erkenntnisse hinsichtlich struktureller Materialdinderungen
nach unterschiedlicher Alterungsbeanspruchung liefern. Dabei wurden hier Untersuchungen mit
magnetischer Kernresonanz (NMR), FTIR-Spektroskopien sowie Dichtemessungen durchge-
fihrt. Die Beschreibung der aufgefithrten Messverfahren geht einher mit der Formulierung theo-
retischer Grundlagen, die der entsprechenden Fachliteratur entnommen wurden.

3.1 Laboralterung von VPE-isolierten Kabeln

Laboralterungsversuche an Priflingslangen des zur Verfigung stehenden VPE-isolierten Mo-
dellkabels erfolgten im Rahmen dieser Arbeit unter Variation der elektrischen Feldstérke, der
Leitertemperatur und
der Beanspruchungs-
dauer. Zur Feldsteu-

Tabelle 3.1: Bereiche der untersuchten Alterungsparameter und dabei
angewandte Feldsteuertechnik

Alterungs- . - Bereich. ifriuelllfah?f:ri:i?s S/lonre-

parameter Einheit | ohne Feldsteue- | Silikonaufschiecbe-| Wasserendver- handener Silikon.
rung endverschluss schluss

E V/mm 0 13.1 max. 52.3 endverschliisse vom

5, °C 50...130 20...130 20...110 Typ FAE 10 der

f h max. 8760 max. 8760 max. 100 Firma Siemens so-

wie ein eigenentwi-
ckeltes Wasserendverschlusssystem zur Verfigung. In Tabelle 3.1 ist eine Zusammenstellung
tiber die untersuchten Bereiche der verschiedenen Alterungsparameter und die dabei eingesetzte
Feldsteuertechnik angegeben. Die Auswahl der Alterungsfeldstirken erfolgte vor dem Hinter-
grund, dass in der Literatur hinsichtlich beschleunigender elektrischer Alterungseffekte polyme-
rer Energiekabelisolierungen ein Schwellwertbereich von ungefahr 8 kV/mm bis 15 kV/mm dis-
kutiert wird, der etwa der Spanne zwischen mittlerer und maximaler Betriebsfeldstarke im
Bereich von 400 kV-Anwendungen entspricht [Parpal1997, Peschke1998, Laurent2003]. Wei-
terhin sollen Untersuchungen mit deutlich hoheren Alterungsfeldstarken zur Klarung von Syner-
gieeffekten bei elektrischen Beanspruchungen im zuvor erwihnten Schwellwertbereich sowie
zur Beurteilung zeitlicher Effekte dienen.

Maximale Alterungstemperaturen von 130 °C fithren mit groBer Wahrscheinlichkeit zum Auf-
schmelzen kristalliner Zonen innerhalb des teilkristallinen VPE. Infolge derartiger Verdnderun-
gen der Materialmorphologie sind Beeinflussungen der physikalischen Werkstoffeigenschaften
sowie darauf ansprechender Messgrof3en zu erwarten, die jedoch aufgrund von hier vorliegenden
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Temperaturgradienten innerhalb des Isolierstoffvolumens verschiedene Erscheinungsformen
aufweisen konnen.

Die im Rahmen dieser Arbeit als Variationsparameter festgelegte Temperatur des Prifobjektes
wird in den Versuchen durch Stromwérmeverluste hervorgerufen. Dazu erfolgte mit Hilfe von
Ringkernstromwandlern eine induktive Stromeinprdgung in den Kabelinnenleiter. Die Schirm-
drahte des Kabels fithrten wéahrend der gesam-

ten Versuche aufgrund einseitiger Erdung kei- 160 5

nen Strom. Da eine direkte Kontaktmessung °C

der Innenleitertemperatur eines Energiekabels 120 -

unter Spannungsbeanspruchung nicht moglich 100

ist, wurde in spannungsfreien Vorversuchen, oy’ 80 -

bei denen die verwendete Kabelprobe néhe- 60 4

rungsweise als in Luft verlegt betrachtet wer- 40 ]

den kann, der Zusammenhang zwischen Lei- 20

tertemperatur &, und  einzustellendem 0d—, S S S S
Heizstrom /Iy experimentell ermittelt. In An- 0 1(')0 2(')0 3(')0 4(')0 5(')0 A 700
lehnung an die Norm VDE 0278/628 wurden | ———=

H
dazu an einer Kabelprobe drei senkrecht zur

Kabelachse orientierte Messbohrungen mit Bild 3.1: Zusammenhang zwischen Leiter-
einem Durchmesser von 1,5 mm und einer temperatur 2, und Heizstrom /i des
Tiefe von 7,8 mm zur Aufnahme von Thermo- verwendeten  VPE-isolierten Mo-
elementen erstellt. Die eingebrachten und die dellkabels (Jy = 20 °C)
Leiteroberflache kontaktierenden Temperatur-

sensoren wurden mechanisch fixiert und die an den Bohrungen verdnderten Warmeabfuhrver-
héltnisse durch zusétzliches Anbringen geeigneter Warmeisolierung nivelliert. Neben den Leiter-
temperaturen an den drei Messstellen wurde dort auch die jeweilige Manteltemperatur registriert.
Die Kalibriermessungen erfolgten durch kontinuierliche Erfassung der Temperaturen an den
insgesamt sechs Messpunkten mit Thermoelementen von Typ K. Weiterhin wurde der eingestell-
te Heizstrom mit einem Zangenamperemeter vom Typ Hioki 3265 Clamp on AC/DC Hi Tester
der Firma Hioki aufgenommen. Die stationdre Endtemperatur bei einem vorgegebenen Heiz-
strom wurde erreicht, wenn sich die Temperatur innerhalb einer Stunde um nicht mehr als ma-
ximal 1K anderte. Zur Uberpriifung korrekt kontaktierter Temperatursensoren wurden mindes-
tens drei Wiederholungsmessungen durchgefiihrt. Die Ergebnisse der Temperaturkalibrierung
des verwendeten VPE-isolierten Modellkabels unter Umgebungsbedingungen sind in Bild 3.1
illustriert.

Fur die Bewertung der Temperaturkalibrierung kann davon ausgegangen werden, dass sich die
Leitertemperatur des Priifkabels in Abhédngigkeit vom in dem Innenleiter induzierten Strom so-
wie den herrschenden Umgebungsbedingungen einstellt. Die Alterungsversuchsstinde befanden
sind in einer ausreichend grof3en Versuchshalle, in der im Jahresmittel eine Varianz der Raum-
temperatur von etwa 8 K festgestellt wurde. Es ist daher kein groB3er Einfluss der AuBBentempera-
turen auf die Untersuchungsergebnisse zu erwarten. Die Warmeabgabe des Priiflings an die Um-
gebung erfolgte durch freie Konvektion. Bei Lage der Kabelpriflinge auf dem Boden wurden die
verdnderten Warmeabgabeverhéltnisse durch einen Stromreduktionsfaktor von 0,95 beriicksich-
tigt [Heinhold1987].
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Zur Verifikation der Ergebnisse aus den Temperaturkalibrierungsversuchen wurde eine Ver-
gleichsauswertung mit den Angaben in [Holbell2000] vorgenommen. Dort findet sich ein An-
satz, bei dem die Manteltemperatur eines Energiekabels gemessen und anschlieBend auf der Ba-
sis eines thermischen Modells eine analytische Berechnung der entsprechenden Leitertemperatur
unter Berticksichtigung der herrschenden Umgebungsbedingungen durchgefiihrt wird. Dazu
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Bild 3.2: Verhiltnis zwischen Leitertempera-
tur &, und Temperaturgradient AT
tiber einer VPE-Isolierung fir Ener-

giekabelanwendungen

zeigt Bild 3.2 den sich bei einer vorgegebenen
Leitertemperatur iiber der Isolierung einstel-
lenden Temperaturgradienten unter Beriick-
sichtigung der Geometrieverhéltnisse des ver-
wendeten Modellkabels. Im Vergleich dazu
weist der experimentell ermittelte Kurvenver-
lauf eine sehr gute Ubereinstimmung auf.

3.1.1  Versuchsanlagen

Zur Durchfiihrung der Laboralterung VPE-
isolierter Modellkabel wurden Prifanlagen
verwendet, die eine Beanspruchung mit
netzfrequenter Wechselspannung und wabhl-
weiser Kombination mit induktiven Heizein-
richtungen ermoéglichen. Weiterhin konnten
separate Heizanlagen fiir rein thermische Be-
anspruchungsversuche genutzt werden. Dies

erfolgte in der Regel mit Kurzschlusstransformatoren. Alle verwendeten Versuchsanlagen waren
mit einer Einheit zur Erfassung der Beanspruchungsdauer ausgestattet und registrierten die je-

230V
50Hz

6 8

1: Schutzeinrichtung

2: Betriebsstundenzihler
3: Handstelltransformator
4: Voltmeter

5: Sicherungsautomat

6: Hochspannungs-Priiftransformatorkaskade
7: Edelgassicherungen

8: Vorwiderstand

Bild 3.3: Prinzipschaltbild der Wechselspannungsanlagen zur Alterung von VPE-isolierten Mo-

dellkabeln
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weils aktuelle Beanspruchungsspannung sowie den momentanen induktiven Heizstrom. Der
grundsétzliche Aufbau der Alterungsversuchsstidnde ist in Bild 3.3 dargestellt. Als Hochspan-
nungs-Priftransformatorkaskaden kamen verschiedene Verschaltungen nach Fischer zum Ein-
satz. Diese wiesen maximale Nenn-Oberspannungen von 100 kV und 200 kV bei Nennleistun-
gen von 5 kVA und 20 kVA auf.

3.1.2  Alterungsprogramm

Zur Veranschaulichung der durchgefihrten Alterungsbeanspruchungen an VPE-isolierten Mo-
dellkabeln dient in diesem Abschnitt Tabelle 3.2, die dariiber hinaus die an den verschiedenen
Alterungskollektiven realisierten Untersuchungsverfahren aufzeigt. Dabei stellen die im Nach-
folgenden angegebenen Wechselspannungen bzw. -feldstarken Effektivwerte dar. Die Priitkapa-
zitét einer vollstandigen Kabelprobe betrug fiir die Laboralterung ca. 1260 pF. Fir die diagnosti-
schen Priifungen reduzierte sich diese Grof3e im Wesentlichen aus experimentellen Griinden auf
etwa 540 pF. Die physikalischen Analysen wurden demgegeniiber an Kleinproben bzw. Diinn-
schnitten vorgenommen. Weitere Angaben iiber die spezifischen Probenabmessungen fiir die

Tabelle 3.2: Ubersicht der an unterschiedlich gealterten VPE-isolierten Modellkabeln
durchgefithrten Untersuchungsverfahren (X: durchgefiihrt)

RF (elektrische Restfestigkeit) NMR (nuclear magnetic resonance)
ITD (isotherme Depolarisation) FTIR (Fourier-Transform-Infrarot)
TSD (thermisch stimulierte Depolarisation) N (Kollektivumfang)
FDS (diclektrische Spektroskopie im Frequenzbereich)
Parameter .
RF | ITD | TSD | FDS | NMR | FTIR |Dichte
£, J,und 7, N
50 °C — max. 2000 h 3 X X X X
50 °C-5000h 6 X X X X X X
70 °C — max. 2000 h 3 X X X X X
90 °C — max. 5000 h 3 X X X X X X
0 kV/mm
90 °C-8760 h 6 X X X X
110 °C — max. 2000 h 3 X X X X X X
110 °C - 5000 h 6 X X X X X X
130 °C — max. 2000 h 3 X X X X X
20 °C - 5000 h 6 X X X X X X X
20 °C-8760 h 6 X X X X
50 °C-5000h 6 X X X X X X X
70 °C - 5000 h 6 X X X X X X X
90 °C - 5000 h 6 X X X X X X X
13,1 kV/mm
90 °C-8760 h 6 X X X X
110 °C —-2000 h 6 X X X X
110 °C - 5000 h 6 X X X X X X X
130 °C —-2000 h 6 X X X X
130 °C - 5000 h 6 X X X X X X X
20 °C —max. 100 h 8 X X X X X X X
50 °C —max. 100 h 7 X X X X X X X
> 13,1 kV/mm
70 °C —max. 100 h 6 X X X X X X X
max. 52,3 kV/mm
90 °C —max. 100 h 5 X X X X X X X
110 °C —max. 2,5h 5 X X X
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einzelnen Untersuchungsmethoden sind den die Verfahren beschreibenden Kapiteln 3.2 bis 3.5
zu entnehmen. Die in der Tabelle als nicht durchgefiihrt gekennzeichneten Untersuchungen an
einzelnen Alterungskollektiven sind in aller Regel auf praktische Ursachen zuriickzufiihren, wie
z. B. Nichteignung von Proben aufgrund vorangegangener Priifungen. Die im Rahmen dieser
Arbeit absolvierte Variationsbreite hinsichtlich der Dimensionen der Beanspruchungsparameter
sowie der applizierten Diagnoseverfahren ist als Kompromiss zwischen einer bestmoglichen
Orientierung an der Praxisrelevanz, dem zur Verfligung stehenden Zeitraum sowie den nutzbaren
Moglichkeiten im Labor zu betrachten.

3.2 Bestimmung der elektrischen Anfangs- und Restfestigkeit

Kenntnisse der elektrischen Anfangsfestigkeit stellen hinsichtlich der Beschreibung von lebens-
dauerverbrauchenden Beanspruchungen eine wesentliche Basis zur Formulierung des Ausgangs-
zustandes eines Betriebsmittels dar. Im Rahmen dieser Arbeit erfolgte die Bestimmung der elekt-
rischen Anfangsfestigkeit des verwendeten VPE-isolierten Modellkabels in zwei aufeinander
aufbauenden Prifprozeduren. Weiterhin stellt die Ermittlung elektrischer Restfestigkeiten als
zerstorendes Prifverfahren zur Zustandsbeschreibung gealterter Energiekabelanlagen eine ver-
breitete Korrelationsgrof3e zu Kennwerten aus anderen diagnostischen Verfahren dar (vgl. Kapi-
tel 2.1.1.1). Im nachfolgenden Unterkapitel werden die einzelnen Priifablaufe néher beschrieben.

3.2.1 Versuchsaufbau und -durchfiihrung

Die Feldsteuerung im Rahmen der Anfangs- und Restfestigkeitspriifungen VPE-isolierter Mo-
dellkabel erfolgte mit Hilfe eines Wasserendverschlusssystems. Dabei wird durch eine refraktiv-
resistive Steuerung des elektrischen Feldes am abgesetzten Kabelende der Feldverlauf durch
Nutzung der hohen Permittivitatszahl des Wassers in Kombination mit dessen vergleichsweise
niedrigem ohmschen Widerstand gezielt beeinflusst. Das Potenzialgefille am Kabelende wird
durch Steuerung der Wassertemperatur, des Wasserwiderstandes sowie der Durchflussgeschwin-
digkeit des Wassers in einem Umlauf getriebenen geschlossenen Kreislauf vergleichmafBigt. Da-
zu wurden Tauchkiihler mit einer Gesamtleistung von 2 kW zur Temperaturregulierung, Misch-
bettionentauscher zur Demineralisierung und somit zum Steuern des Wasserwiderstandes sowie
mehrere manuelle Durchlaufventile eingesetzt. Zusitzlich sorgten Filterpatronen auf der Basis
von Kunststofffasern mit einem Abscheidegrad von 12 um fiir das Zurtickhalten von Schwebe-
stoffen. Im Neuzustand des verwendeten Mischbettharzes konnte mit der Anlage eine Wasser-
leitfahigkeit von weniger als 0,4 pS/cm erreicht werden. Der Betrieb des Systems hinsichtlich
einer auf die Priifaufgabe abgestimmten Potenzialsteuerung erforderte einen Kompromiss zwi-
schen optimaler linearer Steuerung durch eine hohe Wasserleitfahigkeit sowie der damit inharen-
ten Erwarmung des Prozesswassers. Im Rahmen der durchgefiihrten Versuche lie3 sich eine op-
timierte Feldsteuerung mit Leitfahigkeiten von 1,25 uS/cm bis 2,5 pS/cm  und
Wassertemperaturen von max. 35 °C erzielen, so dass Versuche bis zu einer maximalen Wech-
selspannung von etwa 240 kV realisiert werden konnten.

Das angewandte Verfahren zur Ermittlung der Anfangsfestigkeit des verwendeten VPE-
isolierten Modellkabels besteht aus zwei separaten Prufprozeduren. Zunichst erfolgte die Be-
stimmung der intrinsischen elektrischen Festigkeit bei Raumtemperatur in Form eines Ramptests
unter Beachtung der Empfehlungen aus VDE 0303/21. Die Spannung wurde dabei von Null be-
ginnend mit einer konstanten Steigerungsgeschwindigkeit von 10 kV/s bis zum Durchschlag
erhoht. Das Probenkollektiv fiir diesen Versuch umfasste neun Proben. Mit Hilfe des in Kapi-
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tel 3.2.2 naher beschriebenen Auswerteverfahrens wurde aus dieser Datenbasis ein Referenzwert
ermittelt, der fiir das anschlieBende Prufverfahren als Grundlage verwendet wurde. Dies erfolgte
dahingehend, dass ausgehend von einem Startwert, der zu 30 % des zuvor bestimmten Refe-
renzwertes angenommen wurde, eine Steigerung der anliegenden Spannung um jeweils 10 kV in
sukzessiven Stufen bis zum Durchschlag der Probe realisiert wurde. Die Stufendauer betrug da-
bei jeweils 5 min. Als relevanter Stehspannungswert zur weiteren Datenauswertung wurde im-
mer die letzte Spannungsstufe verwendet, der der Prifling tiber der volle Stufenzeit ohne Durch-
schlag standhielt. Ein Stufentest zur Bestimmung der Anfangsfestigkeit ist sinnvoll, da aufgrund
der unterschiedlichen Art der Spannungsbeanspruchung die Werte im Ramptest und im Stufen-
test verschieden sind und ein sinnvoller Start des Stufentests mit einem aus dem Ramptest ermit-
telten Wert beginnen sollte. Die Steptestversuchsrethe wurde in Abhédngigkeit von der Leiter-
temperatur durchgefiihrt, die dabei Werte von 20 °C, 50 °C, 70 °C, 90 °C, 110 °C und 130 °C
stationdr annahm. Zur statistischen Absicherung der Ergebnisse wurde fiir jede Temperaturstufe
ein Kollektiv von mindestens sieben Proben gepriift und entsprechend der Erlauterungen in Ka-
pitel 3.2.2 ausgewertet. Die Versuche bei hoheren Temperaturen erforderten zur Sicherstellung
einer konstanten Leitertemperatur des Priflings entsprechende Vorlaufzeiten, die im Bereich
zwischen 2,5 hund etwa 4,5 h lagen. Zur Verdeutlichung des Versuchsaufbaus dient Bild 3.4.

*— )
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1: hochspannungsseitige Leiterkurzschlussverbindung 2: Ringkernstromwandler

Bild 3.4: Prinzipdarstellung des Versuchsstandes zur Bestimmung der elektrischen Durch-
schlagfestigkeit von VPE-isolierten Modellkabeln unter Verwendung eines Wasser-
endverschlusssystems

Zum Abschluss der Verfahrensbeschreibungen zur Bestimmung der elektrischen Anfangsfestig-
keit VPE-isolierter Modellkabel sei auf die dafiir notwendige Probenkonditionierung eingegan-
gen. Erkenntnisse z. B. aus [Kober1994, Schiller1996] zeigen deutlich die Unverzichtbarkeit
einer thermischen Vorbehandlung zur Entfernung von Vernetzerspaltprodukten, die beim
Verbleib im Isolierstoffvolumen eine unzuliassige Erhohung der Festigkeitswerte verursachen.
Daher wurde vor den Prufungen der elektrischen Anfangsfestigkeit in Anlehnung an
VDE 0276/605-A1 eine thermische Vorbehandlung der Kabelproben mit 90 °C fir die Dauer
von sieben Tagen durchgefiihrt.

Im Anschluss an verschiedene elektrische und thermische sowie kombinierte Alterungsbean-
spruchungen wurde die elektrische Restfestigkeit der Kabelkollektive bestimmt. Dies erfolgte in
Anlehnung an den Vorschlag von [Weck1989], da sich diese Form des Stufentests (vgl. Kapi-
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tel 2.1.1.1) zur Abschitzung der Restfestigkeit gealterter Energiekabel mit Polymerisolierung als
sinnvoll erwiesen hat. Der Stufentest wurde bei einem Spannungspegel von 36 kV und einer Stu-
fendauer von 60 min begonnen und dann unmittelbar mit einer Stufenidnderung von 6 kV fur
jeweils 5 min bis zum Durchschlag weitergefithrt. Auch in diesem Priufverfahren wurde der
Stehspannungswert als relevante Kenngro3e verwendet. In der Regel umfasste der Priifumfang
finf Proben je Alterungsbeanspruchung. Der zeitliche Verlauf der Prufprozedur ist in Bild 3.5
dargestellt.

3.2.2 Auswertung und Ergebnisdarstellung

35 —— , , . . Die Auswertung von Priifergebnissen aus Un-
s0d.: : : : : tersuchungen hinsichtlich der elektrischen Fes-
] tigkeit fester Isolierstoffe erfordert aufgrund
I von Streuungen durch zufillig verteilte Mate-

> 209 rialinhomogenititen ein statistisches Verfah-
S 15 ren. Eine in der Hochspannungstechnik weit
104 verbreitete Methode zur statistischen Auswer-
5] : : : : tung von Zerstorungsprifungen ist die Wahr-

0] ; ; ; ; scheinlichkeitsverteilung nach Weibull. Dieses

UL Verfahren ist der Gruppe der Extremwertver-

teilungen zuzuordnen und eignet sich daher

zur Evaluation von schwachstellendominierten

Bild 3.5: Angewandter Stufentest zur Be- Durchschlagrealisierungen [Dokopoulos1968,

stimmung der elektrischen Restfes-  Fischer1974]. Im Rahmen der durchgefithrten

tigkeit von Modellkabeln Versuche wurden die empirischen Messergeb-

nisse durch die zweiparametrige Form der

Weibull-Verteilungsfunktion approximiert und die zugehorigen Parameter geschitzt. Die zwei-
parametrige Weibull-Verteilungsfunktion lautet [Weibull1951, Fischer1974]:

F(x):1—exp(—(x/x0)a) (3.1)
mit x : Messvariable
Xo : Weibull-Nennwert
a . Streuparameter.

Die Parameterschitzung erfolgt dabei nach der Maximum-Likelihood-Methode. Das Schétzver-
fahren geht von einer konkreten Stichprobe (xy, ..., x,) des Umfanges » aus einer nach F(x) ver-
teilten Grundgesamtheit aus. Enthélt eine Verteilungsfunktion F(x) z. B. die Parameter a und b,
so stellt die Likelihood-Funktion L(xi, ..., xn, @, b) ein Mal3 fiir die Wahrscheinlichkeit dar, dass
die vorgegebene Stichprobe tatsachlich gemessen wird. Prinzipiell wird durch dieses Verfahren
die wahrscheinlichste Kombination der Parameter a und b bestimmt, d. h. fir die die Funktion L
ihr Maximum annimmt. Dartiber hinaus kénnen mit dem Maximum-Likelihood-Verfahren auch
Vertrauens- bzw. Konfidenzbereiche der gesamten Verteilungsfunktion ermittelt werden. Dabet
werden alle Parameterkombinationen erfasst, fur die der Wert der Likelihood-Funktion einen
bestimmten Anteil des Maximums nicht unterschreitet. Dieser Anteil hdngt von der Anzahl der
zu schitzenden Parameter ab und kann mittels einer weiteren Verteilungsfunktion ndherungswei-
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se berechnet werden. Der Wert der Likelihood-Funktion héngt auf8erdem stark vom Stichpro-
benumfang ab [Storm1986].

Die auf diese Weise ermittelten Wertepaare {x;, F(x;)} konnen anschlieend in einem speziellen
Koordinatensystem dargestellt werden. Dabei handelt es sich um ein so genanntes Wahrschein-
lichkeitsnetz, auf dessen Ordinate In(-In (1-£7)) und auf dessen Abszisse In(x;) aufgetragen ist.
Die in diesem Koordinatensystem dargestellten Messwerte werden mit einer Ausgleichsgeraden
angendhert, die durch lineare Regression berechnet wird [Dokopoulos1968]. Der aus diesem
Auswerteverfahren hervorgehende Weibull-Nennwert entspricht einer kumulativen Ausfallwahr-
scheinlichkeit von 63,2 %. Der Streuparameter a wird in der Literatur verbreitet als ,,slope” be-
zeichnet.

Anhand von in der Literatur bekannten Durchschlagtheorien fester Isolierstoffe wird im Folgen-
den ein kurzer Uberblick der fiir verlustarme Dielektrika relevanten Vorginge angegeben. Bei
festen Isoliermaterialien ist die Durchschlagfestigkeit keine Materialkonstante, sondern von
mehreren Einflussgrolen abhingig, wie z. B.

vom strukturellen Aufbau des Werkstoffes, der 10°
Form des elektrischen Feldes, der Art und kV
Dauer der Spannungsbeanspruchung, der
Temperatur und dem Volumen. Bei Verwen-
dung der Beanspruchungsdauer als Untersu-
chungsparameter konnen nach Bild 3.6 zwei
ineinander Ubergehende Sektionen unterschie-
den werden. Im Bereich sehr kurzer Zeiten
filhren vorwiegend elektronische Prozesse in
zum elektrischen Durchschlag (,,intrinsic
breakdown®). Fir diesen Durchschlagmecha- ¢
nismus existiert jedoch aufgrund der Vielfalt

verschiedener Materialstrukturen fester Die- Bild 3.6: Durchschlagfeldstirke /L in  Ab-
lektrika keine allgemein giiltige Theorie. Im hangigkeit von der  Beanspru-
Fall von teilkristallinen Polymeren ist nach chungsdauer 7 fiir PE [Beyer1986]
den Vorstellungen von Artbauer, z. B. in [Art-

bauer1970, Artbauer1996], im Wesentlichen von einem durch freie Volumina in amorphen Be-
reichen initiierten Prozessmechanismus auszugehen. Durch Energieaufnahme von Elektronen im
elektrischen Feld innerhalb dieser Zonen wird bei Uberwindung relevanter Energiebarrieren von
Ladungstragern ein Stromfluss ermoglicht. Aufgrund der damit verbundenen Warmeentwicklung
stellt sich eine tiberproportionale Ladungstrageraktivierung ein, die fiir weitere Stromflussaktivi-
tit sorgt. Innerhalb kurzer Zeit setzt ein lokaler Warmedurchschlag entlang des Strompfades ein,
der zu ausgeprigten Feldiiberhohungen fithrt und in einer Ausbreitung als Entladungskanal zwi-
schen den Elektroden im Durchschlag endet. Im Vergleich zum elektrischen Durchschlag deut-
lich ldangere Beanspruchungszeiten mit geringeren elektrischen Feldstarken fithren zum so ge-
nannten Erosionsdurchschlag. Dazu wird in [Jonscher1984] ein Modell beschrieben, das infolge
von Aneinanderreihungen statistisch im Isolierstoff verteilter Defekte in Feldrichtung mit hoher
Wabhrscheinlichkeit die Ausbildung einer Kanalstruktur initiiert, die eine Entwicklung grof3er
Stromdichten und somit eine thermische Materialzerstorung einleitet. Zur Kumulation der De-
fektstrukturen durch beschleunigte Ladungstrager ist in einer Konditionierungsphase eine gewis-
se elektrische Feldstarke notwendig, die auch als Schwellfeldstarke bezeichnet wird. Die La-

L 20°C

| Erosions-
Durchschlag : | durchschlag

elektrischer
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dungstragerbereitstellung kann dabei in Form von Elektroneninjektion oder innerer Elektronen-
aktivierung erfolgen. Hinsichtlich des zeitlichen Ablaufs der Konditionierungsphase spielen die
Materialstruktur und die momentane Feldverteilung eine grof3e Rolle. Insbesondere schwache
Energien aufweisende Van-der-Waals-Bindungen werden bevorzugt als Ausgangspunkte neuer
Defektbildungen betrachtet. Weiterhin treten bei moderaten elektrischen Feldstarkebeanspru-
chungen in defekthaltigen festen Isolierstoffen nach mehr oder weniger langer Beanspruchungs-
dauer Teilentladungen auf, in deren Folge ,electrical treeing™ zu einer Beschadigung des Iso-
liermaterials bzw. zum Durchschlag fiihrt [Beyer1986].

3.3 Dielektrische Spektroskopie im Zeitbereich

Zur Untersuchung von Relaxationsvorgiangen in festen Dielektrika sowie zur Zustandsbewertung
von festen und fliissigen Isoliersystemen der elektrischen Energietibertragung haben die Verfah-
ren der dielektrischen Spektroskopie verbreitet Anwendung gefunden. Dabei ist der Fokus der
Untersuchungen aus materialwissenschaftlicher Sicht auf die Analyse der molekularen Struktur
und deren Dynamik in Form der breitbandigen dielektrischen Spektroskopie (BDS) gerichtet,
wobei innerhalb eines Frequenzbereiches von etwa 10° Hz bis 10> Hz die Messung dipolarer
Relaxationsvorgénge infolge von Reorientierungsprozessen polarer Molekiile sowie die Bestim-
mung der elektrischen Leitfdhigkeit erfolgen kann. Als Relaxation wird dabei eine zeitlich ver-
spatete Reaktion des untersuchten Werkstoffes in Form der Polarisation auf seine Anregung
durch ein elektrisches Feld bezeichnet. Der Zeitunterschied zwischen dem Anlegen des Feldes
und der Polarisation hat dariiber hinaus einen irreversiblen Energieverlust zur Folge. Informatio-
nen hinsichtlich des molekularen Aufbaus des untersuchten Materials sind allerdings aufgrund
des geringen energetischen Anregungsniveaus dieses Frequenzbereiches im Vergleich z. B. mit
der Infrarot-Spektroskopie nicht zugénglich. Aufgrund der gro3en Frequenzbandbreite und der
damit verbundenen messtechnischen und apparativen Problemstellungen ist die vollstandige
BDS erst seit verhaltnismaBig kurzer Zeit durchfithrbar, wobei grundsitzlich zwischen Untersu-
chungen im Zeit- und Frequenzbereich unterschieden wird [Kremer2003, Zaengl2003a].

In diesem Unterkapitel erfolgt daher zunéchst eine Beschreibung der im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten Untersuchungen im Zeitbereich, wobei isotherme und thermisch stimulierte Ver-
fahren angewandt wurden. Uber dielektrische Spektroskopien im Frequenzbereich wird an-
schlieBend in Kapitel 3.4 berichtet.

3.3.1 Isotherme Depolarisation (ITD)

Im Bereich der dielektrischen Diagnostik von Betriebsmitteln der elektrischen Energietibertra-
gung im Zeitbereich erfolgt prinzipiell eine Bewertung der Wechselwirkungsphdnomene zwi-
schen elektromagnetischem Feld und untersuchtem Dielektrikum. Dazu kann z. B. eine mess-
technische Erfassung eines spezifischen Antwortsignals stattfinden, das sich aufgrund der
Reaktion eines Isolierstoffes auf eine sprungformige Anregung ausbildet. Dabei kann es sich
beispielsweise um die Messung von Depolarisationsstromen an zuvor durch ein elektrisches
Gleichfeld polarisierten Dielektrika handeln. Infolge der Anregung werden alle unter den herr-
schenden Randbedingungen relevanten Polarisationsmechanismen innerhalb des untersuchten
Dielektrikums initiiert [Porzel1996]. Ferner sind insbesondere bei verlustarmen VPE-Materialien
vor allem Eftekte durch Grenzflachenpolarisationen innerhalb des Isolierstoffvolumens an vor-
handenen Strukturinhomogenitdten zwischen Bereichen verschiedener elektrischer und dielektri-
scher Eigenschaften sowie in wesentlich geringerem Umfang dipolare Polarisationen
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[Zaengl2003a] von Bedeutung. Dariiber hinaus sind auch mikroskopische Grenzflachenpolarisa-
tionen, die bei festen Isolierstoffen geringer Leitfihigkeit Mechanismen bezeichnen, die das
Verweilen und den Transport von Ladungstragern in energetisch lokalisierten Zustinden be-
schreiben, zu bertcksichtigen [Wintle1983].

Weiterhin kénnen isotherme Depolarisationsstrome auch in dem Fall Informationen tber Polari-
sationsvorgange in Dielektrika liefern, wenn korrespondierende Polarisationsstrome durch Lei-
tungsstrome wiahrend der Formierphase maskiert werden [Adamec1978]. Es ist dabei jedoch zu
berticksichtigen, dass insbesondere bei Isolierstoffen mit sehr geringer Leitfahigkeit, wie z. B.
VPE, infolge der dielektrischen Verluste und des Innenwiderstandes der zur Polarisation ver-
wendeten Gleichspannungsquelle Polarisationseffekte nicht in unendlich kurzer Zeit ablaufen
konnen, so dass Relaxationen, die allgemein eine die zeitlich verzogerte Gleichgewichtseinstel-
lung eines Systems nach einer Zustandsdnderung beschreiben, zu erwarten sind.

Die zeitliche Abhédngigkeit von Depolarisationsstromen in festen polymeren Isolierstoffen ist auf
unterschiedliche Zeitdependenzen durch verschieden ablaufende Relaxationsvorgénge an inneren
Strukturinhomogenitaten zuriickzufiithren, wie sie bei VPE durch Grenzflaichen zwischen amor-
phen und kristallinen Zonen gegeben sind [Hersping1970]. In [Kliem1983] wurde bei Depolari-
sationsstrommessungen an Aluminiumoxidstrukturen mit variierenden Ladezeiten festgestellt,
dass bei vorgegebener endlicher Formierdauer nur die Polarisationsprozesse angeregt werden,
deren Relaxationszeiten maximal der Ladedauer entsprechen. Isotherme Depolarisationsstrome
erfassen daher nur die Mechanismen, die zuvor durch den Formiervorgang angeregt wurden.
Folglich liegt eine Distribution verschiedener Relaxationszeiten vor, aufgrund dessen dem unter-
suchten Material eine Art Gedéchtnis zugeordnet werden kann. Die Existenz von Relaxations-
zeitverteilungen wird in [Frohlich1958] auf eine Verteilung von Anregungsenergien der Relaxa-
tionsprozesse zurickgefiihrt.

Somit ist fiir heterogene und nicht isotrope Polymerwerkstoffe aufgrund ihrer komplexen Mate-
rialstruktur davon auszugehen, dass dielektrische Relaxationen in Form von sich verbreitet sogar
tiberlappenden Relaxationsmechanismen mit verteilten charakteristischen Relaxationszeiten zu
formulieren sind. Ansétze, die von einzelnen separaten Relaxationserscheinungen ausgehen, ge-
ben die tatsdchlichen Verhéltnisse oftmals nur unzureichend wieder. Hinsichtlich einer analyti-
schen Beschreibung isothermer Depolarisationsstrome, die von verteilten Relaxationsmechanis-
men verursacht werden, existieren in der Literatur eine Vielzahl von verschiedenen
Modellvorstellungen. In [Hill1985] wird eine Unterscheidung ausgewdéhlter Ansitze vor dem
Hintergrund von Kopplungs- und Wechselwirkungseffekten zwischen einzelnen Relaxationen
angegeben. In dem Fall ungekoppelter Relaxationseffekte liegt eine Beschrankung von Dipol-
wechselwirkungen mit der unmittelbaren lokalen Umgebung vor. Die Gesamtheit der Relaxatio-
nen verlduft somit weitestgehend parallel und kann fir identische Dipole mit dem Ansatz nach
Debye @(t) =exp (-1/T) beschrieben werden. Liegen andererseits Kopplungseffekte mit Zonen
auBBerhalb der lokalen Dipolumgebung vor, so verlaufen auftretende Relaxationen sequentiell,
wobei langsame Vorgénge in die Bereiche von bereits relaxierten schnelleren Ablaufen verscho-
ben werden konnen. In diesem eher hierarchischen Ansatz wird die Dynamik der Relaxation
selbst durch molekulare Wechselwirkungen im Dielektrikum bestimmt. Inhomogenitdten der
molekularen Umgebung bewirken dabei, dass sich ein Relaxationsprozess oftmals nicht mehr
durch eine einzelne Relaxationszeit beschreiben ldsst. Vielmehr muss eine Relaxationszeitvertei-
lung zu Grunde gelegt werden, die als eine Summe einzelner Debye-Funktionen aufgefasst wer-
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den kann. Betrachtet man den vollstindigen Prozess im Zeitbereich, so wird verbreitet die Kohl-
rausch-Williams-Watts-Funktion @7) = exp (-(/1)”) zur empirischen Beschreibung herangezo-
gen. Insbesondere fiir Zeiten 7 << T ndhrt sich diese Funktion dem Curie- von Schweidler-
Ausdruck @f) = @yt™ asymptotisch an, der schon sehr lange zur Approximation von Depolari-
sationsstromverlaufen verwendet wird [Wagner1913]. Jedoch liegt bei der Curie- von Schweid-
ler-Formulierung ein rein empirischer Naherungsansatz vor, der insbesondere fur 7 = 0 zu Inter-
pretationsdiskrepanzen fiihrt.

Neben den zuvor genannten Ansétzen zur Beschreibung isothermer Depolarisationsstrome findet
sich in der Literatur, z. B. in [Jonscher1990], ein weiterer, ganzlich anderer Grundgedanke zur
Formulierung des Antwortverhaltens eines Dielektrikums auf eine sprungformige Gleichfeldan-
regung. Dabei wird auf der Basis empirisch ermittelter fraktionierter Potenzgesetze nach einer
Fourier-Transformation eine formale analytische Unabhangigkeit hinsichtlich der Frequenz er-
reicht, was im Gegensatz zu einer dquivalenten Behandlung der zuvor genannten Ansétze steht.
Die unter der Bezeichnung ,universal dielectric response” aufgefiihrten Formulierungen
(1) O ¢™ fiir £ << 1/ag und @(¢) O ¢™" fiir t>> /e mit 0 < n, m < 1 werden in der Praxis ver-
breitet zur modellneutralen Auswertung dielektrischer Relaxationsdaten verwendet, obgleich
eine universelle Gultigkeit umstritten und deren Ursprung weitgehend ungeklart ist. In den ange-
gebenen Ausdricken stellt ap die Frequenz dar, bei der die maximalen Verluste eines typischen
Relaxationsprozesses auftreten. Der Vorteil dieses Ansatzes gegeniiber den zuvor erwihnten
Formulierungen wird darin gesehen, dass das dielektrische Verhalten sowohl von dipolaren Die-
lektrika, die oftmals ein breites Verlustmaximum aufweisen, als auch von verlustarmen unpola-
ren Isolierstoffen, die haufig durch ,low frequency dispersion (LFD)“-Verhalten charakterisiert
werden, sehr gut beschrieben werden kann.

33.1.1 Versuchsautbau und -durchfiihrung

Zur Messung von isothermen Depolarisationsstromen unterschiedlich laborgealterter Modellka-
belproben mit dreifach extrudierter VPE-Isolierung unter Umgebungsbedingungen wurde der in
Bild 3.7 skizzierte Versuchsaufbau verwendet. Die wesentlichen Elemente stellen dabei ein
Gleichspannungsnetzgerét

der Firma Heinzinger, das VPE-Kabelprobe Hochspannungsschalteinheit

eine maximale positive Aus-
gangsspannung von 3 kV mit
hoher Stabilitat und geringer
Restwelligkeit (0,01 %) er-
zeugt sowie eine aus mehre-
ren Reed-Relais mit einer
maximalen  Schaltspannung
von 10kV, Déampfungswi-
derstanden Rx, Ry, und Ry fur

die Schaltzustdnde Ladung,

Kurzschluss und Messung Bild 3.7: Versuchsaufbau zur Messung von isothermen Depo-
larisationsstromen unterschiedlich laborgealterter
VPE-isolierter Modellkabelproben

einschlieflich Schaltungs-
elektronik aufgebaute Hoch-
spannungsschalteinheit und
eine Elektrometerverstirkerschaltung mit nachfolgender analoger Signalfilterung und 12 bit
A/D-Wandlung dar. Der Messablauf erfolgte vollautomatisch, so dass hinsichtlich der Schalt-
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zeitpunkte vergleichbare Messzyklen realisiert werden konnten. Zur Messautomatisierung wurde
auf einem Arbeitsplatzrechner mit Hilfe der objektorientierten Programmierumgebung
,» TestPoint™ der Firma Capital Equipment ein im Rahmen dieser Arbeit entwickeltes Anwender-
programm implementiert, das die Steuerung der Hochspannungsschalteinheit sowie die digitale
Signalerfassung und -verarbeitung erméglicht. Der Anwender kann dabei interaktiv eingreifen
oder einen automatischen Betriebsmodus wihlen.

Hinsichtlich der Qualitdt der Elektrometerverstarkerschaltung und den mit der Messung sehr
kleiner Strome in pA-Bereich verbundenen Schaltungs- und Aufbauproblematiken wurden Emp-
fehlungen in Bezug auf Ausgleichstrome, Oberflachenleckstrome, Schirmung, Anschlusstechnik
und triboelektrische Effekte z. B. aus [Keithley1998, TietzeSchenk2002] berticksichtigt. Im Zu-
sammenhang mit den eingesetzten Elektronikbauteilen und der verwendeten A/D-Messkarte
konnte eine Messauflosung von etwa 1,2 pA erreicht werden. Der gesamte Versuchsaufbau wur-
de stationdr in einer geschirmten Messkabine mit einem Storpegel im Bereich zwischen 2 pA
und 4 pA installiert, wobei jeweils nur der Probentausch einschlieB8lich Herstellung der Messver-
bindungen manuell ausgefithrt werden musste.

Zur Beriicksichtigung der inhédrenten Signalan-

teile wurde vor jeder Messung mit vollstandi- 10 ' - —

) . . ohne Driftkompensation | IE
gem Aufbau der spezifische ,offset“ aufge- A | —— mit Driftkompensation | ==
nommen und spiter im Rahmen der P | ' ' '
Signalverarbeitung bericksichtigt. Zur Ab- Y O S S ST S
schwichung von in das Messsignal einkop- §; ] ; ; : ;
pelnden Storfrequenzbereichen erfolgte ein ™~ 44........ tocb LENEN A e
Messvorgang mehrkanalig mit verschiedenen . : : :
passiven und aktiven Tiefpassfiltereinheiten.

Dabei konnten wahlweise passive Tiefpassfil-
ter oder aktive Besselfilter 2. Ordnung mit
Grenzfrequenzen von 22 Hz eingesetzt wer- 10 : : ; ;
den, die als Kompromiss beziiglich des Filter- I ungefiltert | IEI
grades und der Signaldimpfung festgelegt ;passw g;eﬂltert T
wurden. Neben der Ausblendung unerwiinsch-

ter Storsignale sollte die Elektrometerverstar- el
kerschaltung auch iiber der Messdauer ein von =~ ~&
der Temperaturdrift der verwendeten Elektro-
nikelemente unbeeinflusstes Ausgangssignal
liefern. Den Darstellungen in Bild 3.8 ist dazu

das Verhalten der Messschaltung sowohl fir 0 4+—
die separate Verstirkerschaltung als auch fiir 0 400
den gesamten, im Vergleich dazu rdumlich
ausgedehnteren Messaufbau zu entnehmen. Es

T T
800 1200 s 2000

t—

Bild 3.8: Signalverhalten der Messschaltung

ist im oberen Diagramm erkennbar, dass bei ohne Belastung
einer entsprechenden Achsenskalierung bis hin a) separate Verstirkerschaltung
zur Auflosung einzelner Quantisierungsstufen b) kompletter Messaufbau

mit Driftkompensation ein verhdltnisméaBig
konstantes digitales Ausgangssignal tiber eine Messdauer von 30 min registrierbar ist. Im Fall
einer Leerlaufmessung des gesamten Versuchsaufbaus zeigt die untere Graphik ebenfalls Signal-
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konstanz wihrend einer Aufzeichnung tber 30 min, wobei unter Verwendung eines passiven
Tiefpassfilters das Storsignal nicht wesentlich grofB3er als 4 pA erscheint.

Die in Bild 3.9 dargestellten Kurvenverlaufe wurden nach einer 15 miniitigen Formierung eines
100 pF Referenzkondensators mit einer Ladespannung von 3 kV und einer anschlieSenden Kurz-
schlussdauer von 5 s tiber eine Zeitspanne von 15 min aufgezeichnet. Zwischen zwei aufeinander
folgenden Messungen wurde der Referenz-
) kondensator fiir die Dauer von 24 h im Kurz-
ungefiltert 5 schlussbetrieb entladen, um eine Beeinflus-
passiv gefiltert : . .
aktiv gefiltert sung der Signalamplitude durch
- vorangegangene Formierphasen moglichst

§~ auszuschliefen. Im qualitativen Vergleich der
- Graphenverldufe ist zu erkennen, dass im Fall
L B R der aktiven Filterung die Dampfung der Sig-
nalamplitude im Bereich ab etwa 6 s verhilt-

10° e et nisméBig ausgeprdgt ist. Daher wurde im

0 1 3 Rahmen der Auswertung isothermer Depolari-
10 10 s 10 : o
t — = sationsstrome von unterschiedlich laborgeal-
- ‘ terten VPE-isolierten Modellkabelproben der
Bild 3.9: Zeitlicher V?flan isothermer Depo-  Messdatensatz nach einfacher passiver Tief-
larisationsstrome ]De!,ol_ eines Refe- passfilterung herangezogen.
renzkondensators mit gasformigem
Dielektrikum in Abhéngigkeit von
der Zeit ¢ fur verschiedene Arten der
Signalfilterung

Da ein Einfluss der Messprozedur im Rahmen
der Aufzeichnung isothermer Depolarisati-
onsstrome auf deren Auswertung ausgeschlos-
sen werden sollte, wurden zur Festlegung der
einzelnen Messparameter neben einer Auswertung relevanter Literaturstellen eigene Vorversu-
che durchgefiihrt. Die Hohe der verwendeten Ladespannung U, ist als Kompromiss zwischen
der Generierung einer ausreichend hohen Signalintensitit und einer moglichst geringen Feldbe-
anspruchung der Isolierung wéhrend der For-
mierphase zu betrachten. Bild 3.10 veran-
schaulicht exemplarische Depolarisati-
onsstromverldufe von mit 110 °C fiir 5000 h
thermisch gealterten Modellkabelproben, wo-
bei die Ladespannung bei sonst gleichen Ver-
suchsparametern variiert wurde. Der Darstel- 10"
lung kann entnommen werden, dass eine

Erhohung der Ladespannung von 1kV auf

10°

N B S e

/Depol .

3 kV im Wesentlichen eine Parallelverschie- 10° e
bung der Depolarisationsstromkurve zu gréfe- 10° 10" 10> s 10*
ren Stromwerten verursacht. Da nach einer f ———

Formierung mit 1 kV bereits eine gut auswert-
bare Signalintensitdt vorliegt, wurde fur alle
Untersuchungen zum 1§othermen Depolarisati- isolierter Modellkabelproben mit
onsverhalten VPE-isolierter Modellkabelpro- der Ladespannung U, als Parame-
ben eine Ladespannung von 1 kV verwendet. ter

Bild 3.10: Exemplarische = Depolarisations-
strome  /Ipepor.  gealterter VPE-
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Neben der Hohe der Ladespannung stellt die Formierdauer einen maf3gebenden Messparameter
dar, da damit vorgegeben wird, welche Relaxationsprozesse aufgrund des Formiervorganges
angeregt werden. Es sind maximal die Effekte registrierbar, dessen Relaxationszeiten hochstens
der Ladedauer entsprechen. Als ndherungsweise Vorgabe hinsichtlich einer geeigneten Wahl der
Formierzeit findet sich in [Zaengl2003a] die 10"
Angabe, dass die Ladedauer #, mindestens 5
bis 10 mal linger gewihlt werden sollte, als
die Messzeit f;. Daher wurden die Verhaltnis-
Se ZL/ZM: 10 und ZL/ZM: 0,18 zur Prufung
des Einflusses unterschiedlicher 7 /#y-
Relationen auf den Verlauf isothermer Depola- -
risationsstrome  VPE-isolierter Modellkabel B B R
nédher untersucht. : : :

t = 100000 s
——t =1800s

T llllll'l'i LR ALLL |
s 10°

Bild 3.11 zeigt die auf den maximalen Strom-
wert bezogenen Depolarisationsstromverlaufe

dieser Vorversuche. Ein hoheres #./#fu- Bild 3.11: Bezogene Depolarisationsstrome

Verhiltnis bewirkt scheinbar eine Parallelver- VPE-isolierter Modellkabel im
schiebung der Stromkurve zu hoheren Werten. Ausgangszustand mit der Lade-
Andere Prozesse, die sich in einer Abwei- dauer 7, als Parameter

chung von dem beobachteten Parallelverschie-

bungseffekt dullern wiirden, sind nicht auszumachen. Daher werden bei dem untersuchten Iso-
lierstoft offenbar alle relevanten Relaxationsmechanismen bei #,/ #y -Verhéltnissen zwischen
0,18 und 10 angeregt. Fiir die Parameter der an unterschiedlich gealterten Modellkabeln vorge-
nommenen Messungen wurde deshalb eine 7, / i -Relation von 1 mit Zeiten von jeweils 1800 s
vorgegeben, die dariiber hinaus auch als Kompromiss hinsichtlich eines zeitpraktikablen Mess-
ablaufes zu sehen ist.

Neben der Hohe der Formierspannung, den Zeiten fur Aufladung und Messung reprasentiert die
Kurzschlussdauer einen weiteren Messparameter. Durch das KurzschlieBen des Dielektrikums
unmittelbar nach dem Ende der Formierphase werden die Depolarisationsstrome, die durch die
Polarisation der Hochfrequenzkapazitét der Isolierung und gegebenenfalls vorhandener Elektro-
nen- bzw. lonenpolarisationen verursacht werden, gegen Erde abgeleitet und somit nicht vom
Strommessgerat erfasst. Sie stellen aufgrund ihrer hohen Frequenzen tuiblicherweise keine Infor-
mationstrager auf dem Gebiet der dielektrischen Spektroskopie von Isolierstoffen dar. Bei der
Festlegung einer geeigneten Kurzschlusszeit ist darauf zu achten, dass sie nicht zu kurz gewéhlt
wird, da in diesem Fall insbesondere bei hoheren Stromamplituden Probleme durch die vom
Messgerdt zu beherrschende hohe Stromédnderungsgeschwindigkeit herrithren. Im Fall von zu
langen Kurzschlussphasen konnen bereits Ausgleichvorgiange langsamerer Polarisationsprozesse
eintreten. Vor diesem Hintergrund wurde im Rahmen der hier durchgefithrten Untersuchungen
eine Kurzschlussdauer von 5 s festgelegt.

Der gesamte Messablauf erfolgte vollautomatisch bei Umgebungsbedingungen in einer ge-
schirmten Messkabine, so dass vergleichbare Messzyklen realisiert werden konnten. Die Umge-
bungstemperatur betrug wéhrend der Messungen zwischen 16 °C und 24 °C. Die fur die die-
lektrische Spektroskopie vorgesehenen Kabelproben wurden unmittelbar nach Beendigung eines
Laboralterungsprogramms fiir die Depolarisationsstrommessung vorbereitet (s. Bild 3.12). Im
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Fall erhohter thermischer Alterungspegel wurde zur vollstandigen Abkiithlung der Proben vorher
eine Wartephase von mindestens 12 h eingehalten. Zur Vermeidung von Storeinfliisssen durch
Garnituren erfolgten alle dielektrischen Spektroskopien im Zeitbereich ohne Verwendung von
Endverschlissen. Da die Formierfeldstarke mit
0,44 kV/mm deutlich kleiner als die Betriebs-
feldstiarke Fo= 2,62 kV/mm ist, ist die Wahr-
scheinlichkeit, dass durch an der Absetzkante
der duBeren Leitschicht entstehende Felduber-
hohungen Oberflichenladungen zusitzlich im
Isolierstoff wéahrend der Formierphase gespei-
Bild 3.12: AbsetzmaBe in mm von VPE- chert werden, verhiltnismiBig gering.
Modellkabelproben fiir Messungen

isothermer Depolarisationsstréme  Dariiber hinaus ist zu beachten, dass Umge-

bungsbedingungen, wie z. B. Luftfeuchte und

Temperatur, einen Einfluss auf das Leitfiahigkeitsverhalten von Isolierstoffoberflaichen haben.

Daher wurden ergénzende Voruntersuchungen hinsichtlich der Einwirkung relativer Luftfeuch-

ten in Kombination mit verschiedenen Temperaturen auf die Oberflachenleitfihigkeit einer ent-

sprechend den Angaben in Bild 3.12 préparierten Kabelprobe durchgefiihrt. Eine genauere Be-
schreibung dieser Versuche erfolgt im ndchsten Unterkapitel.
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3312 Variation charakteristischer Umgebungsparameter

Die Untersuchungen hinsichtlich des isothermen Depolarisationsverhaltens unterschiedlich la-
borgealterter VPE-Isolierungen von Modellkabelproben erfolgten unter Umgebungsbedingun-
gen. Da diese am Versuchsplatz geringfligig variierten, wurde eine Uberpriifung des Einflusses
der Umgebungsfeuchte und -temperatur auf
den Oberflachenleckstrom /or, in Abhéngig-
keit von der anliegenden Gleichspannung
unter Berlcksichtigung der durch die Ka-
belpraparierung vorgegebenen Oberflachen-
geometrie vorgenommen. Die Messungen
der Oberflachenleckstrome erfolgten unter
Verwendung eines Elektrometers vom
Typ 6514 der Firma Keithley Instruments. Bild 3.13: Versuchsaufbau zur Bestimmung des
An die Empfehlungen in der Norm Oberflachenleckstromes /o1, bei ver-
VDE 0308-1 anlehnend wurden mit Hilfe schiedenen Umgebungsbedingungen

eines Klimagerates unterschiedliche Klima-

situationen im Bereich typischer Klimate (vgl. Tabelle 3.3) realisiert. Fiir einen Messdurchgang
wurde zunéchst eine vorbereitete Kabelprobe in einem Klimageréat positioniert und anschlieSend
die infolge der mechanischen Kabelabsetzung in Kontakt mit der Umgebungsluft stehenden
VPE-Oberflache riickstandsfrei gereinigt. Danach wurde ein Bertihren der gesduberten Oberfla-
che vermieden, da
die Feuchtigkeit der
Haut mit ithrem Salz-

Tabelle 3.3: Umgebungsbedingungen nach VDE 0308-1

Parameter Einheit Bezeichnung und Siure gehalt
kalt feucht-warm|  feucht Normalklima A ) .

Temperatur °C 1043 40 £2 23 +2 2042 den  Oberflachenwi-

relative Feuchte | % <20 9342 93 +3 65+5 derstand leicht uym

ein bis zwei Zehner-
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potenzen herabsetzen kann. Nach Vorgabe verschiedener Feuchte- und Temperaturwerte wurde
zur Sicherstellung konstanter Versuchsbedingungen festgelegt, dass sich die relative Feuchte um
weniger als 3 % und die Temperatur um weniger als 1 K innerhalb von 1 h im Klimagerat déndern
dirfen, bevor eine Messung durchgefithrt werden kann. Eine langere Konditionierungsphase ist
nicht notwendig, da ein Gleichgewichtszustand zwischen der Probe und dem umgebenden Klima
nicht Gegenstand der Untersuchungen ist. Der verwendete Feuchtesensor der Firma Panametrics
weist eine Genauigkeit von 0,1 % auf und wurde vor Versuchsbeginn mit Hilfe gesattigter Salz-
l6sungen bei Temperaturen zwischen 18 °C und 21 °C kalibriert. Dazu wurden Calciumchlorid,
Ammoniumchlorid, Kaliumsulfat, Natriumchlorid und Lithiumchlorid verwendet. Die eingesetz-
te Heizeinrichtung erméglichte eine Temperaturvorgabe mit einer Genauigkeit von = 1 K.

Durch Anlegen einer positiven Gleichspannung zwischen Innenleiter und duBlerer Leitschicht,
stellt sich neben dem Oberfldchenleckstrom /op, auch ein Strom durch das Isolierstoffvolumen /v
ein, der vom Strommessgerét ebenfalls erfasst wird. Dieser unerwiinschte Anteil an der Mess-
groBe kann jedoch nach der Norm VDE 0303-30 vernachlédssigt werden, wenn der Abstand ent-
lang der Oberflache zwischen den beiden Messelektroden mindestens gleich der doppelten Pro-
bekorperdicke ist. Diese Bedingung ist mit den im Rahmen dieser Arbeit benutzen Absetzmallen
erfillt.

Die Empfehlungen der Norm VDE 0303-30 beriicksichtigend wurde 60 s nach Beaufschlagung
der Probe mit einer positiven Gleichspannung von 0,1 kV, 0,5kV, 1kV, 1,5kV und 2,5 kV der
uiber die VPE-Oberflache zur dulleren Leitschicht abflieBende Strom gemessen. Zusitzlich er-
folgte eine Aufnahme der entsprechenden Stromwerte nach einer Wartezeit von 120 s, um insbe-
sondere bis zu einer Spannung von 1 kV zu prifen, ob der sich einstellende stationdre Stromwert
gegebenenfalls unzuldssig hohe Werte annimmt. In diesem Fall wiirde der Formiervorgang mit
einer positiven Gleichspannung von 1 kV im Rahmen der isothermen Depolarisationsstrommes-
sungen aufgrund einer unvollstdndigen Polarisation des Dielektrikums mit der erzeugten Polari-
sationsenergie fehlerbehaftet sein. Jede Strommessung fand mit drei Wiederholungen statt. Die
entsprechenden Diagramme in Kapitel 4.3.2 zeigen jeweils die arithmetischen Mittelwerte sowie
die entsprechenden Stichproben-Standardabweichungen.

3313 Auswertung und Ergebnisdarstellung

Die Auswertung der zeitabhiangigen isothermen Depolarisationsstrome kann durch Verwendung
verschiedener empirischer Formulierungen erfolgen (vgl. Kapitel 3.3.1). Fir die Auswahl eines
geeigneten Ansatzes ist wesentlich die charakteristische Materialstruktur zu berticksichtigen, da
sie bei festen Isolierstoffen das Relaxationsverhalten maf3geblich bestimmt. Im Fall verlustarmer
polymerer Dielektrika beeinflusst die Heterogenitiat der Materialstruktur das Relaxationsverhal-
ten, so dass z. B. von Uberlagerungseffekten einzelner Relaxationsprozesse Schwierigkeiten bei
der versuchstechnischen Separation isolierter Relaxationen herrithren. Eine eindeutige Zuord-
nung von Relaxationsmechanismen zu den relevanten Ursachen ist daher oftmals nicht moglich.
Depolarisationserscheinungen bei verlustarmen VPE-Materialien werden vorwiegend durch
Grenzflachenpolarisationen innerhalb des Isolierstoffvolumens an vorhandenen Strukturinhomo-
genititen sowie dipolare Polarisationen verursacht, wobei Letztere einen wesentlich geringeren
Umfang aufweisen. Dariiber hinaus sind auch mikroskopische Grenzflachenpolarisationen von
Bedeutung, die bei festen Isolierstoffen geringer Leitfidhigkeit Mechanismen bezeichnen, die das
Verweilen und den Transport von Ladungstragern in energetisch lokalisierten Zustinden be-
schreiben. Vor diesem Hintergrund wurden die gemessenen zeitabhidngigen Depolarisati-
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onsstrome im Rahmen dieser Arbeit durch eine abfallende Exponentialfunktion 3. Ordnung an-
gendhert:

3
]Depol.(t) :]0 +Zai |}Xp(_lt/":i) (32)
i=1
mit /o . Offset
a . Teilamplituden der einzelnen Exponentialglieder
4 . Relaxationszeitkonstanten der einzelnen Exponentialglieder.

Zur Untersuchung von Korrelationseffekten einzelner Beanspruchungsgrof3en aus der Laboralte-
rung VPE-isolierter Modellkabel mit spezifischen Gleichungsparametern gemaf3 Gleichung 3.2
wurden die fir Relaxationsprozesse charakteristischen Relaxationszeitkonstanten 7;_3 herange-
zogen. Ein weiterer Indikator fir die Annahme von drei abzugrenzenden Relaxationsmechanis-
men kann darin gesehen werden, dass die einzelnen Molekiile fester Dielektrika eine vorwiegend
ellipsenformigen Kontur aufweisen und daher in Richtung der Raumachsen verschiedene Rei-
bungskoeffizienten besitzen [Kao2004].

Fur die Approximation der Messwerte durch Gleichung 3.2 wurde unter der Programmierumge-
bung , TestPoint“ der Firma Capital Fquipment ein modifizierter ,simulated annealing“-
Algorithmus implementiert, der ohne die Vorgabe empirischer Startwerte oder a priori Informa-
tionen konvergiert. Die Messdaten werden dabei zundchst mit Hilfe des Nalimov-AusreiBBertests
vorbehandelt, der aus dem Streubereich der Messdatengesamtheit herausragende Einzelmesswer-
te entfernt. AnschlieBend startet ein iteratives Berechnungsverfahren, das von Multistartvarianten
mit Zufallszahlen ausgeht und unter Beachtung einer Akzeptanzfunktion

Zufallszahl <exp (- (A, -4, )/A,) (3.3)
mit A, - neuer Qualitatswert einer Losungsparameterkombination
A, - alter Qualitatswert einer Losungsparameterkombination

in einer lokalen Variationssuche ein globales Losungsoptimum zur Bestimmung der charakteris-
tischen Gleichungsparameter ermittelt. Der Qualitatswert einer Losungsparameterkombination
beschreibt dabei die Gesamtheit aller Betragsdifferenzen zwischen den Einzelmesswerten und
thren Approximationen. Das Verfahren aus dem Bereich der kombinatorischen Optimierung ist
durch Nichtanwendung von Heuristiken hinsichtlich seiner Rechendauer nicht optimiert, da mit
dieser MaB3nahme in der Regel eine Genauigkeitsreduktion verbunden ist. Der Verzicht auf em-
pirische Startwerte fiihrt ebenfalls zu ldngeren Rechenlaufzeiten. Vor diesem Hintergrund wurde
fiir die Berechnungen auf einem 200 MHz-Arbeitsplatzrechner eine maximale Gesamtrechenzeit
von 4 h festgelegt. Zur statistischen Absicherung wurde jeder Messdatensatz fiinf mal ausgewer-
tet. Die Relaxationszeitkonstanten wurden anschlieBend durch Bildung der arithmetischen Mit-
telwerte samt Stichproben-Standardabweichungen bestimmt.

Im Folgenden sollen einige Anmerkungen zur Abgrenzung des ,simulated annealing®-
Verfahrens gegeniiber anderen Approximationsmethoden aus dem Bereich der kombinatorischen
Optimierung erfolgen, die dessen Vorteile verdeutlichen [Davidson1989, Gidas1995]. Die Me-
thode der kleinsten Fehlerquadrate (,,least squares method®) ist ein verbreitet angewendetes ma-
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thematisches Verfahren zur Funktionsapproximation, wobei gegebene Datenpunkte durch eine
moglichst genau passende, parameterunabhingige Modellfunktion angendhert werden sollen.
Prinzipiell werden die Funktionsparameter numerisch ermittelt, indem die Summe der quadrati-
schen Abweichungen der Funktion von den Datenwerten minimiert wird. Oft sind nichtlineare
Modellfunktionen zur Approximation erforderlich, deren Normalgleichungssystem mit Hilfe
numerischer Verfahren gelost werden kann. So wird oft ein iterativer Ansatz nach dem Gaufs-
Newton-Verfahren eingesetzt, dessen Konvergenz jedoch nicht gesichert ist. Aktuelle Software-
programme, wie z. B. MATLAB® (optimization toolbox — nonlinear least squares implementati-
on), nutzen mit dem Levenberg-Marquardt-Algorithmus eine Variante des Gauf-Newton-
Verfahrens zur Approximation, dessen Konvergenz jedoch ebenfalls nicht eindeutig ist. Grof3e
Bedeutung hinsichtlich des Konvergenzverhaltens ist bei der Methode der kleinsten Fehlerquad-
rate dem Startwert der Iterationsprozedur sowie der Datenwertstreuung zuzuschreiben. Nur bet
geschickter Vorgabe, z. B. aufgrund von a priori Informationen, lasst sich eine globale Konver-
genz erzielen. Im gegenteiligen Fall sowie bei starker Nichtlinearitdt der Modellfunktion liefert
eine iterative Losung mit der Methode der kleinsten Fehlerquadrate in der Regel keine zuverlas-
sigen Resultate. Daher sind Approximationsverfahren vorzuziehen, die die Nichtlinearitat der
Modellfunktion geeignet berticksichtigen und unabhéngig von den Startwertvorgaben in ein glo-
bales Losungsoptimum konvergieren. Als gebrauchliche Methoden sind folgende Verfahren zu
erwéhnen:

e grid search®,
e monte carlo®,

» ,simulated annealing*.

Die deterministische ,grid search“-Methode und das stochastische , monte carlo“-Verfahren
zeichnen sich in der Regel durch einen hohen Rechenaufwand aus und arbeiten nachteilig weit-
gehend ungerichtet, d. h. dass mogliche wichtige Informationen auf vorangegangenen Losungs-
schritten in nachfolgenden Rechenprozeduren ignoriert werden. Im Gegensatz zu diesen beiden
Verfahren nutzt der ,simulated annealing”-Ansatz bereits gefundene, viel versprechende Mo-
dellparameterkombinationen, indem deren unmittelbares Umfeld stochastisch nach verbesserten
Parameterkonstellationen abgesucht wird. Durch diese Effizienzsteigerung gegeniiber den zuvor
genannten Techniken wird zudem im Gegensatz zur Methode der kleinsten Fehlerquadrate eine
globale Konvergenz im Losungsoptimum ermoglicht. Dartiber hinaus liegt beim ,,simulated an-
nealing“-Ansatz eine generelle Unabhéngigkeit von den Startwerten vor.

Das ,,simulated annealing“-Verfahren ist eine randomisierte Methode, die zur Bestimmung von
Néherungslosungen kombinatorischer Aufgabenstellungen eingesetzt wird. Dabei wird mit einer
zuldassigen Losung des kombinatorischen Optimierungsproblems gestartet und eine zufillig ge-
wihlte, benachbarte Losung erzeugt. Besitzt diese Losung einen besseren Zielfunktionswert als
die Startlosung, beginnt mit ihr die Iterationsprozedur. Andernfalls wird die neue Losung nur mit
einer gewissen Wahrscheinlichkeit akzeptiert. Diese Wahrscheinlichkeit nimmt mit steigender
Iterationszahl ab. Dieser Effekt wird auch als ,,annealing™ bezeichnet. Das Einrdumen nichtopti-
maler Losungen dient vorwiegend dazu, eine globale Losungskonvergenz zu erzielen.

3.3.2 Thermisch stimulierte Depolarisation (TSD)

Messungen von thermisch stimulierten Depolarisationsstromen werden vornehmlich zur Unter-
suchung von Polarisationseffekten in festen Isolierstoffen mit niedriger Leitfahigkeit und zum
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Studium von Raumladungseffekten in polymeren Dielektrika durchgefithrt. Es sind mit dem
Messverfahren Aussagen in folgenden Bereichen moglich:

* Ladungsspeicherungsvermogen,
* Leitungsverhalten,
* Dichte und energetische Tiefe von Ladungstragerhaftstellen,

* Raumladungen.

Als Ansatz fiir diese Untersuchungsmethode kann die Tatsache herangezogen werden, dass unter
der Wirkung von Gleichfeldstarken im Dielektrikum vorhandene Dipole ausgerichtet oder La-
dungstrager ihrer Polaritat entsprechend verschoben und an inneren Grenzflichen angelagert
werden. Die Formierungseffekte werden durch ein gegeniiber Raumbedingungen erhohtes Tem-
peraturniveau erleichtert. Durch eine geeignete Wahl der so genannten Formiertemperatur kann
sichergestellt werden, dass die durch die Gleichfeldformierung hergestellte Ordnungsstruktur im
Isolierstoff erhalten bleibt und erst nach erneuter Energiezufuhr wieder aufgelost wird. Infolge
der damit verbundenen Relaxation polarisierter Ladungstragerhaftstellen stellt sich bei einer
konstanten Materialerwdrmung ein messtechnisch erfassbarer Depolarisationsstrom ein, der tiber
die Probenoberfldache abflieft. Dieser Effekt stellt sich ohne zusétzliche Feldunterstiitzung ein
[Olshausen1979].

Zum Verstandnis energetischer Tiefen von Ladungstragerhaftstellen und des Leitungsverhaltens
polymerer Isolierstoffe erfolgt an dieser Stelle eine Beschreibung der Energieniveaustruktur fur
polymere Dielektrika. Ausgehend von einer fur Idealkristalle entwickelten Modellvorstellung

Elektronenleitung
LN: Leitungsniveau
VN: Valenzniveau
Hg: traps® fur Elektronen

Hg Hy: traps® fir Locher
Hg W:  mittlerer energetischer
w Bandabstand (4 eV bis
8eV)
Hi,
Locherleitung

Bild 3.14: Energieniveauschema polymerer Isolierstoffe [Bauser1972]

nach Frohlich mit durch eine so genannte verbotene Zone scharf voneinander abgegrenzten
Energiebdndern wurde durch Bauser dieses Bandermodell dahingehend erweitert, dass die
durchgehenden separaten Energieniveaus durch eine Vielzahl lokalisierter Einzelniveaus unter-
schiedlicher energetischer Lage ersetzt wurden [Bauser1972]. Diese Weiterentwicklung stiitzt
sich auf der Tatsache, dass Polymere infolge ihrer teilkristallinen Struktur nicht mehr als fehl-
stellenfreie Idealkristalle betrachtet werden konnen. Die lokalisierten Einzelniveaus sind durch
Potenzialberge voneinander getrennt und konnen auch innerhalb der verbotenen Zone existieren
(s. Bild 3.14). Sie sind elektrisch neutral und werden, wenn sie unbesetzt sind, als ,traps™ be-
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zeichnet, da sie Elektronen einfangen und speichern kénnen (,trapping“). Sind sie dagegen mit
Elektronen besetzt, so werden die lokalisierten Einzelniveaus Donatorstellen genannt. Eine Un-
terscheidung zwischen ,.traps™ erfolgt hinsichtlich ihrer energetischen Tiefe, die den Abstand der
lokalisierten Zustdnde zum Leitungsband beschreibt. Einen dominierenden Anteil zum Leitungs-
verhalten teilkristalliner Dielektrika tragen ,traps™ geringer energetischer Tiefe bei, da durch
Zufuhr elektrischer und/oder thermischer Energie mit hoher Wahrscheinlichkeit eine Elektronen-
aktivierung zu beobachten ist. Da die Dichte der lokalisierten Zustidnde in der verbotenen Zone
aufgrund geringer Ladungstragerverweilzeiten mit wachsendem mittleren Abstand vom Lei-
tungsband abnimmt, existieren vorwiegend , traps™ geringer energetischer Tiefe, so dass z. B. das
Leitungs- und Durchschlagverhalten von Polymeren im Kurzzeitbereich bevorzugt von derarti-
gen ,traps”™ beeinflusst wird [Beyer1986, Schneider1996].

In lokalisierten Zustdnden groBerer energetischer Tiefe steigt die Verweildauer der Elektronen
aufgrund des grofBeren Abstandes vom Leitungsband an, womit ein Raumladungsaufbau im Iso-
lierstoff eingeleitet werden kann. Infolge des groBBen Bandabstandes wird der in VPE dominie-
rende Ladungstragertransportmechanismus in Form von so genannten Hiipf- und Gleitprozessen
(Hoppingleitung) zwischen lokalisierten Zustdnden innerhalb der verbotenen Zone bestimmt.
Dabei werden in den kristallinen Bereichen eines teilkristallinen Polymeren Hoppingleitungs-
vorginge durch eine weitgehend parallele Kettenausrichtung erleichtert. Allerdings befinden sich
hier infolge hoher Aktivierungsenergien fiir Platzwechselabldufe nur wenige Ladungstriger, so
dass in VPE die meisten Transportvorgidnge in den amorphen Zonen stattfinden. Die , Hop-
pingleitung™ stellt einen stochastischen Prozess dar. Dabei steigt die Sprungwahrscheinlichkeit
der Ladungstrager zwischen lokalisierten Zustdnden mit zunehmender Temperatur und elekt-
rischer Feldstiarke an und nimmt demgegeniiber mit der Hohe der dabei zu iiberwindenden Ener-
giebarrieren ab [Turnhout1980, Beyer1986, Schneider1996]. Die Verweildauer # von Ladungs-
tragern in , traps™ kann durch den folgenden Zusammenhang bestimmt werden [Bube1960]:

1, = v, Cexp (-, /1) (34
mit Uy - Fluchtfrequenz (5-10*s™...2,5-10" s fiir PE aus [Partridge1965])
Wi . energetische , trap“-Tiefe
k : Boltzmann-Konstante (1,380662:10% J-K™)
T . absolute Temperatur.

Aus Gleichung 3.4 wird ersichtlich, dass die Aufenthaltszeiten von Ladungstragern in energe-
tisch lokalisierten Zustanden und somit das Leitungsverhaltens polymerer Isolierstoffe von der
Materialtemperatur und der energetischen ,trap“-Tiefe wesentlich bestimmt wird. Als Ursache
fir die Existenz von ,traps* werden grundséatzlich strukturelle UnregelmaBigkeiten teilkristalli-
ner Polymere angesehen. Aber auch chemische Verbindungen, die sowohl in Form von dem Ma-
terial im Herstellungsprozess zugesetzten Stoffen vorliegen als auch durch alterungsbedingte
Effekte verursacht werden konnen, stellen lokalisierte Zustande dar. Es zeigt sich daher hier be-
reits der Einfluss der Polymermorphologie auf das Ladungsspeicherungs- und Leitungsverhalten.
Dieser Umstand findet sich auch darin wieder, dass die Ladungstrigerverweildauer in ,traps™
wesentlich grofer ist, als die benétigte Zeit fiir den Ubergang zwischen zwei lokalisierten Zu-
standen [R6h11982]. Die Leitfdahigkeit des polymeren Isolierstoffes wird somit vorwiegend durch
die Dichte und die energetische Tiefe der im Isoliervolumen enthaltenen , traps® bestimmt.
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Neuere Untersuchungen im Bereich der molekularen Modellierung von Energiebereichen lokali-
sierter Zustande in polymeren Isolierstoffen haben gezeigt, dass zwischen physikalischen und
chemischen ,traps” unterschieden werden kann [Meunier2000]. Als Ansatz werden dabei so
genannte Defektenergien auf der Basis molekularer Elektronenaffinitaten verwendet. Physikali-
sche ,traps“ resultieren von Konformationsdefekten und besitzen energetische ,trap“-Tiefen im
Bereich von 0,15 eV bis 0,3 eV. Chemische ,traps” werden einerseits durch Defekte der Poly-
merkette, wie z. B. Hydroxyl- oder Ketonegruppen, mehrfache Kohlenstoffbindungen oder Ket-
tenverzweigungen, und andererseits von Vernetzerspaltprodukten hervorgerufen [Meunier2001].
Dabei werden traps“ geringer energetischer Tiefe vorwiegend von nicht konjugierten mehrfa-
chen Kohlenstoffbindungen oder Hydroxylgruppen verursacht und ,traps® grofB3erer energeti-
scher Tiefe durch Carbonylgruppen und konjugierte Doppelbindungen charakterisiert. Die be-
rechneten energetischen Niveaus von chemischen ,traps“ liegen zwischen 0,1 eV und 1,5 eV
[Meunier2001].

In der Beschreibung von Ladungstragertransportmechanismen in Form von Hoppingleitungspro-
zessen zwischen lokalisierten Zustdnden finden Relaxationen von Gitterdeformationen nach so
genannten , detrapping“-Vorgingen keine Bericksichtigung. Daher wird in [Blaise1995] ein
Konzept unter Beriicksichtigung von Polaronen'* vorgestellt, das die Abgabe von Ladungstra-
gern aus traps” (,,detrapping*) mit Speicherungseffekten von Polarisationsenergien in Form von
Schockwellen verbindet. Infolgedessen ist eine Unsymmetrie zwischen der Energieaufnahme
aufgrund eines ,trapping“-Vorganges und dem Energieverlust nach einem , detrapping“-Prozess
zu erwarten, die zu lokalen Energieakkumulationen fiihren kann. Bei Uberschreitung kritischer
materialspezifischer Bedingungen ist mit einer Inititerung von Durchschlagvorgéingen zu rech-
nen [Blaise1995]. In diesem Zusammenhang wird eine energetische Mobilitdtsbarriere Wy als
Abgrenzung zwischen Ladungstrigertransportmechanismen in amorphen und kristallinen Berei-
chen betrachtet, ober- und unterhalb derer jeweils verschiedene Vorzugszustiande den Ladungs-
transport bestimmen. Dabet erfolgt eine Unterscheidung zwischen ,,traps® und intrinsischen De-
fekten wie z. B. Leerstellen oder Interstitien. In teilkristallinen Polymeren erstreckt sich die
erforderliche Bandenergie fir Ladungstrigeraktivitaten aus lokalisierten Zustdnden innerhalb der
verbotenen Zone tiber einen Bereich von 0,01 eV bis 1 eV [Blaise2001].

Eine Ubertragung dieses Ansatzes auf die speziellen Charakteristika von VPE ist applizierbar, da
in polymeren Werkstoffen eine Polaronenbildung z. B. durch Oxidationsvorgéinge der Polymer-
matrix erfolgen kann. Dabei stellt sich deren Stabilisierung durch Gitterdeformationen ein, die
wiederum als Vorzugspfad fiir Ladungstrigertransportmechanismen betrachtet werden koénnen.
Die Dynamik der quasifreien Ladungstrager wird im Wesentlichen durch die Wechselwirkung
zwischen Selbstlokalisierung und so genannten Tunnelvorgédngen zwischen lokalisierten Zustén-
den charakterisiert, wobei allgemein Elektronen unter thermischer Aktivierung von einem lokali-
sierten Zustand in den nichsten tunneln konnen, wenn das Energieangebot zur Anregung aus
Htraps® in das Leitungsband nicht direkt ausreicht [Kittel1986, Blaise1995, Schaumburg1997].

Aufgrund der Tatsache, dass PE eine negative Elektronenaffinitdt aufweist, beschrankt sich der
Ladungstransport von Elektronen vornehmlich auf tunneldhnliche Wege im intermolekularen
Raum zwischen den einzelnen Polymerketten. Diese Pfade sind grundsatzlich in den beiden un-

" Bei einem Polaron handelt es sich um eine Elektron-Phonon-Wechselwirkung, bei der eine Ladung in der sie
umgebenden Matrix fiir eine Verschiebung der Ladungsschwerpunkte sorgt. Die Kombination von Elektron und
Verzerrungsfeld wird in Isolatoren als Polaron bezeichnet [Kittel1986].
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terschiedlichen Strukturbereichen teilkristalliner Polymere vorhanden. In den amorphen Berei-
chen sind sie jedoch fur Elektronen aufgrund des grofBeren freien Volumens leichter zugénglich.
Das Transitverhalten der Elektronen wird dabei von Energiebarrieren bestimmt, deren Hohe in-
folge von thermisch induzierten Segmentkonformationen innerhalb des Polymergefiiges fluktuie-
rend ist. Die Elektronenmobilitdt ist somit in direktem Zusammenhang mit dem Kristallini-
tiatsgrad zu betrachten [Lewis2001].

In Bezug auf die zuvor beschriebenen Ladungstriagertransportmechanismen und der fiir teilkri-
stalline Dielektrika relevanten Energieniveaustruktur ist hinsichtlich von Erkenntnissen bezig-
lich des Raumladungsautbaus zu beachten, dass aus Messungen von thermisch stimulierten De-
polarisationsstromen in der Regel nicht eindeutig auf die gesamte im Isolierstoff gespeicherte
Ladung geschlossen kann. Zum einen liegen die energetischen Tiefen von ,traps™ verteilt vor,
wodurch unter Umstidnden groBBere energetische Tiefen nicht korrekt detektiert werden konnen.
Zum anderen nehmen insbesondere im Bereich der Schmelztemperatur der kristallinen Doménen
ohmsche Leitungsanteile zu und die ma3gebend beteiligte Ladungsausbeute ab. Jedoch kann aus
der temperaturabhiangigen Lage der TSD-Strommaxima ein Bezug zu theoretischen KenngroBen,
wie z. B. der so genannten Aktivierungsenergie und vorangegangenen elektrischen und ther-
mischen Beanspruchungen, gefunden werden, da infolge von Eigenfelddepolarisationen eine
Bestimmung der Aktivierungsenergien von ,traps” moglich ist [Schneider1996].

3321 Versuchsautbau und -durchfiihrung

Fur die Messungen von thermisch stimulierten Depolarisationsstromen vollstandiger VPE-
isolierter Modellkabelproben nach verschiedenen Alterungsbeanspruchungen wurde der in
Bild 3.15 skizzierte Versuchsaufbau verwendet. Der gesamte in einer geschirmten Messkabine

befindliche Prufaufbau
Wirmeschrank mit VPE-Kabelprobe = Hochspanmungsschalteinheit einschlieBlich der Tempe-

\ / raturregulierung mittels
RS W R A mehrerer Thermoelemente
sowie entsprechender
Schalteinheiten ist PC-
gesteuert, so dass ein au-
tomatischer, genau repro-
duzierbarer Programmab-
lauf vergleichbare Rand-
———————————————————————————————————————————————————————— bedingungen  sicherstellt.

Die Kabelproben wurden
Bild 3.15: Versuchsaufbau zur Messung von thermisch stimulier- aufgrund von maximalen
ten Depolarisationsstromen unterschiedlich laborgeal-

terter VPE-isolierter Modellkabelproben

Versuchstemperaturen von
ca. 145°C jeweils ohne
auBeren Schutzmantel in
den Versuchsstand eingebracht. Hinsichtlich der von tiblichen TSD-Messungen abweichenden
Prifkorperdicke erfolgte zunachst eine Erfassung des wahrend einer Heizphase auf einen belie-
bigen Sollwert fiir die Leitertemperatur entstehenden Temperaturgradienten tGber der gesamten
Kabelisolierung in Abhingigkeit von der Heizdauer. Dazu wird entsprechend dem in Kapitel 3.1
beschriebenen Verfahren ein Temperatursensor zu Aufnahme der Leitertemperatur in die Kabel-
isolierung eingebracht und gleichzeitig die aktuelle Oberflachentemperatur registriert. Bild 3.16
zeigt die fur die jeweils vorgegebenen Leitertemperaturen von 60 °C und 80 °C ermittelten Re-
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sultate. Der Darstellung kann entnommen werden, dass sich nach ca. 30 min Heizzeit unter glei-
chen Messbedingungen eine Temperaturdifferenz zwischen Innenleiter und Oberflache einstellt,
die etwa den Anfangsbedingungen entspricht. Daher wurde fur die Versuche eine Nachlaufdauer
von 30 min zur VergleichmafBigung der Temperaturverhiltnisse im Isolierstoffvolumen eingehal-
ten.

Die Untersuchung von Raumladungseftekten
polymerer Isolierstoffe und des Ladungsspei-
cherungsverhaltens fester Dielektrika nach
verschiedenen Alterungsbeanspruchungen mit
der Methode der thermisch stimulierten Depo-
larisation weist eine Sensitivitdt der Stromver-
laufe /tsp hinsichtlich der charakteristischen
Formierparameter auf.

Dazu kann der entsprechenden Literatur fur
TSD-Experimente mit PE bzw. VPE eine gro-
3e Bandbreite der Parameter entnommen wer-
den, fur die in Tabelle 3.4 eine Auswahl zu-
sammengestellt ist. Es ist ersichtlich, dass
keine einheitliche Vorgabe im Hinblick auf die
zu wéhlenden FormiergroBen existiert. Dieser
Umstand ist vermutlich auf unterschiedliche Versuchs- und Anlagenbedingungen, voneinander
abweichende Empfindlichkeiten der eingesetzten Messgerdte oder verschiedene Probenformen
zuriickzufiihren. Grundsétzlich ist durch die Festlegung der Formierwerte sicherzustellen, dass

Bild 3.16: Ermittelter Temperaturgradient A7
iiber der Kabelkonstruktion fiir
verschiedene Sollwerte I der
Leitertemperatur

Tabelle 3.4: Literaturauswahl von Formierparametern fiir TSD-Untersuchungen unter Verwen-
dung verschiedener Probenformen

Autor / Jahr Material / Form Heizrate Formierfeld- | Formiertem- | Formierdauer
(Dicke) h stirke Ey peratur ¢ Iy
in K/min in kKV/mm in °C in min

Fischer / R6hl (1973) LDPE / Folie (100 pm) 0,3...60 12 40; -180 30
Flemming u. a. (1990) VPE / Folie (100 pm) 10 20 30
Gubanski u. a. (1992) PE / Folie (200 pm) 7 2 50 15
Aymot u. a. (1996) VPE / Band (200 pm) 10 1,6 110 15
Holbell u. a. (1998) VPE / Kabel (4,5 mm) 0,5 1,6...14 107 120
Liu. a. (2001) VPE / Platte (1,2 mm) 4 33,3 ? 4320

durch die Messspezifika selbst keine Materialveranderung im Hinblick auf Raumladungseftekte
oder Ladungsspeicherungsvorgéinge zu erwarten sind. Es wurde darauf geachtet, dass im Ver-
gleich zu den Untersuchungen isothermer Depolarisationen von VPE-isolierten Modellkabelpro-
ben ein dhnlicher Energieeintrag zur Polarisation des Dielektrikums wirksam ist. Bild 3.17 zeigt
den prinzipiellen Ablauf einer TSD-Messung mit den relevanten Versuchsparametern.

Dem oberen Diagramm in Bild 3.17 sind die mal3gebenden Parameter zu entnehmen. Zur For-
mierung wurden die Kabelproben bei einer Temperatur von 90 °C mit einer positiven Gleich-
feldstarke von 0,44 kV/mm beaufschlagt, wobei die Temperatur nach 20 min bei weiter anste-
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hendem Feld abgesenkt wurde und das Formierfeld fiir zusatzliche 10 min einwirkte. Der in der
Isolierung auftretende Temperaturgradient ist durch bereits erwdhnte Nachlaufzeiten beim Auf-
heiz- und Abkuhlvorgang berticksichtigt worden. Nach Abkuihlung der Probe auf Raumtempera-
tur erfolgte eine zeitlineare Kabelerwdrmung mit 3 K/min bis zu einer Temperatur von ca.
145 °C bei gleichzeitiger Messung des Depolarisationsstromes.

Im Anschluss an einen schnell abklingenden Stromanteil bei Raumtemperatur wird erst wieder
ein Stromfluss bei hoheren Temperaturen registriert, der dann entsprechend der Verteilung ener-
getisch relevanter ,traps™ ein mehr oder weniger stark ausgepriagtes Maximum aufweist. Exem-
plarische TSD-Stromverldufe von zwei unterschiedlich gealterten Kabelproben koénnen dem un-
teren Diagramm in Bild 3.17 entnommen werden. Im Hinblick auf die Anforderungen an die
Messtechnik zur sicheren Erfassung der TSD-Strome stellen die gewéhlten Formierparameter
einen guten Kompromiss beziiglich der Signalqualitét dar.
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Bild 3.17: a) Prinzipielles Messschema thermisch stimulierter Depolarisationsstrome /rsp mit
der Formiertemperatur % und der Formierfeldstarke £y in Abhangigkeit von der
Messdauer ¢ (Tmax. — Temperaturwert der maximalen TSD-Stromintensitét;
T; — dem Stromwert /; zugehoriger Temperaturwert)
b) Exemplarische Stromverlaufe /rsp unterschiedlich gealterter Kabelproben in
Abhéngigkeit der Messdauer ¢ (Imax — Stromwert der maximalen
TSD-Stromintensitét; /; — Stromwert mit /; = 0,5/ax )

Ein charakteristisches TSD-Strommaximum bildet sich allgemein aufgrund dipolarer Desorien-
tierungen oder Ladungstrigerfreisetzungen aus ,traps“ aus, wobei infolge von Uberlagerungsef-
fekten in heterogenen Materialstrukturen separate Relaxationsmechanismen nur sehr problema-
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tisch extrahiert werden konnen. Weiterhin tragen, insbesondere bei geringem elektrischen Ener-
gieeintrag wéahrend der Formierphase, auch Grenzflachenladungen, die sich infolge des Formier-
prozesses an inneren Grenzflachen der teilkristallinen Materialstruktur ausbilden, zur messbaren
TSD-Stromaktivitat bei. Wéahrend der zeitlinearen Probenerwarmung und Kurzschlussbedingun-
gen werden diese Grenzflachenladungen infolge lokaler Feldumkehr in den verschiedenen Be-
reichen kompensiert, wobei Neutralisationsladungen entgegengesetzter Polaritdt durch ohmsche
Leitfahigkeitsvorgiange in Richtung der Grenzflachen befordert werden. Der Neutralisationspro-
zess findet in einem kleinen Zeitfenster statt, so dass eine Erscheinung im TSD-Stromspektrum
in Form eines Peaks bei hohen Temperaturen moglich ist [Turnhout1980].

Da bei heterogenen Dielektrika oft mehrere, sich teilweise tiberlagernde Relaxationsmechanis-
men vorliegen, kann unter Umstédnden eine Absenkung der Heizrate zu deren Separation fithren.
Dabei ist jedoch zu beachten, dass die Stromamplitude in diesem Fall infolge der konstant blei-
benden, aus dem Isolierstoffvolumen extrahierbaren Ladungsmenge abnimmt [Turnhout1980].
Weiterhin ist bei der Wahl der Formierfeldstarke zu berticksichtigen, dass hinsichtlich der durch
Injektionsvorginge bedingten Raumladungseffekte eine wesentliche Beeinflussung durch die
energetische Barriere zwischen metallischer Kontaktelektrode und angrenzendem Dielektrikum
vorliegt, die jedoch von der durch die elektrische Feldstarke verursachten Raumladungsrickwir-
kung abhéngig ist. Liegen die Feldstarkewerte unterhalb von etwa 0,5 kV/mm, so kann von
rickwirkungsfreien Gegebenheiten aufgrund von Raumladungen ausgegangen werden [Schnei-
der1996].

Der Ladungstransport durch ,traps™ geringer energetischer Tiefe wird durch deren Besetzung
infolge der Gleichfeldformierung initiiert oder aber auch nur partiell angeregt. Aufgrund der hier
eingepréigten geringen Formierfeldstdrke sind keine wesentlichen Injektionsvorgénge aus den
Kontaktelektroden in den Isolierstoff zu erwarten. Vielmehr erfolgt durch die Formierphase eine
je nach den lokalen energetischen Gegebenheiten mehr oder weniger stark ausgeprégte Orientie-
rung bereits im Dielektrikum vorhandener Ladungstrager, die sich vorwiegend in bevorzugten
Htraps® befinden und durch die Beanspruchungsvergangenheit des Isolierstoffes beeinflusst wer-
den. Dabei kann sowohl eine Anderung der Anzahl gespeicherter Ladungstriger als auch eine
Variation der Sprungwahrscheinlichkeit zwischen lokalisierten Zustinden beobachtet werden.

3322 Variation charak