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Einleitung

1  Einleitung

Der weltweite Bedarf an Elektrizitdt wachst zunehmend. Es wird prognostiziert, dass die
installierte Kraftwerksleistung im Jahr 2020 im Bereich von 7 TW liegen wird. Fiir das
Jahr 2035 wird mit einer installierten Kraftwerksleistung von 8,8 TW bis 9,7 TW
gerechnet. Ein Drittel der neu geschaffenen Kraftwerkskapazitit dient allein dazu, vom
Netz gehende Kraftwerke zu ersetzen [BAU-14]. Gleichwohl die fotovoltaische Produktion
etwas an Bedeutung gewinnen wird, erfolgt der Grof3teil der Stromerzeugung heute wie
vermutlich auch im Jahr 2035 durch Wandlung mechanischer in elektrische Energie.
Unabhéngig vom Primarenergietrager werden dafir seit ihrer Erfindung durch Werner
von Siemens im Jahr 1866 rotierende elektrische Maschinen im generatorischen Betrieb
eingesetzt [BEY-92].

Die zur grofdtechnischen Stromerzeugung eingesetzten Hochspannungsmaschinen
arbeiten mit Betriebsspannungen von bis zu 30 kV und erreichen Leistungen von mehr
als 1500 MVA [STO-04]. Im motorischen Betrieb sind Hochspannungsmaschinen mit
Leistungen von bis zu mehreren 100 MW verfiigbar und werden vornehmlich im

industriellen Bereich, in Pumpspeicherkraftwerken oder fiir Schiffsantriebe eingesetzt.

Hohe Stromdichten und dadurch entstehende Leitungsverluste fiihren in Hochspan-
nungsmaschinen zu Betriebstemperaturen von bis zu 180 °C im Bereich der Haupt-
isolierung der Statorwicklung. Die Hauptisolierung stellt die elektrische Isolation
zwischen den Leiterstdben der Statorwicklung und dem geerdeten Blechpaket her. Sie
besteht nach dem Stand der Technik aus Glimmerband, das mit einem polymeren Harz
getrankt wird und dadurch mechanische Festigkeit erlangt. Zur Alterung der
Hauptisolierung tragen im Betrieb neben der hohen Temperatur eine Feldstarke von bis
zu 3 kV'mm-1 sowie lastwechselbedingte Vibrationen bei. Zusatzlich wird das Isolier-
system durch Teilentladungen beansprucht, die im Gegensatz zu Niederspannungs-
maschinen nicht nur im Fehlerfall auftreten [BRU-08]; [STO-04].

Die Betreiber dieser Maschinen erwarten, dass das Betriebsmittel mit hochster Effizienz,
Zuverlassigkeit und minimalem Wartungsaufwand eine Lebensdauer von bis zu 40 Jahren
erreicht [BRU-10]. Dabei steht zunehmend die Wirtschaftlichkeit von Beschaffung,
Wartung und Betrieb der Hochspannungsmaschinen stiarker im Vordergrund. Erzielt
wird diese durch eine optimierte Auslastung der Maschinen sowie durch neuartige
Werkstoffe und Technologien, deren Zweck es ist, die Lebensdauer der Maschinen zu

erhéhen und ihre Beschaffungskosten zu senken [GRO-12].
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In dieser Arbeit liegt der Fokus auf Trankharzen fiir den Einsatz in der Hauptisolierung
elektrischer Hochspannungsmaschinen. Hier werden Nanokomposite aufgrund der
Grofde der Fiillstoffe als geeignet erachtet. Nanofiillstoffe ermdéglichen aufgrund ihrer
Grofie die Impragnierung kleinster Hohl- und Zwischenrdaume, da sie diese im Vergleich
zu konventionellen Mikrofiillstoffen weniger verstopfen. Zudem ist bekannt, dass bereits
geringe Mengen von Nanopartikeln grofde Eigenschaftsverbesserung bewirken kénnen,
was wohl auf deren grofie spezifische Oberfliache zuriickzufiihren ist [GRO-12]; [NEL-10].
Auf dem Gebiet der Elektroisolierwerkstoffe wurden Nanokomposite bislang noch nicht
fiir Trankharze in der Hauptisolierung eingesetzt. Diese Arbeit soll dazu beitragen, das

Potenzial nanoskaliger Fiillstoffe in diesem Bereich abzuschatzen.

Forschungsbedarf besteht zudem hinsichtlich geeigneter Priifverfahren fiir Trankharze in
thermisch wie elektrisch hoch-beanspruchten Betriebsmitteln. Durch konventionelle
Priifverfahren wird haufig lediglich eine entweder thermische, elektrische oder mechani-
sche Beanspruchung abgebildet. Im Feld treten diese Beanspruchungsarten simultan auf.
Um neuartige Trankharzformulierungen oder aber Effekte von Nanofiillstoffen zeit-
effizient bewerten zu konnen, sind wiederholbare Werkstoffpriifungen erforderlich, die
eine anwendungsnahe, simultane Beanspruchung abbilden. In dieser Arbeit liegt der

Fokus auf dem Einfluss elektrischer und thermischer Beanspruchungen.
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2 Erkenntnisstand

Das folgende Kapitel beschreibt bestehende Modellvorstellungen zu wesentlichen
elektrischen und dielektrischen Eigenschaften sowie zur Teilentladungsbestdandigkeit.
Der Stand des Wissens zu bedeutenden Einflussgrofien auf diese Eigenschaften wird
zusammengefasst. Insbesondere wird der Einfluss von Temperatur und Nanofiillstoffen
betrachtet.

2.1  Elektrische und dielektrische Eigenschaften

Die elektrischen und dielektrischen Eigenschaften sind wichtige Kenngroéféen zur
Charakterisierung von Isolierwerkstoffen. Thre Bestimmung bietet eine Mdoglichkeit,
beispielsweise Reinheit und Alterungszustand von Isolierstoffen zu bewerten. Bei vielen
Polymeren zeigt sich ein deutlicher Temperatureinfluss. Gerade im Bereich der
Hochspannungsmaschine kann dies ein bestimmender Faktor fiir die Auswahl eines

geeigneten Werkstoffs sein.

2.1.1 Relative Permittivitdt

Die absolute Permittivitat € ist der Proportionalitatsfaktor, der die elektrische Feld-
starke E und die elektrische Verschiebungsstromdichte D verkniipft [KAH-89]. Die
absolute Permittivitit ist das Produkt aus der Permittivitit des Vakuums &o
(=8,854 - 10-12F-m-1) und der relativen Permittivitit &r. Die relative Permittivitat r ergibt
sich aus dem Verhaltnis der Kapazitit eines Kondensators Cx, der ausschliefilich mit dem
betreffenden Dielektrikum gefiillt ist, und der Kapazitat eines geometrisch identischen
Kondensators im Vakuum Co [BEY-92]; [BLY-05]:

Cx

& = =
C
0

Gleichung 1

Eine Permittivitit ungleich eins ist auf Polarisation im Werkstoff zurtickzufiihren.
Polarisation bezeichnet die Wechselwirkung dufierer elektrischer Felder mit Ladungs-
tragern im Dielektrikum [BLY-05]; [KAH-89]. Es kommt zu einer Ausrichtung der im
Werkstoff vorhandenen, quasi ortsfesten Ladungen (Elektronen und Protonen) und
folglich zur Ausbildung vieler kleiner Dipolmomente. Deren Uberlagerung fithrt zur
zusatzlichen Ansammlung von Ladungstragern an den Grenzflichen zu den Elektroden

und somit dazu, dass insgesamt mehr Ladung in der Kapazitat gespeichert werden kann
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[BLY-05]. In der Literatur werden im wesentlichen vier verschiedene Arten der
Polarisation unterschieden [KAH-89]:

Elektronenpolarisation: Elektronenpolarisation beschreibt eine Verschiebung der

Ladungsschwerpunkte im elektrischen Feld auf atomarer Ebene. Die negativ geladene
Elektronenwolke wird in Richtung der positiven Elektrode abgelenkt [KAH-89]. Dieser
Auslenkung entgegen wirkt die temperaturunabhingige Coulombkraft zwischen
Elektronen und Atomkernen. Entsprechend wird auch die Elektronenpolarisation nur
unwesentlich von der Temperatur beeinflusst [KAO-04]. Aufgrund der geringen
mechanischen Tragheit der Elektronen kann die Relaxationszeit dieser Polarisationsart
mit etwa 10-15 s abgeschatzt werden. Bei Isolierwerkstoffen in der elektrotechnischen

Anwendung liegt deshalb immer Elektronenpolarisation vor (Abbildung 1a) [KAH-89].

a) b) c)
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Abbildung 1: Prinzip von a) Elektronenpolarisation b) Ionenpolarisation und
c) Orientierungspolarisation (nach [KAH-89])

lonenpolarisation: Auf Ionen wirkt im elektrischen Feld ebenfalls eine Kraft, die in

Flussigkeiten und Gasen eine Bewegung in Richtung der Elektroden bewirkt. In
Feststoffen kommt es zu einer Verschiebung der Ladungsschwerpunkte im lonengitter,
wodurch Dipole entstehen [KAH-89]. Auch dabei wirken ausschliefdlich Coulombkrafte,
die von der Temperatur nicht nennenswert beeinflusst werden [KAO-04]. Tendenziell ist
eine Zunahme der Polarisierbarkeit mit hoheren Temperaturen zu erwarten, da die
Beweglichkeit der Gittermolekiile steigt [KAH-89]. Die Relaxationszeit der lonen-
polarisation liegt im Bereich von 10-12 s bis 10-14 s (Abbildung 1b) [KAH-89].

Orientierungspolarisation: Sind in einem Dielektrikum polare Molekiile vorhanden,

stellen diese auch ohne anliegendes elektrisches Feld einen Polarisationszustand dar.
Eine entsprechende Beweglichkeit vorausgesetzt, kommt es bei anliegendem Feld zu
einer Ausrichtung der Dipole (Abbildung 1c). Die Relaxationszeit fiir Feststoffe betragt
zwischen 10-10s und 10-¢s. [BLY-05]. Die thermische Bewegung der Molekiile hemmt
deren Ausrichtung, weshalb die Polarisierbarkeit mit steigender Temperatur geringer
wird [JON-83]. In technischen Polymeren hdngt die molekulare Beweglichkeit ebenfalls
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von der Temperatur ab. Polare Gruppen oder Kettensegmente sind bis zu einer Schwell-
temperatur nahezu unbeweglich und tragen erst bei hoheren Temperaturen zur
Polarisation bei. Abhdngig vom molekularen Aufbau der Werkstoffe existieren mitunter
verschiedene polare Gruppen oder Kettensegmente, die bei unterschiedlichen Tempera-
turen beweglich werden [KAO-04]. Dadurch kann keine Aussage zu einer generellen

Tendenz des Temperatureinflusses gemacht werden.

Raumladungs- und Grenzfldchenpolarisation: In realen, festen Werkstoffen und Anord-

nungen sind haufig Inhomogenitaten und auch Verunreinigungen vorhanden. Dadurch
entstehen Gebiete unterschiedlicher spezifischer elektrischer Leitfahigkeit. An den
Grenzflachen zwischen diesen Gebieten kommt es zur Ansammlung von Ladungstragern
und somit zu einer Anderung des Polarisationszustandes. Dieser Prozess wird als
Raumladungs- oder Grenzflichenpolarisation oder auch als Maxwell-Wagner-Effekt
bezeichnet [BLY-05]; [KAH-89]. Bei erhohten Temperaturen nimmt die Ladungstrager-
dichte zu. Dies flihrt dazu, dass die Ionenbeweglichkeit steigt, wodurch die
Polarisierbarkeit gréfier wird. Die Relaxationszeit der Grenzflachenpolarisation erstreckt

sich iber mehrere Grofienordnungen bis hin zu 106 s [KAH-89].

2.1.2 Dielektrischer Verlustfaktor

Alle Polarisationsmechanismen sind Vorgdnge, die eine gewisse Zeit beanspruchen. Die
maximale Polarisation im Werkstoff wird dann erreicht, wenn ein elektrisches Feld so
lange anliegt, bis alle Dipole im betrachteten Isolierstoffvolumen ausgerichtet sind.
Befindet sich der Isolierstoff in einem Wechselfeld, so besteht bei ausreichend hoher
Frequenz ein zeitlicher Versatz zwischen dem angelegten Wechselfeld und der Orientie-
rung der Dipole. Dieser zeitliche Versatz wird durch den werkstoffspezifischen
Verlustwinkel 6 beschrieben. In technischen Datenblattern ist tiblicherweise der Tangens
des Verlustwinkes angegeben und wird als Verlustfaktor bezeichnet. Physikalisch inter-
pretiert, stellt der dielektrische Verlustfaktor tan § das Verhaltnis von Wirkleistung zu
Blindleistung an einer Kapazitat dar und ist proportional zu den dielektrischen Verlusten
[BEY-92]; [KAH-89].

Wirkleistung

tand =

" Blindleistung Gleichung 2

Eine messtechnische Bestimmung des Verlustfaktors kann iiber den Tangens des
Fehlwinkels, um den die Phasenverschiebung zwischen Strom und Spannung von 90°
abweicht, erfolgen [VDE 0303 Teil 4].

Wird die relative Dielektrizititszahl als komplexe Grofde & interpretiert, bei der &' den

Realteil und &' den Imaginarteil bezeichnet, so ist definiert [KAH-89]:
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n

& :
tand = — Gleichung 3

gl‘
Fir viele Isolierstoffe ist der Verlustwinkel ¢ klein, weshalb die Betrdage von €. und &' in

der Regel nur geringfiigig voneinander abweichen (typisch: < 1 %). Daher wird in techni-

schen Spezifikationen und Datenblattern statt & haufig vereinfachend &' angegeben und

als relative Permittivitit bezeichnet, die mit &r abgekiirzt wird [BEY-92]; [KAH-89].

2.1.3 Spezifische elektrische Leitfdhigkeit

Die spezifische elektrische Leitfahigkeit x eines Werkstoffs ist bestimmt durch die
Ladungsmenge je Ladungstrager g, die Dichte der Ladungstrager m und die Ladungs-

tragerbeweglichkeit y fiir die jeweilige Ladungstragerart i [BLY-05]; [SEA-82].

K= 2 qi-m; - Y Gleichung 4
i

Flr Protonen, Locher und Elektronen entspricht die Ladungsmenge q der Elementar-
ladung e~ 1,60218 - 10-1° C. Ionen besitzen eine Ladungsmenge, die einem ganzzahligen

Vielfachen der Elementarladung entspricht.

Fiir die unterschiedlichen Ladungstragerarten existieren unterschiedliche Mechanismen
des Transports und der Bereitstellung. Haufig wird zwischen einer durch Elektronen und
Locher hervorgerufenen Elektronenleitung sowie einer lonenleitung, die einen Ladungs-

transport durch Kationen und Anionen beschreibt, unterschieden [DIS-92].

lonenleitfdhigkeit: In polymeren Isolierwerkstoffen mit geeignetem chemischen Aufbau

(v. a. in Ionenkristallen) kénnen intrinsische lonen vorhanden sein, die zum Ladungs-
transport beitragen [KAH-89]. In technischen Werkstoffen ist die Mehrzahl ionischer
Ladungstrager extrinsischer Natur und entstammt dissoziierbaren Verunreinigungen
beispielsweise aus Vernetzerriickstinden, Feuchtigkeit, Elektrolyse- oder Zersetzungs-
vorgangen [DIS-92]. Die Dichte extrinsischer lonen wird bestimmt durch die Temperatur
und den Fremdionenanteil [KAH-89]. Aus dem Massenwirkungsgesetz lasst sich fiir eine
bestimmte lonenart als Ladungstrager und einen geringen Dissoziationsgrad folgender
Zusammenhang fiir die spezifische elektrische Leitfahigkeit x aufgrund dissoziierter

Verunreinigungen ableiten [BLY-05]:

Wi .
K ~ e(_ 2'5r,s'kB'T) Gleichung 5
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Wi beschreibt die Ionisationsenergie, ks die Boltzmann-Konstante und &rs die relative
Permittivitat des Werkstoffs fiir sehr niedrige Frequenzen. Es ergibt sich ein exponen-
tieller Zusammenhang zwischen spezifischer elektrischer Leitfahigkeit k und Temperatur
T sowie zwischen spezifischer elektrischer Leitfahigkeit und relativer Permittivitat, wenn

ausschliefdlich [onenleitung aufgrund dissoziierter Fremdatome vorliegt [BLY-05].

Grundsatzlich ist festzuhalten, dass Ionen massebehaftete Teilchen sind. Ein Ionen-
transport ist folglich nicht nur ein Ladungs- sondern immer auch ein Massetransport. An
den Elektroden technischer Anordnungen ist ein Austausch von lonen und somit von
Masse nicht moglich. Ein Austausch von Ionen kann hier nur tiber chemische Reaktionen
erfolgen [KAO-04]. In diversen Modellen wird dennoch angenommen, dass ein Austausch
von Ladungstragern an den Elektroden stattfindet, der eine Neutralisation der lonen zur
Folge hat [TEY-05].

Elektronenleitfdhigkeit: Polymere Isolierwerkstoffe weisen einen Bandabstand von mehr

als 1,1 eV auf. Daraus kann eine intrinsische Ladungstragerkonzentration von weniger als
einem Elektron pro cm3 Isolierstoffvolumen abgeleitet werden. Folglich ist die intrinsi-
sche Elektronenleitfahigkeit in polymeren Werkstoffen vernachlédssigbar. Typische Werte
der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit erfordern Ladungstragerzahlen, die um ein
Vielfaches grofder sind (= 6 - 1011 cm-3) und dementsprechend extrinsischer Natur sein
miissen [KAO-04]. Es wird angenommen, dass diese Ladungstrager Haftstellen
entstammen und/oder tiber Injektion aus den Elektroden (Fowler-Nordheim, Schottky)
bereitgestellt werden [DIS-92]; [KAH-89]; [KAO-04]. Umgekehrt kann auch eine
Extraktion von Elektronen an den Elektroden stattfinden [TEY-05]. Der Ladungstransport
wird haufig durch einen thermisch stimulierten Prozess beschrieben (hopping-
conduction). Dieser beruht auf der Annahme, dass sich Ladungstrager von Haftstelle zu
Haftstelle bewegen kénnen [DIS-92].

2.1.4 Einflussfaktoren

Der Fokus dieser Arbeitliegt auf der Bewertung von Werkstoffeigenschaften bei erh6hten
Temperaturen. Ebenso wird der Einfluss von Nanofiillstoffen untersucht. Diese
Einflussgrofien sind Gegenstand zahlreicher experimenteller sowie theoretischer

Veroffentlichungen.

Relative Permittivitdt: In aktuellen Publikationen werden elektrische Isolierwerkstoffe

haufig durch ihre komplexe relative Permittivitat charakterisiert. Die Daten werden
mittels dielektrischer Spektroskopie als Funktion der Frequenz gewonnen, wobei der
untersuchte Frequenzbereich typischerweise von 10-4 Hz bis 10° Hz reicht. Gerade Unter-
suchungen bei sehr niedrigen Frequenzen werden haufig herangezogen, um Aussagen

tiber die Bereitstellung und Beweglichkeit von Ladungstragern zu treffen [JON-83]; [NEL-
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04]. In dieser Arbeit werden Werkstoffe fiir den Einsatz in elektrischen Hochspannungs-
maschinen untersucht. Werkstoffeigenschaften im Frequenzbereich von Energiever-
sorgungsnetzen werden daher als besonders relevant erachtet. Entsprechend werden in
diesem Abschnitt Forschungsergebnisse bei 50 Hz und 60 Hz dargestellt. Der Einfluss
hochfrequenter Strom- und Spannungsbeanspruchung auf das Isoliersystem kann z. B. bei

Stromrichteranwendungen gegeben sein, wird in dieser Arbeit jedoch nicht untersucht.

Der Einfluss der Temperatur auf die relative Permittivitat er wird durch die theoretischen
Zusammenhange in Kapitel 2.1.1 beschrieben. So geht eine Erh6hung der Temperatur in
realen Isolierwerkstoffen haufig mit einer Erhéhung der relativen Permittivitat einher.
Ursachlich dafiir sind Relaxationsvorgange im Polymer, die haufig bei hoéheren

Temperaturen auftreten (z. B. Glasiibergdnge).

Fiir PVC und Epoxidharzformstoff wird in einer Reihe von Publikationen ein deutlicher,
stufenformiger Anstieg von &r mit zunehmender Temperatur beobachtet. Die Temperatur,
bei der dieser Anstieg erfolgt, korreliert mit der Glastemperatur des jeweiligen Werk-
stoffs. Dieser Effekt wird auf die erhohte Beweglichkeit der Hauptkette und die daraus
resultierende verstarkt auftretende Orientierungspolarisation zurtickgefiihrt [HYU-09];
[KOS-71]; [TAG-10].

Ein weiterer Aspekt, der bei der Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften bei erhoh-
ten Temperaturen beachtet werden muss, ist die Geometrie der Priifkorper. Durch eine
werkstoffabhangige, thermische Ausdehnung ist die Prifkorperdicke eine Funktion der
Temperatur, die nur in wenigen Publikationen berticksichtigt wird. Ciuprina bestimmt die
relative Permittivitat er von PE-LD im Temperaturbereich zwischen 27 °C und 77 °C [CIU-
10]. Die Glastemperatur Tg liegt fir diese Art von Werkstoffen typischerweise im Bereich
zwischen 100 °C und 110 °C [DOM-08]. Es wird eine leichte Verminderung von &r mit der
Temperatur von ca. 2,21 (27 °C) auf ca. 2,14 (77 °C) beobachtet. Als Ursache werden zum
einen die thermische Ausdehnung der Priifkorper, die etwa ein Drittel des Effekts bewirkt,
zum anderen die thermisch angeregte Bewegung von Molekiilen genannt, die einer

Orientierung der Dipole und somit der Polarisation entgegenwirkt [CIU-10].

Auch bei gefiillten Werkstoffen wird eine grofere relative Permittivitit & bei Uber-
schreiten der Glastemperatur festgestellt. Die von Hyuga und Tagami untersuchten
Epoxidharzformstoffe, die mit Quarzmehl, mit nanoskaligen Schichtsilikaten und mit der
Kombination aus beiden Fiillstoffen gefillt sind, weisen einen signifikanten Anstieg von
er im Bereich der Glastemperatur auf [HYU-09]; [TAG-10]. Bei ungefiilltem Bisphenol-A
Epoxidharzformstoff tritt dieser Anstieg ebenfalls auf, ist jedoch nicht sehr ausgepragt
[DOD-10].
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Tagami untersucht ein Nanokomposit auf Epoxidharzbasis mit 5 Gew. % Schichtsilikaten
und stellt eine Verminderung der Glastemperatur um etwa 20 K im Vergleich zum
ungefillten Werkstoff fest. Der Anstieg der relativen Permittivitat findet im Vergleich zum
ungefiillten Basispolymer auch bei ca. 20 K niedrigeren Temperaturen statt und ist

ausgepragter als beim ungefillten Vergleichswerkstoff [TAG-10].

Maity untersucht ungefiillten Epoxidharzformstoff (Bisphenol-A) sowie ein Nano-
komposit mit 1 Gew. % Aluminiumoxid. Der untersuchte Temperaturbereich (25 °C bis
90 °C) liegt unterhalb der Glastemperatur (100 °C). Es wird ein geringer Anstieg von &r
mit zunehmender Temperatur fiir alle Werkstoffe bei Netzfrequenz ermittelt, wobei der
Einfluss der Fillstoffe im Bereich der Messunsicherheit liegt [MAI-09].

Dielektrischer Verlustfaktor: Die Ergebnisse vieler Untersuchungen des dielektrischen

Verlustfaktors sind in guter Ubereinstimmung mit gingigen theoretischen Modellen (vgl.
Kapitel 2.1.2). So ist der Einfluss der Temperatur bei Netzfrequenz bestimmt durch

Relaxationsvorgange sowie die spezifische Volumenleitfahigkeit des Werkstoffs.

Epoxidharzformstoffe zeigen haufig im Bereich der Glastemperatur Ty ein lokales
Maximum des dielektrischen Verlustfaktors [GOR-10]; [HAR-15]; [JIA-10]. Diese
charakteristische Anderung der dielektrischen Eigenschaften am Glasiibergang wird als
a-Relaxation bezeichnet. Ursachlich hierfiir ist, dass bei Temperaturen unterhalb von Tg
die Kettenbeweglichkeit niedrig ist und folglich auch die dielektrischen Verluste durch
Umlagerung polarer Ketten gering sind. Oberhalb von Tg werden die Ketten beweglich,
was zu einer erhohten Polarisierbarkeit und folglich zu einem Anstieg der Permittivitat
fithrt. Werden ausschliefdlich Polarisationsverluste betrachtet, so kann gezeigt werden,
dass bei einer stufenférmigen Erhohung der Permittivitat mit zunehmender Temperatur
lokale Maxima des dielektrischen Verlustfaktors auftreten [BEY-92]; [JON-83]; [KAH-89].

Die zweite entscheidende Einflussgrofie auf den dielektrischen Verlustfaktor bei
Netzfrequenz ist die exponentiell mit der Temperatur zunehmende spezifische
elektrische Leitfahigkeit (vgl. Kapitel 2.1.3). Eine grofdere spezifische elektrische
Leitfahigkeit fithrt zu ohmschen Verlusten und folglich zu einem Anstieg des
dielektrischen Verlustfaktors. Aufgrund des exponentiellen Zusammenhangs ist bei
niedrigen Temperaturen der Einfluss der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit
vernachlassigbar gering. Bei hoheren Temperaturen wird haufig eine Vervielfachung des
dielektrischen Verlustfaktors beobachtet, die ab einer werkstoffspezifischen Schwell-
temperatur in einem schmalen Temperaturband von wenigen Kelvin stattfindet. Dieser
Anstieg wird auf eine erhohte spezifische elektrische Leitfahigkeit bzw. erh6hte ohmsche
Verluste zurilickgefiihrt. Moglicherweise vorhandene Relaxationsvorgiange, wie z.B.
Glastlibergange, konnen ab dieser Schwelltemperatur auf Grundlage einer Verlustfaktor-
messung nicht identifiziert werden [GOR-10]; [GUO-13]; [HAR-15]; [JIA-10]; [VIS-15].
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Untersuchungen zur Wirkung von Nanofiillstoffen auf den dielektrischen Verlustfaktor
ergeben keine eindeutigen Tendenzen: Ciuprina bestimmt den dielektrischen Verlust-
faktor von SiO,-Nanokompositen auf Basis von PE-LD im Temperaturbereich zwischen
25 °C und 75 °C. Fiir das ungefiillte PE-LD fiihrt eine Erhéhung der Priiftemperatur bei
Netzfrequenz zur Verringerung des dielektrischen Verlustfaktors. Die Nanokomposite
zeigen ein Maximum des dielektrischen Verlustfaktors bei 55 °C (5 Gew. % SiO;) bzw.
65 °C (10 Gew. % Si0;). Der Einfluss der Fiillstoffe wird dadurch erklart, dass durch die
Nanopartikel Dipole in das sonst unpolare PE-LD eingebracht werden. Diese zeigen bei
65 °C bzw. 75 °C eine erhohte Beweglichkeit, was zusatzliche Polarisation beglinstigt und
sich in einem Maximum in der tan 6-T-Kurve widerspiegelt [CIU-10]. Die von Jiang
untersuchten Si0,-Nanokomposite auf Epoxidharzformstoffbasis zeigen bei der
Glastemperatur Tg = 180 °C ein ausgepragtes Maximum des dielektrischen Verlustfaktors,
das auch beim ungefiillten Vergleichswerkstoff auftritt. Dieses Maximum ist umso
ausgepragter, je mehr Fiillstoff vorhanden ist. So zeigt der ungefiillte Werkstoff bei 180 °C
einen dielektrischen Verlustfaktor von 0,04, mit 5 Gew. % SiO, betragt er 0,07. Jiang
argumentiert, dass fiir Temperaturen oberhalb der Glastemperatur T der Verlustfaktor
der untersuchten Werkstoffe erheblich von deren elektrischer Leitfahigkeit beeinflusst
wird. Es ist naheliegend, dass mit dem Fiillstoff -OH-Gruppen und Verunreinigungen in
den Werkstoff eingebracht werden, was eine erhohte spezifische elektrische Leitfahigkeit
bewirkt. Entsprechend kénnen auch héhere Werte des Verlustfaktors fiir Temperaturen

im Bereich der Glastemperatur erwartet werden [JIA-10].

Vollig andere Effekte beobachtet Imai. Er untersucht den dielektrischen Verlustfaktor
sowie die Glastemperatur von Schichtsilikat-Nanodielektrika auf Basis von Bisphenol-F
Epoxidharzformstoff im Temperaturbereich zwischen 20 °C und 150 °C. Es zeigt sich fiir
gefiillte und ungefiillte Werkstoffe bis kurz unterhalb der Glastemperatur ein geringer
Einfluss der Temperatur auf den dielektrischen Verlustfaktor. Bei Temperaturen wenige
Kelvin unterhalb von Tg ergibt sich fiir den ungefiillten Epoxidharzformstoff ein starker
Anstieg des dielektrischen Verlustfaktors von tan § < 0,1 (120 °C) auftan § # 1,8 (150 °C).
Das Nanokomposit hingegen weist bei 150 °C einen im Vergleich dazu deutlich niedri-
geren dielektrischen Verlustfaktor von etwa 0,1 auf. Imai schlief3t auf eine eingeschrankte
Mobilitat der Polymerketten, die von den Fiillstoffen verursacht wird [IMA-02].

Einen dhnlichen Effekt beobachtet Gornicka, der ungefiilltes Polyester und ein darauf
basierendes Nanokomposit mit 1,5 Gew. % Nano-SiO, im Temperaturbereich zwischen
20 °Cund 250 °C untersucht. Eine thermische Analyse ergibt, dass die Glastemperatur des
Nanokomposits etwa 10 K hoher liegt als beim ungefiillten Werkstoff. Fiir den dielektri-
schen Verlustfaktor ergeben sich bei den entsprechenden Temperaturen lokale Maxima.

Zudem wird festgestellt, dass ein durch ohmsche Verluste hervorgerufener Anstieg des
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dielektrischen Verlustfaktors im ungefiillten Fall bei etwa 110 °C und im gefiillten Fall bei
170 °C stattfindet. Erklart werden kann dieser Unterschied durch die eingeschrankte
Beweglichkeit oder die verminderte Bereitstellung von Ladungstragern im Nano-
komposit [GOR-10]. Die von Guo untersuchten Montmorillonit-Nanokomposite auf
Epoxidharzformstoffbasis sowie der ungefiillte Referenzwerkstoff zeigen einen Anstieg
des dielektrischen Verlustfaktors ab etwa 140 °C, der mit einer erhdhten spezifischen
elektrischen Leitfahigkeit begriindet wird. Fiir Werkstoffe, in denen ein Haftvermittler
eingesetzt wurde, ist dieser Anstieg flacher. Bei 160 °C betrdgt der dielektrische
Verlustfaktor fiir Werkstoffe mit Haftvermittler ca. 0,1, ohne Haftvermittler ca. 0,2. Guo
geht davon aus, dass durch die gute Anbindung der Werkstoffe an die Fiillstoffe die
Beweglichkeit der Ladungstrager eingeschrankt wird [GUO-13].

Die Untersuchungen von lyer an SiO,-Nanokompositen auf Epoxidharzformstoftbasis
zeigen im Temperaturbereich zwischen -40 °C und +60 °C keinen nennenswerten Einfluss
von Nanofiillstoffen auf den dielektrischen Verlustfaktor bei 50 Hz [IYE-11].

Spezifische elektrische Leitfdhigkeit: In sehr vielen Veroffentlichungen wird berichtet, dass

die spezifische elektrische Leitfahigkeit polymerer Isolierwerkstoffe exponentiell mit der
Temperatur zunimmt [CAO-88]; [IMA-06]; [LIU-15]; [TAG-10]; [ZAV-13]. Zur Beschrei-

bung wird haufig die Arrhenius-Gleichung

Wa>

K = K0e<_ kg T Gleichung 6

herangezogen, mit der sich viele thermisch aktivierte, chemische und physikalische Pro-
zesse beschreiben lassen [AMB-62]; [BEY-92]; [CAO-88]; [DIS-92]; [HUA-10]; [VIV-11].
Dabei ist Wa die Aktivierungsenergie und ko eine Stoffkonstante. Beide Werte kénnen
empirisch bestimmt werden und sind in bestimmten Temperaturbereichen ndaherungs-
weise konstant [DIS-92]. Den Ubergang zwischen den Temperaturbereichen konstanter
Aktivierungsenergie markiert haufig die Glastemperatur Tg. So zeigen Untersuchungen an
Epoxidharzformstoff eine Erhohung der Aktivierungsenergie im Bereich der Glas-
temperatur [CAO-88]; [DIS-92]; [HUA-10]; [[IMA-06]; [LIU-15]. Erklart wird dieser Effekt
mit einer erh6hten Beweglichkeit der Polymerketten und auch der Ladungstrager bei
Temperaturen oberhalb von Tg, was eine schnellere Zunahme der spezifischen elektri-

schen Leitfahigkeit mit der Temperatur zur Folge hat [HUA-10].

Die spezifische elektrische Leitfahigkeit wird signifikant durch den Feuchtegehalt des
untersuchten Werkstoffs beeinflusst. Je hoher der Feuchtegehalt ist, desto grofier ist auch
die spezifische elektrische Leitfahigkeit. Die physikalischen Ursachen dieses Effekts sind
nicht vollstandig erforscht. Eine zusatzliche Bereitstellung von Ladungstragern durch

Dissoziation von Wasser- oder Verunreinigungsmolekiilen wird ebenso beschrieben wie
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eine Beglinstigung von Ladungstragerinjektion und Ladungstragerbeweglichkeit [LUT-
11]; [STI-84].

Der Einfluss nanoskaliger Fiillstoffe auf die spezifische elektrische Leitfahigkeit sowie
deren Abhdngigkeit von der Temperatur werden seit den 2000er Jahren untersucht. Die
beobachteten Effekte sind vielfdltig. Imai bestimmt die spezifische elektrische Leit-
fahigkeit von Nanokompositen auf Epoxidharzformstoffbasis im Temperaturbereich
zwischen 20 °C und 170 °C. Als Fiillstoff wird organisches, mit quartiren Ammonium-
verbindungen modifiziertes Schichtsilikat mit einem Anteil von 5 Gew. % verwendet. Das
Nanokomposit zeigt im gesamten untersuchten Temperaturbereich etwa um eine
Groflenordnung hohere Werte fiir die spezifische elektrische Leitfahigkeit als der unge-
fillte Epoxidharzformstoff [IMA-06]. Auch Huang ermittelt eine hohere spezifische
elektrische Leitfahigkeit fiir ein Nanokomposit mit 3 Gew. % hydrophilem Nano-SiO, im
Vergleich mit ungefiilltem cycloaliphatischem Epoxidharzformstoff [HUA-10]. Begriindet
wird dieser Effekt durch zusatzliche ionische Ladungstrager. Durch OH-Gruppen und
quartdre Ammoniumverbindungen, die im Fillstoff und somit auch im Nanokomposit
vorhanden sind, steigt die Anzahl der zur elektrischen Leitfahigkeit beitragenden
Ladungstrager im Polymer und folglich auch die spezifische elektrische Leitfahigkeit des
Werkstoffs [HUA-10]; [IMA-06].

Tagami untersucht ungefillten Bisphenol-A Epoxidharzformstoff sowie ein darauf basie-
rendes Schichtsilikat-Nanokomposit im Temperaturbereich zwischen 40 °C und 195 °C.
Der Anstieg der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit mit zunehmender Temperatur ist
exponentiell, jedoch signifikant steiler fiir das Nanokomposit als fiir den ungefiillten
Vergleichswerkstoff. Ab etwa 100 °C betragt der Unterschied etwa eine Grofdenordnung.
Als Erklarung wird eine hohere Beweglichkeit der Molekiile des Nanokomposits genannt,

die durch die Messung einer geringeren Vernetzungsdichte gestiitzt wird [TAG-10].

Die Untersuchungen von Huang an Nanokompositen mit hydrophoben SiO, zeigen einen
gegenteiligen Effekt. Der Einsatz von Nanofiillstoffen fiihrt zu einer Verminderung der
spezifischen elektrischen Leitfahigkeit im Vergleich zu ungefilltem Epoxidharzformstoff
bei Temperaturen ab 95 °C. Als mogliche Ursache wird der Einsatz eines Haftvermittlers
genannt, der moglicherweise die Anzahl an OH-Gruppen auf der Partikeloberflache ver-
ringert. Dadurch stehen weniger Ladungstrager fiir den Ladungstransport zur Verfiigung
[HUA-10]. Die von Vivo untersuchten Werkstoffe auf Basis von Bisphenol A Epoxidharz-
formstoff in Kombination mit den kommerziell verfliigbaren Schichtsilikaten Hydrotalcite
(mittlere Schichtdicke: 20 nm) und Nanofil (mittlere Schichtdicke: 13 nm) weisen eben-
falls eine geringere spezifische elektrische Leitfahigkeit als der Referenzwerkstoff auf.
Der Unterschied betragt ab 50 °C etwa eine Grofienordnung. Der Einsatz der Fiillstoffe
Cloisite 93A (mittlere Schichtdicke: 13 nm, hydrophob) und Cloisite 30B (mittlere
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Schichtdicke: 13 nm, hydrophob) beeinflusst die spezifische elektrische Leitfahigkeit nur
unwesentlich [VIV-11].

2.2  Bestandigkeit gegeniiber elektrischem Treeing

Teilentladungen (TE) sind elektrische Entladungen, die eine Isolierstrecke nicht vollstdn-
dig uberbriicken. TE in Hohlrdumen oder an Schwachstellen eines Dielektrikums werden
als innere Teilentladung bezeichnet [BEY-92]. Im Bereich der Hauptisolierung von Hoch-
spannungsmaschinen kommen innere Teilentladungen haufig in Form von elektrischem
Treeing vor und wachsen in Richtung des geerdeten Statorblechs [MIT-83].

Abbildung 2: Elektrisches Treeing an einer Nadelspitze (r =5 um, U =20 kV, 25 °C, 100 h
Priifdauer) in (a) einem ungefiillten Epoxidharzformstoff (b) einem
Nanokomposit auf Basis von ungesdttigtem Polyester gefiillt mit 1 Gew.-%
Nano-SiO, (12 nm Primdrpartikelgrifse)
Treeing ist eine Form der Schadigung polymerer Isolierstoffe, die durch eine verzweigte,
baum- oder baumchenférmige Struktur gekennzeichnet ist (Abbildung 2). Grundsatzlich
wird zwischen water treeing und elektrischem Treeing unterschieden, wobei Ersteres nur
in Anwesenheit von Wasser auftritt und vornehmlich in Kabelisolierungen beobachtet
wird. Zu elektrischem Treeing kommt es in polymeren Werkstoffen iiberwiegend in
Bereichen hoher Feldstarke, also an Fehlstellen, metallischen Kanten oder Spitzen. Als
Form innerer TE kann elektrisches Treeing in Betriebsmitteln mit den Methoden der
Teilentladungsdiagnostik festgestellt werden [DIS-92].

Das Augenmerk liegt auf elektrischem Treeing in Wechselfeldern, weshalb im Folgenden
Treeing und elektrisches Treeing synonym verwendet werden und sich alle Aus-
fihrungen ausschliefdlich auf den Wechselspannungsfall beziehen. Wird elektrisches
Treeing in Wechselfeldern untersucht, erfolgt dies tiblicherweise an Nadel-Platte-
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Elektrodenanordnungen, wobei die Nadelelektrode in den zu untersuchenden Werkstoff
eingebettet ist [DIS-97]; [lI1Z-09]; [MAS-81]; [TAN-92]. Sofern nicht explizit anders
beschrieben, entstammen alle im Folgenden dargestellten Erkenntnisse Untersuchungen

an diesen Elektrodenkonfigurationen.

Die Mechanismen, die dem Treeing zugrunde liegen, sind noch nicht abschlief3end
erforscht. Es existieren mehrere, sich in Teilen widersprechende Theorien und Modelle
[ALI-95]; [ARB-86]; [IED-72]; [SHI-77]; [SHI-98]; [TAN-91]. Nachfolgend werden die

wichtigsten Modelle zusammengefasst.

2.2.1 Modelle zum elektrischen Treeing in Wechselfeldern

Elektrisches Treeing ist ein Mechanismus, der sich in mindestens zwei Stufen unterteilen

lasst: Treeeinsatz und Treewachstum [DIS-02].

Treeeinsatz: Treeeinsatz beschreibt das Auftreten einer ersten Schadigung des Polymers
in unmittelbarer Nahe einer Fehlstelle [DIS-92]. Unter dem Einfluss hoher Feldstiarken
entsteht an der Grenzfliche Elektrode/Polymer ein Hohlraum. Die Zeitspanne vom Be-
ginn der Spannungsbelastung bis zum Treeeinsatz, d.h. bis zur ersten erkennbaren
Schadigung des Polymers, wird als Treeeinsetzzeit ti (engl. ,inception time“ [DIS-02] bzw.
sincubation period” [TAN-01]) bezeichnet. Der Tree hat in diesem Stadium eine Lange von
etwa 5 um bis 10 um [DIS-92].

Zahlreiche Untersuchungen deuten darauf hin, dass Ladungstrager von der Elektrode
durch Schottky- bzw. Fowler-Nordheim-Emission ins Polymer injiziert werden [CHA-93];
[DIS-02]; [TAN-91]. Diese Ladungstrager verursachen oder beglinstigen moglicherweise
Vorgange, die zu einer Schadigung des Werkstoffs und letztlich zur Ausbildung eines
Hohlraums fiihren. Wie genau diese Schiadigung erfolgt ist nicht abschliefsend geklart.
Eine mogliche Erklarung ist, dass die Energie einzelner Elektronen, sog. ,hot electrons”
ausreicht, um Molekiile anzuregen oder zu ionisieren. Dies kann zur chemischen
Zersetzung des Polymers, bei vorhandenem Sauerstoff zur Oxidation oder zum Auf-
brechen von Polymerketten flihren. Ebenso ist denkbar, dass die bei der Rekombination
von Elektronen entstehende UV-Strahlung ursachlich fiir das Aufbrechen von Polymer-
ketten ist [DIS-02]; [TAN-01].

In mehreren Modellen wird angenommen, dass die Injektion von Ladungstragern zu einer
Feldverstarkung flihren kann. Die Vorstellung ist, dass in der negativen Halbwelle
eingebrachte Elektronen in tiefen Haftstellen verharren und eine Raumladung aufbauen,
die auch in der darauffolgenden positiven Halbwelle bestehen bleibt (heterocharge). Dies
fihrt zu einer hoheren Feldstarke vor der Hochspannungselektrode und begilinstigt
weitere Schadigungsprozesse [BEY-92]; [DIS-02]; [TAN-01].
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Dissado beschreibt ein Modell fiir den Treeeinsatz, das moglichst viele experimentelle Be-
obachtungen erklaren soll (Abbildung 3). Dabei wird davon ausgegangen, dass die ins
Polymer eingebrachten Elektronen im elektrischen Feld iiber eine mittlere freie Weg-
lange A beschleunigt werden. Ab einer materialabhdngigen Mindestfeldstarke fiihrt dies
zur Anregung von Molekiilen, was wiederum zum Aufbrechen chemischer Bindungen und
der Ausbildung von Bereichen verringerter Dichte fithren kann [DIS-02]; [SHI-98]. Mit
fortschreitender Schadigung des Polymers steht den Ladungstragern eine immer grofder
werdende mittlere freie Weglange A zur Verfiigung. Folglich konnen sie im elektrischen
Feld mehr Energie aufnehmen und es kommt vermehrt zur Ionisation von Molekiilen.

Diese lonisation resultiert in einer stark beschleunigten Dissoziation der Polymerketten.

Ladungstragerextraktion

Aufbau einer
Raumladungszone vor
der Elektrode

4

\4

Stoflanregung » Stofdionisation Hohlraum

\ 4

Fortschreitende Schadigung des Polymers

Erreichen einer
werkstoffabhiangigen
Mindestfeldstarke

Abbildung 3: Vorgdnge beim Treeeinsatz nach Dissado [DIS-02]

Flir ausreichend hohe Feldstarken wird angenommen, dass die Schadigung von Beginn an
vornehmlich durch Stofdionisation verursacht wird und die Anregung von Molekiilen eine
untergeordnete Rolle spielt. Auf diese Weise werden unterschiedliche Arten von UV-
Emissionen erklart, die vor dem Treeeinsatz bei verschiedenen Priifspannungen gemes-
sen werden konnen [DIS-02]; [SHI-98].

Treewachstum: Eine verbreitete Vorstellung ist, dass die Phase des Treewachstums durch

Gasentladungen in hohlen Treekanalen gekennzeichnet ist [DIS-02]. Um Gasentladungen
zu ermoglichen, muss dieser Hohlraum mindestens 5 um in der Liange sowie 1 pm im
Durchmesser aufweisen [HOZ-88]. Fiir das Auftreten der Entladung muss zudem eine
kritische Feldstarke liberschritten sein [CHA-94]; [WU-99]. Ist dies Uber die gesamte
Kanalldnge gegeben, kommt es zu einer Injektion von Ladungstriagern an der Spitze des
Trees [KAN-00]. Dies flihrt zu Vorgangen vergleichbar mit dem Treeeinsatz an der Spitze
einer Nadel [DIS-02].

Abweichend von dieser Theorie beschreiben Ding und Varlow den Vorgang des Tree-
wachstums als diskreten Prozess. Hierbei wird angenommen, dass um einen Treekanal
herum ein Bereich entsteht, der als Damage Process Zone (DPZ) bezeichnet wird. Die DPZ

ist charakterisiert durch Briiche, Risse oder Mikrodefekte, die von der Entladungsaktivitat
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verursacht werden. Der Tree kann sich in diese zufillig verteilten Fehlstellen ausbreiten

und verzweigen [DIN-05].

2.2.2 Einflussfaktoren

Es ist bekannt, dass sowohl Treeeinsatz als auch Treewachstum durch verschiedene

Faktoren beeinflusst werden:

Werkstoff: Es scheint trivial, dass sich unterschiedliche Isolierwerkstoffe hinsichtlich
ihrer Bestandigkeit gegeniiber elektrischem Treeing unterscheiden kénnen. Dennoch
sind die Ursachen werkstoffspezifischer Unterschiede nur in Ansitzen erforscht. Eine
Annahme ist, dass das freie Volumen im Werkstoff die Treeingbestiandigkeit beeinflusst.
Ebenfalls denkbar ist eine werkstoffspezifische Bestdndigkeit gegeniiber chemischer Ero-
sion. Dies scheint besonders relevant, wenn die Zersetzungsprodukte des Werkstoffs
reaktiv sind. Die molekularen Bindungskrifte hingegen liegen fiir alle technischen
Polymere in derselben Grofdenordnung (3,5eV bis 6,3 eV). Folglich ist es unwahr-
scheinlich, dass unterschiedliche Bindungskrifte im Polymer die mitunter erheblichen

Abweichungen in der Treeingbestandigkeit verursachen [DIS-92].

Ein Einflussfaktor auf die Bestdndigkeit gegeniiber elektrischem Treeing kann im
molekularen Aufbau der Polymere gefunden werden. Bestimmte funktionelle Gruppen
konnen als Ladungstragerfallen fungieren und so die Ladungstragerinjektion aus der
Elektrode beeinflussen. Dies wiederum kann sich auf Treeeinsatz und Treewachstum
gleichermafden auswirken [DIS-92]. Diese Theorie wird durch Untersuchungen an unter-
schiedlichen Arten von Polyethylen (u. A. PE-HD, PE-LE, XLPE) gestiitzt, die tendenziell
einen Zusammenhang zwischen der Bestdndigkeit gegeniiber dem Einsetzen des Trees

und der Bestandigkeit gegeniiber dem Wachstum des Trees aufzeigen [ASH-76].

Priifspannung: Zahlreiche Untersuchungen kommen zu dem Ergebnis, dass die

Treeeinsetzzeit eine Spannungsabhangigkeit zeigt, die mit

t,~U™v Gleichung 7
beschrieben werden kann [IED-72]; [NIE-13]; [RAT-09b]; [TAN-91]; [TAN-11]; [YAM-14].

Dabei ist w eine werkstoffspezifische Grofie.

Das Treewachstum wird ebenfalls von der Priifspannung beeinflusst, wobei hierfiir kein
einfacher formelmafiiger Zusammenhang angegeben werden kann. Haufig werden
abhédngig von der Priifspannung unterschiedliche Formen des Trees festgestellt. So wird

in PE-LD und Epoxidharzformstoff bei niedrigen Spannungen (< 10 kV) eine Tendenz zur
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Ausbildung von wenig verzweigten, schnell wachsenden Trees (Branch-Type) beob-
achtet. Bei Spannungen bis 20 kV kommt es zur Ausbildung von stark verzweigten Trees,
die im Vergleich langsamer wachsen (Bush-Type) [CHA-94]; [DOD-03].

Frequenz: In Epoxidharzformstoff und XLPE &dndert sich die Form des Trees mit der
Frequenz der Prifspannung. Je hoher die Frequenz, desto haufiger werden schnell wach-
sende, wenig verzweigte Erscheinungsformen beobachtet [AUC-92]; [BAO-11]; [DU-11b].

Die Zeit bis zum Durchschlag einer Priifanordnung wird erwartungsgemafd mit Erh6hung
der Priiffrequenz geringer, da die Teilentladungshaufigkeit steigt. Jedoch wird kein
linearer Zusammenhang festgestellt, was auf eine Anderung des Schidigungs-
mechanismus hindeutet. Zur Priifung von Werkstoffen fiir den Einsatz in Betriebsmitteln
ist eine definierte Beschleunigung der Prifung durch Erhohung der Frequenz der
Priifwechselspannung in solchen Fallen nicht méglich [AUC-92]; [ZHE-08].

Radius der Hochspannungselektrode: Eine Anderung des Radius der Nadelelektrode fiihrt

in Epoxidharzformstoff zu mehreren Effekten. Zum einen wird die Einsetz- und Durch-
schlagzeit, zum anderen die Form des Trees beeinflusst. Bei einer Prifspannung von
10 kV fiihrt die Verwendung von Elektroden mit 1 pm Radius hauptsachlich zu Trees vom
Typ Branch-Type. Eine Erhohung des Radius bis 5 um resultiert vornehmlich in Bush-
Type Trees. Prifungen mit 10 um Nadelradius ergeben keine eindeutigen Tendenzen.
Radien der Hochspannungselektrode von 20 pm zeigen innerhalb von 800 h keinen
Treeeinsatz. Es wird angenommen, dass im letztgenannten Fall eine fiir den Treeeinsatz
erforderliche Mindestfeldstarke im Bereich der Nadelspitze nicht erreicht wird [AUC-92].

Temperatur: Eine Erhohung der Priiftemperatur fiihrt zu einem Anstieg der
Treeeinsetzzeit bei RTV Silikonelastomer [DU-11a], jedoch zu einer Verringerung der
Treeeinsetzzeit bei Polyethylen [IED-72]. Die Form des Trees wird dabei ebenfalls von
der Temperatur beeinflusst [DU-11a]; [IED-72]; [PAR-13]. Im Temperaturbereich von
30 °C bis 90 °C treten unterschiedliche Erscheinungsformen auf, wobei fiir hohere
Temperaturen die Auftrittswahrscheinlichkeit fiir Bush-Type Trees zu- und fiir Branch-
Type Trees abnimmt [DU-11a]. Die Untersuchungen von Auckland und Varlow an PET
und Epoxidharzformstoff zeigen, dass sich die Zeit bis zum Durchschlag bei Erhéhung der
Temperatur bis zur Glastemperatur signifikant verkiirzt. Eine weitere Temperatur-
erh6hung flihrt zu keiner nennenswerten Verminderung der Ausfallzeit [AUC-96]; [AUC-
93]; [VAR-98]. Die Ergebnisse von Champion, basierend auf Untersuchungen an
Epoxidharzformstoff auf Basis von Bisphenol A, zeigen ebenfalls eine signifikante
Verringerung der Treeingbestidndigkeit bei Erhéhung der Priiftemperatur. Hier wird
abweichend zu den Ergebnissen von Auckland und Varlow festgestellt, dass die

Treeingbestdndigkeit bei Temperaturen oberhalb der Glastemperatur signifikant
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verringert ist. So ist die Wachstumsgeschwindigkeit der Trees bei Temperaturen von
85 °C gegeniiber den Werten bei 70 °C um das zwanzigfache erhoht ist [CHA-00].

Priifkérperherstellung: Ein Nachvernetzen der Priifkérper verlangert sowohl die Tree-

einsetzzeit als auch die Durchschlagzeit fiir ungefiillte UP-Harze und Epoxidharzform-
stoffe. Je hoher die Temperatur bei der Nachvernetzung ist, desto grofier ist dieser Effekt
[AUC-92]; [CO0-90]. Als mogliche Ursache wird eine Veranderung der Vernetzungsdichte
durch die Nachhartung angefiihrt [CO0O-90]. Ein schnelles Abkiihlen der Priifkérper nach
dem Harten kann bei Epoxidharzformstoff zu Mikrorissen im Bereich der Nadelspitze

fithren, was den Treeeinsatz begiinstigt [NAK-79].

Mechanische Spannung: Mechanische Beanspruchung begiinstigt die Bildung von

Mikrorissen oder Pseudorissen. Mikrorisse sind Bereiche, an denen eine mechanische
Uberbeanspruchung zum Aufbrechen des Polymers gefiihrt hat. Dadurch entstehen
gasgefiillte Fehlstellen von etwa 5 pm Lange und 2 pm Durchmesser. Im Gegensatz dazu
sind Pseudorisse keine echten, gasgefiillten Risse, sondern mit Fibrillen (Materie) gefiillte,
amorphe Bereiche [LEC-14]. Beide Erscheinungen begilinstigen den Treeeinsatz und

fiihren so zu einer Verminderung der Treeeinsetzzeit [DIS-92].

Nakanishi zeigt, dass eine sehr niedrige Treeeinsetzspannung bei einigen Priifkérpern
seiner Untersuchung mit einem ausgepragteren inneren mechanischen Spannungs-
zustand einhergeht [NAK-79]. Eine systematische Untersuchung zeigt, dass das definierte
Aufbringen einer Biegespannung von 35 MPa an Priifkérpern aus einem Polyesterharz
eine Verringerung der Treeeinsetzzeit von 36 h (bei 2,3 MPa) auf 14 h bewirkt [ARB-89].
Die Wachstumsgeschwindigkeit des Trees wird durch das Vorhandensein mechanischer
Spannungen grofder und folglich die Durchschlagzeit geringer [ARB-89]. Es wird
vermutet, dass sich die Energie, die zum Aufbrechen von Bindungen in Polymeren

erforderlich ist, bei vorhandener innerer mechanischer Spannung verringert [DIS-92].

Imai et al. konnten zeigen, dass die innere mechanische Spannung in Epoxidharzformstoff
bei 145 °C deutlich geringer ist als bei 20 °C. Zudem stellten sie fest, dass sich die Zeit bis
zum Durchschlag der Anordnung bei Erhéhung der Priiftemperatur verlangert. Dieser

Effekt wird mit der Verringerung innerer mechanischer Spannungen erklart [IMA-06].

Nanofiillstoffe: In vielen Veroffentlichungen wird festgestellt, dass durch die Zugabe

weniger Gewichtsprozent nanoskaliger Fiillstoffe das Treewachstum signifikant verlang-
samt wird [AHM-12]; [ALA-12]; [HAR-16]; [HAR-15]; [HOF-11]; [IMA-06]; [MUS-13];
[NIE-13]; [TAN-06a]; [WEI-11]. Dieser Effekt ist bei hoheren Priifspannungen schwacher
ausgepragt [DIN-02]; [RAT-09b].

Ein Einflussfaktor ist dabei die Grofde der Fiillstoffpartikel. SiO,-Nanokomposite auf
Epoxidharzformstoffbasis zeigen fiir Primarpartikelgroféen von 12 nm und 40 nm eine
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Erh6hung der Ausfallzeit im Vergleich zum ungefillten Werkstoff, wahrend bei grofderen
Fillstoffpartikeln (90 nm und 300 nm) eine kiirzere Durchschlagzeit ermittelt wird [IIZ-
09]. In anderen Untersuchungen bewirken auch Mikrofiillstoffe eine Verlangerung der
Ausfallzeit tv, wobei ein proportionaler Zusammenhang zwischen dem Fiillgrad und der
Durchschlagzeit besteht. Ein Nanoftllstoff mit 65 nm Primarpartikelgrofde fiihrt zu einer
iberproportionalen Erhéhung der Durchschlagzeit mit steigendem Fiillgrad ab
0,4 Gew. % Fiillstoffanteil [DIN-02]. Ahnliche Zusammenhinge zwischen Fiillgrad und
Durchschlagzeit werden in weiteren Untersuchungen fiir unterschiedliche Werkstoff-
Fiillstoff-Kombinationen bestatigt [ALA-12]; [HAR-16]; [TAN-06a].

Die Ursache der in Experimenten gefundenen Verlangerung der Ausfallzeit beim Einsatz
von Fiillstoffen ist nicht eindeutig identifiziert. Hiufig werden die Fiillstoffpartikel als
Barrieren oder Hindernisse fiir den Tree beschrieben [AHM-12]; [ALA-12]; [AND-10];
[DAN-09]; [HAR-16]. Unbestritten ist die hohe Teilentladungsbestiandigkeit vieler Fiill-
stoffe im Vergleich zum Basispolymer [ALA-08]; [DAN-09]. Daraus wird geschlussfolgert,
dass die Trees in einem Zick-Zack-Kurs um die Fillstoffpartikel herum wachsen
(Abbildung 4). Der lingere Weg, den der Tree von der Hochspannungselektrode zur
Erdelektrode im Nanokomposit zuriicklegt, fiihrt zu ldngeren Ausfallzeiten. Die
Untersuchungen von Danikas und Tanaka an Epoxy/SiO,-Nanokompositen im
Rasterelektronenmikroskop stiitzen diese Theorie. Sie zeigen, dass Trees um die
Fillstoffpartikel herum wachsen [DAN-09]. Ebenfalls denkbar ist, dass dieser Effekt
dadurch verstarkt wird, dass sich die Entladungsaktivitit auf die Nanopartikel
konzentriert. Dies wird mit der im Vergleich zum Basispolymer hoheren relativen
Permittivitat der Fiillstoffpartikel erklart [ALA-12]; [DAN-09]; [TAN-06a].

O O
Oz30
O O
ORN®

Abbildung 4: Trees wachsen zwischen den Fiillstoffpartikeln und um die Partikel herum.
Modellvorstellung zum Treewachstum in Nanokompositen (nach [DAN-

09])
Auch fiir die Einsetzzeit ti zeigen Nanokomposite gegeniiber ungefiillten Werkstoffen
grofere Werte [ALA-12]; [CHE-10]; [RAT-09b]; [WU-12]. Eine Begriindung liefert Tanaka,
der annimmt, dass mit den Nanoftllstoffen tiefe Haftstellen in das Polymer eingebracht

werden. In diesen Haftstellen konnen die aus der Elektrode injizierten Ladungstrager
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gefangen werden, was deren mittlere freie Weglange verringert und so der Schadigung

des Werkstoffs sowie dem Einsetzen des Trees entgegenwirkt [TAN-10a].

2.3 Bestandigkeit gegeniiber Oberflichenteilentladungen

Im Bereich der Hauptisolierung elektrischer Hochspannungsmaschinen stellt neben der
inneren Teilentladung, die hauptsachlich in Form von elektrischem Treeing auftritt, auch
die dufdere Teilentladung einen wichtigen Schadigungsmechanismus dar. Oberflachen-
teilentladungen entstehen im Gegensatz zu inneren Teilentladungen entlang dielek-
trischer Grenzflachen, wobei die beteiligten Dielektrika h&ufig in unterschiedlichen
Aggregatzustanden vorliegen [HIL-97]; [KRE-64]. Im Bereich der Statorisolierung der
Hochspannungsmaschine entstehen dufiere Teilentladungen vornehmlich an der
Oberflache der Hauptisolierung im Bereich des Nutaustritts und kénnen durch Material-

erosion irreversible Schaden verursachen [DYM-02].

Aufienglimmschutz

Endenglimmschutz

Hauptisolierung

Abbildung 5:  Prinzipieller Aufbau der Wicklungsisolierung elektrischer Hochspannungs-
maschinen im Bereich des Nutaustritts (nach [KAU-02])

Durch den Einsatz von Aufien- und Endenglimmschutz sowie Glimmerbarrieren wird der

Einsatz von Teilentladungen unterdriickt und somit die Lebensdauer der Maschine

verlangert [STO-04] (Abbildung 5). Trotz dieser Mafdnahme kann es zu Oberflachen-

teilentladungen kommen, weshalb fiir die Hauptisolierung Isolierwerkstoffe zu

bevorzugen sind, die eine hohe Bestandigkeit gegeniiber diesem Schadigungs-

mechanismus aufweisen [BRO-11].
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2.3.1 Modellvorstellungen

Oberfldchenteilentladung: Von technischer Relevanz fiir die Entstehung von Oberflachen-

teilentladungen (auch Gleitentladungen genannt) ist die Betrachtung der sog. Schrag-
grenzschichten. Schraggrenzschichten bezeichnen Anordnungen, bei denen an einer
Grenzflache (Gas-Feststoff oder Gas-Fliissigkeit) sowohl Normal- als auch Tangential-
komponenten der elektrischen Feldstdrke existieren. Kommt es zu Entladungen, muss
aufgrund der Normalkomponente davon ausgegangen werden, dass Ladungstriager auf
der Isolierstoffoberflache auftreffen und somit der Feststoff bzw. die Fliissigkeit direkt an
der Entladung im Gasraum beteiligt ist [KAH-89]. Die Art des Isolierstoffs spielt dabei eine
untergeordnete Rolle [BEY-92].

Sofern der Einfluss leitfahiger Fremdschichten vernachlassigt wird, ist die Gleitentladung
vornehmlich von den Kapazitatsverhaltnissen der Anordnung bestimmt [BEY-92]. Dabei
ist zu beachten, dass durch das Vorwachsen der Gleitentladung, das durch die tangentiale
Feldkomponente vorangetrieben wird, Kapazititen an der Isolierstoffoberflache tiber-
briickt werden. Im Ersatzschaltbild einer Gleitanordnung wird dieser Umstand durch
Funkenstrecken berticksichtigt, die parallel zu den Oberflaichenkapazitiaten geschaltet
sind (Abbildung 6) [KAH-89].

Flansch

ul

Funkenstrecke

Isolator

Abbildung 6: Skizze und Ersatzschaltbild einer Gleitanordnung (Durchfiihrung) mit
Oberfldchenkapazitat Co, Isolierstoffkapazitit Cs und Funkenstrecken
(nach [KAH-89])

Analog zu Entladungen im freien Gasraum konnen in Abhangigkeit von Feld- und

Kapazitdtsverhaltnissen verschiedene Arten der Oberflichenentladung unterschieden

werden [BEY-92]:

Gleitbiischelentladungen: In manchen Elektrodenkonfigurationen kénnen bei niedrigen
Spannungen stabile Teilentladungen entstehen (Glimmen, Abbildung 7a). Oft tritt jedoch
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direkt nach dem TE-Einsatz die sog. Gleitbiischelentladung auf (Abbildung 7b). Sie bildet
das Analogon zur Streamerentladung im freien Gasraum [BEY-92]. Fiir eine scharfkantige
Stab-Platte-Gleitanordnung bei netzfrequenter Wechselspannung wird ein empirischer
Zusammenhang zwischen der Gleitbiischeleinsetzspannung Uecs und der relativen
Permittivitit des Isolierstoffs er sowie der Dicke der Isolierstoffschicht d bestimmt [BON-
55]; [KAP-49].

1 4 \045

Uiop = K - —-—) Gleichung 8
eGB (ar cm 8

K ist dabei ein stoffabhdngiger Proportionalitatsfaktor (K = 8 kV gilt fiir Metallelektroden

in Luft).
a) b) <)

Gleitstiel-
biischel
(Leader+
Streamer)
feste
Isolierung Gleit-
biischel
(Streamer)
Glimmen
AuRenleiter { ) W

Abbildung 7:  Unterschiedliche Arten der Gleitentladung (nach [KUC-09])

Gleitstielbiischelentladungen: Im Gegensatz zur reinen Gasentladung ergeben sich in Gleit-
anordnungen vergleichsweise hohe Kapazititen zur Gegenelektrode, weshalb der
Verschiebungsstrom bei geringer Reichweite recht hohe Werte annehmen kann.
Innerhalb weniger Zentimeter konnen Stromdichten erreicht werden, die eine Thermo-
ionisation bewirken (vgl. Leaderentladung in Luft bei Schlagweiten von mehr als 1 m)
[KIN-78]. Die resultierende Oberflachenentladung wird als Gleitstielbiischelentladung
bezeichnet (Abbildung 7c). Dabei handelt es sich um einen Gleitstiel (Leaderkanal) mit
vorgelagertem Gleitbiischel (Streamer). Empirische Untersuchungen ergeben eine
Einsetzspannung fir Gleitstielbiischelentladungen von

0,44

1 d :
Uegsg = 75kV - (s_ : c_m> Gleichung 9
r
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fiir 50 Hz Wechselspannung [BEY-92]; [BON-55]; [KAP-49]; [KIN-78].

Schddigungsprozesse: Elektrische Alterung bzw. Teilentladungsalterung bezeichnet eine

teilentladungsinduzierte, iber die Beanspruchungsdauer zunehmende Verschlechterung
der Eigenschaften einer Isolierung. Aufgrund der Periodizitit der Teilentladungen bei
Wechselspannungsbelastung ist deren Auftreten fiir diese Anwendungsfalle besonders
kritisch [BEY-92]. Elektrische Alterung in polymeren Isolierstoffen fiihrt zum Aufbrechen
chemischer Bindungen und tiber eine lingere Zeit zur makroskopischen Erosion des
Werkstoffs. Die zugrunde liegenden Mechanismen koénnen in die Kategorien ,Hervor-
gerufen durch lonenbeschuss’, ,Hervorgerufen durch lokale, hohe Temperaturen’, sowie
,Hervorgerufen durch chemische Reaktionen‘ unterteilt werden [DIS-92]; [TAN-10b]
(Abbildung 8).

Teilentladung
I I

Gase hoher Molekiile im
Temperatur angeregten Zustand

lonenbeschuss lokale Erwamung Zwischenprodukte

Dissoziation von Zersetzung des Oxidation des
chem. Bindungen Werkstoffs Werkstoffs

Erosion

Abbildung 8: Mechanismen der Teilentladungsalterung (nach [TAN-86])

Zu einer Schadigung durch bewegte Ladungstrager kommt es, wenn deren Kkinetische
Energie ausreicht, um eine chemische Bindung aufzubrechen. In polymeren Isolier-
werkstoffen ist haufig die Bindungsenergie innerhalb der Hauptkette geringer als
zwischen Haupt- und Nebenkette, weshalb erstere fiir die Schadigung maf3geblich von
Bedeutung ist. Die Bindungsenergie in der Hauptkette, d. h. die Energie, die aufgewendet
werden muss, um die kovalente Bindung zwischen zwei Atomen einer Molekiilbindung
vollstandig zu spalten, liegt typischerweise im Bereich von 1,6 eV (N-N) bis 9,1 eV (C=N)
(typisch: C=C: 6,3 eV, C-C: 3,6 eV) [EHR-07]. Experimentelle Untersuchungen zeigen, dass
sowohl Elektronen als auch lonen eine Schiadigung hervorrufen kénnen. Mayoux fiihrt
dazu Untersuchungen mit einem Teilchenbeschleuniger durch. Dabei wird Polyethylen 10

Stunden lang mit in einem elektrischen Gleichfeld beschleunigten Teilchen beschossen.
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Fir Elektronen treten erste, mittels FTIR messbare Verdanderungen in der Polymer-
struktur ab einer Beschleunigungsspannung von etwa 500 V (Ekin_start ca. 500 eV) auf.
Argon-, Helium- und Neon-lonen rufen unterhalb einer kinetischen Energie von 100 eV
keine detektierbare Schadigung hervor. Der Grad der Schadigung nimmt mit der Masse
der fir den Beschuss verwendeten Teilchenart zu. Auffillig ist, dass Sauerstoffionen
bereits bei 100 eV eine signifikant starkere Schadigung hervorrufen als Helium-, Argon-
oder Neon-lonen [MAY-73]; [MAY-76]. Dies lasst darauf schliefden, dass bei der
Schadigung neben der physikalischen Einwirkung der Ionen auch eine Oxidations-
reaktion eine Rolle spielt [TAN-86].

Oxidation ist der bedeutendste chemische Schadigungsprozess. Durch hochenergetische
Ladungstrager und UV-Strahlung im Entladungskanal kann ausreichend Energie bereit-
gestellt werden, um an der Oberflache des Polymers kovalente Bindungen aufzubrechen.
Dadurch entstehen freie Radikale R- [DIS-92]; [HEP-00]; [HUD-93]. In Anwesenheit von
Sauerstoff entstehen Peroxylradikale ROO- und daraus Hydroperoxide ROOH, die dazu
neigen, in Alkoxyradikale RO- und -OH zu zerfallen. Alkoxyradikale wiederum kénnen die
Hauptkette des Polymers angreifen. Sie fithren zu weiteren Kettenbriichen, Verzweigun-
gen oder Vernetzungen [DIS-92]; [EHR-07]; [HEP-94].

Ein weiterer Mechanismus der oxidativen Zersetzung geschieht durch Stickoxide,
reaktive Sauerstoffspezies wie Ozon oder auch Salpetersaure, die bei elektrischen Ent-
ladungen in Luft entstehen koénnen [QUI-93]. An der Oberflaiche von geschadigten
Polymeren werden haufig Oxalsaure, Glycolsdure, Glyoxylsdure oder Ameisensdure nach-
gewiesen. Diese Stoffe sind radikalbildend und stark oxidierend, wodurch die Kunststoffe
angegriffen und irreversibel geschadigt werden konnen [CLA-95]; [EHR-07]; [HEP-00];
[HEP-94]; [HUD-95]; [HUD-91]; [PEY-82a]; [PEY-82b]; [QUI-93]. Es ist anzumerken, dass
die Anwesenheit von Sauerstoff oxidative Vorgange begiinstigt. Typische Produkte bzw.
Zersetzungsriickstande fiir Epoxidharz sind beispielsweise C=0, C-OH, C-O-R, -COOH und
-COOR, welche auf oxidative Prozesse schliefen lassen und mittels FTIR detektiert
werden konnen [DIS-92]; [HEP-00]; [HUD-93].

Einen weiteren durch Teilentladungen induzierten Schiadigungsprozess stellt die lokale
thermische Zersetzung des Polymers dar [TAN-86]. Die thermische Zersetzung ist ein
Vorgang, bei dem chemische Bindungen in der Hauptkette depolymerisieren oder Neben-
ketten abgetrennt werden [HEP-94]. Ursichlich ist eine Uberbeanspruchung der intra-
molekularen Bindungen aufgrund thermischer Bewegungen der Atome [EHR-07]. Es wird
angenommen, dass durch eine Entladung mit einem Energieumsatz von etwa 10-7 ] eine
lokale Temperaturerhohung von mehreren 100 K moglich ist, welche zum Kettenbruch
und somit zur Schwachung des Polymers fithren kann [MAS-78]; [TAN-86]. In experi-

mentellen Untersuchungen werden lokale Temperaturerhohungen durch Korona-
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Entladungen ermittelt, welche weniger als 25 K betragen und deshalb wahrscheinlich
nicht zu einer signifikanten Schadigung des Polymers beitragen [ANG-08]; [HEP-94];
[MOR-01]; [WAL-08].

2.3.2 Einflussfaktoren

Verschiedene Einflussfaktoren sind bekannt, welche die Ergebnisse von Priifungen der

Bestandigkeit gegeniiber Oberflachenteilentladungen beeinflussen.

Feldstdrke: Bei konstanten Abmessungen der Priifkorper fiihrt eine Erhéhung der
Amplitude der Priiffwechselspannung zu einer iberproportionalen Erhéhung der
elektrischen Kenngroéfien der Entladung (Impulsenergie, Impulsleistung). Ein Zusammen-
hang zwischen den Entladungskenngrofien und der Schiadigung der Werkstoffe wird
festgestellt. So flihrt eine hohere Prifspannungsamplitude bzw. Feldstarke bei gleicher
Priifdauer zu einem iiberproportionalen Anstieg des erodierten Werkstoffvolumens
[ANG-08]. Aus Untersuchungen an diinnen Polymerschichten ist bekannt, dass fiir weite
Bereiche der elektrischen Feldstirke ein exponentieller Zusammenhang zwischen
Schadigung und Feldstarke besteht. Messgrofde bei entsprechenden Untersuchungen ist
die Zeit bis zum Durchschlag der Priifanordnung. Der Schadigungsexponent ist dabei von
der Form und Anordnung der Elektroden sowie vom untersuchten Werkstoff abhdngig
[MCM-68]; [NAT-77]; [ROD-90].

Amplitude und Frequenz der Priifspannung: In vielen Untersuchungen erfolgt eine Priifung

von Werkstoffen hinsichtlich der Oberflachenteilentladungsbestdandigkeit bei einem
Vielfachen der Netzfrequenz. Dadurch sollen die Alterungsmechanismen beschleunigt
und folglich die Priifdauer verkiirzt werden [HEI-15]; [11Z-14]; [KOZ-05]; [ROD-90]; [ROS-
99]; [TAN-06b]. Der Faktor a, um den die Priifung beschleunigt wird, entspricht dem
Verhaltnis der Frequenzen von Priifwechselspannung f, und Betriebswechselspannung f»
[NAT-77].

Eine derartige Beschleunigung der Priifverfahren ist nur sinnvoll, wenn durch die erhohte
Frequenz der Schadigungsmechanismus nicht gedndert wird. Untersuchungen von Baker
an Acryl, Polyethylen und Hartpapier bei Frequenzen von 1500 Hz und 2500 Hz zeigen,
dass die Ergebnisse vergleichender Untersuchungen durch Erhohung der Frequenz der
Prifwechselspannung beeinflusst werden kénnen. Daher wird empfohlen, derartige
Untersuchungen in einem fir die Anwendung relevanten Frequenzbereich durch-
zufilhren [BAK-63]. Hewitt und Waldi untersuchen den Einfluss der Frequenz der
Prifwechselspannung auf die Oberflachenteilentladungsbestdndigkeit fiir Polyethylen in
einem Frequenzbereich zwischen 10 Hz und 2,5 kHz [HEW-63]; [WAL-08]. Erfolgt die
Prifung in trockener Luft, ist die Ausfallzeit im gesamten untersuchten Frequenzbereich

umgekehrt proportional zum Beschleunigungsfaktor a [HEW-63]. Priifungen in Luft mit
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50 % RH, 60 % RH und 90 % RH zeigen, dass ab einer feuchteabhingigen Grenzfrequenz
die Ausfallzeit mit steigender Frequenz iiberproportional abnimmt, was auf eine
Anderung des Schiadigungsmechanismus zuriickgefiithrt wird [HEW-63]; [WAL-08]. Die
Ursache wird in der dielektrischen Erwarmung des Werkstoffs gesehen, die bei h6heren
Frequenzen und Anwesenheit von Wasser zu nennenswerten lokalen Temperatur-
erhohungen fiihrt. Eine thermografische Bestimmung der Temperatur zeigt einen lokalen
Anstieg um mehr als 80 K fiir Frequenzen ab 400 Hz (bei 90 % RH) bzw. ab 600 Hz (bei
50 % RH). Die hohe Temperatur fiihrt zu einer beschleunigten Schadigung des Werkstoffs
und letztlich zu kiirzeren Ausfallzeiten [WAL-08]. Ein dhnlicher Effekt wird auch fiir
Polystyrol beobachtet, das in Luft mit 50 % RH bereits ab Frequenzen von 300 Hz einen
signifikant iberproportionalen Einfluss der Frequenz auf die Ausfallzeit aufweist. In
trockener Luft besteht bis 2,5 kHz kein nennenswerter Einfluss auf die lineare

Frequenzabhangigkeit der Erosion [HEW-63].
Temperatur: Eine Erhohung der Priftemperatur fiihrt fiir Polypropylen, Polyethylen,

Epoxidharzformstoff und Hartpapier zu einer verringerten Bestindigkeit gegeniiber
Oberflachenteilentladungen bzw. bei Diinnschichtuntersuchungen zu einer kiirzeren
Durchschlagzeit [BAK-63]; [HEW-63]; [MCK-65]; [REF-14]; [ROD-90]. Zwei mogliche
Mechanismen konnen dieses Phanomen erklaren. Der erste Erklarungsansatz beruht auf
der Annahme, dass chemische oder physikalisch-chemische Vorginge, die mit dem
Erreichen bestimmter Schwelltemperaturen aktiviert oder beschleunigt werden, eine
starkere Schadigung der Polymere bei hoheren Temperaturen verursachen [HEW-63].
Die Untersuchungen von Rodehead legen nahe, dass die Glastemperatur Tg der Polymere
dabei von Bedeutung ist. Das von ihm untersuchte Polyethylen zeigt bei Erhohung der
Temperatur auf Werte von T> Tg eine signifikante Verringerung der Bestandigkeit
gegeniiber Oberflachenteilentladungen. Eine weitere Temperaturerhohung andert die

Zeiten bis zum Durchschlag der Diinnschichtanordnung nur unwesentlich [ROD-90].

Ebenso denkbar ist, dass eine stiarkere Schadigung der Polymere mit einer Verminderung
der Luftdichte bei hoheren Temperaturen zusammenhdngt. Bei Erwarmung dehnt sich
die Luft entsprechend den Gesetzen von Avogadro aus. Der mittlere Molekiilabstand und
die mittlere freie Weglinge der im elektrischen Feld beschleunigten Ladungstrager
erh6hen sich. Bei konstanter Feldstiarke steigt im Mittel die kinetische Energie der
Ladungstrager im erwarmten Gas. Infolgedessen wird die Entladungseinsetzspannung
geringer, was stiarkere aber auch haufigere Entladungen und somit eine erhohte
Beanspruchung des Werkstoffs bewirkt. Bislang wurden noch keine Untersuchungen des
Einflusses der Gasdichte auf die Oberflachenteilentladungsbestandigkeit von Polymeren

bei erhohten Temperaturen publiziert.
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Feuchte: In Abhangigkeit vom Werkstoff und den Priifbedingungen kann ein ausgepragter
Einfluss der Luftfeuchte auf die Bestdndigkeit gegeniiber Oberflachenteilentladungen
bestehen, wobei in der Literatur teilweise widerspriichliche Tendenzen dargestellt

werden.

So finden sich Hinweise auf eine lineare Erhohung der Bestindigkeit gegeniiber Ober-
flachenteilentladung bei Erhéhung des relativen Feuchtegehalts der Priifatmosphare fiir
Polystyren und PE-LD [EHA-12]; [HEW-63]. Fiir PE-HD wird eine exponentielle Erh6hung
der Ausfallzeiten bei Erhohung des Feuchtegehalts festgestellt [MCM-68]. Fiir PE und PET
besteht ein Maximum der Teilentladungsbestandigkeit bei einem Feuchtegehalt der
Prifatmosphare von etwa 50 % RH. [FUJ-75]; [TOR-71]. Erklart wird die Verringerung
der Schadigung bei hoherem Feuchtegehalt durch ein gedndertes Entladungsverhalten
aufgrund leitfahiger Schichten an der Priifkdrperoberfliche. Diese werden durch
Oxalsédure gebildet, die bei Entladungen in Luft unter Aufnahme von Wasser entsteht
[MCM-68].

Gegenteilige Effekte beobachtet Refaey, der Epoxidharzformstoffe in einer Nadel-Platte-
Elektrodenanordnung beansprucht. Er stellt ein grofieres erodiertes Volumen bei hohe-
rem Feuchtegehalt der Priifatmosphdre fest [REF-14]. Fan untersucht diinne Polyimid-
Schichten, die in einer Elektrodenanordnung nach DIN EN 60343 bei einem Feuchte-
gehalt zwischen 35 % RH und 100 % RH beansprucht werden. Dabei wird eine expo-
nentielle Verlangerung der Durchschlagzeit bei Verringerung des relativen Feuchte-
gehalts festgestellt [FAN-11]. Auch fiir PE-HD wird von einer gréfseren Schadigung durch
Oberflachenteilentladungen bei hoherem Feuchtegehalt berichtet [ZAH-12]. Als mogliche
Ursache wird angefiihrt, dass bei Entladungen in der Luft entstehende radikalische
Sauerstoffionen mit Wassermolekiilen reagieren. Dadurch werden weitere Radikale und

Ionen gebildet, die eine Schadigung des Polymers hervorrufen kénnen [FAN-11].

Gasart: Die Art des Gases, in dem die Werkstoffe durch Oberflaichen-TE beansprucht
werden, beeinflusst das Priifergebnis ebenfalls. So wird berichtet, dass Oberflachen-
teilentladungen in Sauerstoff zu einer gleichmafiigen Erosion der Oberflache fiihren. Im
Gegensatz dazu werden bei Untersuchungen von PE und XLPE in Stickstoff-Atmosphare
haufig kleine Vertiefungen in der Oberfliche beobachtet, die in englischsprachigen
Veroffentlichungen als , Pits“ bezeichnet werden [GAM-87]; [TAN-86]; [TAN-10b].

Werden hingegen Kunststoffe in mit Stickoxid angereicherter Luft beansprucht, kommt
es bei geringem Feuchtegehalt zu einer erhohten Bestandigkeit gegentiiber Oberflachen-
teilentladungen, die mit einer Hemmung der Entladung in NO begriindet wird. Bei hohem
Feuchtegehalt des Gasgemischs hingegen kommt es zu einer signifikanten Verminderung
der Oberflachenteilentladungsbestdandigkeit im Vergleich zu Priifungen in Luft. Ursach-

lich hierfiir ist die Entstehung von Salpetersaure durch Reaktion von NOx mit Wasser. Die
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Saure wirkt stark oxidierend und fiihrt so zu einer schnelleren Erosion des PE-LD [EHA-
12]. Untersuchungen an PTFE ergeben hingegen keinen signifikanten Einfluss der Gasart
(Luft, Argon, Stickstoff) auf die Koronabestdndigkeit. Deshalb wird darauf geschlossen,
dass oxidative Prozesse bei diesem Werkstoff nicht nennenswert zur Schadigung
beitragen [MCM-68].

Werk- und_Fiillstoffe: Verschiedene polymere Isolierwerkstoffe zeigen Unterschiede

beziiglich ihrer Bestdndigkeit gegeniiber Oberflachenteilentladungen. 1977 untersucht
Toriyama mehrere Arten von Polymerfilmen in einer Stab-Platte Anordnung bei Wechsel-
spannung mit Amplituden zwischen 3 kV und 5 kV. Dabei zeigt sich, dass Polyethylen,
Polycarbonat und Polypropylen unabhangig von der Héhe der Priifspannung die gréf3ten
Durchschlagzeiten aufweisen. Niedrigere Werte werden fiir PET und Celluloseacetat
ermittelt. Untersucht wird zudem das Aramid Nomex, das fiir die Durchschlagzeit etwa
eine Grofdenordnung niedrigere Werte aufweist als PET. Dies wird auf die faserige
Struktur dieses Werkstoffs zuriickgefiihrt [TOR-71].

Der Einsatz von Fillstoffen fiihrt in einer Vielzahl von Untersuchungen zu einer
signifikanten Erhohung der Bestdandigkeit gegeniiber Oberflachenteilentladungen. Auf-
fallig ist, dass dieser Effekt fiir unterschiedliche Kombinationen aus Basispolymeren (PP,
PA, Epoxidharzformstoff) und Fiillstoffen (Schichtsilikate, Triglycidylisobutyl POSS,
Bohmit, SiO,, Al,03, TiO,, SiC,)) auftritt [BRO-11]; [HEI-15]; [HOF-10]; [1IZ-14]; [IYE-12];
[KOZ-04]; [KOZ-05]; [POD-16]; [PRE-11]; [TAN-10b]. Die Erh6hung der Oberflachenteil-
entladungsbestandigkeit ist bei Verwendung von Nanofiillstoffen ausgepragter als beim
Einsatz von Mikrofillstoffen. Fiir Nanokomposite werden signifikante Eigenschafts-
verbesserungen ab Fillgraden von 0,1 Gew. % festgestellt, die haufig bei hoherem
Fiillgrad starker ausgepragt sind [HOF-10]; [11Z-14]; [IYE-12]; [KOZ-04]; [PRE-11].

Fir die Eigenschaftsverbesserungen durch Nanofiillstoffe werden in der Literatur im

Wesentlichen folgende Ursachen diskutiert:

Nanoskalige Segmentierung: Mittels REM und TEM kann eine homogene Verteilung von
Fullstoffpartikeln nachgewiesen werden. Tanaka bezeichnet mit homogen verteilten
Nanopartikeln tiberzogene Oberflachen als ,segmented surfaces®, da sich ungefiillte wie
auch gefiillte Bereiche der Oberflache ergeben [TAN-10b]. Es ist bekannt, dass die
anorganischen Fillstoffkomponenten eine erhohte Bestindigkeit gegeniiber Teilent-
ladungen aufweisen. Bei Einwirkung von Oberflachenteilentladungen wird daher
ausschliefdlich das Basispolymer, nicht jedoch der Fiillstoff zersetzt [FUS-04]. Tanaka
postuliert einen Zusammenhang zwischen der sog. segmentierten Oberflache und der
erh6hten TE-Bestandigkeit (engl.: nanoscale segmentation effect). Je feiner die
Segmentierung der Oberflache, desto ausgepragter ist dieser Effekt [TAN-10b]; [TAN-08].
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Permittivitdtsunterschiede: Ist die relative Permittivitat des Fiillstoffs signifikant h6her als
die des Polymers, so ist denkbar, dass sich durch eine Anderung der Feldverteilung an der
[solierstoffoberflache die Entladungsaktivitat auf die teilentladungsbestdndigen Nano-
partikel konzentriert. Bereiche unbeeinflussten Basispolymers werden nicht in gleichem
Mafie durch die Oberflachenteilentladung beansprucht wie im ungefiillten Isolierstoff.

Dies verlangsamt die Erosion des Kompositwerkstoffs insgesamt [TAN-04].

Haftvermittler / Werkstoff-Flillstoff-Wechselwirkung: Eine weitere mogliche Erklarung fiir
die erhohte Oberflachenteilentladungsbestindigkeit von Nanokompositen stiitzt sich auf
eine Wechselwirkung zwischen Polymerketten und Fiillstoffpartikeln. In Nanokompo-
siten existiert an der Polymer-Fiillstoff-Grenzflache ein Wechselwirkungsbereich, Inter-
phase genannt. Seiler macht 2014 diesen Bereich mittels AFM sichtbar und zeigt, dass
rdumlich ausgedehnte Wechselwirkungsbereiche nicht bei allen Werkstoff-Fiillstoft-
Kombinationen auftreten [SEI-14]. Fiir Nanokomposite, die erhohte Oberflachenteil-
entladungsbestandigkeit aufweisen, wird angenommen, dass in der Interphase eine
eingeschrankte Kettenbeweglichkeit bzw. erhdhte Bindungskrifte vorherrschen, die
einer Zersetzung entgegenwirken [HEI-15]; [KOZ-04]; [PRE-11]; [TAN-10b]; [TAN-06b].
Unter der Annahme spharischer Fiillstoffpartikel, homogener Verteilung und konstanter
Dicke dieser Interphase konnen zahlreiche Versuchsergebnisse mithilfe des Interphasen-
volumenmodells interpretiert werden. Das Modell beschreibt den Zusammenhang
zwischen Fiillstoffanteil, Interphasendicke und Grad der Eigenschaftsverdnderung des
Werkstoffs [RAT-09a]; [RAT-10]; [SEI-16].

Oberfldichliche Ansammlung von Fiillstoff: Eine Ansammlung von Nanopartikeln an der Iso-
lierstoffoberfldche stellt eine weitere Erklarung fir eine erhohte Bestandigkeit polymerer
Nanokomposite gegeniiber Oberflachenteilentladungen dar [I1Z-14]. Aufgrund der hohen
Teilentladungsbestdndigkeit der Fiillstoffpartikel wird durch die Oberflachenteilentla-
dung ausschliefilich das Basispolymer zersetzt. REM- und EFM-Untersuchungen gescha-
digter Isolierstoffoberflichen zeigen, dass bei Nanokompositen inselartige Strukturen,
umgeben von Gebieten tieferer Erosion, gebildet werden [KOZ-05]. Die raumliche Aus-
dehnung dieser Inseln wird mit etwa 5 pym angegeben [MAI-08]. Auch ungefiillte Werk-
stoffe zeigen im Erosionsgebiet ein ausgepragtes Oberflachenrelief. Kompositwerkstoffe
weisen jedoch im Vergleich dazu deutlich ausgepragtere Unterschiede zwischen Erhoh-
ungen und Vertiefungen auf. EDX-Analysen unterstiitzen die Vermutung, dass es sich bei
den erhabenen Strukturen, die besonders deutlich in stark erodierten Bereichen auftre-
ten, um Anhaufungen von Nanopartikeln handelt [KOZ-05]; [MAI-08] (Abbildung 9).

Bei hohen Fiillgraden (17,4 Gew. % bis 25 Gew. %) kann Meichsner im erodierten Bereich
eine zusammenhdngende Schicht aus Nanopartikeln an der Werkstoffoberflache nach-

weisen. Die Schichtdicke liegt in einem Bereich zwischen 30 nm und 200 nm und ist durch
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einfache Reinigung (d.h. Abwischen der Oberfliche) nicht entfernbar. TEM-
Untersuchungen legen nahe, dass die Partikel teilweise versintern, d. h. fest miteinander
verbunden sind [MEI-12]. Es wird angenommen, dass darunterliegende, ungefillte
Polymerbereiche durch eine solche TE-bestandige Partikelschicht geschiitzt werden
[TAN-10b]. Das Fortschreiten der Erosion wird demnach gebremst, so dass die Bestandig-
keit des Werkstoffs gegeniiber Oberflachenteilentladungen steigt [BRO-11]; [KOZ-05];
[MAI-08]; [TAN-10b]; [TAN-06b].

1. ohne Schadigung 2. leichte Schadigung
3. mittlere Schadigung 4. starke Schadigung

Abbildung 9:  Schddigung von Nanokompositen durch Oberfldchenteilentladungen
(nach [KOZ-05])
Der iiberwiegende Teil der Untersuchungen zum Einfluss von Fiillstoffen auf die Ober-
flachenteilentladungsbestandigkeit erfolgt bei Raumtemperatur. Preetha untersucht mit
Aluminiumoxid gefiillte Nanokomposite auf Epoxidharzformstoffbasis. Der Fokus liegt
dabei auf der Bestimmung des Einflusses der Feldstirke auf die Oberflachen-
teilentladungsbestandigkeit bei einer Temperatur von 60 °C. Untersuchungen bei
Temperaturen oberhalb der Glastemperatur fehlen [PRE-14]. Weitere Untersuchungen
zum Einfluss von Nanofiillstoffen auf die Oberflachenteilentladungsbestiandigkeit bei

erh6hten Temperaturen sind nicht bekannt.
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3  Aufgabenstellung

Die Hauptisolierung elektrischer Hochspannungsmaschinen wird durch das gleichzeitige
Auftreten hoher elektrischer Felder und hoher Temperaturen beansprucht. Das Vor-
handensein von Teilentladungen im Nennbetrieb ist tiblich und nach internationalen
Produktnormen zuldssig. Die dabei vorherrschenden Temperaturen erfordern Isolier-
stoffe der thermischen Klassen F oder H. Das bedeutet, dass eine Erwdrmung des
[soliersystems im ungestorten Betrieb bis zu einer maximalen Temperatur von 155 °C (F)
bzw. 180 °C (H) zulassig ist.

Die Wahl geeigneter Isolierwerkstoffe fiir diesen Anwendungsfall stellt aufgrund der
Vielfalt verfiigbarer Polymere sowie der Vielzahl von Eigenschaften zu deren
Charakterisierung eine Herausforderung dar. Die Anzahl moéglicher Werkstoffvarianten
potenziert sich durch die Verwendung von Fiillstoffen zur Optimierung des
Eigenschaftsprofils der Trankharze. Dabei zeigen sich nanoskalige Fiillstoffe aufgrund der
teilweise erheblichen Verbesserung der Teilentladungsbestandigkeit zur Optimierung
von Trankharzen in der Statorisolierung elektrischer Hochspannungsmaschinen als
besonders geeignet. Gleichzeitig ist anzunehmen, dass im Gegensatz zu Mikrokompositen
die Impragnierbarkeit der Statorisolierung bei Verwendung von Nanokompositen mit
spharischen Partikel, die typischerweise einen Durchmesser kleiner 100 nm aufweisen,

nicht beeintrachtigt ist.

Eine anwendungsnahe Bewertung moglicher Werkstoffvarianten im Isoliersystem ist mit
erheblichem Zeit- und Kostenaufwand verbunden, weshalb zur Eingrenzung der Vari-
antenzahl die Bestimmung fiir die Anwendung relevanter Eigenschaften von Werkstoff-
proben zu favorisieren ist. Da das Eigenschaftsprofil vieler Polymere stark von ihrer
Temperatur abhidngt, ist fiir ein Trankharz zur Anwendung in der Hauptisolierung
sicherzustellen, dass die erforderlichen Eigenschaften auch im Bereich der Betriebs-

temperaturen vorliegen.

Ziel dieser Arbeit ist es, den Einfluss nanoskaliger Fiillstoffe auf das Eigenschaftsprofil von
Trankharzen fiir Hochspannungsmaschinen, insbesondere bei hohen Temperaturen, zu

bewerten.
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Um dieses Ziel zu erreichen, sind folgende Teilaufgaben zu l6sen:

e Auswahl und gegebenenfalls Entwicklung geeigneter Priifverfahren sowie die

Definition von Priifbedingungen

e Bestimmung des Einflusses nanoskaliger Fiillstoffe auf die Eigenschaften der
Trankharze

e Identifizierung von Wirkmechanismen nanoskaliger Fiillstoffe im Trankharz
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4  Versuchsaufbau und Durchfiihrung

Im folgenden Kapitel erfolgt eine Beschreibung der Methoden zur Bestimmung betriebs-
relevanter Werkstoffeigenschaften von Trankharzen. Dabei wird erlautert, wie bei der
Konditionierung von Priifkérpern, der Durchfiihrung von Werkstoffpriifungen sowie der

Auswertung von Messdaten vorgegangen wird.

4.1 Dielektrische Eigenschaften

In dieser Arbeit werden der dielektrische Verlustfaktor tan § sowie die relative
Permittivitat er, jeweils bei Netzfrequenz, in einem fiir die Anwendung relevanten
Temperaturbereich bestimmt. Ziel ist eine Charakterisierung der Werkstoffeigen-

schaften.

Messanordnung: Die Messung erfolgt in einer Elektrodenanordnung mit Schutzring an

platten- bzw. tafelférmigen Priifkorpern der Dicke dx2 mm (Abbildung 11a). Die
Elektrodenanordnung ist ein Eigenbau mit Aluminium als Elektrodenmaterial und PTFE
als Werkstoff der Haltevorrichtung. Die flachige Kontaktierung wird tiber eine Stahlfeder
sichergestellt, welche die Elektroden auf die Priiftkdrperoberflache presst. Die Dicke der

Priifkorper bestimmt somit den Elektrodenabstand.

Zur Bereitstellung der netzfrequenten Priifspannung dient ein Hochspannungsverstarker
(TREK 2020C) mit einem Verstarkungsfaktor von 2000, der mit der Hochspannungs-
elektrode verbunden ist. Das Eingangssignal wird von einem Signalgenerator (Agilent
33220A) bereitgestellt.

Die dielektrischen Eigenschaften werden mit einem elektronischen System von Mtronix
(MI540) gemessen, das phasenrichtig und in Echtzeit die erdseitigen Stromverlaufe der
Elektrodenanordnung und einer Referenzkondensator ermittelt. Zur korrekten Bestim-
mung des dielektrischen Verlustfaktors sollte die Referenzkapazitit eine relative Per-
mittivitit von &r = 1 aufweisen, was tiblicherweise durch einen gasgefiillten Kondensator
realisiert wird. In dem hier verwendeten Aufbau wird ein Pressgaskondensator (96,21 pF,
SFg) von Hartmann & Braun mit einer Spannungsfestigkeit von 120 kV als Referenz-

kapazitit eingesetzt.

Aus dem Phasenversatz der Strome von Elektrodenanordnung und Referenz kann der
Verlustwinkel 6 ermittelt und somit der dielektrische Verlustfaktor tan § berechnet

werden. Dies erfolgt liber eine proprietdre Software an einem PC. Die Bestimmung der
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Kapazitat der Elektrodenanordnung mit Priifling Cx erfolgt durch den Vergleich der
Stromverlidufe an Referenz- und gemessenem Kondensator. Uber Cx und die Abmes-
sungen der Elektrodenanordnung kann ein Zahlenwert fiir er berechnet werden. Die Dicke
d der Priifkérper flief3t linear in die Berechnung ein und ist je nach Werkstoff
unterschiedlich [VDE 0303 Teil 4] (vgl. Kapitel 5.4). Die Dicke d wird fiir jeden Priifkérper
separat an vier unterschiedlichen Stellen im Bereich der Auflageflache der Messelektrode
bestimmt. Dazu wird ein digitaler Messschieber (MPE = 30 um) verwendet. Zur

Berechnung von &r wird der Mittelwert der ermittelten Priifkérperdicken herangezogen.

Um die Temperatur bei der Messung vorgeben zu konnen, befinden sich die Elektroden-
anordnung und der Priifkorper in einem Trockenofen (Heraeus UT 6200), der im
Umluftmodus betrieben wird (Abbildung 10).

Sicherheitsbereich Arbeitsbereich

— Digitales Datenkabel
— Laborkabel
— Koaxialkabel
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Abbildung 10: Messaufbau zur Bestimmung von & und tan & bei unterschiedlichen
Temperaturen

Konditionierung: Da die dielektrischen Eigenschaften von Isolierwerkstoffen maf3geblich

von polarem Wasser im Priifkorper beeinflusst werden, ist es sinnvoll, zu Beginn der
Messung durch Konditionierung einen einheitlichen und mdglichst niedrigen Feuchte-
gehalt der Proben sicherzustellen. In Vorversuchen werden dazu die plattenformigen
Prifkorper iiber einen Zeitraum von drei Wochen bei 100 °C gelagert und dabei die
Masseanderung der Priifkorper bestimmt. Es zeigt sich, dass bereits nach etwa 4 h keine

nennenswerte Massednderung mehr stattfindet.

Es wird definiert, dass eine Trocknung fiir alle Priifkérper bei 100 °C fiir mindestens 24 h
durchgefiihrt wird. Im Anschluss erfolgt eine Lagerung in luftdichten Behaltnissen fiir
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mindestens 24 h, wobei eine geringe Feuchte durch den Einsatz von Silikagel in
ausreichender Menge sichergestellt wird. Diese Art der Konditionierung wird nach
DIN IEC 60093 als 24 h/18-28 °C/< 1,5 % bezeichnet [DIN IEC 60093].

Priifbedingungen: Die Luft im Trockenofen wird mittels Silikagel moglichst trocken

gehalten, um eine Anderung des Feuchtegehalts der Priifkérper wiahrend der Messung zu
verhindern. Zusatzlich wird trockene Druckluft (Feuchtegehalt ca. 10 % RH bei Raum-
temperatur) tiber eine Durchfiihrung in den Trockenofen eingebracht. Die Durchflussrate
betragt etwa 2 1/s. Eine Bestimmung der relativen Feuchte im Trockenofen bei einer

Temperatur von 60 °C ergibt einen Wert von weniger als 2 % RH.

Der dielektrische Verlustfaktor und die relative Permittivitat sind weitgehend unab-
hangig von der Amplitude der angelegten Spannung. Um Durchschlage, elektrische
Alterung o. a. der Priifkérper durch hohe Feldstarken zu vermeiden, wird eine Spannung

von U =1 kV zur Messung verwendet.

Durchfiihrung und Auswertung: Die Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften erfolgt

in einem Temperaturbereich zwischen 30 °C und 170 °C an n =5 Priifkérpern je Werk-
stoff. Hierfiir wird ein zeitgesteuertes Programm verwendet, das die Temperatur ausge-
hend von 30 °C in 10-K-Schritten steigert. In Vorversuchen wird ermittelt, dass jeder
Temperaturschritt fiir mindestens 2 h gehalten werden muss, damit Ofenvolumen,
Elektrodenanordnung und Priifkérper die eingestellte Temperatur aufweisen und sich fiir

die dielektrischen Eigenschaften ein stationarer Zustand einstellt.

Wahrend der gesamten Messdauer werden die Kapazitat der Elektrodenanordnung sowie
der dielektrische Verlustfaktor kontinuierlich erfasst. Das Messsystem ist so konfiguriert,
dass die Werte von Cx und tan ¢ alle 10 Sekunden in eine Datei gespeichert werden. Zur
Auswertung wird der Mittelwert von mindestens 30 Datenpunkten (£ 5 min
Aufzeichnungsdauer) im stationdren Zustand gebildet. Die Berechnung von & erfolgt
mithilfe einer genormten Berechnungsvorschrift [VDE 0303 Teil 4]. Zusatzlich wird
berticksichtigt, dass durch die thermische Ausdehnung der Priifkérper die Dicke der
Prifkorper d und somit der Elektrodenabstand der Priifanordnung eine temperatur-
abhingige Grofe darstellt. Uber den Lingenausdehnungskoeffizienten a der unter-
suchten Werkstoffe kann fiir die jeweiligen Temperaturen eine rechnerische Korrektur

von d erfolgen (vgl. Kapitel 5.6).

4.2  Spezifische elektrische Leitfahigkeit

Die spezifische elektrische Leitfahigkeit ist eine charakteristische Eigenschaft von Isolier-
werkstoffen. Im Rahmen dieser Arbeit erfolgt ihre Bestimmung in Abhdngigkeit von der

Temperatur.
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Messanordnung: Zur Bestimmung der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit k wird das

Messsystem Keithley 6017 B verwendet, das eine Kombination aus einer Gleich-
spannungsquelle (bis 1000V, Fehler: 0,15% + 100mV) und einem Elektrometer
darstellt. Zur Messung der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit wird eine Gleich-
spannung U uber eine Elektrodenanordnung mit Schutzring an einen plattenférmigen
Priifkorper der Dicke d * 1 mm gelegt. Bedingt durch die Schwindung bei der Hartung der
Polymere ist die Dicke d der Priifkorper je nach Werkstoff unterschiedlich. Analog zum
Vorgehen bei der Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften wird die Dicke d fiir jeden
Priifkérper an vier unterschiedlichen Stellen im Bereich der Auflagefliche der Mess-
elektrode mit einem digitalen Messschieber (MPE = 30 pm) bestimmt. Zur Berechnung
der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit k¥ wird der Mittelwert der gemessenen

Priifkorperdicken herangezogen.

Mit dem Elektrometer des Messsystems wird der Strom I gemessen, der bei anliegender
Spannung U durch den Priifkérper fliefst [SEA-82]. Die spezifische elektrische Leitfahig-

keit wird mittels der Gleichung

Gleichung 10

berechnet, wobei die effektive Elektrodenfliche A von der Geometrie der
Elektrodenanordnung mit Schutzring abhangt [DIN IEC 60093].

~-.Rahmen (PTFE)

Hochspannungs-
- elektrode
(=90 mm)

Hochspannungs-
elektrode
(2 =85,7 mm)

_ Schutzring
Priifké rper ~ (2i=57,2 mm)
s . geschiitzte

* Elektrode
(2=50,8 mm)

. Schutzring
(2i=71 mm)

)
]

geschiitzte
Elektrode
(2 =70mm)

Abbildung 11: a) Schnittbild einer Elektrodenanordnung mit Schutzring (Eigenbau) zur
Bestimmung der spezifischen elektrischen Leitfdhigkeit und des
dielektrischen Verlustfaktors; b) Elektrodenanordnung mit Schutzring
Keithley 8009 zur Bestimmung der spezifischen elektrischen Leitfdhigkeit

Zur Bestimmung der Werkstoffeigenschaften bei hohen Temperaturen befindet sich die

Elektrodenanordnung in einem Trockenofen. Bei Temperaturen bis 80 °C wird eine kom-

merzielle Elektrodenanordnung mit Schutzring von Keithley (Modell: 8009) verwendet,

deren Elektroden aus leitfahigem, elastischem Kunststoff bestehen (Abbildung 11b). Die
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flexiblen Elektroden gleichen kleine Unebenheiten der Priifkérperoberflache aus und
entsprechen den Empfehlungen der Norm IEC 60093. Die Leitung zwischen dieser
Anordnung und dem Elektrometer ist doppelt geschirmt. So wird ein niedriger Storpegel

und damit eine vergleichsweise hohe Empfindlichkeit der Strommessung ermdglicht.

Die Spezifikationen von Kabel und Messbox erlauben keinen Einsatz bei Temperaturen
oberhalb von 80 °C, weshalb fiir diesen Temperaturbereich eine Elektrodenanordnung
mit Schutzring nach Abbildung 11a verwendet wird. Um bei dieser Anordnung eine gute
Kontaktierung der Priifkorper sicherzustellen, kommt eine beidseitig mit temperatur-
bestiandigem, leitfahigem Klebstoff beschichtete Kupferfolie zum Einsatz, die den
Prifkorper fest und flachig mit den Elektroden verbindet. Als Messleitung wird ein

Koaxialkabel mit PTFE-Isolierung eingesetzt.

Konditionierung: Wie in Kapitel 2.1.3 ausgefiihrt, stellt der Feuchtegehalt im Priifkérper
fiir viele Werkstoffe einen entscheidenden Einflussfaktor auf die spezifische elektrische
Leitfahigkeit dar. Durch eine Konditionierung der Priifkérper wird sichergestellt, dass zu
Beginn der Messung ein moglichst geringer Feuchtegehalt vorherrscht. Dazu werden die
Priifkorper bei 100°C fiir 24 h getrocknet und anschlief}end bis zur Messung bei
trockenen Bedingungen gelagert (24 h/18-28 °C/<1,5 %). Auf diese Weise wird ein

einheitlicher, moglichst geringer Feuchtegehalt sichergestellt.

Priifbedingungen: Die Priifspannung U betragt 1000 V DC, was dem Maximalwert fiir das

verwendete Messsystem entspricht und im Bereich der Empfehlungen von
DIN IEC 60093 liegt (100 V und 15000 V) [DIN IEC 60093]. Eine hohe Gleichspannung
fiihrt bei gegebener spezifischer elektrischer Leitfahigkeit zu einem hohen Strom ],

wodurch der Einfluss des Messrauschens auf das Nutzsignal minimiert wird.

Der untersuchte Temperaturbereich ist begrenzt durch den Versuchsaufbau. Eine sinn-
volle Messung der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit fiir die eingesetzten Werkstoffe
ist im Temperaturbereich 60 °C < T < 170 °C méglich. Temperaturen unter 60 °C fithren
fiir den liberwiegenden Teil der Werkstoffe zu Stromen im Bereich der Gréf3enordnung

des Messrauschens (< 1-10-14 A) und werden somit nicht ausgewertet.

Trockenmittel im Ofen verhindern, dass die Priufkorper wahrend der Prifung Feuchtig-
keit aufnehmen, wodurch sich ihre spezifische elektrische Leitfahigkeit dndern wiirde.
Der Feuchtegehalt kann bis zu einer Temperatur von 60 °C gemessen werden und betragt
< 2 % RH. Somit ist anzunehmen, dass die Feuchteaufnahme wahrend der Priifung

minimal ist.

Durchfiihrung und Auswertung der Priifung: Der Polarisationszustand des Priifkoérpers zu

Beginn der Priifung hat entscheidenden Einfluss auf das Ergebnis. Um diesen fiir alle

Priifkorper gleichermafien zu definieren, werden Hochspannungs- und Messelektrode
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vor der Messung kurzgeschlossen. Der Kurzschlussstrom wird mit dem Elektrometer
erfasst. Sobald ein stationadrer Zustand bei einem Mittelwert des Stromes von 0 A erreicht
ist, wird die Priifspannung angelegt. Dieser Schritt wird als Depolarisation bezeichnet und

dauert bei einer Temperatur von 60 °C je nach Werkstoff zwischen 1,5 h und 3 h.

A

[EnN
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Strom in pA

UinkV
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70 /
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Abbildung 12: Exemplarischer Verlauf von Strom, Spannung und Temperatur bei der
Priifung eines ungesdttigten Polyesterharzes gefiillt mit 1 Gew. % Nano-
Si0; in der Elektrodenanordnung Keithley 8009

Am Ende der Depolarisation wird ein Signal (Rauschen) mit Scheitelwerten in der

Grofdenordnung von+1-10-13 A erfasst (Abbildung 12, AbschnittI). Eine mogliche

Ursache dieses Rauschens stellen triboelektrische Storspannungen im Messkabel dar, die

durch mechanische Vibrationen (z. B. durch den Umluftventilator) entstehen kénnen.

Der zeitliche Verlauf der Stromstarke besteht aus einer transienten und einer stationdren
Komponente. Die transiente Komponente klingt mit der Zeit ab. Die Relaxationszeit des
Abklingvorgangs ist abhdngig von den Abklingzeitkonstanten der wirksamen Polarisa-
tionsmechanismen und kann von wenigen Pikosekunden bis zu mehreren Monaten
betragen [BEY-92]. Die spezifische elektrische Leitfahigkeit ist liber den stationdren
Anteil des Stroms durch das Prifkorpervolumen definiert. In Abhdngigkeit von den
Eigenschaften des Werkstoffs und den Priifbedingungen ist es jedoch mitunter sehr
zeitintensiv, transiente und stationdre Anteile voneinander zu unterscheiden. Bei

Bestimmung der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit nach DIN I[EC 60093 wird der
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Strom durch den Priifkérper 1 min, 2 min, 5 min, 10 min, 50 min und 100 min nach dem
Anlegen der Priifspannung ermittelt. Sind zwei aufeinanderfolgende Messwerte
identisch, wird ein stationdrer Zustand angenommen und der entsprechende Stromwert
zur Berechnung von k herangezogen. Ist nach 100 min kein stationarer Zustand erreicht,
stellt der zeitliche Verlauf des Stroms das Messergebnis dar [DIN IEC 60093]. Die
Messungen im Rahmen dieser Arbeit konnen mit deutlich hoherer zeitlicher Auflésung
erfolgen. Ebenso ist eine Begrenzung der Messdauer aus wirtschaftlichen Griinden nicht

erforderlich. Abweichend von der Priifnorm wird folgendermafien verfahren:

Die Priifspannung wird nach der Depolarisation zugeschaltet, wodurch der Strom
erwartungsgemaf$ aufgrund der Polarisationseffekte sprunghaft ansteigt. Die Anstiegs-
zeit ist kiirzer als die zeitliche Auflosung des Elektrometers von 2 s, weshalb im Verlauf
der Messwerte ein Sprung erscheint. Unmittelbar nach dem Sprung klingt der Strom im
zeitlichen Verlauf iiberproportional ab. Nach etwa 2 h wird ein stationdrer Wert erreicht
(Abbildung 12, II). In Voruntersuchungen bei 60 °C konnte gezeigt werden, dass sich die
Stromwerte 2h und 12 h nach Zuschalten der Prifspannung im Bereich der Mess-
unsicherheit nicht unterscheiden. Dies gilt fiir alle untersuchten Werkstoffe. Deshalb wird
angenommen, dass bei Temperaturen von mindestens 60 °C innerhalb von 2 h all jene
Polarisationsmechanismen abgeklungen sind, die den Messwert signifikant beeinflussen.
Demnach kann der Wert der Strommessung 2 h nach Anlegen der Priifspannung bei
Temperaturen von mindestens 60 °C in guter Naherung zur Bestimmung des stationaren

Wertes der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit herangezogen werden.

Im nachsten Schritt der Priifung wird die Temperatur um 10 K gesteigert (Abbildung 12,
[IT). Wahrend der Aufheizphase kommt es verstarkt zu Storungen und folglich zu einem
verfalschten Messsignal. Nach etwa 2 h erreicht der Strom einen anndhernd stationdaren
Wert. Es wird angenommen, dass dieser Anstieg ausschlief3lich auf thermische Effekte
zurlickzufiihren ist. Folglich dauert es ca. 1,5h bis 2 h, bis sich das gesamte Priif-
korpervolumen um 10 K erwarmt hat. In einem weiteren Schritt wird die Solltemperatur
des Trockenofens um weitere 10 K erhoht und die Stromwerte werden fiir weitere 2 h
aufgezeichnet (Abbildung 12, [Il und IV). Fiir den Temperaturbereich von 90 °C bis 170 °C
ist das Prozedere der Messung analog. Die Priifung wird mit einem Stichprobenumfang

von n = 3 Priifkorpern je Werkstoff durchgefiihrt.

Die Berechnung der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit fiir die jeweiligen Priif-
temperaturen erfolgt nach Gleichung 10. Der Strom durch den Prifkorper I ist dabei der
Mittelwert von mindestens 150 Messwerten (£ 5 min Messdauer) im stationdren Bereich
am Ende eines Temperaturschrittes. Die Dicke d der Priifkorper hdangt von der Priif-

temperatur ab. Analog zur Bestimmung der dielektrischen Eigenschaften wird dieser
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Wert fiir jede Priiftemperatur tiber den Liangenausdehnungskoeffizienten a des unter-
suchten Werkstoffs rechnerisch korrigiert. In der Norm DIN IEC 60093 ist eine derartige
Korrektur nicht vorgesehen [DIN IEC 60093].

4.3 Bestiandigkeit gegeniiber elektrischem Treeing

Elektrisches Treeing ist im Bereich des Isoliersystems von Hochspannungsmaschinen ein
entscheidender Schadigungsmechanismus, der haufig fiir einen Ausfall und folglich fiir
Stillstandzeiten der Maschine verantwortlich ist [BRU-08]; [VOG-06]. Elektrisches
Treeing in der Hauptisolierung von Hochspannungsmaschinen fiihrt fast ausschliefdlich
zu einer Schadigung des Trankharzes, da der Glimmer im Vergleich dazu eine viel hohere
Teilentladungsbestdndigkeit aufweist. Daher ist die Treeingbestdandigkeit besonders fiir
Trankharze eine Schliisseleigenschaft [STO-04]; [VOG-06].

Priifanordnung: Die Bestimmung der Bestdndigkeit polymerer Isolierstoffe gegeniiber

elektrischem Treeing ist nicht genormt. Sie erfolgt haufig durch Beanspruchung von
[solierwerkstoffen in Nadel-Platte-Elektrodenanordnungen (z. B. [SHI-77], [LAU-80], [1IZ-
09]). Dabei wird die Treeeinsetzzeit t;, also die Zeitspanne zwischen dem Zuschalten der
Priiffspannung und der Detektion einer ersten Schadigung des Werkstoffs, im Bereich der
Nadelspitze gemessen. Ebenfalls wird die Durchschlagzeit t», d. h. die Zeit vom Tree-
einsatz bis zum Durchschlag der Anordnung, ermittelt. Eine vergleichende Untersuchung

der Treeingbestandigkeit soll im Rahmen dieser Arbeit nach demselben Prinzip erfolgen.

a) b)

Verbinder\

| Nadel — .
Befestigung\

Priifkoérper

10 mm

15 mm

Abbildung 13: a) Priifkérper mit Nadelelektrode zur Untersuchung der Treeing-
bestdndigkeit; b) Priifkorper mit Befestigungs- und Kontaktelementen
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Als Hochspannungselektroden kommen Nadeln des japanischen Herstellers Ogura Jewel
mit ¢ = 1 mm und einem Spitzenradius von r =5 pm zum Einsatz. Diese werden bei der
Priifkorperherstellung so im Werkstoff eingebettet, dass sich ein Abstand zwischen
Nadelspitze und geerdeter Plattenelektrode von 3,5 mm ergibt (vgl. Kapitel 5.4 und
Abbildung 13). Prifanordnungen mit Ogura-Nadeln eignen sich besonders zur Unter-
suchung der Treeingbestandigkeit, da ein definierter Spitzenradius gewahrleistet wird
und somit iiber den Elektrodenabstand die maximale Feldstarke kontrolliert werden
kann [ANG-11]; [CHA-93]; [CO0-90]; [TAN-06a].

Die eingebetteten Nadeln werden mit einem Adapterstiick aus Aluminium verbunden, das
den Anschluss von 4-mm-Federsteckern ermdglicht. Als Erdelektrode wird eine Alu-
miniumplatte mit einem Durchmesser von 50 mm verwendet. Um mogliche Hohlraume
zwischen Priifkérper und Erdelektrode zu verhindern, wird die Unterseite des Priif-
koérpers mit Silberleitlack bestrichen. Zur Befestigung steht eine mit Schrauben versehene
Haltevorrichtung zur Verfiigung. Uber die Schrauben wird der Priifkérper mit moéglichst
geringer mechanischer Kraft in Position gehalten. Vorversuche zeigten, dass ein sehr

hohes Anzugdrehmoment das Treewachstum beschleunigt (vgl. Kapitel 2.2.2, [ARB-89]).

Die Bestimmung des Treeeinsatzes erfolgt liber ein computergesteuertes Kamerasystem
(PCO Sensicam Long-Exposure), das mit einem 180-mm-Zoom-Objektiv ausgestattet und
auf den Bereich zwischen Hochspannungs- und Erdelektrode ausgerichtet ist. Der
Fokuspunkt wird auf die Nadelspitze gesetzt und mithilfe einer Lampe wird eine
geeignete Beleuchtungssituation geschaffen. So kénnen kontrastreiche Bilder aufge-
nommen werden, welche die Detektion des Treeeinsatzes in vielen Fillen ermoglichen.
Durch die vergleichende Betrachtung mehrerer aufeinanderfolgender Bilder ist es
moglich, bereits sehr kleine Schadigungen zu erkennen. Es wird abgeschatzt, dass ein
Treeeinsatz als solcher erkannt wird, wenn eine Ausdehnung der Schadigung von
ca. 50 um (£ 8 Bildpunkte) erreicht ist.

Zur Untersuchung des Temperatureinflusses auf die Treeingbestdndigkeit wird eine
Anordnung entwickelt, mit deren Hilfe die Temperatur des Einbettungsmediums
eingestellt werden kann. Der Aufbau, bestehend aus einem Borosilikatglasbecken und
einem Einhdngethermostat (Abbildung 14a), ermdéglicht ein sicheres Arbeiten bei bis zu
150 °C Priiftemperatur. Aufgrund seiner hohen Temperatur- und Temperatur-
wechselbestindigkeit erlaubt das Borosilikatglas die Beobachtung von Treeeinsatz und
Treewachstum sowie die Herstellung einer geeigneten Beleuchtungssituation fir die
Aufnahme kontrastreicher Bilder. Durch zusétzliche Gitterelemente sowie eine Olauffang-
wanne wird die erforderliche Personen- und Anlagensicherheit hergestellt. Um die
Priifungen trotz Aufheiz- und Abkiihlphasen von bis zu 12 h Dauer effizient durchfiihren

zu konnen, werden zwei Priifkorper gleichzeitig im Becken befestigt. Mit zwei Kamera-
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und Beleuchtungssystemen ist es moglich, zwei Priifkérper direkt nacheinander zu

beanspruchen, ohne dass das Priifgefaf} geéffnet werden muss.

a) b)
e

]
v
F

Abbildung 14: Anordnung zur Untersuchung der Bestdndigkeit gegeniiber elektrischem
Treeing fiir a) Temperaturen bis 150 °C und b) Raumtemperatur
Priifungen bei Raumtemperatur werden in einem Priifbecken aus Glas durchgefiihrt
(Abbildung 14b). Die Elektrodenanordnung sowie die Befestigung der Priifkorper ent-
sprechen denjenigen fiir hohe Temperaturen, jedoch kénnen in dieser Anordnung bis zu
funf Prifkorper parallel beansprucht werden. Diese Parallelisierung der Priifung ist
zweckmaflig, um trotz langer Versuchszeiten einen statistisch belastbaren Stichproben-
umfang bei allen untersuchten Werkstoffen zu ermoglichen. In der Konsequenz wird die
Wechselstrompriifung beim Auftreten von Durchschlagereignissen an einem Priifling
unterbrochen. Die Ermittlung der Durchschlagzeiten fiir die tibrigen Prifkorper wird
durch sekundengenaue Erfassung von Durchschlagereignissen sowie die elektronische

Protokollierung der erneuten Zuschaltung der Priifspannung realisiert.

Konditionierung: Bei der Herstellung der Priifkorper werden im Vorfeld Temperatur-

programm, Formwerkstoffe und Trennmittel variiert und jeweils auf die verarbeiteten
Werkstoffe abgestimmt. Das Ergebnis stellt einen Kompromiss dar, bei dem der Vernetz-
ungsgrad hoch und die innere mechanische Spannung und somit die Neigung zur
Rissbildung niedrig gehalten werden (vgl. Kapitel 5.4). Im Verlauf der ersten Versuche
wird festgestellt, dass nach der Hartung im Priifkérper vorhandene Spannungsrisse den
Treeeinsatz und das Treewachstum mafigeblich beeinflussen. Daher werden alle
Prifkorper nach ihrer Hartung im Lichtmikroskop auf Spannungsrisse untersucht und
ausschliefslich solche Priiflinge beansprucht, die unbeschadigt sind (Abbildung 15).
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Nach der Hartung sind die Priifkorper triib und matt, was auf eine nicht perfekte
Oberflachenbeschaffenheit der Giefsformen zuriickzufiihren ist. Um die Untersuchung im
Lichtmikroskop durchfiithren und im Laufe der Priifung Treeeinsatz und Treewachstum
erkennen zu konnen, miissen die Prifkorper moglichst klar und durchsichtig sein. Um
dies zu erreichen, wird die Oberflache mit einer abrasiv wirkenden Polierpaste und Watte

nachbearbeitet.

a) b)

500 pm 500 pm
— —

Abbildung 15: Mikroskopie von eingebetteten Nadelelektroden zur Erkennung von Span-
nungsrissen, a) ohne Schdidigung (100-fache VergrofSerung, Durchlicht),
b) mit sichtbarem Spannungsriss (100-fache VergréfSerung, Durchlicht)
Die Untersuchung der Priifkdrper im Mikroskop sowie die mechanische Bearbeitung der
Oberflache erfolgen unmittelbar nach ihrer Entnahme aus den Gief3formen. Bis zur
Priifung werden die Priifkérper bei definierten Umgebungsbedingungen fiir mindestens
120 h eingelagert (120 h/18-28 °C/50 %).

Priifbedingungen: In ersten Versuchsreihen wird fiir ausgewahlte Werkstoffe die Priif-

spannung bei Raumtemperatur in einem Bereich zwischen 5 kV und 25 kV variiert und
der in der Literatur haufig beschriebene iiberproportionale Zusammenhang zwischen
Einsetzzeit ti und Priifspannung U bestatigt. Die Einsetzzeit bei 20 kV zeigt in dieser Ver-
suchsreihe die beste Wiederholbarkeit. Die Werte von ¢ liegen im Bereich weniger
Minuten [NIE-13].

Fur vergleichende Untersuchungen wird daher eine Priifspannung von U=20KkV als
geeignet erachtet. Die Frequenz von f=50 Hz entspricht der Betriebsfrequenz vieler
rotierender Hochspannungsmaschinen und fiithrt zu einer anwendungsnahen Bean-
spruchung der Werkstoffe. Als Spannungsquelle dient ein Hochspannungstransformator
TEO 100/5 der Firma MWB, welcher von einem TuR SG 1 Stelltransformator gespeist
wird. Zur Spannungsmessung werden ein kapazitiver Teiler und das Hochspannungs-
messsystem HV-3000 der Firma H+H verwendet. Das Hochspannungsmesssystem bietet
die Moglichkeit der Durchschlagerkennung, die eine automatische Abschaltung der

Priifspannungsversorgung sowie die Protokollierung von Durchschlagereignissen am
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angeschlossenen Messrechner ermoglicht. Der Durchschlagzeitpunkt kann sekunden-
genau ermittelt werden. Zusatzlich wird der Priifer per E-Mail tiber den Durchschlag in
Kenntnis gesetzt.

Um Uberschlige der Priifanordnung bei Priifspannungen iiber 10 kV zu vermeiden, wird
Elantas BecFluid® 9902 als Einbettungsmedium eingesetzt. Dabei handelt es sich um eine
synthetische, organische Esterfliissigkeit, die als umweltfreundliche Alternative zu
Mineraldlen in Transformatoren Anwendung findet. Vorteilhaft ist neben der geringen
Toxizitat eine giinstige Permittivitat, die mit einem Wert von & = 3,2 (bei 20 °C) im
Bereich der zu untersuchenden Isolierstoffe liegt. Somit konnen Feldiiberh6hungen im
Bereich der Grenzflache Prifkérper-Einbettungsmedium gering gehalten werden. Durch
Lagerung der Priifkdrper in Ester Uber einen Zeitraum von mehreren Wochen bei
taglicher Massebestimmung wird festgestellt, dass BecFluid® 9902 nicht in die unter-

suchten Priifkérper eindringt.

Fiir die Priifung bei erh6hten Temperaturen werden in Vorversuchen Einsetzzeit und
Durchschlagzeit fiir EP im Temperaturbereich zwischen 70 °C und 150 °C ermittelt. Es
zeigt sich, dass die Durchschlagzeiten bei Priiftemperaturen iiber 100 °C im Bereich
weniger Sekunden liegen. Dies wirkt sich ungilinstig auf die Auswertbarkeit der Priifung
aus. Zudem treten bei Temperaturen tiber 100 °C noch vor der elektrischen Belastung bei
Heizraten kleiner 0,3 K-min-1 gehauft Risse im Bereich der Nadelspitze auf, wodurch die
Prifkorper unbrauchbar werden. Um den Einfluss der Temperatur auf die Treeing-
bestdndigkeit zu bestimmen, werden die Untersuchungen bei Raumtemperatur durch
Messungen bei 70 °C und 100 °C erganzt.

Durchfiihrung und Auswertung: Zur Priifung werden die auf den Erdplattchen befestigten
Priifkérper auf eine im Priifbecken befindliche Erdelektrode geschraubt. Uber ein Kabel
wird eine Verbindung zwischen Nadelelektrode und Transformator hergestellt. Fiir
Priifungen bei erhohten Temperaturen wird ein Einhdngethermostat so eingestellt, dass
innerhalb von 4 h die gewahlte Zieltemperatur erreicht ist. Eine geringe Heizrate

verhindert, dass thermische Spannungen im Priifkorper zu Spannungsrissen fiihren.

Die Priifspannung wird mit einer Geschwindigkeit von 2 kV-s-1 bis auf 20 kV gesteigert.
Bei Erreichen dieses Spannungswertes startet die Aufnahme von Bildern zur Einsetzzeit-
ermittlung. Fortan wird fiir Raumtemperaturprifungen alle 10s, bei erhdhten
Temperaturen alle 2 s je ein Bild vom Bereich der Nadelspitze aufgezeichnet. Uber einen
Vergleich aufeinanderfolgender Bilder kann der Treeeinsatz erkannt und tber die

Zeitstempel der Bilddateien die Einsetzzeit ti bestimmt werden.

Bereits erste Versuche zeigen, dass bei einigen Raumtemperaturpriifungen innerhalb von

mehreren hundert Stunden kein Durchschlagereignis auftritt. Eine Bestimmung der
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Durschlagzeit t» innerhalb einer angemessenen Zeitspanne ist in diesen Fallen nicht
moglich. Fir vergleichende Messungen wird eine maximale Priifdauer von 100 h
festgelegt. Bleibt ein Durchschlagereignis aus, wird dies durch eine Zensierung in der
statistischen Auswertung berticksichtigt (vgl. Kapitel 6.1).

Der Stichprobenumfang fiir die Bestimmung der Bestdndigkeit gegeniiber elektrischem
Treeing betrdgt n =5 je Werkstoff. Fiir den Werkstoff UP-MF kénnen nicht ausreichend
Priifkérper zur Verfligung gestellt werden, weshalb der Stichprobenumfang auf n=3

verringert werden muss.

4.4 Bestindigkeit gegeniiber Oberflichenteilentladungen

Oberflachenteilentladungen bezeichnen eine Entladung entlang der Grenzflachen unter-
schiedlicher Isolierstoffe (haufig Gas-Feststoff). Sie stellen eine Entladungsart dar, die in
zahlreichen hochspannungstechnischen Anordnungen auftreten kann und haufig mit
einer Schidigung der Isolierstoffoberflache einhergeht [KRE-64]. Bei rotierenden Hoch-
spannungsmaschinen sind Oberfldchenteilentladungen besonders im Bereich des Nut-
austritts zu erwarten. In der Folge kann die Hauptisolierung beschadigt, das Entstehen
von elektrischem Treeing begiinstigt und die Lebensdauer der Maschine verkiirzt
werden. Fiir die Hauptisolierung ist anzunehmen, dass aufgrund der hohen Bestdndigkeit
von Tape und Glimmer gegeniiber Teilentladungen hauptsachlich das Trankharz an-
gegriffen wird [DYM-02]; [EME-05]. Um eine moglichst hohe Lebensdauer der Maschine
sicherzustellen, sollte das eingesetzte Trankharz auch bei im Betrieb herrschenden

Temperaturen eine moéglichst hohe Oberflachenteilentladungsbestdandigkeit aufweisen.

Priifanordnung: Im Rahmen dieser Arbeit soll die Untersuchung der Bestdndigkeit

gegentiiber Oberflachenteilentladungen in Anlehnung an die Norm DIN EN 60343 erfol-
gen. Diese beschreibt ein Prifverfahren zur Bestimmung der Bestindigkeit gegentiber
Durchschlag infolge von Oberflachenteilentladung [DIN EN 60343]. Dazu wird eine Priif-
anordnung verwendet, die aus einer senkrecht auf einem plattenférmigen Priifkoérper
ruhenden zylindrischen Hochspannungselektrode (¢ 6 mm) besteht (Abbildung 16b). Der
Prifkorper liegt auf einer ausreichend dimensionierten, flachen Erdelektrode. An der
zylindrischen Elektrode wird die netzfrequente Priifspannung angelegt, die ausgehend
vom Tripelpunkt eine Oberflachenteilentladung hervorruft. Diese Entladung fiihrt zu
einer Schadigung der Isolierstoffoberflaiche und letztlich zu einem Durchschlag der
Anordnung, der das Ende der Priifung darstellt. Die Zeit bis zum Durchschlag stellt das
Ergebnis der Prifung dar.

Problematisch bei der Anwendung dieser Norm ist, dass die Priifdauer fiir moderne

polymere Isolierwerkstoffe mehrere Wochen betragen kann, da die Beanspruchung nur

45



Versuchsaufbau und Durchfiihrung

in geringem Mafe skalierbar ist. Eine Erhéhung der Priifspannung fiihrt rasch zu
Uberschligen und somit zu einer anderen Belastungsart [REF-14]. Die Beanspruchung
lasst sich auch erhéhen, indem die Priifkérperdicke verringert wird. Bei Trankharzen ist
dies jedoch fertigungstechnisch aufwendig und ab einem gewissen Grad nur durch den
Einsatz von Weichmacheradditiven moéglich. Daher wird festgestellt, dass die Priifung
verschiedener Trankharzvarianten bei unterschiedlichen Umgebungsbedingungen unter
Anwendung der Vorschriften von DIN EN 60343 in einem iiberschaubaren zeitlichen

Rahmen nicht moglich ist.

a) b) %
Elzl;trl(;ieb rel?Ch Elektrode nach
g DIN EN 60343,
scharfkantig Radius R = 1 mm
L. 2 6 mm

Priifkorper,
plattenférmig, d = 2 mm

Prifkorper,
plattenférmig, d = 2 mm

Erdelektrode J?- Erdelektrode J?-

Abbildung 16: Elektrodenanordnungen zur Priifung der Bestdndigkeit gegeniiber
Oberfldchenteilentladungen, a) nach Anglhuber [ANG-11], b) nach
DIN EN 60343 [DIN EN 60343]
Zur Losung dieser Problematik entwickelte Anglhuber ein modifiziertes Priifverfahren in
Anlehnung an DIN EN 60343, das auch in dieser Arbeit Anwendung findet. Dabei erfolgt
die Beanspruchung von plattenférmigen Priifkérpern der Dicke d =2 mm mit Ober-
flachenteilentladungen tiber einen Zeitraum von 100 h. Messgrof3e ist dabei der Grad der
Schadigung der Priifkdrperoberflache. Als Elektrode wird eine Stab-Platte Anordnung in
Anlehnung an DIN EN 60343 verwendet, wobei abweichend davon eine scharfkantige
Elektrode (Radius R = 100 um) eingesetzt wird (Abbildung 16a). Diese Anderung fithrt zu
einer geringfligigen Erhohung der Erosionstiefe und des erodierten Volumens [ANG-11].
Untersuchungen von Seiler legen jedoch nahe, dass die Ergebnisse vergleichender
Untersuchungen von dieser Anderung der Elektrodengeometrie nicht nennenswert

beeinflusst werden [SEI-13]. Ein Vorteil scharfkantiger Elektroden ist, dass die Erosion in
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einem sehr definierten Bereich um die Elektrode herum stattfindet, was die Bestimmung

der Erosionstiefe und des erodierten Volumens erleichtert [ANG-11].

In Vorversuchen wird festgestellt, dass einige Priifkorper nach der Prifung auf der
Unterseite teilentladungsbedingte Beschadigungen aufweisen. Dies wird auf eine
Entladungsaktivitat in kleinen Lufteinschliissen zuriickgefiihrt. Diese kénnen zwischen
Erdelektrode und Priifkérper entstehen, sofern deren Oberflachen kleine Unebenheiten
aufweisen. Um diese unerwiinschte Entladung zu verhindern, wird auf der Unterseite der
Priifkorper im Bereich der Hochspannungselektrode ein Stiick Kupferfolie aufgeklebt.
Folie und Klebstoff sind leitfahig und temperaturbestandig bis 170 °C.

Zur effizienten Durchfiihrung der Priifung werden analog zu den Vorschligen in
DIN EN 60343 in einer geeigneten Vorrichtung und in ausreichendem Abstand zueinan-
der mehrere Stellen auf einem oder mehreren verschiedenen Priifkérpern simultan
beansprucht [DIN EN 60343]. Beim Verfahren nach Anglhuber ist mit einem Durchschlag
wahrend der Priifung nicht zu rechnen, was die simultane Beanspruchung mehrerer

Prifkorper oder Belastungsstellen vereinfacht.

Anschluss

~— Priifko rper

Erdelektrode Hochspannungselektrode

Abbildung 17: Priifanordnung zur Untersuchung der Bestdndigkeit gegeniiber
Oberfldchenteilentladungen unter Laborbedingungen
Fiir Untersuchungen unter Laborbedingungen wird eine von Anglhuber und Seiler
etablierte Versuchsanordnung verwendet (Abbildung 17). Auf die in DIN EN 60343
geforderte erzwungene laminare Stromung getrockneter Luft wird hierbei verzichtet.
Eine weitere Abweichung zur Norm stellt die Masse der Elektroden von 160 g dar, welche
den in DIN EN 60343 festgesetzten Wert von 30 g tibersteigt. Der Einfluss der Elektroden-
masse wird bei Priifung nicht-elastischer Werkstoffe als vernachlassigbar erachtet. Die
Priifspannung wird iiber einen Hochspannungsverstarker (TREK 20/20c) zur Verfiigung

gestellt, der von einem Signalgenerator (Agilent 33220A) gespeist wird.
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Um die Bestandigkeit gegeniiber Oberflachenteilentladungen bei erhdhten Temperaturen
zu bestimmen, wird diese Anordnung weiterentwickelt. Ziel dabei ist es, den Einfluss der
Temperatur auf das Priifergebnis zu ermitteln, wahrend die elektrische Festigkeit und
somit die Entladungsintensitat des Gases, in dem die Priifung durchgefiihrt wird, konstant

gehalten werden.

Hochspannungsdurchfiihrung
Flansch mit O-Ring-Dichtung
Tauchhiilse mit Temperaturfiihler
Rohr

Elektrodenfiihrung
Hochspannungselektrode
Erdelektrode

[solierung der Erdelektrode

Flansch mit O-Ring-Dichtung
Gaseinlass
BNC-Durchfiihrung

Gasauslass

100 mm

Abbildung 18: Schnittbild des Druckbehdlters zur Priifung der Bestdndigkeit gegeniiber
Oberfldchenteilentladungen bei Temperaturen bis 150 °C

Bekannt ist, dass Gase bei hoheren Temperaturen und konstantem Druck nach dem
Gesetz von Avogadro ein grofderes Volumen beanspruchen bzw. eine geringere Dichte

aufweisen. Da die elektrische Festigkeit von Gasen von deren Dichte abhangt, wird
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geschlussfolgert, dass die Gasdichte liber der Temperatur konstant gehalten werden
muss, um eine konstante temperaturunabhingige Entladungsintensitat herzustellen. Bei
Durchfiihrung der Prifungen im Labor herrscht eine Temperatur von ca. 298 K bei einem
Luftdruck von im Mittel 952 hPa (nach der Hohenformel fiir Miinchen, 519 m {iber NN).

Dementsprechend ist ein absoluter Druck p bei erhéhter Temperatur T nach

952 hPa

—_— Gleichung 11
298 K T &

p(T) =

einzustellen.

Aus dieser Uberlegung heraus wird ein Priifgefaf konzipiert, dimensioniert und herge-
stellt, das eine Druckhaltung bei erhohten Temperaturen erméglicht. Es besteht aus
einem Aluminiumrohr mit je einem Blindflansch an der Ober- und Unterseite, das in einen
Trockenofen gestellt und dadurch temperiert werden kann. Die Auslegung der Wand-
starken fiir das Priifgefafd und die Blindflansche erfolgt mit ausreichenden Sicherheits-
aufschlagen auf Grundlage gingiger Berechnungsvorschriften. Bei zu erwartenden
Uberdriicken von maximal 0,05 MPa (bei 150 °C) wird vor der Inbetriebnahme eine
Druckpriifung mit Wasser bei 0,45 MPa erfolgreich durchgefiihrt. Um die Dichtigkeit des
Behalters zu gewahrleisten, wird eine Flanschdichtung mit einem O-Ring aus Silikon
verwendet (Abbildung 18).

Im Inneren des PriifgefdfRes befindet sich die Elektrodenanordnung zur Priifung der
Bestandigkeit gegentiber Oberflachenteilentladungen. Der Durchmesser des Priifgefafses
erlaubt die simultane Priifung von bis zu zwei Priifkérpern von 100 mm Kantenldnge mit

jeweils maximal vier aufliegenden Hochspannungselektroden.

Im oberen Blindflansch ist eine Hochspannungsdurchfiihrung aus PEEK mit einem
Innenleiter aus Edelstahl eingebracht. Durch eine Konstruktion mit aufgeschraubten
Anschlusselementen innerhalb und aufierhalb des Priifbehalters wird eine Verpressung
von zwei O-Ringen hergestellt und somit die Gasdichtigkeit der Durchfiihrung sicher-
gestellt. Zusatzlich ist eine Tauchhiilse an der Oberseite des Druckbehdlters angebracht,
in der ein PT-1000-Temperaturfiihler positioniert wird. Dieser ist mit einem Datenlogger
(Agilent 34980A) verbunden, der den Sensor ausliest und den Temperaturwert zur

Protokollierung und Anzeige an einen PC weiterleitet (vgl. Ubersicht, Abbildung 19).

Der untere Blindflansch wird mit einer druckdichten BNC-Durchfiihrung ausgestattet,
deren Aufdenleiter leitend mit dem Druckbehalter verbunden ist. Der Innenleiter wird
tiber ein kurzes Kabelstiick an der Erdelektrode angeschlossen. Diese ist gegentiber der
Kesselwand elektrisch isoliert. Zwischen Erdelektrode und Gehduse wird ein Shunt
(50 ) geschalten. Der Spannungsfall iiber diesem Messwiderstand wird mit einem
Oszilloskop (Agilent DSO5014A) bestimmt, das iiber ein temperaturbestiandiges BNC-

49



Versuchsaufbau und Durchfiihrung

Kabel sowie einen Uberspannungsableiter (kombinierter Gasableiter mit Z-Diode)
angeschlossen ist. Die Daten, die das Oszilloskop aufzeichnet, konnen tiber einen PC
ausgelesen werden. Diese Anordnung erméglicht es, kapazitive Strome iiber die Erd-
elektrode zu messen, die durch Teilentladungsereignisse an der Hochspannungs-
elektrode hervorgerufen werden. So kann bei geschlossenem Druckbehélter gepriift
werden, ob die Prifung ordnungsgemafd lauft und Oberflaichenteilentladungen statt-

finden.

Trockenofen mit Druckbehalter 't“*” —
und Temperatursensor o e Sl | B

- 3] | == \‘

@ e.

. e ..j

Hochspannungsverstarker Signalgenerator

® | A= | =
iz O i F
@ i
Shunt Uberspannungs- Oszilloskop
ableiter

T Datenlogger Mess- und
i; Steuer-PC
— Hochspannungskabel
Volumenstrom-  Druckaufnehmner — Sensorkabel
sensor — BNC-Kabel
— USB-Kabel

Abbildung 19: Ubersicht der Verschaltung elektrischer Komponenten zur Priifung der
Oberfldchenteilentladungsbestdndigkeit bei erh6hten Temperaturen

In ersten Vorversuchen wird deutlich, dass ein kontinuierlicher Austausch der Gas-

atmosphare im Priifbehélter erforderlich ist, um wiederholbare Ergebnisse zu erzielen.

Als Ursache hierflir wird angenommen, dass die Zersetzungsprodukte von Gas und

Prifkorper im Priifgefafd sowohl die Entladung beeinflussen als auch die Priifkérper

chemisch angreifen. Deshalb werden am unteren Flansch zwei Anschliisse fiir Druckluft-

leitungen angebracht (vgl. Gaseinlass, Gasauslass Abbildung 18). Uber eine Umlenkdiise
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aus PTFE kann eingebrachtes Gas in Richtung der Priifkérper und der Hochspannungs-
elektroden gefiihrt werden. Auf der gegeniiberliegenden Seite des Priifbehalters wird
ebenfalls eine Gasleitvorrichtung angebracht, die eine Verbindung zum zweiten
Druckluftanschluss herstellt. Damit das zugefiihrte Gas mit Erreichen des Druckbehalters
die im Trockenofen eingestellte Temperatur aufweist, wird eine Zuleitung von ca. 2 m

Lange verwendet, die innerhalb des Ofens entlang der Heizwendel gefiihrt wird.

Um den Druck im Behdlter einzustellen, steht ein Druckregler (0 MPa - 0,068 MPa) zur
Verfiigung, der mit dem Gaseinlass des Priifbehdlters verbunden ist (Abbildung 20). Zur
Druckmessung wird ein Druckaufnehmer eingesetzt, der iber den Datenlogger ausge-
lesen wird. Bei Arbeiten unter Druck muss sichergestellt sein, dass auch bei einer
Fehlbedienung oder einem unvorhergesehenen Ereignis, das zu einem Druckanstieg im
Inneren des Behalters fiihrt, die Personen- und Anlagensicherheit stets gewahrleistet ist.
Im hier verwendeten Aufbau ist deshalb ein Uberdruckventil vorhanden, das ab einem

Druck von ca. 0,1 MPa rel. 6ffnet und einen gefahrlichen Druckanstieg verhindert.

¥

i
- — -
Uberdruckventil Druckaufnehmner
Druckminderer
@
o L &
Trockenofen mit Doppelnadel- Volumenstrom- Gasauslass Anschluss fiir
Druckbehélter ventil sensor Druckgas
(Zuleitung)

Abbildung 20: Anschlussschema fiir die Spiilgasfiihrung bei der Priifung der Oberfldchen-
teilentladungsbestdndigkeit bei hohen Temperaturen

Der Volumenstrom des eingebrachten Gases wird liber ein Feindosierventil mit Mikro-

meterkopf am Gasauslass gesteuert. Der Hersteller gibt im Datenblatt eine Kennlinie an,

die den Zusammenhang zwischen dem Durchflusskoeffizienten und den Umdrehungen

der Einstellschraube beschreibt. Unter Beriicksichtigung von Druckdifferenz am

Dosierventil und Durchflusskoeffizient sowie Gasart und Gastemperatur kann der
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Volumenstrom des Gases berechnet werden. Um den eingestellten Gasvolumenstrom
tiberpriifen zu kénnen, ist ein Luftmengensensor am Dosierventil angebracht, der vom

Datenlogger ausgelesen wird.

Je nach Gasart wird das Spiilgas Uber ein zentrales Versorgungssystem bzw. liber
Druckgasflaschen bereitgestellt. Das Versorgungssystem liefert verdichtete und getrock-
nete Luft mit einem Feuchtegehalt von 10 % RH bis 15 % RH. Gase aus Druckgasflaschen
sind sehr trocken. Im Datenblatt wird eine Feuchte von maximal 5 Vol.-ppm angegeben.
Um Gase bei Bedarf mit Feuchtigkeit anzureichern, kénnen diese durch ein Behaltnis mit
gesattigter Salzlosung (Magnesiumnitrat-Hexahydrat) geleitet werden. Dadurch stellt

sich ein Feuchtegehalt des Spiilgases von ca. 50 % RH bei Raumtemperatur ein.

Die Priifspannungsversorgung wird analog zu den Versuchen bei Raumtemperatur iiber
einen Hochspannungsverstarker erzeugt, wobei hier zusatzlich eine Anbindung an den
Mess- und Steuer-PC zur Verfiigung steht. Somit ist ein zeit- und ereignisgesteuertes
Zuschalten der Priifspannung moglich (z.B. 2 h nach Erreichen einer Temperatur von
100 °C).

Konditionierung: Nach ihrer Hartung werden alle Priifkorper fiir mindestens 24 h ohne

Giefdform bei 100 °C nachgehartet und anschlieféend flir mindestens 24 h trocken bei
Raumtemperatur gelagert (24 h/18-28 °C/<1,5%). Durch diese Behandlung liegen
Prifkorper mit einem niedrigen Feuchtegehalt vor, die wahrend einer 100-stiindigen
Beanspruchung bei trockenen Bedingungen nicht nennenswert Feuchtigkeit aufnehmen.
Einzelne Priifkérper werden fiir Wiederholmessungen ein weiteres Mal beansprucht. Die
Elektrode liegt dabei an einem anderen Punkt auf dem Priifkérper auf, der mindestens
30 mm von der urspriinglichen Belastungsstelle entfernt ist. In diesem Fall erfolgt vor der

Wiederholmessung eine erneute Konditionierung.

Priifbedingungen: In Anlehnung an [SEI-13] und [ANG-11] betragt der Effektivwert der
netzfrequenten Priifwechselspannung 11 kV. Wird zwischen Hochspannungselektrode
und Priifkérperrand ein Abstand von mindestens 25 mm eingehalten, so kommt es bei
diesem Spannungswert sowohl unter Laborbedingungen als auch bei erhéhten Pruf-

temperaturen zu keinen Uberschligen auf die Erdelektrode.

Bei Priifungen in der offenen Anordnung (Abbildung 17) kénnen die Umgebungs-
bedingungen nicht kontrolliert werden. Im Labor herrscht bei diesen Versuchen eine
Temperatur von 25 °C = 2 K bei einer Feuchte von 50 % RH = 30 % RH vor. Der Abtrans-

port von Zersetzungsprodukten erfolgt durch natiirliche Konvektion in den Laborraum.

Die Druckbehadlteranordnung (Abbildung 18) ermdglicht die Kontrolle von Gasart,
Spiilgasstrom, Gasdruck und Temperatur. Dies sind bekannte Einflussgréfden auf das

Ergebnis der Priifung, welche fiir eine Vergleichbarkeit der Ergebnisse kontrolliert
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werden miissen (vgl. Kapitel 2.3.2). Als Spiilgase werden getrocknete Druckluft,
synthetische Luft (20 % Sauerstoff, 80 % Stickstoff), befeuchtete synthetische Luft sowie
reiner Stickstoff (Reinheit = 99,999 %) eingesetzt. Vergleichende Untersuchungen zum
Einfluss der Temperatur und der Wirkung nanoskaliger Fiillstoffe erfolgen in einer

Atmosphare aus trockener, synthetischer Luft.

Die Priifungen im Druckbehilter werden bei Temperaturen von 25 °C, 70 °C und 100 °C
durchgefiihrt. Priiftemperaturen tiber 100 °C fithren zu einem Erweichen der Werkstoffe
so dass die Elektroden in den Werkstoff einsinken, was die Elektrodengeometrie und
somit das Priifergebnis beeinflusst. Bei vergleichenden Untersuchungen bei erhdhten
Temperaturen wird die Gasdichte konstant gehalten und der Gasdruck entsprechend
Gleichung 11 auf 1096 hPa fiir 70 °C bzw. 1192 hPa fiir 100 °C eingestellt. Um einen
definierten Volumenstrom einstellen zu kénnen, miissen Versuche bei Raumtemperatur
im Priifgefif ebenfalls bei leicht erhéhtem Druck durchgefiihrt werden. Dieser Uberdruck
von ca. 2 hPa ergibt einen absoluten Druck von 957 hPa bis 962 hPa in Abhangigkeit von
der Wetterlage. Aufgrund von Wetteranderungen, tageszeitbedingten Luftdruck-
schwankungen, Anderung des Eingangsdrucks am Druckregler und auch einer
Regelabweichung bzw. einer Drift des Druckreglers selbst lasst sich der Gasdruck nur mit
begrenzter Prazision einstellen. Wahrend der Versuchsdurchfiihrung wird eine
Abweichung von 1,5 % vom Sollwert akzeptiert. Bei Uberschreitung dieses Werts wird

am Druckregler manuell nachgeregelt.

Voruntersuchungen an EP bei 100 °C Priiftemperatur zeigen, dass die Schadigung der
Werkstoffoberflaiche mit zunehmendem Spiilgasstrom im Bereich zwischen 5 1-h-1 und
251'h-1 zunimmt. Zwischen 25 1:-h-1 und 60 I'h-1 (grofitmégliche Offnung des Dosier-
ventils) besteht kein Zusammenhang zwischen der Schadigung der Werkstoffoberflache
und dem Volumenstrom des Spiilgases. Fir vergleichende Untersuchungen wird ein
Spiilgasstrom vom 40 I-h-1 eingestellt, was einem doppelten Luftwechsel je Stunde

Priifdauer entspricht.

Um die Prifung effizient zu gestalten, werden in einem Versuchsdurchlauf bis zu vier
Elektroden auf einen Prufkorper aufgesetzt. Dabei ist durch ausreichend Abstand
sichergestellt, dass sich die Belastungsstellen nicht gegenseitig beeinflussen oder sich
erodierte Bereiche iiberschneiden. Die offene Anordnung fiir Priifungen unter
Laborbedingungen erlaubt somit eine gleichzeitige Beanspruchung von 36 Belastungs-
stellen. Im geschlossenen Priifgefaf konnen maximal zwei Prifkorper mit jeweils 4

Belastungsstellen gepriift werden.

Durchfiihrung und Auswertung: Nach 100-stiindiger Beanspruchung der Priifkérper mit

Oberflachenteilentladungen wird die Erosion der Priifkorperoberfliche bewertet. Dazu

wird ein Laserprofilometer verwendet. Mit diesem ist es moglich, die Oberflachenstruktur
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von reflektierenden, opaken Objekten zu bestimmen. Um die durchsichtigen bzw.
teildurchsichtigen Trankharzpriiflinge damit vermessen zu kénnen, werden Silikon-
abgiisse der erodierten Bereiche angefertigt, deren Oberflichen in guter Naherung ein
Negativabbild des Priifkérpers darstellen [SEI-13]. Die Abtastung erfolgt in einem Raster
von 10 pum in x- und y-Richtung. Tiefenwerte kdnnen mit einer Auflésung von

500 nm erfasst werden.

Bedingt durch das Messprinzip des Laserprofilometers kommt es vor, dass einzelne
Messpunkte zu hohe Werte aufweisen. Wenn das Gerat nicht auf die Oberflache des
Priifkérpers fokussieren kann, wird ein Messwert gespeichert, der sich in der Ndhe des
positiven oder negativen Maximums des Messbereichs befindet. Um, wie in der Literatur
uiblich (z.B. [BRO-11]; [IIZ-14]; [MEI-12]; [POD-16]), die maximale Erosionstiefe zu
bestimmen, ist es erforderlich, fehlerhafte Messwerte zu erkennen und zu filtern. Dies
geschieht durch Interpolation umliegender korrekter Werte. Eine vollstandige Korrektur
aller fehlerhaften Werte ist dabei nicht moglich. Aus diesem Grund wird eine Messgrofie
verwendet, die jenen Tiefenwert darstellt, in dem 95 % aller Messpunkte liegen (vgl.
[ANG-12]; [SEI-13]). Somit ist sichergestellt, dass alle fehlerhaften Messwerte ignoriert
und dennoch anndherungsweise das Maximum der Erosionstiefe zur Bestimmung
herangezogen wird. Diese Grofde wird als 95%-Erosionstiefe bezeichnet. Die Bestimmung
des erodierten Volumens erfolgt in einem numerischen Verfahren, aufbauend auf der

Trapezregel.

120 pm
# 100 um
80 pm

60 pm

Erosionstiefe in pm

40 pm

20 um —
0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8 10

Achsenskalierung in mm Achsenskalierung in mm

Abbildung 21: Oberfldchenstruktur eines Priifkérpers aus UP-LE mit 2 Gew.-% SiO, nach
100 h Beanspruchung bei 100 °C mit eingezeichneten Grenzen des
Auswertebereichs

Um die Erosion verschiedener Werkstoffe vergleichen zu kdnnen, wird eine von den

Radien rinnen =2 mm und raugen =5 mm um den Mittelpunkt der Belastungsstelle
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beschrankte Flache zur Auswertung herangezogen. Fiir einen Grof3teil der ausgewerteten
Belastungsstellen beinhaltet dieser Bereich die gesamte von der Erosion betroffene
Oberflache (Abbildung 21). Werden fiir raugen grofdere Werte gewdhlt, so nimmt der
Einfluss der Rauheit der Priifkérperoberflache auf das Ergebnis zu. Um zu gewahrleisten,
dass die Tiefenwerte direkt am Elektrodenrand erfasst werden, wird rinnen auf 2 mm
festgesetzt (der Radius der Elektrode betragt 3 mm). Je Werkstoff und Priiftemperatur

stehen mindestens vier Belastungsstellen fiir eine statistische Auswertung zur Verfiigung.

4.5 Rasterelektronenmikroskopie und energiedispersive
Rontgenspektroskopiel

Um die Werkstoffproben nach Priifung der Bestdndigkeit gegeniiber Oberflachenteil-
entladungen genauer untersuchen zu koénnen, wird ein Rasterelektronenmikroskop
(REM) verwendet. Dieses bietet die Moglichkeit der energiedispersiven Rontgenspektro-
skopie (EDX). So kann neben der mikroskopischen Untersuchung der Erosionsgebiete die

molekulare Zusammensetzung des dargestellten Bildes bestimmt werden.

REM: In einem Rastelektronenmikroskop wird ein Strahl hochenergetischer Elektronen
zeilenweise Uber ein Objekt gefiihrt. Der Elektronenstrahl wechselwirkt dabei mit dem
Objekt und es kommt zur Emission von Elektronen und Strahlung, die von unterschied-
lichen Detektoren erfasst wird. Voraussetzung dafiir ist, dass die Probe leitfahig ist, damit
Ladungen abgefiihrt werden konnen und eine elektrische Aufladung der Probe verhindert
wird. Zur Untersuchung von Isolierstoffproben ist es erforderlich, eine oberflachliche
elektrische Leitfahigkeit herzustellen. Dies geschieht durch Aufdampfen einer diinnen
Metallschicht. Fiir die hier untersuchten Proben wird eine ca. 2 nm dicke Goldschicht auf

die erodierten Priifkérper aufgedampft [WEI-12].

Zur Darstellung der Topografie werden die Informationen des sog. SE-Detektors genutzt.
Dieser zeigt das Auftreffen von Sekundarelektronen an, die aus den obersten Nanometern
der Probe freigesetzt werden. Aus den Sekundarelektronen wird ein Grauwert berechnet
und an einem PC zeilenweise ein Bild erstellt. Das verwendete Gerdt ermoglicht
Aufnahmen mit einer bis zu 2000-fachen Vergrofierung. Vorteilhaft gegeniiber der

Lichtmikroskopie ist dabei die deutlich bessere Tiefenscharfe von REM.

EDX: Durch den Elektronenstrahl werden die Atome der untersuchten Probe angeregt.
Dieser Anregungszustand ist instabil. Die Energie, die frei wird, wenn das Elektron in den

stabilen Zustand zuriickkehrt, wird als elektromagnetische Welle abgegeben. Die

1 Diese Untersuchungen werden am Fachgebiet Elektronenmikroskopie der Technischen Universitét
Miinchen durchgefiihrt.
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Wellenldnge bzw. Energie dieser Strahlung ist charakteristisch fiir ein bestimmtes
Element. Mit dem EDX-Detektor wird die frei werdende Strahlung erfasst und ihre
Wellenldnge (Energie) bestimmt. Die Intensitdt der Strahlung wird ebenfalls erfasst und
istannahernd proportional zur Konzentration des jeweiligen Elements in der Probe [WEI-
12]. Ublicherweise erfolgt eine Darstellung der Ergebnisse als EDX-Spektrum, wobei die
Intensitdt auf der Ordinate und die Wellenldnge bzw. Energie auf der Abszisse angetragen
werden. Ist ein bestimmtes Element im untersuchten REM-Bildausschnitt vorhanden, so
kommt es zu einer erhohten Intensitat bei der korrespondierenden Wellenldnge. Dies
wird als EDX-Linie bezeichnet [WEI-12].
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5 Untersuchte Werkstoffe

Im Rahmen dieser Arbeit werden verschiedene kommerziell erhéltliche Werkstoff-
gruppen bewertend verglichen. Es handelt sich um einen Epoxidharzformstoff (EP), zwei
unterschiedliche ungesattigte Polyesterharze (UP-LE, UP-MF) sowie ein Polyblend (UP-
EP). Bei allen Werkstoffen handelt es sich um Trankharze zur Impragnierung der
Statorisolierung elektrischer Hochspannungsmaschinen. Um eine wirtschaftliche und
hochwertige Verarbeitung zu gewahrleisten, weisen sie neben einer niedrigen Viskositat
auch kurze Gelzeiten auf. Die Gelzeit bezeichnet bei isothermen Bedingungen der Hartung
die Zeitdauer bis zum Erreichen eines pseudoelastischen Zustands [DIN EN ISO 472]. Eine
kurze Gelzeit stellt ein Qualititsmerkmal dar, da die Verarbeitung des Isolierstoffs so
effizienter und kostengiinstiger erfolgen kann. Ebenfalls von Bedeutung fiir die
Verarbeitbarkeit ist eine moglichst geringe Reaktionsschwindung der Werkstoffe, wo-
durch innere mechanische Verspannungen und auch Risse im Formstoff vermieden
werden konnen. Im Folgenden werden die chemische Zusammensetzung und Herstellung
der in dieser Arbeit verwendeten Werkstoffe genauer erlautert. Aufderdem wird das

Vorgehen bei ihrer Verarbeitung zu Priifkérpern dargestellt.

5.1 Ungesittigte Polyesterharze

Ungesattigte Polyesterharze zdhlen zur Klasse der Duroplaste und sind engmaschig
vernetzte Polymernetzwerke, die im geharteten Zustand nicht schmelzbar und unldslich
sind [LEC-14]. Verwendet werden zwei unterschiedliche Systeme: UP-LE und UP-MF.

UP-LE: UP-LE stellt ein Einkomponentensystem dar, bei dessen Hartung nur geringe
Mengen organischer Verbindungen freigesetzt werden (LE = Low Emission). UP-LE wird
in einer Polykondensation von Maleinsdureanhydrid, bzw. Maleinsdure mit einem Diol
dargestellt (Abbildung 22). Bei der Polykondensation werden Makromolekiile in einem
Stufenprozess durch die Reaktion von Monomeren mit bereits gebildeten Oligomeren
(hier: Maleinsdure und Diole) unter Abspaltung einfacher Molekiile (hier: Wasser)
aufgebaut [LEC-14]; [WIT-13].

Das gewonnene Grundharz zeigt Uiblicherweise eine sehr hohe Viskositat, die fur die An-
wendung als Trank- und Impragnierharz unerwiinscht ist. Um die Flief3barkeit zu
erh6hen, wird deshalb eine Polymerlésung hergestellt, wobei acrylathaltige Monomere

oder Oligomere als Verdiinner dienen.
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Maleinsdure Diol
0 0
OH—lCI |(!—OH + HO——R——O0H
N
—H,0
0 0 0 0
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UP Grundharz

Abbildung 22: Polykondensation des UP-LE Grundharzes (nach [DOM-08])

Die Hartung erfolgt - wie bei vielen einkomponentigen Systemen - mit radikalischen
Initiatoren, die bei einer bestimmten Temperatur zerfallen. Diese Temperatur ist charak-
teristisch fiir den jeweiligen Initiator und wird als SADT (self-accelerating decomposition
temperature) bezeichnet. Uber die SADT werden Lager- und Vernetzungstemperatur
eingestellt [BAE-13]. Bei dem hier verwendeten System kommt als Initiator ein Peroxid

zum Einsatz.

Die Hartungsreaktion ist eine radikalische Copolymerisation. Dabei handelt es sich um
eine Reaktion, in der zwei oder mehrere unterschiedliche Doppelbindungen miteinander
verkniipft werden [KUR-12]. Die Copolymerisation aus dem UP-Grundharz und dem
Acrylat ergibt eine komplexe dreidimensionale Polymerstruktur, deren genauer
chemischer Aufbau u.a. vom Verhadltnis Grundharz zu Verdinner sowie von der

Hartungstemperatur und der Hartezeit abhangt [LEC-14].

UP-MF: UP-MF ist ein monomerfreier ungesattigter Polyester auf Basis ungesattigter
Polyesterimide (MF = monomerfrei). Bei diesem Trankharz wird auf den Einsatz
monomerer Verdinner verzichtet, was zur Verminderung von Umweltschadlichkeit,
Toxizitat und Geruch fiihrt [GLO-08]. Um eine geringere Viskositat auch ohne monomere
Losungsmittel zu erreichen, wird iiblicherweise das mittlere Molekulargewicht des
Grundharzes verringert [HEG-03]. Daftir werden monofunktionelle Verbindungen einge-
bracht, die das Wachstum der Polymerketten stoppen. Die Funktionalitdt fmo bezeichnet
in diesem Zusammenhang die Anzahl der reaktionsfahigen Stellen eines Molekiils. Mono-
funktionale Verbindungen (fmoi=1) beenden das Wachstum einer Polymerkette

(Kettenabbruch). Fiir die Bildung von Makromolekiilen ist fmol 2 2 notwendig. Lineare
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Strukturen entstehen bei fmoi =2 [ELI-01]. Bei UP-MF werden zur Verringerung der
Viskositdt auch spezielle oligomere bzw. polymere Reaktivverdiinner eingesetzt. Dabei

findet auch eine Copolymerisation mit dem Reaktivverdiinner statt (vgl. UP-LE) [SCH-08].

5.2 Epoxidharz

Epoxidharzformstoffe basieren auf der hohen Reaktivitat der Epoxidgruppe (Abbildung
23) [MOC-90]. Unter entsprechenden Bedingungen reagiert die Epoxidgruppe mit der
OH-Gruppe von Sauren, wobei durch Verschiebung des Wasserstoffatoms eine neue HO-
Gruppe gebildet wird, die wiederum additiv mit einer weiteren Epoxidgruppe reagieren
kann [DOM-08].

0

RN

——CH——CH,

Abbildung 23: Epoxidgruppe
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Abbildung 24: Herstellung von Epoxidharzformstoff aus Bisphenol A und Epichlorhydrin.
Epoxidgruppen sind rot gekennzeichnet (nach [DOM-08]).
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Die so entstandenen Polyepoxide werden tliblicherweise in aromatische und aliphatische
bzw. cycloaliphatische Verbindungen unterteilt [DOM-08]. In dieser Arbeit wird ein
aromatisches Epoxidharz (EP) verwendet. Es besteht u. a. aus Bisphenol A und
Bisphenol F, welche mit Epichlorhydrin umgesetzt werden (Abbildung 24, Abbildung 25)
[DOM-08]; [MOC-90]. So entstehen lineare Polyether mit Epoxidgruppen an den

Kettenenden.

Abbildung 25: Bisphenol F (nach [DOM-08])

T—0O—T

Durch Vernetzung bzw. Hirtung, die bei Epoxidharz iiber eine Offnung der reaktiven
Epoxidgruppe erfolgt, werden aus den Harzen Formstoffe. In zweikomponentigen Sys-
temen, die in der elektrotechnischen Anwendung weit verbreitet sind, ist der Einsatz von
Saureanhydriden als Harter gebrauchlich [DOM-08]. Es handelt sich dabei um Stoffe, die
bei Haut- oder Augenkontakt reizend oder stark sensibilisierend wirken [NEI-14]. Zur
Hartung reagiert das Anhydrid zundchst mit einer Hydroxygruppe, die innerhalb der
Epoxidharzkette vorhanden ist und anschlieféend verkniipft sich der entstandene
Dicarbonsaurehalbester mit dem Epoxidring einer weiteren oligomeren Epoxidharzkette.
Durch diese Art der Vernetzung werden besonders dichte Polymernetzwerke generiert
[BRA-09].

In der vorliegenden Arbeit wird ein Epoxidharzformstoff eingesetzt, der als
einkomponentiges System formuliert ist. Die Vernetzungsreaktion ist eine kationische
Ringoffnungs-Polymerisation. Ein Harter wird fir diese Art der Vernetzung nicht
benotigt. Stattdessen muss ein geeigneter Initiator bzw. Katalysator eingesetzt werden.
Dabei handelt es sich um einen Stoff, der eine gute Lagerbestiandigkeit aufweist und bei
einer definierten Temperatur ein Kation bildet, das mit der Epoxidgruppe einer
oligomeren EP-Kette reagiert [COW-97]. Durch Additionsreaktionen kommt es zum
Wachstum linearer Ketten (Abbildung 26) [CZW-07].

Bei der kationischen Polymerisation treten haufig Kettenabbriiche auf. Ursachlich ist
meist eine Ketteniibertragung, d.h. die Ubertragung des aktiven Zentrums gekenn-
zeichnet durch * einer wachsenden Polymerkette Q auf ein weiteres Molekiil Z: Q* + ZH —
QH + Z*. Hierdurch beendet die Kette Q ihr Wachstum. Des Weiteren kann eine Reaktion
mit einem Gegenion zum Kettenabbruch fithren, weshalb die Kettenlange in dieser Art

Formstoff stark variieren kann [LEC-14].
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Abbildung 26: Mechanismus der temperaturinduzierten kationischen Polymerisation von
Epoxidharz (nach [CZW-07])
Bei der Verarbeitung der Werkstoffe zeigt sich eine deutlich geringere Reaktions-
schwindung von EP- gegentiber UP-Harzen. Neben der Beschaffenheit von Nebengruppen
und dem thermischen Ausdehnungskoeffizienten bestimmt auch eine chemische
Komponente die Reaktionsschwindung von EP: Der Epoxidring beansprucht im
geschlossenen Zustand ein kleineres Volumen als nach seiner Offnung. Bei der
Vernetzung verringert sich der Abstand zwischen den beweglichen, durch Van-der-
Waals-Krafte gebundenen Polymerketten auf den einer kovalenten Bindung. Der
Bindungsabstand bei Van-der-Waals-Kraften, also bei schwachen Kraften zwischen
jedweder Materie, betragt rund 1 nm [HOL-01]. Kovalente Bindungen (auch Elektronen-
paarbindung oder chemische Bindung) sind dadurch charakterisiert, dass flir bestimmte
Elektronen an mehreren Atomen die gleiche Aufenthaltswahrscheinlichkeit besteht. Hier
liegt der Bindungsabstand im Bereich von ca. 0,1 nm [DOM-08]. Der Unterschied im
Bindungsabstand ist ursachlich fiir die charakteristische, chemisch bedingte Schwindung
bei der Vernetzung im Allgemeinen. Durch die Offnung der Epoxidringe kommt es zu einer
Volumenzunahme, die der Volumenabnahme durch die Vernetzung entgegenwirkt [HOL-
01]. Das Prinzip der Verringerung der Reaktionsschwindung durch Offnung von
Ringstrukturen wird gezielt genutzt, um Kunststoffe herzustellen, die eine moglichst
geringe Volumenverkleinerung bei der Hartung aufweisen sollen. Dazu werden geeignete
Ringstrukturen als Seitengruppen in das Polymer eingebracht, die bei einer

Ringoffnungsreaktion ein erheblich grofieres Volumen einnehmen [PIG-95].
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5.3 Polyblends

Polyblends (oder auch Polymerblends, Polymermischungen) bezeichnen physikalische
Mischungen verschiedener Kunststoffe [DOM-08]. Dabei wird durch Additive
sichergestellt, dass die Ketten gut miteinander vertraglich sind [WEI-12]. Polyblends sind
im Gegensatz zu Copolymeren mithilfe geeigneter Losungsmittel trennbar [LEC-14]. Die
spezifischen Eigenschaften des entstehenden Werkstoffs sind abhdngig vom Mischungs-
verhaltnis und stellen iblicherweise einen Kompromiss aus den Eigenschaften der
Grundwerkstoffe dar [WEI-12]. Der in dieser Arbeit verwendete Stoff (UP-EP) ist eine

Mischung aus einem ungesattigten Polyester und einem Epoxidharz.

5.4  Priifkorper und deren Herstellung

Das Mischen gefiillter Harze sowie die Hartung der in dieser Arbeit verwendeten
Prifkorper erfolgt zum iiberwiegenden Teil in einem Labor am Lehrstuhl fiir
Hochspannungs- und Anlagentechnik der Technischen Universitit Miinchen. Die
Verfahren zur Prifkérperherstellung werden in enger Zusammenarbeit mit dem

Hersteller der Werkstoffe entwickelt und optimiert.

Im Wesentlichen erfolgt die Herstellung von Priifkérpern nach dem folgenden Prinzip:
Zunachst werden Harz und Harter des unvernetzten Polymers vermischt (dieser Schritt
entfallt bei einkomponentigen Systemen). Sollen gefiillte Systeme verarbeitet werden,
wird mit geeigneten Methoden der Fiillstoff in das Basispolymer eingebracht. Das
Gemisch wird in Formen gegeben und vernetzt. Die Vernetzung kann durch UV-Licht,
Temperatur oder Luftfeuchte erfolgen. In dieser Arbeit werden ausschliefilich tempera-
turvernetzende, einkomponentig formulierte Polymere verarbeitet. Die im Folgenden

getroffenen Aussagen beziehen sich auf diese Art von Werkstoffen.

Um Prifkorper aus Trankharzen erfolgreich herzustellen, miissen Giefsform, Formtrenn-
mittel und Temperaturprogramm in geeigneter Weise konstruiert bzw. definiert werden.
Die Parameter der Priifkérperherstellung werden fiir jeden Werkstoff, den es zu
verarbeiten gilt, einzeln eingestellt. Ziel dabei ist es, Prifkorper mit hoher Ausbeute zu
produzieren. Dabei miissen die Prozesse moglichst prazise definiert werden, um eine

wiederholbare Qualitit der Priifkorper zu erreichen.

Form: Bei der Konstruktion der Gief3formen wird darauf geachtet, dass die verwendeten
Materialien zum einen weich genug sind, um die Priifkérper beschadigungsfrei entformen
zu konnen, und zum anderen die Entfernung von Harz- und Trennmittelriickstinden
ermoglichen, ohne die Form zu beschadigen. Kombinationen aus Stahl, PTFE oder PEEK
zeigen sich hierfiir als besonders geeignet (Abbildung 27). Preisgiinstige Einwegformen

aus Glas sind ebenfalls geeignet, sofern sie in einer passenden Geometrie erhaltlich sind.
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Kunststoffeinsatze b) _
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Abbildung 27: a) MehrfachgiefSform zur Herstellung von zehn plattenférmigen Priif-
kérpern; b) Mehrfachgiefsform zur Herstellung von zehn Priifkorpern mit
eingebetteten Nadelelektroden

Es wird festgestellt, dass die verwendeten Inlay-Werkstoffe bei der Hartung die Neigung

der Priifkorper zur Rissbildung signifikant beeinflussen (Abbildung 27). Eine mogliche

Erklarung fiir diese Beobachtung sind unterschiedliche Langenausdehnungskoeffizienten

der eingesetzten Materialien. So zeigt beispielsweise PTFE einen nichtlinearen

Langenausdehnungskoeffizienten von 1 - 10-4#K-1bis 2,5 - 10-4 K-1im fiir die Hartung rele-

vanten Temperaturbereich zwischen 20 °C und 200 °C. Im Gegensatz dazu ist der

Langenausdehnungskoeffizient von PEEK iiber der Temperatur bis 150 °C anndhernd

konstant (typisch: 5-10->K-1) [DOM-08]. In Abhédngigkeit vom verarbeiteten Harz und

dessen Volumenschwindung werden optimale Ergebnisse mit unterschiedlichen

Formwerkstoffen erzielt.

Harze hoher Viskositit neigen zur Bildung von Lufteinschliissen. Dieser Effekt tritt haupt-
sachlich bei Prifkorpern mit kleinen Abmessungen auf. Hier werden grofdere Ausbeuten
erreicht, indem die mit Harz gefiillten Formen fiir 15 Minuten einem Vakuum von
ca. 50 hPa ausgesetzt werden. Dadurch wird das Aufsteigen und Aufplatzen von Luft-

einschliissen vor der Hartung begiinstigt.

Formtrennmittel: Formtrennmittel werden eingesetzt, um zu verhindern, dass das Harz

eine chemische oder physikalische Verbindung mit dem Formmaterial eingeht [WIT-13].
Dies ist von Bedeutung, da gerade Impragnierharze dazu neigen, an glatten Oberflachen
zu haften. Durch die unterschiedlichen Warmeausdehnungskoeffizienten von Gief3form
und Formstoff kommt es infolge der Haftung zu mechanischen Verspannungen, die bis hin
zu Spannungsrissen fiihren konnen. Auch die beschadigungsfreie Entnahme von Priif-

kérpern aus den Giefsformen wird durch geeignete Trennmittel ermdoglicht.
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Viele Formtrennmittel bestehen aus verdiinnten Lésungen von Silikonen und werden
vorwiegend als Fliissigkeiten oder als Sprays vertrieben [KAU-81]. Bei der Untersuchung
von Oberflacheneigenschaften (z.B. Hydrophobiebestiandigkeit) ist zu beachten, dass

diese durch die Trennmittel beeinflusst werden konnen [CER-08].

In dieser Arbeit wird fiir die metallischen Teile der Giefsformen Struktol® Permalease 90
eingesetzt. Dabei handelt es sich um ein semipermanentes Spray, bestehend aus einer
wassrigen Losung vernetzbarer Prapolymere auf Silikonbasis. Die sorgfaltig gesduberten
Formen werden im heifden Zustand gleichmaf3ig mit dem Trennmittel bespriiht. Durch
das Auftragen von zwei Schichten iibereinander wird die Trennwirkung optimiert [STR-
04]. Fir alle nichtmetallischen Formteile kommt Wiirtz PAT® 626 zum Einsatz, ein
fliissiges Universaltrennmittel auf Polymerbasis, das durch Spriithen, Wischen oder

Pinseln auf die Gief3formen aufgebracht werden kann.
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Abbildung 28: a) Einstufige Volumenschwindung bei der Hdrtung von Epoxidharzen;
b) Volumenschwindung mit zusdtzlicher Temperaturstufe (nach [SHI-81]
und [FIS-61])

Temperaturprogramm: Bei der Temperaturhdrtung von Polymeren kommt es in vielen

Fiallen zu einer Dichtezunahme, die in der thermischen Kontraktion sowie der Schwin-
dung durch Hartung begriindet ist (Abbildung 28a) [HOL-01]; [SHI-81]. Diese Reaktions-

schwindung ist in vielen Fallen unerwiinscht, da innere mechanische Spannungen im
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Werkstoff entstehen, die eine Rissbildung begiinstigen oder die Werkstoffeigenschaften

verandern konnen.

Schwindung durch Hartung tritt auf, da kovalente Bindungen gebildet werden und sich
dadurch der mittlere Molekiilabstand verringert. Eine Verringerung dieses Anteils an der
Gesamtschwindung ist bei gegebener Polymerstruktur nur durch eine Verringerung der
Netzwerkdichte bzw. des Vernetzungsgrades moglich [HOL-01], [ROT-77]. Ebenfalls von
Bedeutung fiir die Ausbildung innerer mechanischer Spannungen sind thermisch
bedingte Volumendnderungen, die beim Aufheizen sowie beim Abkiihlen stattfinden. Der
Volumenausdehnungskoeffizient y des Werkstoffs beschreibt den Grad der temperatur-
abhidngigen Volumenidnderung. Ublicherweise ist dieser Wert fiir die Edukte der
Polymerisationsreaktion grofder als fiir das gehartete Polymer. Auflerdem &dndert sich
typischerweise beim Glasiibergang von Polymeren der Wert von y. So zeigen Formstoffe
bei Temperaturen kleiner Tg haufig einen kleineren Volumenausdehnungskoeffizienten
als oberhalb Tz [HOL-01] (Abbildung 28, 3. bzw. 4. Abkiihlen).

Sobald ein Polymer geliert ist, d. h. erhirtet, fiihren Anderungen der Dichte zu uner-
winschten Eigenspannungen [WIT-13]. Um die maximale Dichtednderung nach dem
Gelieren so gering wie moglich zu halten, ist es zielfilhrend, die Hartung in mindestens
zwei Temperaturstufen durchzufiihren. Wahrend einer ersten, niedrigen Temperatur
geliert das Harz. Je niedriger diese Temperatur gewahlt wird, desto geringer sind die
mechanischen Spannungen in der festen Phase [FIS-61]. Der Umsatz beim Erreichen des
Gelpunktes ist abhdngig vom Werkstoff und betrdgt bei Epoxidharzen typischerweise
50 % bis 70 % und bei UP-Harzen 10 % [HOL-01]; [SCH-07]. Durch ein zweites, hoher
gelegenes Temperaturniveau wird ein hoher Vernetzungsgrad sichergestellt. Bei
UP-Harzen werden in dieser Phase der Vernetzung etwa 90 % umgesetzt. Folglich findet
der Grofdteil der Reaktionsschwindung in diesem Teil des Herstellungsprozesses statt,
was im Vergleich zu Epoxidharzformstoffen zu grof3eren Eigenspannungen und somit zu
einer erhohten Rissanfalligkeit fiihrt [SCH-07].

Eine weitere Mafdnahme zur Verringerung innerer mechanischer Spannungen ist es, die
Hartungstemperatur niedrig einzustellen [FIS-61]. Um einen hohen Vernetzungsgrad und
somit optimale Werkstoffeigenschaften zu erhalten, ist die Hartezeit entsprechend der
Reaktionskinetik zu erhohen. Dieses Vorgehen beglinstigt eine langsamere und weniger
exotherme Reaktion und folglich eine geringere Verspannung im Formstoff [FIS-61]. Die
Geschwindigkeit der Temperaturdanderung beeinflusst ebenfalls den Spannungszustand
der Formstoffe, wobei flache Temperaturrampen zu bevorzugen sind [DOM-08]. Eine
hohe Ausbeute bei der Herstellung wird erzielt, wenn fiir die jeweiligen Werkstoffe

angepasste Temperaturprogramme verwendet werden. Die im Rahmen dieser Arbeit
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verwendeten Priifkoérper werden abhdngig vom Werkstoff und der Art des Priifkérpers

mit einem der in Abbildung 29 dargestellten Temperaturprofile gehartet.

Priifkorper ohne eingegossene Elektroden werden fiir 24 h bei 160 °C ohne Form
nachgehartet bzw. getempert. Dies gewahrleistet einen hohen Vernetzungsgrad. Gleich-
zeitig werden innere mechanische Spannungen durch Erhitzen auf Temperaturen tber
der Glastemperatur und anschlieRend langsames Abkiihlen verringert. Die Uberpriifung
des Vernetzungsgrades wird mit einer differenzkalorischen Messung (DSC) durchgefiihrt

und ergibt einen Wert grofder 99 %.
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Abbildung 29: Verlauf der Ofentemperatur wihrend der Hdrtung der Priifkérper

Bei Priifkdrpern mit eingegossenen Elektroden ist eine Nachhartung nicht moglich. Es
kommt dabei an der Grenzflache zwischen Polymer und Elektrode stets zu Abldsung,
Rissen oder Briichen, wodurch die Prifkorper unbrauchbar werden. Alle hergestellten
Prifkorper weisen nach der Hartung ohne Tempern abhangig vom Werkstoff einen Ver-

netzungsgrad zwischen 90 % und 95 % auf.

5.5 Gefiillte Werkstoffe

Herstellung: Um den Einfluss von nanoskaligen Fiillstoffen untersuchen zu koénnen,
werden entsprechende Nanokomposite hergestellt. Aufgrund der geringen Toxizitat
sowie vielversprechender Ergebnisse in der Literatur wird nanoskaliges Siliziumoxid mit
einer Primarpartikelgréfie von 12 nm als Fiillstoff gewahlt. Die Oberfliche der in
Flammenhydrolyse hergestellten Partikel ist hydrophil. Vorversuche zeigten vielverspre-
chende Eigenschaften von UP-LE. Um das gute Eigenschaftsprofil weiter zu verbessern,

basieren alle Nanokomposite auf dem Harzsystem UP-LE.

Um auch den Einfluss des Fiillgrades bestimmen zu kdénnen, werden Priifkdérper mit
0,5 Gew. %, 1 Gew. %, 2 Gew. % und 5 Gew. % Fiillstoffanteil hergestellt. Das Einbringen
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der Partikel erfolgt mit einem Scheibendisperser unter Vakuum bei ca. 50 hPa. Bei der
Herstellung der Nanokomposite zeigt sich, dass mit steigendem Fiillgrad auch die
Viskositdt der Werkstoffe zunimmt. Ungefiilltes UP-LE weist eine Viskositdt von
1000 mPa-s auf. Gefiillt mit 1 Gew. % nanoskaligem Fiillstoff erhoht sich dieser Wert auf
ca. 1250 mPa's. Bei 5 Gew. % Fillstoffanteil wird eine Viskositit von 1650 mPa's
ermittelt. Dies deutet auf eine chemische oder physikalische Verbindung des Fiillstoffs
mit dem Basispolymer hin. Die zur Dispersion erforderlichen Scherkrifte bewirken
gerade bei hohen Fiillgraden bzw. hoher Viskositit eine deutliche Erwarmung, die im
ungiinstigsten Fall zur teilweisen Hartung der Werkstoffe filhren kann. Um das zu
vermeiden, wird die durch die Verformung eingebrachte Warme tiber ein doppel-

wandiges Temperiergefafs und einen auf 15 °C eingestellten Umlaufkiihler abgefiihrt.

Fliillstoffverteilung: Die Fillstoffverteilung in einem Nanokomposit beeinflusst das

Verbesserungspotenzial der Werkstoffeigenschaften entscheidend [NEL-10]. Um die
Leistungsfahigkeit des verwendeten Dispergierverfahrens zu tberpriifen, wird die
Fillstoffverteilung in den Nanokompositen mittels FIB (,Focused lon Beam*) untersucht?.
Mit dieser Technik ist sowohl eine Bearbeitung als auch eine mikroskopische
Untersuchung von Werkstoffen moglich. Niedrige Intensitiaten eines lonenstrahls werden
zur Mikroskopie genutzt, wahrend mit hoheren Intensititen Material abgetragen wird.
Zur Untersuchung der Partikelverteilung wird mithilfe des hochenergetischen Strahls ein
10 um tiefer Keil aus dem Priifkorper entfernt und die Schnittkante im Anschluss mit

geringer Strahlintensitat mikroskopisch untersucht (Abbildung 30).

Materialabtrag: Mikroskopie:

e T

Abbildung 30: Bearbeitung und Untersuchung gefiillter Priifkorper mittels FIB (nach
[ANG-12])

2 Die Untersuchungen werden am Lehrstuhl fiir Technische Elektronik der Technischen Universitdt Miinchen
durchgefiihrt.

67



Untersuchte Werkstoffe

Um einen Einfluss der Prifkérperoberflache (durch Giefden, Trennmittel etc.) auszu-
schliefen, werden Aufnahmen an einer Bruchkante gemacht (Abbildung 31). Der
Kontrast dieser Bilder ist aufgrund von Abschattung verringert. Soweit erkennbar, weisen

alle untersuchten Stellen der Bruchkante eine homogene Fiillstoffverteilung mit geringer

Agglomeration auf.

Abbildung 31: FIB-Aufnahmen mit Fiillstoffverteilung von 5 Gew. % gefiilltem UP-LE,
aufgenommen jeweils an einer Bruchkante eines plattenformigen
Priifkérpers

5.6 Thermische Charakterisierung der Werkstoffe

Mithilfe der thermischen Analyse lassen sich die Trankharze hinsichtlich wichtiger
physikalischer Eigenschaften charakterisieren, die fiir die weitere Auswertung und

Interpretation elektrischer Kenngroéfien verwendet werden.

a) Dynamische Differenzkalorimetrie: Die Glastemperatur Tg ist, wie in Kapitel 2 darge-
stellt, eine entscheidende Materialkenngrofie. Am Glasiibergang adndert sich die

Beweglichkeit von Kettensegmenten und Ladungstragern, was verschiedene technische
Eigenschaften bedeutend beeinflussen kann [EHR-03]; [EHR-07]. Die Dynamische
Differenzkalorimetrie (DSC, engl. Differential Scanning Calorimetry) ist eine Methode zur
Bestimmung der Glasiibergangstemperatur Tg [WID-90]. Es gibt verschiedene Arten der
DSC, wobei in dieser Arbeit ein sog. Warmestrom-Differenzkalorimeter eingesetzt wird
(Abbildung 32). Dabei werden in einem homogenen Temperaturfeld eine inerte
Referenzprobe und der zu untersuchende Werkstoff gleichformig erwarmt. Gleichzeitig
erfolgt eine moglichst prazise Messung der Temperaturen von Probe und Referenz bzw.

der Temperaturdifferenz zwischen Probe und Referenz [EHR-03].
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Beim Aufheizvorgang flief3t ein Warmestrom vom Ofen in die Probe Qop und die Referenz
Qor - In Temperaturbereichen, in denen keine endothermen oder exothermen Vorginge
stattfinden, sind diese Warmestrome als konstant anzunehmen. Somit ergibt sich eine

konstante Temperaturdifferenz zwischen Probe und Referenz [EHR-03].

AN
S o o o
Q-OR Referenz Probe Q.op
\ / \ —> < ﬁ
T
- &

A

Temperaturprogramm fiir Ofen (T(t))

Temperaturmessung (AT = Tp - Tr)

Wirmestrom (Qor = Qop)

Abbildung 32: Schematischer Aufbau einer DSC-Messzelle (nach [EHR-03])

Wird angenommen, dass die Probensubstanz exotherm reagiert, ist der stationdre
Zustand gestort. Bedingt durch die in der Probe frei werdende Energie nimmt deren
Temperatur starker zu als jene der Referenzsubstanz, die weiterhin gleichmaf3ig erwarmt
wird. Aufgrund der hoheren Temperatur verringert sich die Temperaturdifferenz
zwischen Probe und Ofen und somit auch der Warmestrom vom Ofen in die Probe (Qqp).
In dieser idealisierten Betrachtung entspricht der Betrag dieser Abnahme genau dem
Wert des augenblicklich frei werdenden Reaktionswarmestroms. Die Temperatur-
differenz zwischen Ofen und Probe ist somit ein Maf? fiir die freigewordene Reaktions-
warme. In thermisch symmetrischen Messeinrichtungen ist die Temperaturdifferenz
zwischen Probe und Referenz AT proportional zum Reaktionswarmestrom und
aufderhalb des Reaktionsintervalls gleich null. Der Proportionalitatsfaktor wird mittels

Kalibrierung an Referenzwerkstoffen ermittelt [HEM-89].

Der Glastibergang ist durch eine sprunghafte Anderung der spezifischen Warmekapazitit
gekennzeichnet. Dies fithrt beim Aufheizen zu einem grofReren Wirmestrom Qgp vom
Ofen in die Probe und folglich zu einem charakteristischen, stufenférmigen Verlauf der
DSC-Kurve (Abbildung 33). Der Temperaturbereich, in dem die Warmekapazitits-
anderung stattfindet, wird als Glaslibergangsbereich und der Temperaturwert bei halber

Warmekapazitatsanderung als Glastemperatur Tg bezeichnet.
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endoth. -

Warmestrom in W

T, Temperatur —

Abbildung 33: Typischer Verlauf einer DSC-Kurve am Glasiibergang (nach [DIN EN
53765])
Die mit DSC bestimmten Werte der Glastemperatur Tg fiir alle untersuchten Werkstoffe
sind in Tabelle 1 und Tabelle 2 dargestellt. Die Glastemperatur liegt fiir alle untersuchten
Werkstoffe in einem Temperaturbereich zwischen 61 °C und 77 °C. Dabei ist auffillig,
dass die Glastemperatur mit dem Fiillgrad bis 2 Gew. % ansteigt. Der Wert von Tg ist fiir
den Werkstoff mit 5 Gew. % Fiillstoffanteil etwa 0,5 K geringer als bei 2 Gew. %. Ein
solcher Zusammenhang zwischen Fiillgrad und Glastemperatur wird in der Literatur mit
einer eingeschrankten Kettenmobilitit in der Interphase erklart [SIN-08]; [ZHA-06]. Im

Temperaturbereich bis 150 °C sind mittels DSC keine weiteren Relaxationsbereiche

erkennbar.
Tabelle 1: Glastemperaturen Tg fiir die ungefiillten Werkstoffe UP-LE, UP-MF, EP und
UP-EP
Werkstoff Glastemperatur T,
UP-LE 70,9 °C
UP-MF 61,9 °C
EP 68,3 °C
UP-EP 73,1°C
Tabelle 2: Glastemperaturen Tg fiir gefiilltes und ungefiilltes UP-LE
Werkstoff Glastemperatur T,
ungefiillt 70,9 °C
0,5 Gew. % 71,5°C
1,0 Gew. % 74,3 °C
2,0 Gew. % 76,3 °C
5,0 Gew. % 75,8 °C
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b) Dilatometrie: Trankharze erfahren bei Erwarmung eine raumliche Ausdehnung, die bei

isotropen Stoffen wie den hier verarbeiteten Trankharzen durch den
Langenausdehnungskoeffizienten « beschrieben werden kann. Gerade bei der
Untersuchung des Temperatureinflusses auf elektrische und dielektrische Werkstoff-
eigenschaften kann die thermische Ausdehnung der Polymere das Priifergebnis
beeinflussen, da die Elektrodengeometrie und somit die Feldstirke von den
Abmessungen der Priifkorper abhiangen (vgl. Kapitel 4.1 und 4.2). Um diesen Einfluss
quantitativ bestimmen und rechnerisch korrigieren zu konnen, ist es erforderlich, den
Langenausdehnungskoeffizienten im relevanten Temperaturbereich zu messen [EHR-
03]. Dies erfolgt durch dilatometrische Untersuchung geeigneter Werkstoffproben mit
dem Gerat NETZSCH DIL 402 C3.

Bei der Dilatometrie wird eine Probe in einer geeigneten Anordnung mit moéglichst
homogenem Temperaturfeld erwiarmt. Uber eine Schubstange wird die thermische
Ausdehnung auf einen i. d. R. induktiv arbeitenden Wegsensor libertragen. Aufgrund der
thermischen Ausdehnung der Probenhalterung und der Schubstange sind fiir die korrekte
Auswertung des Langenausdehnungskoeffizienten einer unbekannten Probe Null-
messungen erforderlich. Die Kraft, die vom Wegsensor auf die Probe wirkt, ist bei diesem
Verfahren moglichst gering (Abbildung 34) [HEM-89].

a)
Ofen
Probe
|
b)
Ofen
Probe
Schubstange

Auflage

o,

Abbildung 34: a) Prinzip eines Dilatometers (nach [HEM-89]); b) Werkstoffprobe (EP) in
der Messzelle des NETZSCH DIL 402 C

3 Diese Untersuchungen werden am Lehrstuhl fiir Mineralogie und Petrologie der Ludwig-Maximilian-

Universitdt Miinchen durchgefiihrt.
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Es zeigt sich fiir alle untersuchten Werkstoffe ein mit der Temperatur steigender
Langenausdehnungskoeffizient. Im hier relevanten Temperaturbereich von 23 °C bis
170 °C werden durch Mittelwertbildung die in Tabelle 3 angegebenen Werte ermittelt.
Der Einsatz von nanoskaligen Fiillstoffen beeinflusst den Wert von a im untersuchten
Temperaturbereich nicht signifikant, weshalb auf eine gesonderte Darstellung der

Nanokomposite verzichtet wird.

Im konkreten Anwendungsfall, wie beispielsweise bei der Priifung plattenférmiger
Priifkdrper aus UP-MF bei einer Priiftemperatur von 170 °C (£ A9 = 147 K), ergibt sich

eine thermisch bedingte Langenausdehnung von rund 2 %.

Tabelle 3:  Ldngenausdehnungskoeffizienten der untersuchten Werkstoffe

UP-LE UP-MF EP UP-EP

1,2-10*K! 1,5-10* K 1,3-10*K! 1,0-10*K?
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6  Untersuchungsergebnisse

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse der durchgefiihrten Werkstoffpriifungen
dargestellt. Die verschiedenen Trankharzarten werden beziiglich ihrer Eigenschaften im
untersuchten Temperaturbereich verglichen sowie die Auswirkung von Nanofiillstoffen

auf die Eigenschaften von UP-LE bewertet.

Um den Einfluss von Werkstoffart, Temperatur oder Fiillstoffanteil (im Folgenden als
unabhangige Variablen oder Einflussvariablen bezeichnet) auf eine abhdngige Variable
oder Zielvariable (z.B. dielektrischer Verlustfaktor, erodiertes Volumen etc.) objektiv

bewerten zu kénnen, werden die Methoden der Statistik angewendet 4.

6.1 Methoden der statistischen Auswertung

Die im Rahmen dieser Arbeit erhobenen Messdaten sollen, soweit moglich, mit
statistischen Regressionsmodellen beschrieben werden. Ein passendes Regressions-
modell erlaubt es, den Einfluss von Einflussvariablen auf die abhédngige Variable
mathematisch zu beschreiben. Dazu wird ein funktionaler Zusammenhang zwischen
abhdngiger Variable und den unabhdngigen Variablen gefunden, der von einer zufalligen

Storung tiberlagert sein kann [FAH-09].

Die hier behandelten statistischen Fragestellungen konnen mit vier verschiedenen Arten
von statistischen Modellen beschrieben werden. Anhand von Art und Eigenschaften der
abhéngigen Variablen wird ein passendes Modell ausgewahlt, wobei das in Abbildung 35
dargestellte Entscheidungsschema Anwendung findet. Die theoretischen Grundlagen zu

den Modellen werden im Folgenden kurz zusammengefasst.

4 Die statistische Auswertung erfolgt in Zusammenarbeit mit TUM|Stat, der statistischen Beratungsstelle der

Technischen Universitidt Miinchen.

73



Untersuchungsergebnisse

Regressionsmodell: Es existiert eine Einflussgrofde. Die

ZielgrofRe ist...
stetig Ereignis-Zeit
normalverteilt
(parametrisch)?
nein
ja Kaplan-Meier-
Schatzung

eine Einflussgrofie

= 2 Einflussgrofien

nichtparametrische
Verfahren

einfache lineare
Regression

multiple lineare
Regression

Cox: Proportional
Hazards Modell

Abbildung 35: Entscheidungsbaum zur Auswahl eines geeigneten Regressionsmodells bei
Vorhandensein von mindestens einer unabhdngigen Variable (nach
[HED-12])

Einfache lineare Regression: Ist eine einzelne Einflussgrofde xi vorhanden, so kénnen

mithilfe der linearen Einfachregression die Beobachtungen yi liber folgenden Zusammen-

hang beschrieben werden:

yi=ﬁ0+ﬁ1xi+€i, i = 1,...,Tl,

Po und f1 sind Parameter, die nach der Methode der kleinsten Abstandsquadrate

Gleichung 12

geschatzt werden. Wenn fiir den Fehlerterm ¢i folgende Annahmen zutreffen

e statistisch unabhangig
e normalverteilt und im Erwartungswert gleich null

¢ konstante Varianz (Homoskedastizitat)

konnen Konfidenzintervalle konstruiert und die Methoden der Teststatistik angewendet

werden, um die Signifikanz der Einflussgrofien zu beurteilen [FAH-09].

Nichtlineare (z.B. exponentielle) Zusammenhdnge zwischen abhdngigen und unab-
hangigen Variablen kénnen teilweise durch geeignete Transformation abhangiger oder

unabhdngiger Variablen in lineare Regressionsmodelle tiberfiihrt werden. Auch kann so
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der Einfluss von Extremwerten abgeschwacht sowie die Varianzgleichheit im Modell ver-
bessert werden [CRA-13]. Ist eine geeignete Transformation nicht ersichtlich oder aus der
Theorie bekannt, kann mit der Box-Cox-Methode ein geeigneter Exponent fiir die
abhangige Variable bestimmt werden. Dabei wird der Exponent so gewahlt, dass die Vor-

aussetzung der Varianzgleichheit fiir das Modell méglichst optimal erfiillt wird [CRA-13].

Handelt es sich bei der unabhédngigen Variable um eine kategoriale Grofde (z. B. Werk-
stoff5), so liegt ein spezielles lineares Modell vor, das als Varianzanalyse bezeichnet wird.
Hier erfolgt die Bewertung von Einflussgréfden durch multiple Mittelwertvergleiche
[TOU-03].

Multiple lineare Regression: Dieses Modell stellt eine Erweiterung der linearen Einfach-

regression dar, die es ermoglicht, mehr als eine Einflussgrofde auf die abhdngige Variable
zu betrachten [DOR-13]. Die Modellgleichung fiir n Beobachtungen und v Einflussgrofien
kann wie folgt dargestellt werden [HED-12]:

Vi = Bo + Pixi1 + Poaxiz + o+ Puxipy +&, 1=1,..,n, Gleichung 13

Auch hier erfolgt die Bestimmung der Parameter f nach dem Prinzip der kleinsten

Abstandsquadrate.

Die Anforderungen an den Fehlerterm entsprechen der einfachen linearen Regression
[SCH-13]. Besteht eine Interaktion zwischen mehreren Einflussvariablen, so kann das
Modell der multiplen linearen Regression angepasst werden. Die Interaktion wird als
zusatzliche Einflussvariable behandelt. Die Interaktion von Einflussvariablen wird in

Modellgleichungen durch einen Asterisk gekennzeichnet (z. B. x1*x2) [HED-12].

Cox Proportional Hazard Modell: Handelt es sich bei der abhangigen Variablen um eine

Zeit bis zum Eintreten eines Ereignisses (typisch: Lebensdauer, Ausfallzeit etc.), so sind
spezielle Regressionsmodelle erforderlich. In dieser Arbeit wird das Proportional Hazard

Modell von David Cox verwendet. Die Modellgleichung

h(t;x) = hy(t) -e B> Gleichung 14

beschreibt ein Ausfallrisiko h, das aus einem Grundrisiko ho(t) besteht, das fiir alle
Individuen gleich ist und nur von der Zeit abhangt. Der zweite Teil des Ausfallrisikos ist
e Fx Dieser Teil ist von der Zeit unabhdngig und stellt einen multiplikativen Einfluss dar,
der exponentiell von der Einflussgrofde x abhdngt [SCH-13]. B ist der Regressions-

koeffizient, den es abzuschitzen gilt. Vorteilhaft ist bei diesem Modell, dass es keine

5 Die kategoriale Einflussgrofie ,,Werkstoff* bezeichnet im Folgenden verschiedene ungefiillte Werkstoffe aber

auch Nanokomposite unterschiedlicher Fiillgrade.
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Vorgaben bezliglich der Verteilung der Ausfallzeiten bzw. Ausfallwahrscheinlichkeiten
gibt. Einzige Voraussetzung ist, dass die abhangige Variable eine Zeit bis zum Eintreten
eines Ereignisses ist [CRA-13]. Das Cox-Proportional-Hazard-Modell kann auch auf Daten
angewendet werden, bei denen die Untersuchung beendet wurde, bevor das Ereignis

eingetreten ist. Diese Art von Daten werden als rechtszensiert bezeichnet [HED-12].

Residuenanalyse: Um Schlussfolgerungen aus einem statistischen Modell ziehen zu

kénnen, ist es erforderlich, dass der Fehlerterm bestimmte Eigenschaften aufweist. Eine
Uberpriifung dieser Voraussetzungen erfolgt durch die Analyse der Residuen. In der
Statistik werden die Abweichungen zwischen den Beobachtungen und den modellierten
Daten als Residuen bezeichnet [DOR-13].

Es existieren statistische Tests, mit denen es moglich ist, die Voraussetzungen zu
tiberpriifen, dass die Residuen normalverteilt, ihr Erwartungswert gleich null und gleiche
Varianzen vorhanden sind. Diese Tests haben jedoch selbst Voraussetzungen, die womaog-
lich nicht erfiillt werden. So reagieren sie unterschiedlich empfindlich auf Ausreif3er oder
abweichende Verteilungen. Deshalb ist es iiblich, die Voraussetzungen fiir die Anwendung
von Regressionsmodellen anhand grafischer Darstellungen der Residuen visuell zu
tiberpriifen [CRA-13]; [STA-00].

Mithilfe der Matrixalgebra kann gezeigt werden, dass der Fehlerterm ¢ des statistischen
Modells (der empirisch nicht bestimmt werden kann) normalverteilt ist, wenn fiir die
normierten Residuen Normalverteilung angenommen werden kann [STA-00]. Die
Uberpriifung der Normalverteilung des Fehlerterms erfolgt grafisch anhand eines
Normalverteilungs-Diagramms (Abbildung 36a). Dazu werden die Residuen mit ihrer
Standardabweichung normiert und in aufsteigender Grof3e geordnet an der Ordinaten-
achse aufgetragen. An der Abszissenachse sind die Quantile der Normalverteilung
aufgetragen. Ein linearer Verlauf stellt somit eine ideale Normalverteilung des
Fehlerterms &i dar und ist in Normalverteilungsdiagrammen tblicherweise gekenn-
zeichnet (Abbildung 36a, rote gepunktete Linie). Weichen die normierten Residuen
signifikant von dieser Linie ab, kann eine Normalverteilung fiir den Fehlerterm nicht

angenommen werden [STA-00].

Die Voraussetzung gleicher Varianzen (Homoskedastizitit) kann mit dem Tukey-
Anscombe-Plot (Abbildung 36b) tberpriift werden. Dabei werden die Residuen eines
Modells gegen die angepassten Werte aufgetragen. Als angepasste Werte werden in der
Statistik jene Werte bezeichnet, die ein statistisches Modell ohne Bertcksichtigung des
Fehlerterms liefert. Liegen gleiche Varianzen vor, so weisen die Residuen iiber die
gesamte Breite der angepassten Werte in etwa eine konstante Streubreite auf. Haufig
werden die Residuen zusatzlich als geglattete Kurve dargestellt. Damit kann die

Voraussetzung gepriift werden, dass der Erwartungswert der Residuen gleich null ist. In
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einem ideal angepassten Modell verlauft die geglattete Kurve horizontal bei einem Wert
von null [CRA-13]; [STA-00].
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Abbildung 36: a) Normalverteilungs-Diagramm mit theoretischem Verlauf der Normal-
verteilung (rot markiert); b) Tukey-Anscombe-Plot mit gleitendem
Mittelwert der Residuen (rot markiert); Die Diagramme beruhen auf Daten
der gemessenen spezifischen elektrischen Leitfdhigkeit im Temperatur-
bereich zwischen 60 °C und 170 °C von UP-LE (gefiillt und ungefiillt),
angepasst mit einfacher linearer Regression

Gewichtete Modelle: Ist in einem statistischen Modell die Voraussetzung der Varianz-

gleichheit nicht gegeben, weil die Varianz von einer Einflussvariablen abhdngt (z. B. grofe
Streuung der Ergebnisse eines Werkstofftyps), so kann eine Anpassung durch
Gewichtung zu Homoskedastizitat fithren. Bei der Berechnung der Modellparameter nach
der Methode der kleinsten Quadrate ist das Gewicht aller Datenpunkte gleich eins. Die
Methode der gewichteten kleinsten Quadrate bietet Anpassungsmoglichkeiten bei der
Schatzung. Hangt beispielsweise die Varianz von der Einflussvariable ,Werkstoff" ab, so
erfolgt eine Gewichtung mit dem Reziprokwert der Varianz fiir die jeweilige Werkstoff-
gruppe. Dadurch wird der Einfluss von Werkstoffgruppen, deren Ergebnisse stark streuen
und somit wenig Information beinhalten, auf die Ergebnisse der Parameterschatzung
abgeschwacht [CRA-13].
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Nichtparametrische Verfahren: Fur den Fall, dass fiir die zu untersuchenden Daten die

Voraussetzung der Normalverteilung nicht gegeben ist oder keine Varianzgleichheit
angenommen werden kann, werden parameterfreie statistische Methoden angewendet.
Mit dem H-Test von Kruskal und Wallis kann gepriift werden, ob Gruppen von Stich-
proben derselben Grundgesamtheit entstammen. Voraussetzung dabei ist, dass die
einzelnen Gruppen dieselbe Verteilungsfunktion aufweisen, die jedoch nicht der Normal-

verteilung entsprechen muss [HED-12].

Im Ergebnis liefert dieser Test eine bindre Entscheidung, ob sich mindestens eine Gruppe
signifikant von den restlichen Gruppen unterscheidet. Um Informationen dariiber zu
gewinnen, welche Gruppen signifikante Unterschiede zueinander aufweisen, ist ein Post-
Hoc-Test erforderlich. Dabei werden Mehrfachvergleiche der Gruppen untereinander
durchgefiihrt [HED-12].

Problem des multiplen Testens: Mit der Anzahl paarweiser Vergleiche steigt die Wahr-

scheinlichkeit, Unterschiede zwischen Gruppen falschlicherweise als statistisch signi-
fikant zu bewerten. Durch eine Anpassung des Signifikanzniveaus kann dieser Effekt
eliminiert werden. Dafiir stellt die Statistik verschiedene Methoden zur Verfiigung. In
dieser Arbeit werden fiir parametrische Vergleiche (normalverteilt, homogene Varianz)
Mehrfachvergleiche mit dem Tukey-Test durchgefiihrt. Im parameterfreien Fall erfolgen
paarweise Vergleiche mit dem Dunn‘s Test. Das Signifikanzniveau wird bei letzterem Ver-
fahren nach der Methode von Benjamini und Hochberg korrigiert. Beide Verfahren

werden weder als tibermaf3ig liberal noch als konservativ erachtet [CRA-13].

Software: Zur Durchfiihrung der statistischen Berechnungen wird die Software R-Studio
verwendet, die eine Entwicklungsumgebung fiir die freie Programmiersprache R dar-
stellt. Mit R ist es moglich, statistische Modelle zu erstellen, Tests durchzufiihren und
Grafiken anzufertigen. Eine nachvollziehbare Dokumentation statistischer Auswertungen

zahlt ebenfalls zum Leistungsumfang.

6.2 Dielektrische Eigenschaften

Die dielektrischen Eigenschaften, Permittivitat € und dielektrischer Verlustfaktor tan 6,
werden nach den in Kapitel 4.1 beschriebenen Verfahren an gefiillten und ungefiillten
Werkstoffen ermittelt und ausgewertet. In einer Elektrodenanordnung mit Schutzring
werden die plattenférmigen Priifkérper der Dicke d=2 mm untersucht. Die Priif-
spannung betrdagt 1 kV. Als Messsystem wird das elektronische MI-540 von Mtronix
verwendet. Um den Einfluss der Temperatur erfassen zu konnen, wird die Priifung in
einem Trockenofen durchgefiihrt und die Temperatur im Bereich zwischen 30 °C und
170 °C in 10-K-Schritten erhoht.
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6.2.1 Permittivitdt

Die relative Permittivitat oder Dielektrizitatszahl er der ungefiillten Werkstoffe UP-LE,
UP-MF, EP und UP-EP wird bestimmt (Abbildung 37). Mit den Methoden der Statistik
sollen signifikante Unterschiede zwischen den Werkstoffen erkannt und bewertet
werden. Der Zusammenhang zwischen der Permittivitdt und der Temperatur kann mit
linearer Regression nicht derart modelliert werden, dass die Voraussetzungen fiir die
Anwendung des Modells erfiillt sind. Folglich erfolgt eine parameterfreie Bewertung nach
Kruskal-Wallis. Dabei wird jede untersuchte Temperaturstufe separat betrachtet und die
Nullhypothese Ho ,Die gemessenen Werte der relativen Permittivitdt der untersuchten
Werkstoffe entstammen einer Grundgesamtheit” formuliert. Im Temperaturbereich

zwischen 30 °C und 160 °C wird Ho abgelehnt.
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Abbildung 37: Relative Permittivitdt in Abhdngigkeit von der Temperatur fiir ungefiillte
Werkstoffe (U=1kV, f=50 Hz, d =2 mm, n = 5, Elektrodenanordnung mit
Schutzring, Median und Spannweite leicht versetzt zur tatsdchlichen
Priiftemperatur)
Im Post-Hoc-Test nach Dunn erfolgt ein paarweiser Vergleich der Werkstoffe. Die
Nullhypothese lautet ,Zwischen den beiden Werkstoffgruppen besteht kein signifikanter
Unterschied”. Im Ergebnis werden statistisch signifikante Unterschiede zwischen den UP-
Harzen (UP-LE, UP-MF) und dem Polyblend UP-EP im Temperaturbereich zwischen 30 °C
und 150 °C festgestellt. Zwischen den Werkstoffen UP-LE und UP-MF bestehen im
gesamten untersuchten Temperaturbereich keine signifikanten Unterschiede. Das
parameterfreie, mit Rangen arbeitende Verfahren weist eine geringe Teststarke auf. Fiir
mogliche Unterschiede zwischen EP und den tibrigen Werkstoffen wird keine statistische

Signifikanz festgestellt.

Die ungefiillten Werkstoffe unterscheiden sich hinsichtlich des Verlaufs der relativen
Permittivitat liber der Temperatur. So weist der dielektrische Verlustfaktor von UP-MF

einen stufenférmigen Anstieg im Bereich von 70 °C auf. Bei kleineren sowie grofieren
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Temperaturen besteht fiir UP-MF kaum eine Temperaturabhingigkeit. Die relative
Permittivitat von EP und UP-EP unterliegt bis zu einer Priiftemperatur von 110 °C bzw.
130 °C kaum einem Temperatureinfluss. Fiir hohere Temperaturen werden grofiere
Werte fiir r ermittelt, wobei dieser Effekt bei UP-EP starker ausgepragt ist als bei EP. Die
mittlere Permittivitat von UP-LE ist im Temperaturbereich 30 °C <9 < 110 °C anndhernd
linear von der Temperatur abhingig (= 2,3-10-3K1), ab 130°C steigt sie iiber-

proportional mit der Temperatur an.

Die Ergebnisse der Untersuchungen zum Einfluss von Fiillstoffen auf die relative
Permittivitdt von UP-LE sind in Abbildung 38 dargestellt. Da die Voraussetzungen fiir
einen parametrischen Test aufgrund von Varianzunterschieden zwischen den Werk-
stoffen nicht erfiillt sind, wird ein nichtparametrisches Verfahren nach Kruskal und Wallis
verwendet. Dabei werden keine signifikanten Unterschiede zwischen den Werkstoffen im

gesamten untersuchten Temperaturbereich festgestellt.
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Abbildung 38: Einfluss von Nanofiillstoffen auf die relative Permittivitdt von UP-LE
(U=1KkV,f=50Hz d =2 mm, n =5, Elektrodenanordnung mit Schutzring,
Median und Spannweite leicht versetzt zur tatsdchlichen Priiftemperatur)

6.2.2 Dielektrischer Verlustfaktor

Fir die Ergebnisse der Verlustfaktormessung ungefiillter Werkstoffe (Abbildung 39) wird
ein multiples lineares Regressionsmodell entwickelt. Die unabhangigen Variablen sind
dabei der Werkstoff, der Reziprokwert der absoluten Temperatur sowie der quadrierte
Reziprokwert der absoluten Temperatur. Alle Einflussvariablen weisen Kovarianzen auf.
Die abhdngige Variable wird mit der Box-Cox-Methode transformiert. Ein optimaler
Exponentist -0,75. In der R-Syntax wird der Zusammenhang folgendermafien formuliert,

wobei die Temperatur T in Kelvin einzusetzen ist:

80



Untersuchungsergebnisse

1 1
(tan §) 75 ~Werkstoff * T*T7 Gleichung 15

Um eine erhohte Varianz der Ergebnisse fiir einzelne Werkstoffe zu berticksichtigen, wird

eine Gewichtung durchgefiihrt. Der Gewichtungsfaktor ergibt sich aus dem Kehrwert der

Standardabweichung der Residuen, die dem jeweiligen Werkstoff zuzuordnen sind.
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Abbildung 39: Dielektrischer Verlustfaktor in Abhdngigkeit von der Temperatur fiir

ungefiillte Werkstoffe (U=1KkV, f=50Hz, d=2mm, n=>5, Elektroden-
anordnung mit Schutzring, Median und Spannweite leicht versetzt zur
tatsdchlichen Priiftemperatur)

Die Analyse der Residuen zeigt, dass diese einer normalverteilten Grundgesamtheit

entstammen. Die Varianz fiir hohe und niedrige angepasste Werte fallt etwas ab, liegt
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jedoch noch in einem tolerierbaren Bereich. Der Erwartungswert der Residuen ist im
gesamten Bereich der angepassten Werte anndhernd gleich null. Die Voraussetzungen fiir
die Verwendung des multiplen linearen Regressionsmodells sind somit erfiillt; Kon-
fidenzbereiche konnen errechnet und Messdaten der einzelnen Werkstoffe miteinander
verglichen werden. Die Bewertung von Unterschieden zwischen den Werkstoffen erfolgt
mit paarweisen Vergleichen bei allen Priiftemperaturen. Der erhohte Fehler 1. Art

aufgrund von Mehrfachvergleichen wird mit der Methode von Tukey korrigiert.

Im Temperaturbereich zwischen 50 °C und 100 °C bestehen signifikante Unterschiede
zwischen allen ungefiillten Werkstoffen. Der dielektrische Verlustfaktor von EP ist am
geringsten, der von UP-MF am hédchsten. Die dielektrischen Verlustfaktoren von UP-EP
und EP steigen ab 110 °C bzw. 130 °C iiberproportional mit der Temperatur an. Ab 140 °C
weist UP-EP den signifikant hochsten dielektrischen Verlustfaktor auf. Ab 150 °C sind die
dielektrischen Verluste von EP signifikant hoher als die der UP-Harze. Unterschiede
hinsichtlich des dielektrischen Verlustfaktors von UP-MF und UP-LE sind fiir

Temperaturen tiber 140 °C statistisch nicht signifikant.
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Abbildung 40: Dielektrischer Verlustfaktor in Abhdngigkeit von der Temperatur fiir UP-
LE mit und ohne Nanosilika (U=1kV, f=50Hz, d=2mm, n=25,
Elektrodenanordnung mit Schutzring, Median und Spannweite leicht
versetzt zur tatsdchlichen Priiftemperatur)

Die Messergebnisse des dielektrischen Verlustfaktors von gefiilltem und ungefiilltem UP-

LE im Temperaturbereich von 30 °C bis 170 °C kénnen der Abbildung 40 entnommen

werden. Erhebliche Unterschiede in der Varianz, bedingt vor allem durch die grofie

Messwertstreuung von Proben mit 5 Gew. % Fiillstoffanteil, flihren dazu, dass eine

Modellierung des Datensatzes mit linearer Regression nicht méglich ist.

Eine Auswertung erfolgt fiir jede Stufe der Priiftemperatur separat mit dem parameter-

freien Verfahren von Kruskal und Wallis. Dabei wird mit einem Signifikanzniveau von 5 %
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die Hypothese Ho ,Die Messdaten der unterschiedlichen Werkstoffe entstammen einer
Grundgesamtheit® geprift. Ho wird im gesamten untersuchten Temperaturbereich

angenommen.

6.3  Spezifische elektrische Leitfahigkeit

Die spezifische elektrische Leitfahigkeit wird an einer Elektrodenanordnung mit Schutz-
ring bei einer Spannung von 1 kV nach den Anforderungen von DIN IEC 60093 bestimmt.
Die Dicke der Priifkdrper betragt 1 mm, die Temperatur wird in 10-K-Schritten zwischen
60 °C und 170 °C erho6ht. Im Detail ist die Mess- und Auswertemethode in Kapitel 4.2
beschrieben.
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Abbildung 41: Median und Spannweite der Messwerte der spezifischen Leitfdhigkeit in
Abhdngigkeit von der Temperatur fiir verschiedene ungefiillte Werkstoffe
(U=1000V,d =1 mm, n = 3, Elektrodenanordnung mit Schutzring)
Die temperaturabhiangige, spezifische elektrische Leitfahigkeit der ungefiillten Werk-
stoffe (Abbildung 41) kann mit einem linearen Regressionsmodell beschrieben werden.
Als Modellgleichung kann der aus der Literatur bekannte, exponentielle Zusammenhang
zwischen spezifischer Leitfahigkeit und Temperatur genutzt werden (Gleichung 7). Im
statistischen Modell besteht eine Kovarianz zwischen den Einflussvariablen ,Tempera-
tur® (T in Kelvin) und ,Werkstoff“, die den werkstoffabhangigen Konstanten in der
physikalischen Gleichung entspricht. Um den exponentiellen Zusammenhang in ein
lineares Regressionsmodell zu tiberfiihren, erfolgt eine Transformation der abhdngigen
Variablen (x in (2-m)-1) durch Logarithmieren. Zur besseren Anpassung des Modells an
den vorliegenden Datensatz ist es glinstig, wenn ein zusatzlicher quadratischer Einfluss
(1/T2) beriicksichtigt wird, der fiir alle Werkstoffe gleichermafien auf die spezifische
elektrische Leitfahigkeit wirkt. Die vollstindige Modellgleichung lautet:
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1 1
log(k) ~ Werkstof f * T + 72 Gleichung 16

Um den Einfluss unterschiedlicher, werkstoffabhdngiger Messwertstreuungen zu

berticksichtigen, erfolgt eine geeignete Gewichtung des Datensatzes.

In der Residuenanalyse werden die Voraussetzungen zur Anwendung des linearen
Regressionsmodells bestatigt. Es kann gezeigt werden, dass die Residuen eine in etwa
konstante Varianz aufweisen. Der Erwartungswert der Residuen zeigt kleine Abwei-
chungen von null, die jedoch als wenig einflussreich erachtet werden. Der Normal-
verteilungsplot legt den Schluss nahe, dass Normalverteilung fiir den Fehlerterm

angenommen werden kann (Abbildung 36).

Ein multipler Vergleich der Erwartungswerte fiir die Priiftemperaturen wird mit der
Tukey-Methode korrigiert. Aus den Ergebnissen kann geschlussfolgert werden, dass fiir
Temperaturen bis 90 °C keine signifikanten Unterschiede der spezifischen elektrischen
Leitfahigkeit zwischen den Werkstoffen EP und UP-EP bestehen. Beide Werkstoffe
unterscheiden sich jedoch signifikant von den UP-Harzen, welche wiederum signifikante
Unterschiede zueinander aufweisen. Bei Priiftemperaturen ab 100 °C bestehen statistisch
signifikante Unterschiede zwischen den spezifischen elektrischen Leitfahigkeiten aller

ungefiillten Werkstoffe.

\nl A

= 1E-07

5 ungefillt

€ 1E-08 | . o5Gew. %

E 1E-09 + = 1,0 Gew. %

£ 1E-10  °20Gew. % ]

° 5,0 Gew. 9 -

w» 1E-11 ew. % L

s 1E-12 %

3 Ll

T 1E-13 S g

v 1E-14 a3

& 1E-15 - o

o 1E-16 e

(=9

TR I ! T T T T >
50 70 90 110 130 0 o

Priiftemperatur 9 in °C

Abbildung 42: Median und Spannweite der Messwerte der spezifischen Leitfdhigkeit in
Abhdngigkeit von der Temperatur fiir UP-LE und Nanokompositen auf
Basis von UP-LE (U=1000V, d =1 mm, n =3, Elektrodenanordnung mit
Schutzring, Flillstoff: Nanosilika, leicht versetzt zur tatsdchlichen
Priiftemperatur)

Die Messergebnisse zur Untersuchung des Einflusses von nanoskaligem Fiillstoff auf die
spezifische elektrische Leitfahigkeit von UP-LE zeigt Abbildung 42. Die statistische
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Bewertung erfolgt mit dem statistischen Modell fiir ungefiillte Werkstoffe (Gleichung 16).
Die Residuenanalyse ergibt, dass das Modell den Datensatz gut beschreibt und alle

Anforderungen an den Fehlerterm erftllt sind.

Es erfolgt ein paarweiser Vergleich der spezifischen elektrischen Leitfadhigkeiten der
Werkstoffe fiir die jeweiligen Priiftemperaturen, wobei eine Korrektur der p-Werte mit
der Tukey-Methode durchgefiihrt wird. Im Ergebnis werden signifikante Unterschiede
zwischen den Werkstoffen im gesamten untersuchten Temperaturbereich festgestellt.
Von besonderem Interesse sind dabei die Unterschiede zwischen den Nanokompositen
und dem ungefiillten Werkstoff. So ist im Temperaturbereich zwischen 80 °C und 140 °C
die spezifische elektrische Leitfahigkeit der Proben mit 0,5 Gew. %, 1 Gew.% und
5 Gew. % signifikant hoher, die der Probe mit 2 Gew. % signifikant niedriger als die des
ungefiillten Vergleichswerkstoffs. Bei Temperaturen ab 160 °C sind die Unterschiede der
spezifischen elektrischen Leitfahigkeit zwischen dem ungefiillten Werkstoff und Proben
mit 0,5 Gew. % sowie Proben mit 1 Gew. % statistisch signifikant bei einem Signifikanz-
niveau von 5 %. Aus technischer Sicht sind die Unterschiede zwischen ungefiillten und

gefiillten Werkstoffen hinsichtlich der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit ohne

Relevanz.
Tabelle 4: Stoffkonstanten zur Charakterisierung der spezifischen elektrischen
Leitfdhigkeit fiir ungefiillte Werkstoffe
Werkstoff: Ko W,
UP-LE 1,1E+07 (Q'm)* 1,6 eV
UP-MF 1,4E+08 (Qm)* 1,6 eV
EP 8,7E+12 (Q'm)" 1,9 eV
UP-EP 6,8E+10 (Q'm)’ 1,7 eV
Tabelle 5: Stoffkonstanten zur Charakterisierung der spezifischen elektrischen
Leitfdhigkeit ftir Nano-SiO,-gefiilltes UP-LE
Werkstoff: Ko w,
ungefiillt 1,1E+07 (Q'm)* 1,6 eV
0,5 Gew. % 8,2E+08 (Q-m)™ 1,7 eV
1,0 Gew. % 59E+07 (Q'm)* 1,6 eV
2,0 Gew. % 9,8E+06 (Q-m)™ 1,6 eV
5,0 Gew. % 5,6E+06 (Qm)” 1,5 eV

Die Bestimmung der Werkstoffkonstanten ko und der ebenfalls werkstoffabhangigen
Aktivierungsenergie Wa (Gleichung 6) kann in guter Naherung nach der Methode der
kleinsten Abstandsquadrate erfolgen (Tabelle 4 und Tabelle 5). Es bestehen zwischen den
UP-Harzen und dem Polyblend keine nennenswerten Unterschiede beziiglich der
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Aktivierungsenergie (1,6 eV < Wa < 1,7 eV). Der Epoxidharzformstoff zeigt im Vergleich
dazu hohere Werte von Wa sowie den grofdten Wert fiir o (Tabelle 4).

Der Einsatz nanoskaliger Fiillstoffe beeinflusst die Aktivierungsenergie. Dabei zeigt das
Nanokomposit mit 0,5 Gew. % Fiillstoffanteil den grofdten Wert fiir Wa. Auch die Stoft-
konstante ko ist fir den Werkstoff mit 0,5 Gew. % Nano-SiO, maximal. Die geringsten
Werte fiir Wa und ko werden fiir den Werkstoff mit 5 Gew. % Fiillstoffanteil ermittelt
(Tabelle 5).

6.4 Bestandigkeit gegeniiber elektrischem Treeing

Um die Bestdndigkeit der Werkstoffe gegeniiber elektrischem Treeing zu ermitteln,
werden Priflinge mit eingegossener Nadelelektrode beansprucht. Nach Anlegen einer
Priiffspannung von 11 kV werden die Treeeinsetzzeit ti und die Durchschlagzeit der
Elektrodenanordnung t» ermittelt. Die Treeingbestandigkeit wird bei 25 °C, 70 °C und
100 °C untersucht, um den Einfluss der Temperatur zu bestimmen. Details zur Priif- und

Auswertemethode sind in Kapitel 4.3 beschrieben.

6.4.1 Treeeinsatz

Ein Vergleich der Treeeinsetzzeit fiir die ungefiillten Werkstoffe UP-LE, UP-MF und UP-EP
wird durchgefiihrt (Abbildung 43). Dabei ist anzumerken, dass fiir EP die optische

Detektion des Treeeinsatzes nicht moglich ist.
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Abbildung 43: Treeeinsetzzeiten ungefiillter Trdnkharze bei Priiftemperaturen bis 100 °C
(U=20KkV, f=50Hz, r=5um, d=3,5mm, n =5, nUP-MF = 3, Median und
Spannweite)

Die Trees zeigen eine sehr feine Struktur und weisen im Vergleich zum unbeschadigten

Werkstoff kaum einen Kontrast auf. Bis zum Durchschlag der Anordnung kann mit dem
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vorhandenen Aufbau optisch keine Schadigung festgestellt werden. Gleiches gilt flir den
Treeeinsatz von UP-EP bei Raumtemperatur. Bei diesem Werkstoff ist der Tree bei
erhohten Temperaturen jedoch gut erkennbar. Auch fiir alle weiteren Werkstoffe ist der
Treeeinsatz nicht immer einfach zu erkennen, was die grofde Streubreite der Messwerte

mitverursachen konnte.

Die statistische Bewertung der Einsetzzeiten fiir ungefiillte Werkstoffe erfolgt mit einem
linearen Regressionsmodell. Neben der kategorialen Einflussgrofde ,,Werkstoff“ wird der
Einfluss der Temperatur ebenfalls als kategoriale Grofie betrachtet. Da die Unter-
suchungen lediglich bei drei Temperaturstufen durchgefiihrt werden, steigt die Anzahl
der abzuschidtzenden Parameter nicht tibermidfdig. Da fiir die unterschiedlichen
Werkstoffe ein unterschiedlicher Einfluss der Temperatur (in °C) besteht, wird die
Kovarianz der beiden Einflussvariablen berticksichtigt. Eine optimale Transformation der
abhingigen Variablen (ti in s) wird mit der Box-Cox-Methode gefunden und folgende
Modellgleichung aufgestellt:

t;~%> ~Werkstoff * Temperatur Gleichung 17

Die Residuenanalyse zeigt, dass das Modell gut angepasst ist. Die Residuen sind in guter
Naherung normalverteilt und weisen konstante Varianz auf. Der Erwartungswert im
Bereich mittlerer angepasster Werte ist leicht erhoht, bewegt sich jedoch in einem
tolerierbaren Rahmen. Dies sollte die Schlussfolgerungen der statistischen Bewertung

nicht nennenswert beeinflussen.

Die paarweisen Vergleiche der Werkstoffe bei den drei Priiftemperaturen ergeben keine
statistisch signifikanten Unterschiede zwischen den beiden UP-Harzen im gesamten
Temperaturbereich. Fiir erhohte Temperaturen erfolgt der Treeeinsatz im Polyblend

UP-EP signifikant spater als in den Vergleichswerkstoffen.

Fur die UP-Harze zeigt sich im Vergleich zu erhdhten Priftemperaturen eine signifikant
hohere Treeeinsetzzeit bei Raumtemperatur. Zwischen den Werten bei 70 °C und 100 °C

bestehen fiir alle untersuchten Werkstoffe keine signifikanten Unterschiede.

Die statistische Modellierung zur Bestimmung des Einflusses von Nano-SiO, auf die
Treeeinsetzzeit von UP-LE (Abbildung 44) erfolgt ebenfalls mit einem linearen
Regressionsmodell nach Gleichung 17. Die grafische Residuenanalyse zeigt im gesamten
Bereich der angepassten Werte einen Erwartungswert der Residuen, der anndahernd
gleich null ist. Die Varianz kann in guter Naherung als konstant bezeichnet werden. Der
Quantile-Quantile Plot zeigt leichte, symmetrische Abweichungen von der Normalvertei-
lung. Ein lineares Regressionsmodell lasst sich dennoch anwenden. Die durch grafische

Residuenanalyse bewertete Anpassung wird insgesamt fiir ausreichend erachtet.
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Abbildung 44: Treeeinsetzzeit von UP-LE und Nanokompositen auf Basis von UP-LE mit
Nanosilika (U=20kV, f=50Hz, r=5um, d =3,5mm, n =5, Median und
Spannweite)

Der paarweise Vergleich der Werkstoffe bei den jeweiligen Priiftemperaturen ergibt

keine signifikanten Unterschiede der Einsetzzeiten bei 25 °C und 70 °C. Bei 100 °C ist der

Wert von ¢ fur Prifkorper mit 1 Gew. % Fiillstoffanteil signifikant hoher als fir die

iibrigen Werkstoffe.

Die statistische Bewertung des Temperatureinflusses auf die Treeeinsetzzeit der gefiillten
Werkstoffe zeigt, dass UP-LE mit 5 Gew. % Fiillstoffanteil signifikant hohere Werte bei
Raumtemperatur aufweist als bei 100 °C. Bei Proben mit 1 Gew. % Fiillstoffanteil setzt das

Treeing bei 70 °C signifikant schneller ein als bei 100 °C.

6.4.2 Treewachstum

Nach dem Einsetzen des Trees erfolgt die Phase des Treewachstums. Die baum-
chenférmige Schadigung breitet sich in dieser Phase immer weiter Richtung Erdelektrode
aus, bis ein Durchschlagereignis eintritt. Ist dies innerhalb von 100 h nicht der Fall, wird
die Priifung beendet. Aufgrund der Eigenschaften der Messgrofie (Zeit bis zu einem
Ereignis = Durchschlag) wird eine Modellierung mit dem Lebensdauermodell nach Cox
durchgefiihrt. Aus den gemessenen Durchschlagzeiten werden folglich im statistischen
Modell Ausfallwahrscheinlichkeiten errechnet. Das Abschaltkriterium (100 h) wird in der
statischen Auswertung berticksichtigt. Datenpunkte, welche auch nach 100 h noch nicht
ausgefallen sind werden gesondert markiert. In der statistischen Modellbildung werden
diese Daten als zensiert bezeichnet. Das Modell berticksichtigt diese Werte derart, dass
die Durchschlagzeit mindestens 100 h betragt, jedoch unbekannt ist.
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Abbildung 45: Median und Spannweite der Durchschlagzeiten eingebetteter Nadel-
Platte-Elektrodenanordnungen zur Bestimmung der Treeingbestdndigkeit
fiir ungefiillte Werkstoffe (U=20kV, f=50Hz, r=5um,d =3,5mm, n=5,
nup-mr = 3, Markierung: Durchschlag)

Eine statistische Auswertung der Durchschlagzeiten fiir die ungefiillten Werkstoffe

(Abbildung 45) erfolgt durch paarweise Vergleiche der Ausfallwahrscheinlichkeiten bei

den jeweiligen Priiftemperaturen. Bei Raumtemperatur ist die Ausfallwahrscheinlichkeit

fir UP-LE signifikant niedriger als fiir EP und UP-MF. Bei einer Priiftemperatur von 70 °C
ist die Ausfallwahrscheinlichkeit fiir EP und UP-LE signifikant geringer als fiir UP-MF. Bei
einer Priiftemperatur von 100 °C ist Wahrscheinlichkeit eines Ausfalls fiir EP signifikant

niedriger als fiir die librigen Werkstoffe.

Eine signifikante Verringerung der Ausfallzeit bei erh6hten Temperaturen im Vergleich
zu Raumtemperatur wird fiir alle Werkstoffe mit UP-Anteilen festgestellt. Das Polyblend
UP-EP weist dabei keine signifikanten Unterschiede zwischen den Ausfallwahrscheinlich-
keiten bei 70 °C und 100 °C auf. Bei den UP-Harzen UP-MF und UP-LE fiihrt eine
Temperaturerhohung von 70 °C auf 100 °C hingegen zu einer signifikanten Erhéhung der
Ausfallwahrscheinlichkeit. Die Wahrscheinlichkeit eines Ausfalls von EP ist von der

Temperatur unabhéangig.

Die statistische Bewertung der Durchschlagzeiten fiir UP-LE und Nanokomposite auf
Basis von UP-LE (Abbildung 46) erfolgt ebenfalls mit dem Lebensdauermodell von Cox.
Fiir die Untersuchungen bei Raumtemperatur sind dabei bis auf ein Durchschlagereignis
alle Werte zensiert. Folglich bestehen auch keine signifikanten Unterschiede zwischen
den Werkstoffen. Bei 70 °C ergeben die paarweisen Mittelwertvergleiche signifikante
Unterschiede flir die Ausfallwahrscheinlichkeiten von Priifkérpern aus UP-LE mit

1 Gew. % und Nanokompositen mit 5 Gew. % Fiillstoffanteil. Bei 100 °C konnen bei einem
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Signifikanzniveau von 5 % Kkeine statistisch signifikanten Unterschiede zwischen den

Werkstoffen gefunden werden.
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Abbildung 46: Median und Spannweite der Durchschlagzeiten eingebetteter Nadel-
Platte-Elektrodenanordnungen zur Bestimmung der Treeingbestdndigkeit
fiir gefiillte und ungefiillte Varianten von UP-LE (U=20kV, f=50Hz,
r=5um,d=35mm,n=>5, Markierung: Durchschlag)

Die statistische Bewertung des Temperatureinflusses ergibt fiir alle untersuchten

Nanokomposite eine signifikante Erhohung der Ausfallwahrscheinlichkeit mit zuneh-

mender Temperatur.

6.5 Bestandigkeit gegeniiber Oberflachenteilentladungen

Die Prifung der Bestandigkeit gegeniiber Oberflachenteilentladungen wird in Anlehnung
an DIN EN 60343 durchgefiihrt, wobei ein plattenférmiger Prifkérper in einer Stab-
Platte-Elektrodenanordnung bei einer Priifspannung von 11 kV fiir 100 h einer Entladung
ausgesetzt wird. Mit einem Laserprofilometer erfolgt die Messung von 95%-Erosionstiefe

und erodiertem Volumen (Details in Kapitel 4.4).

6.5.1 Raumtemperaturpriifung bei Laborbedingungen

Es wird eine Versuchsreihe bei Raumtemperatur durchgefiihrt, wobei die Priifung im
Laborraum ohne kontrollierten Gasaustausch sowie ohne Vorgabe einer definierten
Gasatmosphare erfolgt. Die statistische Auswertung fiir die Schadigung ungeftllter
Werkstoffe durch Oberflachenteilentladungen (Abbildung 47 und Abbildung 48) erfolgt
mit einfachen linearen Regressionsmodellen sowohl fiir das erodierte Volumen als auch

fir die 95%-Erosionstiefe. Die einzige Einflussvariable ist die kategoriale Variable
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»Werkstoff“. Weitere Anpassungen des Modells sind nicht erforderlich. Die Residuen-

analyse zeigt, dass alle Anforderungen an ein lineares Regressionsmodell erfiillt sind.
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Abbildung 47:

UP-LE UP-MF EP UP-EP

Erodiertes Volumen ungefiillter Werkstoffe nach 100 h Belastung im
Priifverfahren  zur  Bestimmung der  Oberfldchenteilentladungs-
bestindigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 bei Laborbedingungen
(U=11kV, f=50Hz d=2mm, 25 °C, n = 5, Median und Spannweite)
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Abbildung 48:

UP-LE UP-MF EP UP-EP

95%-Erosionstiefe ungefiillter Werkstoffe nach 100 h Belastung im
Priifverfahren  zur  Bestimmung der  Oberfldchenteilentladungs-
bestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 bei Laborbedingungen
(U=11kV, f=50Hz d=2mm, 25 °C, n = 5, Median und Spannweite)

Die Einflussvariable ,Werkstoff“ stellt sowohl fiir die Erosionstiefe als auch fiir das

erodierte Volumen eine statistisch signifikante Einflussgrofde dar. Ein Post-Hoc-Test

erfolgt nach Tukey und zeigt fiir das erodierte Volumen zwei Werkstoffgruppen an, die

sich signifikant unterscheiden. Die UP-Harze weisen im Vergleich zu EP und UP-EP ein

signifikant geringeres erodiertes Volumen auf, wobei innerhalb beider Gruppen keine

signifikanten Unterschiede bestehen. Dieses Ergebnis kann im Wesentlichen fiir die 95%-
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Erosionstiefe iibertragen werden. Zusatzlich wird fir die 95%-Erosionstiefe ein
statistisch signifikanter Unterschied zwischen EP und UP-EP angezeigt.
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Abbildung 49: Erodiertes Volumen von UP-LE ungefiillt und gefiillt mit Nanosilika nach
100 h Belastung im Priifverfahren zur Bestimmung der Oberfldchen-
teilentladungsbestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 bei Labor-
bedingungen (U=11kV, f=50Hz, d=2mm, 25°C, n=15, Median und

Spannweite)
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Abbildung 50: 95%-Erosionstiefe von UP-LE ungefiillt und gefiillt mit Nanosilika nach
100 h Belastung im Priifverfahren zur Bestimmung der Oberfldchen-
teilentladungsbestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 bei Labor-
bedingungen (U=11kV, f=50Hz, d=2mm, 25°C, n=15, Median und
Spannweite)

Die Ergebnisse der Priifung des Einflusses nanoskaliger Fiillstoffe auf die Oberfldachen-

teilentladungsbestandigkeit von UP-LE bei Raumtemperatur und unkontrollierten atmos-

phéarischen Bedingungen sind in Abbildung 49 und Abbildung 50 dargestellt.

Auch hier kann mit einem einfachen linearen Regressionsmodell ohne weitere Anpassun-

gen ein gutes Ergebnis erzielt werden. Die Residuenanalyse zeigt eine konstante Varianz
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mit einem Erwartungswert nahe null flir die gesamte Breite der angepassten Werte.
Zudem ist anzunehmen, dass die Residuen einer normalverteilten Grundgesamtheit
entstammen. Der Fiillstoffanteil beeinflusst Erosionstiefe und erodiertes Volumen

signifikant.

Die paarweisen Mittelwertvergleiche nach Tukey zeigen, dass Werkstoffe auf Basis von
UP-LE mit keinem und wenig Fiillstoff (ungefiillt und 0,5 Gew. %) ein signifikant hoheres
erodiertes Volumen aufweisen als Werkstoffe mit grof3erem Fiillstoffanteil (2 Gew. % und
5 Gew. %). Vergleiche der 95%-Erosionstiefe zeigen ein dhnliches Bild. Hierfiir bestehen
ebenfalls signifikante Unterschiede zwischen Werkstoffen mit wenig oder keinem
Fillstoff (ungefiillt und 0,5 Gew. %) und dem Nanokomposit mit 5 Gew. % Fiillstoffanteil.

6.5.2 Priifungen bei erhéhten Temperaturen

Um mogliche Einflussfaktoren auf die Priifung der Bestdndigkeit gegentiber Oberflachen-
teilentladungen bei erh6hten Temperaturen identifizieren zu kdnnen, werden Unter-

suchungen unter Variation der Priifbedingungen an EP durchgefiihrt.

Wie in den Kapiteln 2.3.2 und 4.4 ausfihrlich beschrieben, besteht ein Einfluss der
Gasdichte auf das Entladungsverhalten. So wird erwartet, dass bei hoherer Gasdichte die
Entladungseinsetzspannung steigt. Dementsprechend ist auch ein Einfluss der Gasdichte
auf die von Oberflachenteilentladungen verursachte Schadigung der Priifkérper zu
erwarten. Um diesen zu quantifizieren, wird eine Priifung bei 100 °C mit angepasster
Luftdichte durchgefiihrt, wobei eine Druckerhohung derart erfolgt, dass sich eine Gas-
dichte entsprechend Umgebungsdruck und 25 °C einstellt. Eine weitere Priifung erfolgt
bei Umgebungsdruck und folglich im Vergleich zu Versuchen bei Raumtemperatur
verringerter Gasdichte (Abbildung 51 und Abbildung 52). Bei beiden Varianten besteht
ein Spilgasvolumenstrom von 401/h synthetischer Druckluft (80 % N2, 20 % O,
trocken). Die ermittelte Verringerung der Schadigung bei erhéhtem Gasdruck ist

tiberdeutlich, weshalb auf eine statistische Modellierung verzichtet werden kann.
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Abbildung 51: Einfluss der Gasdichte auf das erodierte Volumen von EP nach 100 h
Belastung im Priifverfahren zur Bestimmung der Oberfldchen-
teilentladungsbestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 bei einer
Priiftemperatur von 100°C (U=11KkV, f=50Hz, d=2mm, 40 l/h
synthetische Druckluft, n = 4, Median und Spannweite)
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Abbildung 52: FEinfluss der Gasdichte auf die 95% Erosionstiefe von EP nach 100 h

Belastung im Priifverfahren zur Bestimmung der Oberfldchenteilent-
ladungsbestindigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 bei einer
Priiftemperatur von 100°C (U=11kV, f=50Hz, d=2mm, 40 l/h
synthetische Druckluft, n = 4, Median und Spannweite)

Im Zuge dieser Versuchsreihe wird die Teilentladungseinsetzspannung mit dem Mess-

system Omicon MPD-600 ermittelt. Dazu wird ein Koppelkondensator parallel zur

Prifanordnung eingebracht und tber einen Ankoppelvierpol (CPL 543) mit dem Mess-

eingang verbunden. Da mit heftigen Entladungen gerechnet werden muss, sobald die

Teilentladung einsetzt, muss das Messsystem geschiitzt werden. Dazu wird ein

20-dB-Dampfungsglied zwischen Messimpedanz und Messsystem eingebracht. Nach der

Kalibrierung auf eine scheinbare Ladung von 100 pC wird die Spannung gleichférmig von
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0V auf 2,7 kV gesteigert. Der Entladungseinsatz wird bei einer Temperatur von 100 °C
bei Umgebungsdruck (verringerte Luftdichte) und erhéhtem Druck (Luftdichte £ 25 °C)
sowie bei 30 °C und Umgebungsdruck ermittelt (Abbildung 53).
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Abbildung 53: TE-Einsetzspannung fiir die Priifanordnung zur Untersuchung der
Bestdndigkeit gegentiber Oberfldchenteilentladungen fiir unterschiedliche
Gasdriicke und Temperaturen (f=50Hz, n=5 d=2mm, 40 I/h
synthetische Druckluft, Median und Spannweite,)
Die statistische Modellierung erfolgt als einfache lineare Regression mit der kategorialen
Variable ,Druck” und der abhédngigen Variable ,Teilentladungseinsetzspannung®. Die
Residuenanalyse ergibt, dass der Fehlerterm des Modells alle erforderlichen
Voraussetzung zur Anwendung der Teststatistik erfiillt. Der Unterschied zwischen den
Einsetzspannungen bei 100 °C ist statistisch signifikant und betragt etwa 13 %. Es besteht
kein statistisch signifikanter Unterschied zwischen den Einsetzspannungen bei 100 °C bei

erhohtem Druck und 30 °C bei Umgebungsdruck.

Der Einfluss von Spiilgasart und Feuchtgehalt der Spiilgasatmosphdre wird bei einem
Volumenstrom von 40 1/h und einer Priiftemperatur von 100 °C bestimmt. Als Spiilgas
werden synthetische Luft mit einem Feuchtegehalt von 5 Vol.-ppm, befeuchtete synthe-
tische Luft (16500 Vol-ppm H20, entsprechend 50 % RH bei Raumtemperatur),
getrocknete Druckluft (ca. 6800 Vol-ppm H:20, entsprechend 20 % RH bei Raum-
temperatur) und Stickstoff (5 Vol.-ppm H20) eingesetzt (Abbildung 54 und Abbildung 55).
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Abbildung 54:

B Trockene Luft (ca. 6800 Vol.-ppm H,0)
! Synthetische Luft (5 Vol.-ppm H,0)
@ Stickstoff (5 Vol.-ppm H,0)

Einfluss verschiedener Gasatmosphdren auf das erodierte Volumen von EP
im Priifverfahren zur Bestimmung der Oberfldchenteilentladungs-
bestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 nach 100 h Belastung bei
einer Priiftemperatur von 100 °C (U=11KkV, f=50Hz, n=4, d =2 mm,
Median und Spannweite, Volumenstrom: 40 l/h)
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Abbildung 55:

B Synthetische Luft (16500 Vol.-ppm H,0)
B Trockene Luft (ca. 6800 Vol.-ppm H,0)
- Synthetische Luft (5 Vol.-ppm H,0)

i Stickstoff (5 Vol.-ppm H,0)

Einfluss verschiedener Gasatmosphdren auf die 95%-Erosionstiefe von EP
im Priifverfahren zur Bestimmung der Oberfldchenteilentladungs-
bestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 nach 100 h Belastung bei
einer Priiftemperatur von 100 °C (U=11KkV, f=50Hz, n=4, d =2 mm,
Median und Spannweite, Volumenstrom: 40 1/h)

Da bei einer Priiftemperatur von 100 °C der relative Feuchtegehalt von Gasen nicht

definiert ist, wird dieser bei Raumtemperatur ermittelt. Die Gasdichte wird durch

Anpassung des Gasdrucks im abgeschlossenen Druckgefafd nach Gleichung 11 eingestellt

und entspricht dem Wert bei Raumtemperatur und Umgebungsdruck. Bei diesem Versuch

wird aufgrund der offensichtlichen Unterschiede zwischen den Ergebnissen aller

Gasarten sowohl fiir 95-%-Erosionstiefe als auch fiir das erodierte Volumen auf eine
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statistische Bewertung verzichtet. Es bestehen signifikante Unterschiede zwischen allen

untersuchten Gasarten.
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Abbildung 56: Erodiertes Volumen von ungefiilltem und gefiilltem UP-LE nach 100 h

95%-Erosionstiefe in pm

Belastung im Priifverfahren zur Bestimmung der Oberfldchen-
teilentladungsbestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 in einem
geschlossenen Priifbehdlter bei verschiedenen Temperaturen und
konstanter Gasdichte (U=11kV, f=50Hz, n=4, d=2mm, 40 Il/h
synthetische Luft, Median und Spannweite)
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Abbildung 57: 95%-Erosionstiefe von ungefiilltem und gefiilltem UP-LE nach 100 h

Belastung im Priifverfahren zur Bestimmung der Oberfldchen-
teilentladungsbestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343 in einem
geschlossenen  Priifbehdlter bei verschiedenen Temperaturen und
konstanter Gasdichte (U=11KkV, f=50 Hz, n =4, d = 2 mm, synthetische
Luft 40 I/h, Median und Spannweite)

Der Einfluss von Temperatur und Fiillstoffanteil auf das erodierte Volumen und die
95%-Erosionstiefe (Abbildung 56 und Abbildung 57) wird fiir UP-LE bei einem Spiilgas-

volumenstrom von 40 1/h unter synthetischer Luftatmosphidre untersucht. Auch bei

dieser Versuchsreihe wird die Gasdichte vorgegeben und entspricht dem Wert bei
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Raumtemperatur. Die statistische Modellierung des erodierten Volumens erfolgt mit
einem linearen Regressionsmodell. Dabei ist die Temperatur (in K) eine kategoriale
Einflussvariable. Es erfolgt eine Transformation der abhdngigen Variablen ,erodiertes
Volumen* (in mm?®) mit der Box-Cox-Methode. Zur Optimierung der Anpassung wird eine
Gewichtung durchgefiihrt, wobei der Reziprokwert der Varianz der Residuen der

jeweiligen Werkstoffgruppe als Gewichtungsfaktor verwendet wird.

Im Ergebnis kann ein gut angepasstes Modell gefunden werden, dessen Residuen in guter
Naherung normalverteilt sind. Zwei Messwerte weichen symmetrisch von der Normal-
verteilung ab, was weitere statistische Tests und die aus dem Modell abgeleiteten Schluss-
folgerungen jedoch nicht beeinflusst. Die Varianz der Residuen ist sehr homogen und ihr

Erwartungswert beschreibt die Nulllinie im Tukey-Anscombe-Plot.

Die Modellgleichung fiir das erodierte Volumen (in mm?) lautet:

erodiertes Volumen®®> ~ Werkstoff * Temperatur Gleichung 18
Die statistische Modellierung der Erosionstiefe (in um) erfolgt analog dazu. Das Modell

0,65

Erosionstiefe”®> ~ Werkstoff * Temperatur Gleichung 19

zeigt eine dhnlich gute Anpassung wie das des erodierten Volumens. Der Erwartungswert
istanndhernd gleich null und die Varianzen sind homogen. Auch hier wird eine symmetri-

sche Abweichung von der Normalverteilung fiir zwei einzelne Messwerte festgestellt.

Durch korrigierte Mehrfachvergleiche wird fiir die einzelnen Priiftemperaturen der Ein-
fluss des Fiillstoffs auf die Bestandigkeit gegentiber Oberflachenteilentladungen ermittelt.
Die Schlussfolgerungen fiir das erodierte Volumen und die Erosionstiefe sind

deckungsgleich:

Fiir alle untersuchten Priiftemperaturen ist die Schadigung durch Oberflichenteilent-
ladungen fiir den ungefiillten Werkstoff signifikant grofier als fiir Nanokomposite. Der
Fullgrad stellt bei 25 °C Pruftemperatur keinen signifikanten Einflussfaktor dar. Bei 70 °C
und 100 °C bestehen je nach Fillstoffanteil Unterschiede hinsichtlich der Schadigung
durch Oberflachenteilentladungen. So wird UP-LE mit 1 Gew. % Fiillstoffanteil signifikant
starker geschadigt als Werkstoffe mit 2 Gew. % und 5 Gew. % Fiillstoffanteil.

6.5.3 pH-Wert-Messung

Um festzustellen, ob Sduren im Zusammenhang mit den Zersetzungsprozessen in der
Priifung auf Bestandigkeit gegentiiber Oberflachenteilentladungen eine Rolle spielen, wird
unmittelbar nach Beendigung einer Priifung (100 °C, 100 h, synthetische Luft, EP) auf

einen Prifkorper jeweils im Bereich der Erosionsstelle sowie im nichterodierten Bereich
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5 ml destilliertes Wasser gegeben. Im Anschluss werden mehrere pH-Indikatorstreifen
fir den Bereich pH =0 bis pH = 6 auf die entstandenen Feuchtigkeitsfilme gelegt. Der
Farbumschlag fiir den nicht-erodierten Bereich zeigt einen pH-Wert von ca. 6 an. Im

erodierten Bereich wird ein pH-Wert von ca. 3 ermittelt.

6.5.4 Untersuchungen mit REM und EDX

Nach der Beanspruchung durch Oberflachenteilentladungen erfolgt eine Untersuchung
des Erosionsgebiets je eines Priifkorpers mit 1 Gew. % und 5 Gew. % Fiillstoffanteil mit
REM/EDX. Aufnahmen in unterschiedlichen Vergroéfierungsstufen (65x und 2000x)
werden angefertigt. Dabei werden stark erodierte Bereiche direkt am Elektrodenrand (II),
schwach erodierte Bereiche in etwas grofierem Abstand von der Hochspannungs-
elektrode (I) und unbeschadigte Bereiche (III) untersucht (Abbildung 58).

—1Gew.% =15 Gew.%

A

160
140

Bereich I

ereich II Bereich I

pm
=
[\
(=}

100
80
60
40
20

Tiefenwert in

[ S P SR PR C o1 S 4

-6 -4 -2 0 2 4 6
Abstand zum Mittelpunkt der Hochspannungselektrode in mm

Abbildung 58: Rohdaten der Abtastung im Laserprofilometer fiir im REM/EDX
untersuchte Belastungsstellen des Priifkérpers mit 1 Gew. % und 5 Gew. %
Nano-SiO, nach 100 h Beanspruchung mit 11 kV im Priifverfahren zur
Bestimmung der Oberfldchenteilentladungsbestdindigkeit in Anlehnung an
DIN EN 60343 in einem geschlossenen Priifbehdlter bei 100 °C in
Trockenluftatmosphdre (Blaue und Rote Felder markieren die Bereiche der
REM/EDX-Aufnahmen)

1 Gew. % SiO, (Abbildung 59): Der Priifkorper mit 1 Gew. % Fiillstoffanteil zeigt im
Bereich I Flachen unregelmafiiger Topografie. In 2000-facher Vergrofierung ist zu erken-
nen, dass die Oberflache stellenweise sehr glatt ist (Abbildung 59, EDX b) und an anderen
Stellen weifde Strukturen (bis etwa 50 um) aufweist (Abbildung 59, EDX a). Die Struktur
scheint dabei aus einzelnen Teilchen oder Fragmenten einer Gréfie < 1pm zusammen-
gesetzt zu sein. Eine Auswertung mittels EDX zeigt in den strukturierten Bereichen

deutlich grofiere Intensitdaten der Si- und O-Linien als in den glatten, dunklen Bereichen
(Abbildung 60).
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Abbildung 59: REM-Aufnahmen von einem Priifkérper aus UP-LE mit 1 Gew. % Nano-SiO,
nach 100 h Beanspruchung mit 11 kV im Priifverfahren zur Bestimmung
der  Oberflichenteilentladungsbestdndigkeit in  Anlehnung an
DIN EN 60343 in einem geschlossenen Priifbehdlter bei 100 °C in
Trockenluftatmosphdire. Die Bilder entstammen schwach geschddigten (I),
stark geschddigten (II) und nicht geschddigten (I1I) Bereichen. In gelb
umrahmter Linie: Mit EDX untersuchte Bildbereiche.
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Abbildung 60: EDX-Spektren fiir Bild I-2 (schwach erodierter Bereich, Abbildung 59) mit
2000-facher Vergrofserung fiir UP-LE mit 1Gew. % Nano-SiO;
(PrimdrpartikelgréfSe: 12 nm, nach 100h Beanspruchung im Priif-
verfahren zur Bestimmung der Oberfldchenteilentladungsbestdindigkeit in
Anlehnung an DIN EN 60343 bei 100 °C)
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Abbildung 61: EDX-Spektren fiir Bild 1I-2 (stark erodierter Bereich, Abbildung 59) mit
2000-facher VergrofSerung fiir UP-LE mit 1Gew.% Nano-SiO,
(PrimdrpartikelgrofSe: 12 nm, nach 100 h Beanspruchung im Priif-
verfahren zur Bestimmung der Oberfldchenteilentladungsbestdindigkeit in
Anlehnung an DIN EN 60343 bei 100 °C)

Bereich II grenzt unmittelbar an die Hochspannungselektrode an. Bereits bei 65-facher

Vergrofierung sind im REM weifde Flecken zu erkennen. Die restliche Struktur dhnelt

derer von Bereich I. In 2000-facher Vergrofierung kann die Grofde der weifden Flecken auf

etwa 35 pm im Durchmesser abgeschatzt werden. Auch in diesem Bild ist die Oberflache
um den weifden Fleck herum vergleichbar mit den Beobachtungen in Bereich L. Vereinzelt

sind Anhaufungen korniger Strukturen erkennbar. Andere Bereiche scheinen eine sehr
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glatte Oberflache aufzuweisen. Ein Bildausschnitt mit grofien, weifden Strukturen wird
mit EDX untersucht (Abbildung 59, EDX c). Eine weitere Messung wird fiir die dunkleren
Bildbereiche durchgefiihrt (Abbildung 59, EDX d). Im Vergleich zu EDX d) wird im Bereich
EDX c) eine signifikant hohere Intensitit der Si- und O-Linien sowie eine deutlich

geringere Intensitat der C-Linie festgestellt (Abbildung 61).

Neben der detaillierten Untersuchung einzelner Strukturen in 2000-facher Vergrofierung
erfolgt eine EDX-Analyse des gesamten Bildausschnitts bei 65-facher Vergrofderung fiir
die Bilder I-1, II-1 und III-1. Es werden C-, O- und Si-Linien detektiert. Ebenso treten hohe
Intensitaten im Bereich 0 eV auf, was durch den eingesetzten EDX-Detektor verursacht
wird. Eine erhohte Intensitdat im Bereich 2,1 eV ist auf die oberflachlich aufgebrachte
Goldschicht zuriickzufiihren. Zwischen den einzelnen Bildausschnitten werden keine
signifikanten Unterschiede festgestellt, weshalb auf eine bildliche Darstellung der

Ergebnisse verzichtet wird.

5 Gew. % SiO, _(Abbildung 62): Aufgrund einer elektrischen Aufladung des Priifkorpers

konnen lediglich drei Aufnahmen des Priifkérpers mit 5 Gew. % Fiillstoffanteil angefertigt

werden, die in Abbildung 62 dargestellt sind. Dabei handelt es sich um Ubersichts-
aufnahmen mit 65-facher Vergrofierung in den Bereichen I und II sowie eine Detail-

aufnahme in 2000-facher Vergrofierung in Bereich II (vgl. Abbildung 58).

In Bereich I sind glatte, eisschollenartige Gebilde erkennbar, welche die Priifkérper-
oberfliche {berziehen und von kleinen Zwischenbereichen unterbrochen sind
(Abbildung 62, I-1). Diese Zwischenbereiche weisen eine kdrnige Struktur auf. Die sehr
hellen, weifden Flecken in der oberen Bildhalfte sind Darstellungsfehler, welche durch die
elektrostatische Aufladung verursacht werden. Eine EDX-Messung liber den gesamten
Bildausschnitt, flir jeweils einen Bereich, zeigt eine hohe Intensitat der Si- und O-Linien
(Abbildung 63, EDX e).
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180

Abbildung 62: REM-Aufnahmen von einem Prlifkérper aus UP-LE mit 5 Gew. % Nano-SiO,
nach 100 h Beanspruchung im Priifverfahren zur Bestimmung der Ober-
fldchenteilentladungsbestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343
mit 11 kV bei 100 °C. Die Bilder entstammen schwach- (I) und stark-
geschddigten (11) Bereichen. In gelb umrahmter Linie: Mit EDX untersuchte
Bildbereiche.

Im stark erodierten Bereich II sind in der Ubersichtsaufnahme (Abbildung 62, 11-1) nur

wenige eisschollenartige Strukturen vorhanden, anndhernd der gesamte Bereich weist

eine kornige Topografie auf. EDX-Messungen des gesamten Bildausschnittes (EDXf)
zeigen eine im Vergleich zu Bereich I (EDX e) erhohte Intensitdt der Si- und O-Linien
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(Abbildung 63). Eine Aufnahme in 2000-facher Vergréfierung (Abbildung 62, 11-2) zeigt
eine zerkliiftete Struktur, die aus einzelnen Gebilden einer Strukturgrofie << 1 pm zu

bestehen scheint.
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Abbildung 63: EDX-Spektren fiir Bild I-1 und Bild 1I-1 in Abbildung 62 mit 65-facher
Vergréfserung fiir UP-LE mit 5 Gew. % Nano-SiO, (PrimdrpartikelgrofSe:
12 nm, nach 100 h Beanspruchung im Priifverfahren zur Bestimmung der
Oberflichenteilentladungsbestdndigkeit in Anlehnung an DIN EN 60343
bei 100 °C)
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7 Diskussion der Ergebnisse

Im folgenden Abschnitt erfolgt eine Diskussion der im vorangegangenen Kapitel darge-

stellten Messergebnisse.

7.1  Elektrische und dielektrische Eigenschaften

Durch Kenntnis der elektrischen und dielektrischen Eigenschaften der Trankharze in
einem relevanten Temperaturbereich kann eine Vorauswahl geeigneter Harzsysteme fiir
die Anwendung als Trankharz in elektrischen Hochspannungsmaschinen getroffen
werden. Da sich diese Eigenschaften gegenseitig beeinflussen, erfolgt eine zusammen-

fassende Interpretation der Ergebnisse.

7.1.1 Ungefiillte Werkstoffe

Der fiir die relative Permittivitdt in der Literatur haufig beschriebene stufenférmige An-
stieg bei der Glastemperatur Tg kann fiir das ungefiillte Trankharz UP-MF bestétigt
werden [HYU-09]; [KOS-71]; [TAG-10]. Eine Glastemperatur von 62 °C wird ermittelt und
ein stufenformiger Anstieg der relativen Permittivitdt im Temperaturbereich zwischen
60 °C und 90 °C ist ersichtlich. Fir die iibrigen Werkstoffe wird keine Veranderung der
Permittivitat im Bereich von T festgestellt (Abbildung 37, Seite 79). Fiir die Harze EP, UP-
LE und UP-EP zeigt sich eine deutliche Erhohung der Permittivitit bei hoheren
Temperaturen (> 130 °C). Eine mdgliche Erklarung besteht darin, dass entscheidende
Relaxations- und Erweichungsvorgange fiir UP-EP, UP-LE und EP bei Temperaturen
tiber 130 °C stattfinden, die in der thermischen Analyse nicht ausgemacht werden konnen
(vgl. Kapitel 5.6).

In guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen der Literatur ist der gefundene expo-
nentielle Zusammenhang zwischen spezifischer elektrischer Leitfahigkeit und
Temperatur [CAO-88]; [IMA-06]; [LIU-15]; [TAG-10]; [VIV-11]; [ZAV-13] (Abbildung 41,
Seite 83). Die ermittelte Aktivierungsenergie des untersuchten Epoxidharzformstoffs von
1,9 eV (Tabelle 4, Seite 85) ist hoher als Vergleichswerte aus der Literatur (1,0 eV bis
1,5eV) [LUT-11]; [ZAV-13]. Eine ebenfalls in der Literatur berichtete signifikante
Anderung der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit bei Erreichen der Glasiibergangs-
temperatur kann nicht festgestellt werden [CAO-88]; [DIS-92]; [HUA-10]; [IMA-06]; [LIU-
15].
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Der dielektrische Verlustfaktor ist in einem weiten Temperaturbereich fiir alle unge-
fiillten Werkstoffe anndhernd konstant (Abbildung 39, Seite 81). Ab einer werkstoffab-
hangigen Grenztemperatur wird ein iliberproportionaler Anstieg mit zunehmender
Temperatur festgestellt. Ausgehend von der etablierten Modellvorstellung wird erwartet,
dass bei Temperaturen, bei denen Relaxationsprozesse auftreten, der dielektrische
Verlustfaktor ein lokales Maximum aufweist [BEY-92]. Dieses ist in den vorliegenden
Untersuchungen andeutungsweise fiir UP-MF im Bereich um 70 °C identifizierbar. Fiir die
tibrigen Werkstoffe, die auch keinen stufenférmigen Anstieg der relativen Permittivitat
im Bereich der Glastemperatur aufweisen, ist der dielektrische Verlustfaktor im
Temperaturbereich bis 120°C Uber der Temperatur anndhernd konstant. Der
liberproportionale Anstieg des dielektrischen Verlustfaktors fiir hohere Temperaturen
wird in vielen Publikationen beschrieben [GOR-10]; [GUO-13]; [HAR-15]; [JIA-10]; [VIS-
15]. Erklart werden kann dieses Verhalten durch ohmsche Verluste, die exponentiell mit
zunehmender Temperatur ansteigen und ab einer werkstoffspezifischen Schwell-
temperatur den dielektrischen Verlustfaktor maf3geblich bestimmen [BEY-92]. Bei den
Werkstoffen UP-EP und EP, die im gesamten Temperaturbereich die hochste spezifische
elektrische Leitfahigkeit aufweisen, wird der Einfluss ohmscher Verluste bereits bei
signifikant niedrigeren Temperaturen festgestellt als bei den UP-Harzen [GOR-10]; [GUO-
13].

7.1.2 Nanokomposite

Der Einfluss nanoskaliger, pyrogener Kieselsaure mit 12 nm Primdrpartikelgrof3e und
hydrophober Oberflache auf die relative Permittivitat (Abbildung 38, Seite 80) und den
dielektrischen Verlustfaktor (Abbildung 40, Seite 82) des Werkstoffs UP-LE bei 50 Hz ist
im Temperaturbereich von 30 °C bis 170 °C nicht signifikant. Das ist insofern verwunder-
lich, da durch den Fillstoff zusatzliche Dipole in den Werkstoff eingebracht werden, die
in der Theorie sowohl die Permittivitat als auch den dielektrischen Verlustfaktor erh6hen
[BLY-05]; [CIU-10]; [JIA-10]. Eine andere Erklarung hierfiir kdnnte sein, dass eine Inter-
phase zwischen Fiillstoff und Basispolymer zu einer eingeschrankten Kettenbeweglich-
keit fiihrt und somit den dielektrischen Verlustfaktor und die Permittivitat verringert
[GOR-10]; [[IMA-06]. Hinweise auf fehlende signifikante Einfliisse von Nanoftillstoffen auf
die Permittivitat und den dielektrischen Verlustfaktor bei Netzfrequenz kénnen ebenfalls
in der Literatur gefunden wenden [IYE-11]; [SEI-16]. Denkbar ist, dass sich die Effekte,
die eine Erhohung oder eine Verringerung des dielektrischen Verlustfaktors bewirken,

gegenseitig auftheben.
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In Ubereinstimmung mit zahlreichen Literaturquellen besteht ein exponentieller
Zusammenhang zwischen der Priiftemperatur und der spezifischen elektrischen Leit-
fahigkeit von ungefiilltem UP-LE und darauf basierenden Nanokompositen [IMA-06];
[KAT-13]; [TAG-10]; [VIV-11] (Abbildung 42, Seite 84). Es wird gezeigt, dass die
spezifische elektrische Leitfahigkeit des Nanokomposits mit 0,5 Gew. % SiO, fiir einen
Temperaturbereich zwischen 80°C und 170 °C signifikant hoher ist als die des
ungefiillten Werkstoffs. Aufderdem wird auch eine signifikant hohere spezifische elektri-
sche Leitfahigkeit im Vergleich zum ungefiillten Werkstoff bei Kompositen mit 2 Gew. %
Fiillstoffanteil im Temperaturbereich zwischen 80 °C und 140 °C ermittelt. Untersuchun-
gen, deren Ergebnisse eine Erhohung oder einer Verringerung der spezifischen
elektrischen Leitfahigkeit von Nanokompositen im Vergleich zum ungeftillten Referenz-
werkstoff ergeben [HUA-10]; [KAT-13], konnen ebenso gefunden werden wie Berichte,
die keinen signifikanten Einfluss der Fiillstoffe auf die spezifische elektrische Leitfahigkeit
feststellen [SEI-16].

7.2 Bestandigkeit gegeniiber elektrischem Treeing

Die Bestandigkeit gegeniiber elektrischem Treeing ist eine der Schliisseleigenschaften fiir
Trankharze zur Impragnierung der Hauptisolierung elektrischer Hochspannungsmaschi-
nen [VOG-06]. Die physikalischen und chemischen Prozesse, die zu elektrischem Treeing
fiihren und dieses beeinflussen, sind nicht vollstandig verstanden [DIS-92]; [TAN-11]. Es
existieren zu diesem Thema jedoch mehrere Theorien und Modelle, auf deren Basis eine

Interpretation der Messergebnisse erfolgt.

7.2.1 Ungefiillte Werkstoffe

Treeeinsatz: Es zeigt sich, dass die Treeeinsetzzeit (Abbildung 43, Seite 86) eine Grofie ist,
die nur schwer zu messen ist. Bei einzelnen Werkstoffen oder Priiftemperaturen kann das
Einsetzen des Trees nicht festgestellt werden. Fiir die erfassten Treeeinsetzzeiten stellt
sich eine teilweise erhebliche Streuung der Ergebnisse dar. Die gefundenen Unterschiede

kénnen folgendermafden erklart werden:

Fir das Polyblend UP-EP werden fiir 70 °C und 100 °C signifikant hohere Treeeinsetz-
zeiten als fur die UP-Harze festgestellt. Eine mogliche Ursache dafiir sind Unterschiede im
molekularen Aufbau. So kénnen fiir UP-Harze vermehrt tiefe Haftstellen im Werkstoff
vorhanden sein, wodurch die Feldstiarke an der Nadelelektrode erhoht sowie letztendlich
die Zeit bis zum Treeeinsatz verkiirzt werden kann [DIS-92]; [TAN-01].
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Ein weiterer moglicher Einflussfaktor auf die Treeeinsetzzeit sind innere mechanische
Spannungen im Priifkérper [ARB-89]; [DIS-92]; [NAK-79]. UP-Harze weisen bei der
Hartung eine im Vergleich zum Polyblend grofiere Schwindung auf. Folglich ist es
naheliegend, dass UP-EP eine geringere innere Spannung aufweist, wodurch der
Treeeinsatz verzogert stattfindet (vgl. Kapitel 5.4). Eine signifikante Verringerung der
Treeeinsetzzeit bei erh6hten Temperaturen im Vergleich zu Werten bei Raumtemperatur
bei UP-Harzen kann ebenfalls durch den Einfluss innerer mechanischer Spannungen
erklart werden. Durch den Aufheizvorgang werden bei Temperaturen unterhalb der
Erweichungstemperatur zusatzliche mechanische Spannung in den Werkstoff
eingebracht, welche zu kiirzeren Treeeinsetzzeiten fiihren konnen. Eine weitere
Erhohung der Temperatur fiihrt folglich zu keiner weiteren signifikanten Verringerung

der Treeeinsetzzeit.

Treewachstum: UP-Harze zeigen bei Raumtemperatur die vergleichsweise niedrigste Aus-

fallwahrscheinlichkeit. Bei 100 °C ist die Treeingbestandigkeit der Epoxidharzformstoffe
signifikant grofder als die der tibrigen Werkstoffe (Abbildung 45, Seite 89). Eine mogliche
Ursache fiir diese Unterschiede ist der unterschiedliche molekulare Aufbau, der die
Ladungstragerinjektion und somit das Treewachstum beeinflusst [DIS-92]. Eine Korre-
lation zwischen der Bestandigkeit gegeniiber Treeeinsatz und Treewachstum ist, abwei-
chend von Ergebnissen in der Literatur [ASH-76], bei den vorliegenden Messwerten nicht

gegeben.

Fur UP-EP kann die Beobachtung von Auckland und Varlow bestatigt werden, dass fir
T > Ty die Temperatur die Treeingbestdandigkeit nicht signifikant beeinflusst. Fiir T < Tg
wird in Ubereinstimmung mit der Literatur eine signifikante Verringerung der Treeing-
bestandigkeit bei Temperaturerh6hung beobachtet [AUC-96]; [VAR-98]. Die UP-Harze
zeigen ebenfalls eine signifikante Erhohung der Ausfallwahrscheinlichkeit bei Erh6hung
der Priiftemperatur von 25 °C auf 70 °C. Abweichend von den Ergebnissen in der Literatur
wird eine signifikante Verringerung der Treeingbestandigkeit bei einer Temperatur-
erh6hung im Bereich T > T festgestellt [AUC-96]; [VAR-98].

7.2.2 Nanokomposite

Treeeinsatz: Die statistische Auswertung der Treeeinsetzzeit fiir Nanokomposite
(Abbildung 44, Seite 88) ergibt keinen signifikanten Einfluss des Fillstoffs fiir 25 °C
und 70 °C. Bei einer Priiftemperatur von 100 °C erfolgt der Treeeinsatz fiir Werkstoffe mit
1 Gew. % Fillstoffanteil signifikant spater als fiir die Vergleichswerkstoffe. Ein tenden-
ziell hoherer Wert fiir die Treeeinsetzzeit kann fiir die Variante mit 1 Gew. % auch bei den
Priftemperaturen 25 °C und 70 °C beobachtet werden. Eine Verlangerung der Treeein-
setzzeit bei Nanokompositen wird auch in [ALA-12]; [CHE-10]; [RAT-09b]; [TAN-10a];
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[WU-12] festgestellt. Als Erklarungsansatz werden tiefe Haftstellen angefiihrt, die durch
den Fiillstoff in das Komposit eingebracht werden. Sie stellen Ladungstragerfallen dar

und verringern die mittlere freie Wegldnge der injizierten Ladungstrager.

Die mittlere Energie, die von diesen Ladungstriagern aufgenommen werden kann, ist
somit geringer und die erste sichtbare Schadigung des Polymers wird verzoégert [TAN-
10a]. Ebenfalls denkbar ist, dass die eingebrachten Haftstellen eine Erhéhung der
Potenzialbarriere zwischen Elektrode und Polymer bewirken und dadurch die Injektion
von Ladungstragern verringert wird [TAN-05]. Weitere Untersuchungen sind
erforderlich, um festzustellen, warum entsprechende Effekte ausschliefdlich bei der

Variante mit 1 Gew. % Fillstoffanteil bestehen.

Flr den tiberwiegenden Anteil der Nanokomposite besteht kein statistisch signifikanter
Einfluss der Temperatur auf die Treeeinsetzzeit. Einfliisse von statistischer Signifikanz
zeigen unterschiedliche Tendenzen. So wird bei 5 Gew. % gefiilltem UP-LE eine Verringe-
rung der Treeeinsetzzeit bei 100 °C im Vergleich zu den Werten bei Raumtemperatur
festgestellt. Dieser Effekt wird auch bei ungefiilltem UP-LE im Rahmen dieser Arbeit
bestimmt sowie fiir ungefiilltes Polyethylen in der Literatur beschrieben [IED-72].
Priifungen der Werkstoffvariante mit 1 Gew. % Fiillstoffanteil bei 100 °C zeigen hingegen
signifikant hohere Werte der Treeeinsetzzeit im Vergleich zu Untersuchungen bei 70 °C.
Eine Erhohung der Treeeinsetzzeit mit zunehmender Temperatur wird in der Literatur
ebenfalls berichtet [DU-11a]. Zur abschliefienden Einordnung dieser Ergebnisse sind

weitere Untersuchungen erforderlich.

Treewachstum: Das Basispolymer weist bei 25 °C eine sehr hohe Bestandigkeit gegentiber

elektrischem Treeing auf, weshalb innerhalb der Priifdauer von 100 h bei insgesamt 20
untersuchten Priifkérpern lediglich ein Durchschlagereignis eintritt (Abbildung 46, Seite
90). Bei 70°C besteht fiir den Werkstoff mit 5 Gew. % eine signifikant geringere
Ausfallwahrscheinlichkeit als fiir Prifkorper mit 1 Gew. % Fillstoffanteil. Bei 100 °C sind
die Unterschiede statistisch nicht signifikant. Sowohl fiir 70 °C als auch fiir 100 °C besteht
in der Tendenz ein Zusammenhang zwischen Durchschlagzeit und Fiullstoffanteil. Der
Median der Ausfallzeit fiir Werkstoffe mit hohem Fiillstoffanteil ist tendenziell grof3er als
fiir Werkstoffe mit niedrigem oder keinem Nanofiillstoffanteil. Ahnliche Zusammenhénge
werden bei Raumtemperatur [ALA-12]; [HOF-10]; [MUS-13]; [TAN-06a]; [WEI-11] wie
auch bei erhohten Temperaturen [IMA-06]; [PAR-13] in der Literatur beschrieben. Dabei
ist die Ursache fir die erhohte Bestandigkeit von Nanokompositen gegentber elektri-
schem Treeing nicht abschliefend geklart. Es bestehen Hinweise darauf, dass die

Fillstoffpartikel nicht von Tree-Kandlen durchdrungen werden koénnen [DAN-09].
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Dadurch ergibt sich eine Verlangerung des Pfades zwischen Erdelektrode und Hoch-
spannungselektrode durch ein Herumwachsen um die Fiillstoffpartikel und somit eine
erhohte Durchschlagzeit [ALA-08]; [DAN-09]; [HAR-16].

Wie auch fiir ungefiilltes UP-LE wird fiir alle gefiillten Varianten eine signifikante
Erh6hung der Ausfallwahrscheinlichkeit mit steigender Temperatur festgestellt.
Abweichend zu den Ergebnissen von Auckland und Varlow fiihrt hier eine Erhéhung der
Temperatur im Bereich T > Tg zu einer weiteren signifikanten Verringerung der Treeing-
bestandigkeit [AUC-96]; [VAR-98]. Fiir UP-LE scheinen die Eigenschaften des Basis-
polymers das Temperaturverhalten der Nanokomposite hinsichtlich Treewachstum zu

bestimmen.

7.3  Bestdndigkeit gegeniiber Oberflichenteilentladungen

Die Priifung der Oberflachenteilentladungsbestiandigkeit ist ein Schwerpunkt dieser
Arbeit. Um neben Werkstoffpriifungen bei Raumtemperatur Trankharze im Bereich der
Betriebstemperaturen elektrischer Hochspannungsmaschinen untersuchen zu kénnen,
wird ein etabliertes Priifverfahren modifiziert. Dabei miissen relevante Einflussgrofden
identifiziert und kontrolliert werden, um die Eignung des Verfahrens zur Werkstoft-

priifung sicherzustellen.

7.3.1 Untersuchungen bei Raumtemperatur

Untersuchungen bei Raumtemperatur ergeben fiir UP-Harze die hochste Bestandigkeit
gegeniiber Oberflachenteilentladungen (Abbildung 47 und Abbildung 48, Seite 91). Die
Werkstoffe UP-EP und EP weisen nach einer Beanspruchung tiber 100h bei
Laborbedingungen eine hohere Schadigung auf. In der Literatur finden sich keine
Hinweise auf Vergleiche zwischen diesen Werkstoffgattungen. Es ist anzunehmen, dass
die Abweichungen der Entladungsbestindigkeit auf Unterschiede in der molekularen
Zusammensetzung zuriickzufiihren sind, die im Ergebnis eine erhohte Bestandigkeit
gegeniiber den in der Priifung auftretenden Beanspruchungen (Ionenbeschuss, lokale

Erwarmung und Oxidation) bewirken.

Bekannterweise hdngt die Einsetzspannung der Oberflachenteilentladung von der
relativen Permittivitit der Entladekapazitit ab (vgl. Kapitel 2.3.1). So wird bei den
ungefillten Werkstoffen fiir UP-Harze bei Raumtemperatur die signifikant hochste
relative Permittivitat festgestellt, wodurch nach Gleichung 8 die signifikant niedrigste
Entladungseinsetzspannung erwartet werden kann. Fiir UP-EP hingegen wird bei
Raumtemperatur die niedrigste relative Permittivitit ermittelt, so dass die hochste

Entladungseinsetzspannung erwartet werden kann. Es ist folglich anzunehmen, dass die
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Beanspruchung in der Priifung fiir die UP-Harze grofder ist als fiir UP-EP. Dennoch ist die

Schadigung infolge der Oberflachenteilentladungen fiir UP-Harze geringer.

Bei der Untersuchung des Einflusses von Nanofiillstoffen auf die Bestandigkeit gegeniiber
Oberflachenteilentladungen von UP-LE wird deutlich, dass in der Tendenz ein hoher
Fiillgrad mit einer geringeren Schadigung einhergeht (Abbildung 49 und Abbildung 50,
Seite 92). Vergleiche zwischen ungefiilltem Werkstoff und Nanokompositen mit 2 Gew. %
bzw. 5 Gew. % sind als statistisch signifikant zu bewerten. Die Beanspruchung durch
Teilentladungen ist fiir die verschiedenen Werkstoffe als konstant anzunehmen, da keine
nennenswerten Unterschiede in der relativen Permittivitit bestehen. Damit werden
Ergebnisse zahlreicher Studien bestitigt, die ebenfalls zeigen, dass die Bestandigkeit
gegeniiber Oberflachenteilentladungen bei Raumtemperatur mit Erhohung des
Flllgrades steigt [BRO-11]; [IYE-12]; [KOZ-04]; [KOZ-05]. Die Ursache dieses Effekts ist
nicht abschliefdend geklart. Eine Vermutung ist, dass die nanoskalige Segmentierung der
Oberflache [FUS-08]; [TAN-10b], Permittivititsunterschiede zwischen Fiillstoff und
Basispolymer [TAN-04], eine Fillstoff-Werkstoff-Wechselwirkung [HEI-15]; [KOZ-04];
[PRE-11]; [TAN-10b] oder eine oberflachliche Ansammlung von Fiillstoffpartikeln [BRO-
11]; [KOZ-05]; [MAI-08]; [TAN-10b]; [TAN-06b] die erhohte Bestdndigkeit von

Nanokompositen bewirken.

7.3.2 Einfluss der Gasatmosphdre bei erh6hten Temperaturen

Einfluss der Gasdichte: Die Dichte des Gases, in dem die Priifung erfolgt, hat bei einer

Priiftemperatur von 100 °C fiir den Werkstoff EP einen signifikanten Einfluss auf das
Ergebnis der Priifung (Abbildung 51, Seite 94 und Abbildung 52, Seite 94). Das
verwendete Spiilgas ist synthetische Druckluft (20 % 02, 80 % N2, Feuchte: 5 Vol.-ppm).
Es erfolgt ein kontinuierlicher Austausch der Priifatmosphére bei einem Volumenstrom

des Spiilgases von 40 1/h.

Dieses Ergebnis entspricht aufgrund des gut bekannten Zusammenhangs zwischen
Gasdichte und Entladungseinsatz den Erwartungen. So setzen bei Verringerung der
Gasdichte elektrische Entladungen bereits bei niedrigeren Spannungen ein [BEY-92].
Diese These wird im Experiment durch die Messung der Teilentladungseinsetzspannung
(Abbildung 53, Seite 95) der Anordnung bei unterschiedlichen Driicken und Tempera-
turen bestatigt. Die Verringerung der TE-Einsetzspannung fiihrt zu einer grofieren
Beanspruchung durch Oberflichenteilentladungen, die eine stiarkere Schidigung der

Priifkérper verursacht.

Um die Priifung der Bestandigkeit gegeniiber Oberflachenteilentladungen bei erhéhten
Temperaturen ohne signifikante Beeinflussung der Entladungsintensitat durchfiihren zu

kénnen, ist eine Anpassung der Luftdichte nach Gleichung 11 erforderlich. Dadurch wird
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erreicht, dass eine Erhéhung der Temperatur keine signifikante Anderung der

Entladungseinsetzspannung und letztlich der Teilentladungsbeanspruchung verursacht.

Einfluss von Feuchtigkeit im Gas: Bei einer Priiftemperatur von 100 °C fiihrt eine Erh6hung
des Feuchtgehalts der Priifatmosphére (synthetische Luft) fiir den Werkstoff EP zu einer
signifikant starkeren Schadigung durch Oberflachenteilentladungen (Abbildung 54, Seite
96 und Abbildung 55, Seite 96). Erfolgt die Priifung in trockener synthetischer Luft
(5 Vol.-ppm), so wird eine Schadigung festgestellt, die signifikant geringer ist als in
getrockneter Druckluft (ca.20% RH bei 25°C). Eine Priifung in befeuchteter
synthetischer Luft (ca. 50 % RH bei 25 °C) hingegen fiihrt im Vergleich zur Prifung mit
getrockneter Druckluft (ca. 20 % RH bei 25 °C) zu einer signifikant starkeren Schadigung
des Werkstoffs.

Dieses Ergebnis stimmt liberein mit Hinweisen aus der Literatur auf eine signifikante
Verminderung der Teilentladungsbestandigkeit von Polyimid, Epoxidharzformstoff und
PE-HD bei erhohtem Feuchtegehalt der Priifatmosphare [FAN-11]; [REF-14]; [ZAH-12].
Mogliche Ursachen fiir diesen Effekt sind chemische Reaktionen des Polymers mit lonen,
die bei der Entladung entstehen. Die Anwesenheit von Feuchtigkeit beeinflusst das
Reaktionsgeschehen und fiihrt zu mehr freien Ionen im Gasraum, was letztlich eine
erhohte Schadigung des Werkstoffs bewirkt [FAN-11]. Es ist ebenfalls moglich, dass
Salpeter-, Kohlen- oder Oxalsaure, die bei Korona-Entladungen in feuchter Luft entstehen
konnen [CLA-95]; [HEP-94]; [KIN-82]; [MAS-78]; [QUI-93], mit dem Polymer in Kontakt
kommen, den Isolierwerkstoff oxidativ stark angreifen und irreversibel schadigen [HEP-
94]. Gestlitzt wird diese These in der vorliegenden Untersuchung durch den Nachweis
eines sauren Milieus im Erosionsgebiet direkt im Anschluss an die Beanspruchung durch

Oberflachenteilentladungen.

Einfluss der Gasart: Neben dem Feuchtegehalt beeinflusst die Art des Isoliergases die

Schadigung durch Oberflachenteilentladungen bei erhohten Temperaturen. So fiihrt die
Priifung in reinem, trockenem Stickstoff (Abbildung 54, Seite 96 und Abbildung 55, Seite
96) zu einer signifikant geringeren Schiadigung von EP als die Priifung in trockener,
synthetischer Luft. Als Ursache ist denkbar, dass Oxidationsreaktionen durch die
Abwesenheit von Sauerstoff nur noch eingeschrankt stattfinden [DIS-92]. Die Schadigung
des Werkstoffs erfolgt in diesem Fall ausschlief3lich durch lonenbombardement. In der
Literatur beschriebene kleine Locher im Erosionsgebiet werden bei einer Priifung in
Stickstoff nicht festgestellt [GAM-87]; [TAN-10b].
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7.3.3 Nanokomposite bei erh6hten Temperaturen

Im Temperaturbereich zwischen 25 °C und 100 °C wird ein signifikanter Einfluss von
Nanofiillstoffen auf die Oberflachenteilentladungsbestandigkeit von UP-LE festgestellt
(Abbildung 56 und Abbildung 57, Seite 97). Im gesamten Temperaturbereich fiihren die
Entladungen in synthetischer Luft bei gefiillten Werkstoffen zu einer signifikant gerin-
geren Schadigung als bei ungefiilltem UP-LE. Fiir erhohte Temperaturen besteht ein
statistisch signifikanter Einfluss des Fiillgrades auf die Schadigung. Der Werkstoff mit
1 Gew. % Fiillstoffanteil zeigt nach 100 h Beanspruchung ein signifikant grofieres
erodiertes Volumen sowie auch eine grofiere Erosionstiefe als die Werkstoffe mit
2 Gew. % und 5 Gew. %.

In der Literatur wird haufig von einer Erh6hung der Bestidndigkeit gegentiber
Oberflachenteilentladungen bei Raumtemperatur durch den Einsatz von Nanofillstoffen
berichtet, die mit dem Fiillgrad skaliert [BRO-11]; [IYE-12]; [KOZ-04]; [KOZ-05]; [POD-
16]; [PRE-11]; [SEI-16]. Hinweise auf eine Untersuchung des Einflusses von Fiillstoffen
auf die Erosionsbestandigkeit bei Temperaturen oberhalb der Glastemperatur konnten in

der Literatur nicht gefunden werden.

Als Erklarung fiir die geringere Schidigung im Nanokomposit werden verschiedene
Ansatze verfolgt. So wird angenommen, dass eine nanoskalige Segmentierung [TAN-10b];
[TAN-08], lokale Permittivititsunterschiede [TAN-04], aber auch Werkstoff-Fiillstoff-
Wechselwirkungen [HEI-15]; [KOZ-04]; [PRE-11]; [TAN-10b] zu einer erhéhten Ober-
flachenteilentladungsbestandigkeit fiihren. Ein weiterer Erklarungsansatz ist eine
oberflachliche Ansammlung von Fiillstoffpartikeln, die durch Untersuchungen mit REM,
EFM, TEM und EDX nachgewiesen werden kann [KOZ-05]; [MAI-08]; [MEI-12].

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrte Untersuchung in REM und EDX zeigt eine
Ansammlung von SiO, im Erosionsgebiet der Oberflachenteilentladung nach 100 h
Beanspruchung bei 11 kV und 100 °C. Bei 1 Gew. % Fillstoffanteil werden im gesamten
Erosionsgebiet lokale Ansammlungen von Fiillstoffpartikeln ausgemacht (Abbildung 59,
Seite 100, Abbildung 60 und Abbildung 61, Seite 101). Im stark erodierten Bereich nahe
des Elektrodenrandes befinden sich SiO,-Klumpen mit einem Durchmesser von bis zu
50 pm. Bei 5 Gew. % Fiillstoffanteil kann mittels EDX eine zusammenhdngende SiO,-
Deckschicht im gesamten Erosionsgebiet ausgemacht werden (Abbildung 62, Seite 103
und Abbildung 63, Seite 104).

Zur genauen Bestimmung der Schichtdicke sind weitere Untersuchungen erforderlich.
Auf Grundlage der im Vergleich zur Kohlenstofflinie sehr hohen Impulszahlen fiir Silizium
und Sauerstoff wird die Gr6f3enordnung der Schichtdicke abgeschatzt. Sie liegt im Bereich

der Eindringtiefe des Elektronenstrahls (ca. 1 um). Es wird angenommen, dass diese SiO,-

113



Diskussion der Ergebnisse

Schicht eine hohe Teilentladungsbestindigkeit aufweist und das darunterliegende
Polymer schiitzt. Die verbesserte Bestdndigkeit gegeniiber Oberflachenteilentladungen
der Nanokomposite auf Basis von UP-LE wird auf diesen Effekt zuriickgefiihrt.
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8 Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit befasst sich mit der Ermittlung des Einflusses nanoskaliger
Flillstoffe auf die relevanten Werkstoffeigenschaften von Trankharzen fiir den Einsatz in
hochtemperaturbelastbaren Isolierungen von Hochspannungsmaschinen. Dazu zahlen
elektrische und dielektrische Eigenschaften sowie die Bestdndigkeit gegeniiber Erosion,
hervorgerufen durch innere Teilentladungen sowie Oberflachenteilentladungen. Alle
Werkstoffeigenschaften werden bei Raumtemperatur wie auch bei erhéhten
Temperaturen bestimmt, da das Eigenschaftsprofil von Polymeren mafdgeblich von der
Temperatur beeinflusst wird. Untersucht werden ungefiillte Trankharze aus unge-
sattigten Polyestern (monomerfrei und monomerhaltig), ein Epoxidharzformstoff sowie
ein Polyblend. Ebenso werden gefiillte Varianten mit nanoskaliger pyrogener Kieselsaure
(Primarpartikeldurchmesser: 12 nm) auf Basis des monomerhaltigen ungesattigten
Polyesters gepriift. Der Einfluss des Fiillgrades wird bis zu einem Anteil von 5 Gew. %

bestimmt.

Die Permittivitat, der dielektrische Verlustfaktor sowie die spezifische elektrische
Leitfahigkeit der Trankharze werden bis zu einer Temperatur von 170 °C unter
Anwendung der Priifnormen DIN VDE 0303 Teil 4 und DIN IEC 60093 ermittelt. Dabei
werden signifikante Unterschiede zwischen UP-Harzen und Harzen mit Epoxidgruppen
festgestellt, wobei erstere bei hohen Temperaturen eine niedrigere spezifische
elektrische Leitfahigkeit sowie einen niedrigeren dielektrischen Verlustfaktor aufweisen.
Die untersuchten Nanosilika fiihren im gesamten untersuchten Temperatur- und
Flllstoffbereich zu teilweise signifikanten, jedoch fiir die Praxis vernachldssigbaren

Anderungen der elektrischen und dielektrischen Eigenschaften.

Zur Prifung der Bestandigkeit gegeniiber inneren Teilentladungen in Form von elektri-
schem Treeing wird eine in der Literatur hiufig beschriebene Elektrodenanordnung mit
im Isolierstoff eingegossener Nadel genutzt. Bei dieser Priifung werden Treeeinsetzzeit
sowie die Durchschlagzeit einer Priifanordnung bei Raumtemperatur, 70 °C und 100 °C
bestimmt. Bei hoheren Temperaturen tritt ein Durchschlag innerhalb weniger Sekunden
auf, wodurch iiberwiegend keine Unterschiede zwischen den ungefiillten Werkstoffen
feststellbar sind. Bei Raumtemperatur besteht kein signifikanter Einfluss des Fiillstoff-
anteils auf die Treeingbestiandigkeit. Bei 70 °C und 100 °C wird eine im Vergleich zum
ungefiillten Werkstoff teils signifikant hohere Bestiandigkeit der Nanokomposite gegen-

iiber dem Vorwachsen des Trees festgestellt. Die Ursache wird darin vermutet, dass der
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Fillstoff eine sehr hohe TE-Bestandigkeit aufweist und somit die Trees um die
Flllstoffpartikel herum wachsen. Die Lange der einzelnen Tree-Kanéle, wie auch die
Durchschlagzeit der Elektrodenanordnung verlangern sich dadurch.

Die Bestimmung der Bestdndigkeit gegeniiber Oberfldchenteilentladungen erfolgt durch
elektrische Beanspruchung plattenféormiger Priifkérper in einer Stab-Platte-Elektroden-
anordnung fir 100 h und anschlief3ende Messung von Erosionstiefe und erodiertem
Volumen. Um den Einfluss der Temperatur auf die Oberflachenteilentladungsbestandig-
keit vom Einfluss der Temperatur auf die Entladungsintensitat unterscheiden zu kénnen,
wird eine Priifanordnung entwickelt, welche die Variation von Temperatur und Dichte
des Gases, in dem die Entladung stattfindet, erlaubt. Zudem besteht die Méglichkeit, einen
definierten Gaswechsel einzustellen, die Gasart zu dndern sowie den Feuchtegehalt des

Gases zu definieren.

Mithilfe dieses Priifaufbaus wird gezeigt, dass eine im Vergleich zu normalen Umgebungs-
bedingungen verringerte Luftdichte bei einer Priiftemperatur von 100 °C die Erosion
signifikant erhoht. Durch Messung wird eine geringere Einsetzspannung der Entladung
nachgewiesen. Eine dadurch hervorgerufene erhohte TE-Aktivitat bei geringerer
Luftdichte wird als Ursache der stiarkeren Erosion angesehen. Um die Bestandigkeit
gegeniiber Oberflichenteilentladungen tiber einen ausgedehnten Temperaturbereich
unter konstanter elektrischer Beanspruchung untersuchen zu konnen, ist eine Anpassung
der Luftdichte erforderlich.

Die Art des Gases, in dem die Oberflachenteilentladung stattfindet, beeinflusst das
Priifergebnis bei 100 °C ebenfalls. Die Erosion in Stickstoff ist signifikant niedriger als in
synthetischer trockener Luft. Eine mogliche Erklarung hierfir ist, dass durch
Abwesenheit von Sauerstoff die Oxidation, ein entscheidender Schadigungsmechanismus,

gehemmt und dadurch der Isolierwerkstoff in geringerem Maf3e erodiert wird.

Einen weiteren entscheidenden Einflussfaktor stellt der Feuchtegehalt der Gas-
atmosphdre dar. Fir den Epoxidharzformstoff EP wird eine signifikant stiarkere
Schadigung durch Oberflachenteilentladungen bei Prifung in feuchter (ca.
16500 Vol-ppm H20) synthetischer Luft festgestellt als bei trockener synthetischer Luft
mit einem Feuchtegehalt von 5 Vol.-ppm. Dieser Effekt kann dadurch erklart werden, dass
bei Entladungen auf polymeren Isolierstoffoberflachen in feuchter Luft Sduren wie z. B.
Salpetersdure oder Oxalsdure entstehen konnen, die stark oxidierend wirken und das
Polymer zersetzen. Ein saures Milieu auf der Priifkérperoberflache, das unmittelbar nach

der Priifung nachgewiesen wird, untermauert diese Theorie.

Der Einfluss nanoskaliger Fiillstoffe auf die Bestdandigkeit gegeniiber Oberflachenteil-

entladungen bei erhéhten Temperaturen wird in dieser Arbeit erstmalig untersucht.
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Dabei wird festgestellt, dass bei 70 °C und 100 °C bereits bei 1 Gew. % Fillstoffanteil
(Si0,, 12 nm Primaérpartikelgrofie, Basispolymer: ungesattigter Polyester) eine signi-
fikant geringere Schadigung durch Teilentladungen stattfindet als im ungefiillten
Werkstoff. Eine Erhohung des Fiillgrades auf 2 Gew. % oder 5 Gew. % fiihrt bei 70 °C und
100 °C Priiftemperatur zu einer weiteren signifikanten Verringerung von Erosionstiefe

und erodiertem Volumen.

Zur Untersuchung dieses Effekts werden gefiillte Priifkorper, die bei 100 °C iiber 100 h
einer Oberflachenteilentladung ausgesetzt waren, mit REM und EDX untersucht. Dabei
werden Fiillstoffansammlungen an der Oberflache festgestellt. Bei 1 Gew. % Fiillstoffan-
teil werden im Bereich starker Erosion in unmittelbarer Umgebung der Hochspannungs-
elektrode konzentrierte, oberflachliche Fiillstoffansammlungen mit einem Durchmesser
von bis zu 50 um ausgemacht. Bei 5 Gew. % Fiillstoffanteil wird eine durchgehende SiO,-
Schicht im stark erodierten Bereich identifiziert. Diese Beobachtung wird als Ursache fiir
die erhebliche Verbesserung der Oberflachenteilentladungsbestandigkeit durch den

Einsatz von Nano-SiO, als Fiillstoff in ungesattigtem Polyester angenommen.
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Formelzeichen und Abkiirzungen

11 Formelzeichen und Abkiirzungen

Formelzeichen

a Beschleunigungsfaktor fiir Lebensdaueruntersuchungen

A Effektive Elektrodenflache eine Elektrodenanordnung mit Schutzring

C Kapazitat

Co Kapazitit eines Kondensators im Vakuum

Co Oberflachenkapazitit einer Gleitanordnung

Cp Warmekapazitat

Cs Isolierstoftkapazitdt einer Gleitanordnung

Cx Kapazitit eines Kondensators im Dielektrikum

d Abstand der Elektroden in einer Elektrodenanordnung, entspricht der
Prifkorperdicke

D Verschiebungsstromdichte

e Elementarladung, Euler’sche Zahl

E elektrische Feldstarke

f Frequenz einer sinusféormigen Spannung

fmol  Funktionalitdt, Anzahl der reaktiven Stellen eines Molekiils

fo Frequenz der Prifwechselspannung

fo Frequenz der Betriebswechselspannung

h Ausfallrisiko

ho Grundrisiko

Ho Nullhypothese

I elektrische Stromstarke durch den Priifkérper

K stoffabhdngiger Proportionalitiatsfaktor zur Beschreibung des
Gleitentladungseinsatzes

ks Boltzmann-Konstante
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Ladungstragerdichte

Anzahl von Beobachtungen, Stichprobenumfang
Polymerisationsgrad

absoluter Druck

Ladungsmenge

Warmestrom vom Ofen in die Probe
Warmestrom vom Ofen in die Referenz
Spitzenradius einer Nadelelektrode

innere Begrenzung der ausgewerteten Flache
aufdere Begrenzung der ausgewerteten Flache
Kantenradius einer zylinderférmigen Elektrode
Zeit

Durchschlagzeit

Treeeinsetzzeit

absolute Temperatur in K
Glaslibergangstemperatur

Temperatur der Probe

dielektrischer Verlustfaktor

Temperatur der Referenz

zeitliche Anderung der Temperatur bei der DSC
elektrische Spannung

Einsetzspannung fiir Gleitbiischelentladungen
Einsetzspannung fiir Gleitstielbiischelentladungen
Anzahl von unabhdngigen Variablen
Werkstoffspezifischer Parameter zur Beschreibung des Treeeinsatzes
Aktivierungsenergie

lonisationsenergie

unabhangige Variable

Langenausdehnungskoeffizient



Formelzeichen und Abkiirzungen

B Parameter in statistischen Ausdriicken, die geschatzt/errechnet werden

y Volumenausdehnungskoeffizient

AT  Temperaturdifferenz zwischen Probe und Referenz

Acp  Warmekapazititsainderung am Glasiibergang

o Phasenverschiebung

€ absolute Permittivitat

& komplexe relative Permittivitat

e’ Verlustindex

&', er relative Permittivitat

Ers Relative Permittivitdt eines Werkstoffs fiir sehr niedrige Frequenzen

J Temperatur in °C

K spezifische elektrische Leitfahigkeit

Ko Stoffkonstante zur Beschreibung der spezifischen elektrischen Leitfahigkeit

A mittlere freie Weglange

U Ladungstragerbeweglichkeit

) Kreisfrequenz

Abkiirzungen

Al203 Aluminiumoxid

BNC Standard fiir koaxiale Steckverbinder (Bayonet Neill Concelman)

CH Methingruppe

CH2 Methylengruppe

CHs Methylgruppe

DSC Dynamische Differenzkalorimetrie (engl. differential scanning calorimetry)

EDX Energiedispersive Rontgenspektroskopie (engl. energy dispersive X-ray
spectroscopy)

EP Epoxidharz

FIB lonenfeinstrahlanlage (engl. Focused lon Beam)

HO Hydroxidion
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MPE Fehlergrenze (engl. Maximum Permissible Error)
NO Stickstoffmonoxid

PA Polyamid

PE-LD Polyethylen Low Density
PE-HD Polyethylen High Density
PEEK Polyetheretherketon

PET Polyethylenterephthalat

PP Polypropylen

PTFE Polytetrafluorethylen

PVC Polyvinylchlorid

Q eine Polymerkette

REM Rasterelektronenmikroskop

RTV-Silikon raumtemperaturvernetzendes Silikon (Room Temperature Vulcanization)

SADT charakteristische Temperatur fiir einen chemischen Initiator (Self-

accelerating decomposition temperature)

SiC Siliciumcarbid

Si0o, Siliziumdioxid

TiO2 Titandioxid

TEM Transmissionselektronenmikroskop

TNC Standard fiir koaxiale Steckverbinder (Threaded Neill Concelman)

UP-EP Polyblend aus einem ungesattigten Polyester und einem Epoxidharz
UP-LE ungesattigtes Polyesterharz mit geringer Freisetzung von organischer

Verbindungen (low-emission)

UP-MF Ungesattigtes Polyesterharz, monomerfrei
uv Ultraviolett

XLPE quervernetztes Polyethylen

Z Molekiil auf3erhalb einer Polymerkette
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