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Struktura putapkowa izolatorow ceramicznych sieci
energetycznych srednich napiec¢

Streszczenie. O wtasno$ciach elektrycznych izolatora w znacznym stopniu decyduje struktura energetyczna defektéw sieci krystalicznej. Defekty
sieci powodujg powstanie zlokalizowanych pozioméw elektronowych wewnatrz przerwy energetycznej izolatora. W zalezno$ci od warto$ci energii
aktywacji poziomy te moga petni¢ role putapek nosnikéw tadunku lub centréw rekombinacji. Strukture putapkowsg izolatoréw ceramicznych sieci
energetycznych $rednich napie¢ badano przy uzyciu termoluminescencji. W zakresie temperatur 300 — 600 K widmo termoluminescencji pokazuje
obecnosc¢ co najmniej kilku putapek i centrow rekombinacji, ktérych parametry zalezg od rodzaju badanego izolatora.

Abstract. Electrical properties of an insulator are largely determined by the energy structure of the crystal lattice defects. Lattice defects give rise to
localized electronic levels inside the energy gap of the insulator. These energy levels may act as charge carrier traps or recombination centers
depending on the value of the activation energy. The trap structure of the ceramic insulators of medium voltage power networks were studied using
thermoluminescence. In the temperature range of 300 — 600 K thermoluminescence glow curve shows the presence of at least a few traps and
recombination centers, whose parameters depend on the type of insulator under study. (Trap structure of ceramic insulators of middle voltage

power networks).

Stowa kluczowe: luminescencja, termoluminescencja (TL), sieci energetyczne, izolator ceramiczny, putapki, centra rekombinac;ji.
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Wstep

Izolatory ceramiczne sg powszechnie stosowane w
krajowej sieci energetycznej [1-3]. Bardzo istotng cechg
kazdego izolatora, w znacznym stopniu determinujgcg jego
wiasnosci elektryczne i przebiciowe, jest struktura
energetyczna defektéw. Kazda niejednorodnosé¢ zaburza
strukture pasmowg izolatora powodujgc  powstanie
zlokalizowanych pozioméw energetycznych wewnatrz
przerwy wzbronionej. Takie poziomy nazywamy putapkami
nosnikéw tadunku, poniewaz posiadajg mozliwosé
wychwytu swobodnych elektrondw i dziur i przetrzymywania
ich przez dtugi czas — nawet wielu tysiecy lat. Niektére
putapki petnig funkcje centrow rekombinacyjnych dla
nosnikéw wiekszosciowych. Rekombinacja pomiedzy dziurg
a elektronem przyjmuje zwykle forme promienista, a wiec
jest potgczona z emisjg fotonu, czyli luminescencja [4].

Duza liczba defektéw moze sSwiadczy¢ o zilej jakosci
izolatora [5]. Poniewaz defekty powodujg powstanie
zlokalizowanych stanéw energetycznych wewnatrz przerwy
wzbronionej, wydaje sie mozliwe opracowanie metody
identyfikujgcej te defekty na podstawie rejestracji Swiatta
emitowanego podczas rekombinacji promienistej na
defektach petnigcych role centréw rekombinacji. Celem
niniejszych badan jest zdobycie wiedzy na temat defektow
strukturalnych izolatorow ceramicznych sieci
energetycznych srednich napie¢ przy wykorzystaniu metody
termoluminescenciji (TL).

Metoda pomiaru

Ogolny przebieg pomiaru TL przedstawiony jest na
rysunku 1. Poczatkowo badany materiat jest schtadzany do
odpowiednio niskiej temperatury T,, w ktérej nastepuje

ekscytacja wysokoenergetycznym promieniowaniem
powodujgcym przejscia pasmo - pasmo wewnatrz
dielektryka. W stanie metastabilnym izolator moze

pozostawa¢ bardzo dtugo. Potem nastepuje wiasciwy
pomiar termoluminescencji podczas ogrzewania prébki.
Ogrzewanie jest zazwyczaj liniowe, a wiec ma postac:
T(t)=T,+ A, gdzie g jest szybkoscig grzania w Kis.

W pomiarach TL ekscytacji dokonywano w temperaturze
pokojowej, a wiec chtodzenie prébek nie bylo konieczne.
Kawalki izolatora ceramicznego o rozmiarze 6-8 mm,
odtupane z réznych jego czesci (rdzen, kotpak, szkliwo),
byly wstepnie napromieniowane zrédiem promieniowania

beta %Sr*®Y. Bezposrednio po napromieniowaniu probka
byta montowana na stoliku grzewczym komory optyczne;j.
W celu unikniecia niepozgdanej deekscytacji materiatu,
czynnosci te, jak réwniez samo przygotowanie prébki,
wykonywano w ciemnosci, uzywajgc jedynie stabego
czerwonego Swiatta. Pomiaru TL dokonywano podczas
liniowego ogrzewania probki z szybkoscig g = 0,7 Kis w
zakresie temperatur 300 — 600 K. Role detektora petnit
fotopowielacz bialkaliczny firmy Hamamatsu dziatajgcy w
trybie zliczania fotondw (photon counting). W wysokich
temperaturach (powyzej 450 K) pomiar TL moze by¢ silnie
zaburzony przez naturalne promieniowanie termiczne.
Dlatego, po zakonczeniu witasciwego pomiaru dokonywane
pomiaru tta, ktére w dalszym etapie odejmowano od
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zmierzonej krzywej TL.
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Rys. 1. Typowy przebieg pomiaru termoluminescenc;ji

Pomiary spektralnie rozdzielczej TL [6] dokonywano w
innej konfiguracji. Swiatto luminescencji byto zbierane przez
Swiattowéd do monochromatora M266 (Solar Laser
Systems) skanujgcego widma w zakresie 250 — 600 nm, a
nastepnie do fotopowielacza bialkalicznego. Cata aparatura
jest sterowana komputerowo.

Teoria

Jednym z najczesciej stosowanych modeli opisujgcych
zjawisko termoluminescencji jest tzw. prosty model
putapkowy (STM — the simple trap model) [4, 7]. Schemat
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energetyczny STM pokazany jest na rysunku 2. W przerwie
energetycznej izolatora, pomiedzy pasmem walencyjnym a
pasmem przewodnictwa, istniejg zlokalizowane poziomy
metatrwate — pufapki i centra rekombinacji, zwigzane
zwykle z defektami strukturalnymi materiatu. Poczatkowy
proces wzbudzenia (ekscytacji) generuje przejscia pasmo-
pasmo, a wiec pary dziura-elektron. Bezposrednio po
wzbudzeniu dziury i elektrony rekombinujg ze soba, jednak
pewna czes¢ dostaje sie do gtebszych putapek, gdzie
zostajg uwiezione. Glebsze poziomy putapkowe s3g
metatrwate, wiec nosniki fadunku mogg tam przebywaé
bardzo dtugi czas, jesli tylko prébka znajduje sie w
temperaturze poczatkowej Ty znaczgco nizszej niz zakres,
w ktérym zachodzi termoluminescencja. W prezentowanym
modelu przyjmiemy, ze nosnikami aktywnymi, czyli
uwalnianymi w trakcie ogrzewania, sg elektrony, ktére

rekombinujg z dziurami zlokalizowanymi w centrach
rekombinaciji.
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Rys. 2. Schemat pozioméw energetycznych putapek nos$nikéw
tadunku i centréw rekombinacji w modelu STM (the simple trap
model)

W trakcie ogrzewania prawdopodobienstwo termicznego
uwolnienia elektrondw z putapek wzrasta. Czesé
uwolnionych elektronéw rekombinuje z dziurami w centrach
rekombinacji generujgc fotony, ktére mogg byé mierzone
np. za pomocy fotopowielacza. Zjawisko TL reprezentujemy
zwykle w postaci krzywej natezenia promieniowania
optycznego w funkcji czasu lub temperatury. Takag
zaleznos$¢ nazywamy czesto krzywg jarzenia (glow curve).
Zaktadajgc uproszczony przypadek, w ktéorym mamy do
czynienia tylko z jednym poziomem putapek elektronowych
i centrow rekombinacji, réwnania STM przyjmujg
nastepujgcg postac:

(1a) ((j:ir; =-D(t)n+ An (N —n)

(1b) dd”tc — D(t)n— An_(N —n)—Bn,m

(1c) d—m =-Bn.m
dt

gdzie: N - Kkoncentracja standéw putapkowych, n -
koncentracja elektronéw w putapkach, m — koncentracja
dziur w centrach rekombinacji, A — wspétczynnik gestosci
prawdopodobienstwa wychwycenia elektronu do putapki, B
— wspotczynnik gestosci prawdopodobienstwa rekombinacji
promienistej, n. — koncentracja elektronow w pasmie
przewodnictwa. Wielkos¢ D(t) okresla prawdopodobienstwo
wzbudzenia nosnika do pasma przewodnictwa w danej
temperaturze T, i jest zdefiniowana jest nastepujaco:
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KT (1)

gdzie: v — czynnik czestotliwosciowy, k — stata Boltzmanna,
E — energia aktywacji, oraz T(t) — funkcja zaleznosci
temperatury od czasu (zazwyczaj liniowa). Rozwigzanie
powyzszego uktadu réwnan rozniczkowych pozwala na
znalezienie wartosci natezenia promieniowania optycznego
(luminescenc;ji) w chwili t z zaleznosci:

(3) L (t)=Bmn,

Powyzszy uktad rownan jest ukladem nieliniowym i nie
posiada prostych rozwigzan analitycznych. Mozna jednak
wykazaé, ze z pomocg kilku zatozen upraszczajgcych, do
ktéorych nalezy zatozenie o stosowalnosci przyblizenia
kwazi-rbwnowagi, niewielkim wptywie powtérnego
putapkowania (retrapping) lub/i duzej koncentracji gtebokich
(tzw. ,termicznie roztgcznych”) putapek M, otrzymujemy tzw.
rozwigzanie Randalla-Wilkinsa. W przypadku wielu aktyw-
nych pozioméw putapkowych rownanie to ma postac [4]:

@ L= Zp: Joi exp( _k$I jexp{— % J‘TTO exp( ;TE' de ’}

Kazdemu poziomowi putapkowemu odpowiada zatem lekko
asymetryczny pik parametryzowany przez trzy niewiadome

{Joi,vi,Ei}. Parametry te mozna uzyskaC z krzywej

2) D(t)= vexp(_Ej

jarzenia TL poprzez dopasowanie numeryczne funkcji (4).
Warto tez zauwazy¢, ze w obszarze poczgtkowego
narastania piku warto$¢ catki w rownaniu (4) jest
praktycznie rowna zeru. Mamy zatem (dla jednego piku):

—E
55L(T)~J, —i
)L (T) o.eXp(ij

Na wykresie Arrheniusa 1n(L )x(l/kT) otrzymamy zatem
linie prostg o nachyleniu (-E).

Wyniki

Przyktadowe wyniki pomiaru  termoluminescenc;ji
izolatora ceramicznego z 1960 roku pokazane sg na
rysunku 3.
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Rys. 3. Termoluminescencja izolatora ceramicznego z 1960 roku
pracujgcego w sieci $rednich napieé. Krzywa 1 przedstawia
naturalne tto termiczne. Inne krzywe obrazujg pomiary wykonane
dla prébek pochodzacych z réznych czesci izolatora: 2 — rdzen
izolatora bez ekscytacji; 3 - szkliwo izolatora, ekscytacja
promieniowaniem f; 4 — zewnetrzna cze$¢ rdzenia izolatora,
ekscytacja promieniowaniem g
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Krzywa 2 pokazuje naturalng termoluminescencje
rdzenia izolatora. Stowo ,naturalny” odnosi sie do braku
poczatkowej ekscytaciji izolatora. Krzywa ta ma bardzo matg
intensywno$¢. Obecno$¢ TL w prébce nienapromieniowane;j
nalezy ttumaczy¢ wystepowaniem naturalnego
promieniowania tta. Materiat ceramiczny ,zapamietuje”
dawke pochtonietego promieniowania od momentu
wytworzenia. Moment produkcji mozemy utozsamia¢ z
chwilg ,zerowania” sygnatu TL z uwagi na bardzo wysoka
temperature, w ktérej wytwarzane sg izolatory. Temperatura
jest tak wysoka (ok. 1300°C), ze powoduje uwolnienie
wszystkich noénikéw tadunku, nawet z gtebokich putapek.
Krzywe 3 i 4 obrazujg TL po napromienieniu izolatora
promieniowaniem £ dawka 260 Gy. Krzywg 3 uzyskano dla
szkliwa, natomiast krzywg 4 zmierzono dla rdzenia.
Swiecenie rdzenia jest znacznie bardziej intensywne. W
wysokich temperaturach (powyzej 400 K) istotng czescig
rejestrowanego $wiatta jest promieniowanie termiczne.
Dlatego tez w prawidtowym pomiarze TL konieczne jest
odjecie tego tta. Na rysunku 3 takg ,krzywg odniesienia” jest
krzywa 1, ktérg zmierzono po wykonaniu pomiaru TL i
schtodzeniu prébki.
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Rys. 4. Pomiary widmowe termoluminescencji scatkowane po
temperaturze w zakresie 295 — 500 K (stupki zakreslone) oraz
catkowane w zakresie 295 — 420 K (stupki peitne). Materiat
naswietlony promieniowaniem g dawka 450 Gy

100

o2} ®
S =}
) | |

N
o
|

Termoluminescencja [a.u.]

20+

300 350 400 450 500

Temperatura [K]
Rys. 5. Termoluminescencja rdzenia izolatora ceramicznego z
1960 roku. Linie ciggte przedstawiajg rozktad krzywej na cztery piki
Randalla-Wilkinsa (4); linia przerywana — suma pikéw; kétka — dane
pomiarowe
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Rys. 6. Poczatek krzywej narastania sygnatu TL na wykresie
Arrheniusa ln(L )x(l/kT) z dopasowang linig prostg

Rysunek 4 przedstawia wynik pomiaru spektralnie
rozdzielczej TL po scatkowaniu w szerokim zakresie
temperatur. Pomiar spektralnie rozdzielczy jest bardzo
trudny do wykonania ze wzgledu na matg intensywnosé
Swiecenia izolatoréw [5]. W celu polepszenia warunkéw
pomiaru probke rdzenia naswietlono wiekszg dawkg —
450 Gy. Zliczenia TL scatkowano po temperaturze w
zakresie 295 — 500 K (stupki zakreslone) oraz catkowano w
zakresie 295 — 420 K (stupki petne). Oba wyniki pokazuja,
ze gtdbwna emisja TL przypada na zakres UV i niebieski.
Drugi szeroki pik ma prawdopodobnie maksimum w
zakresie czerwonym, niemniej z uwagi na sposéb pomiaru
obserwujemy tylko jego cze$¢ w zakresie zéito-
pomaranczowym.

Na rysunku 5 przedstawiono TL rdzenia izolatora
ceramicznego wyprodukowanego w 1960 roku. Krzywg
dopasowano czterema pikami okreslonymi rownaniem (4).
Obliczone energie aktywacji poziomoéw putapkowych (w
kolejnosci wystepowania) majg wartosci: 0,55 eV; 0,50 eV;
0,90eV i 0,58 eV. Do obliczen uzyto programu GENOR
napisanego przez jednego z autoréw niniejszego artykutu.
Wykres Arrheniusa dla odcinka poczatkowego narastania
krzywej TL pokazano na rysunku 6. Obliczona tg metodg
wartos¢ energii aktywacji wynosi 0,63 eV. Rozbieznos¢ w

oszacowaniu  energii  aktywacji  pierwszego  piku
spowodowana jest prawdopodobnie efektem silnego
nakladania sie pikdow. Przyblizenie poczatkowego

narastania funkcjonuje prawidtowo tylko dla pojedynczego
piku.

Whnioski

w pracy przedstawiono wiasciwosci
termoluminescencyjne wybranych izolatoréw ceramicznych
sieci energetycznych $rednich napie¢. Analiza krzywych
jarzenia TL pokazuje, ze materiat izolatora charakteryzuje
sie dos¢ zlozong strukturg zlokalizowanych pozioméw
elektronowych. Dla przyktadowego izolatora z roku 1960
wykazano istnienie przynajmniej czterech pozioméw
putapkowych. Wstepne pomiary spektralne (rys. 4) sugerujg
istnienie przynajmniej trzech typéw centrow rekombinacji.
Uktad przynajmniej siedmiu pozioméw znaczaco komplikuje
opis teoretyczny (1-2) [7, 8]. Z dobrym przyblizeniem mozna
jednak przyja¢, ze pole powierzchni pod kazdym pikiem na
rysunku 5 (catka z intensywnosci TL po czasie lub
temperaturze) jest proporcjonalne do ilosci defektéw
strukturalnych w materiale ceramicznym izolatora. Metoda
termoluminescencyjna daje wiec mozliwos¢ okre$lania
gestosci defektéw badanego izolatora.
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