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Vi Kurzfassung

Kurzfassung

Die Hochspannungsgleichstromiibertragung (HGU) wird als effektive Ubertragungsart fir
groRe Leistungen immer wichtiger. Die Isoliersysteme von HGU-Betriebsmitteln werden so-
wohl mit Wechsel- als auch mit Gleichspannung beansprucht. Neben den Permittivitaten
miussen dann auch die elektrischen Leitfahigkeiten der Materialien beriicksichtigt werden.
Das Isoliersystem von Konvertertransformatoren enthalt olimpragnierten Pressspan, wel-
cher im Fokus dieser Arbeit liegt.

Bisher bestand ein erhebliches Verstandnisdefizit bezliglich der elektrischen Leitfahigkeit
und des dielektrischen Materialverhaltens von Pressspan. Besonders die dominanten Lei-
tungsprozesse sind bislang nicht ausreichend verstanden. In dieser Arbeit werden die
Leitungsprozesse lonen-, Elektronen-Loch- und Protonenleitung am Pressspan diskutiert,
sowie die relevanten Polarisationsmechanismen behandelt.

Zur Erforschung des Materialverhaltens von Pressspan unter Gleichspannungsbelastung
wurde dieser chemisch und physikalisch analysiert. Pressspan setzt sich mikroskopisch groR-
tenteils aus den Komponenten Zellulose, Hemizellulosen und Lignin zusammen, und besteht
makroskopisch aus einer Vielzahl von Fasern und Impragniervolumina. Es wurden inter-
disziplindre Messmethoden wie die UV/Vis-Spektroskopie und die Rasterelektronenmikros-
kopie angewandt, um relevante Materialinformationen zu erhalten und geometrische
Verhéltnisse im Pressspan abzuschatzen.

Um einen Bezug zwischen der Struktur und den elektrischen Eigenschaften zu schaffen,
wurden elektrische Leitfahigkeiten mittels Sprungantwortmessungen im Zeitbereich er-
fasst. Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten EinflussgroBen auf die elektrische Leitfa-
higkeit wurden in die anwendungstechnischen Parameter Wassergehalt, Temperatur und
Feldstarke, in den mikroskopischen Parameter Ligningehalt sowie in die makroskopischen
Parameter Dichte, Faserorientierung und impragnierendes Fluid unterteilt.

Der Wassergehalt hat den grofSten Einfluss auf das Materialverhalten von Pressspan, gefolgt
von der Temperatur. Von nachgeordneter Bedeutung sind der Ligningehalt des Pressspans
und dessen Dichte, die wahrend der Zellstoff- bzw. Pressspanherstellung verandert werden
konnen, woraus sich gednderte Leitfahigkeiten ergeben. Die Faserorientierung hingegen ist
im Transformator kaum beeinflussbar. Ebenso kann sich die Feldstarkebelastung je nach
Last und Leitfahigkeitsverhiltnis von Ol zu Pressspan dndern.

Die Quantifizierung und das Verstandnis der Einflussfaktoren auf das elektrische Verhalten
von Pressspan stellen den ersten Schritt da, um in Zukunft Materialien mit definierten Leit-
fahigkeiten und erwiinschtem dielektrischen Verhalten fiir HGU-Betriebsmittel herzu-
stellen.
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Abstract

High Voltage Direct Current (HVDC) transmission is becoming more important as an effec-
tive way of power transmission. Insulating systems in HVDC applications are stressed both
with alternating and direct voltage. Beside the permittivities, electrical conductivities of the
materials have to be considered also. The insulation system of converter transformers con-
sists of oil-impregnated pressboard, which is the focus of this thesis.

To date there has been a distinct lack of knowledge regarding the electrical conductivity and
the dielectric material behaviour of the pressboard. Especially the dominant conduction
processes are not known so far. The conduction processes are ionic conduction, electron-
hole conduction and protonic conduction, which are discussed in this thesis in the case of
pressboard, and the relevant polarisation mechanisms are treated here.

For the purpose of research in the field regarding material behaviour of pressboard under
direct stress, pressboard is analysed from a chemical and physical point of view. Pressboard
is microscopically mainly composed of cellulose, hemicelluloses and lignin and macroscopi-
cally consists of various fibres and impregnating volumes. Interdisciplinary measuring
methods such as UV/Vis spectroscopy and scanning electron microscopy have been used to
obtain relevant material information and to give an estimation of the geometric conditions
in pressboard.

In order to create links between pressboard structure and electrical properties, step-
response measurements in the time domain have been performed and conductivities have
been calculated. The parameters, which affect the pressboard conductivity and which are
examined in this thesis, have been split into application parameters such as water content,
temperature and field strength, and in microscopic parameters such as lignin content as
well as in macroscopic parameters such as density, fibre orientation and impregnating fluid.

The water content exhibits the major influence on the material behaviour of pressboard,
followed by the temperature. The lignin content of pressboard and pressboard density,
which can be modified during pulp and pressboard manufacturing, resulting in revised con-
ductivities, are of secondary importance. It is hard to modify the fibre orientation or to
orientate the fibres in the transformer insulating system. Moreover, the field stresses
change according to load changes and to changing conductivity ratios of oil and pressboard.

A guantification and an understanding of the parameter influences on the electrical be-
haviour of pressboard are the first step to develop materials with predefined conductivities
and desired dielectric behaviour for HVDC equipment.
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1.1 Hochspannungsgleichstromiibertragung 1

1 Einleitung

Die Hochspannungsgleichstromiibertragung (HGU) wird immer hiufiger eingesetzt, um
Energie Uber groRe Entfernungen relativ verlustarm zu Ubertragen. Dabei erfahren die
Isoliersysteme einiger HGU-Betriebsmittel sowohl eine Wechsel- als auch eine Gleich-
spannungsbelastung. Der Fokus der vorliegenden Arbeit liegt auf dem Isolierstoff Press-
span, welcher beispielsweise im Isoliersystem des Konvertertransformators eingesetzt wird.
Im Folgenden werden die HGU und die HGU-Beanspruchungen behandelt, sowie der Werk-
stoff Pressspan naher betrachtet.

1.1 Hochspannungsgleichstromiibertragung

Nach einer kurzen Einfiihrung in die HGU werden das Prinzip sowie die Problematik der HGU
diskutiert. Die Wechsel- und Gleichspannungsbeanspruchung der Isoliersysteme bedingen
die Beachtung sowohl von Permittivitdten als auch von elektrischen Leitfdhigkeiten beim
Design und der Diagnose von HGU-Isoliersystemen.

1.1.1 Einfiihrung

Erstmals wird eine Leistung von 7,2 GW bei der Spannung von +800 kV von der siidwest-
chinesischen Provinz Sichuan mittels HGU {iber eine Strecke von 2090 km in die Provinz
Jiangsu im Osten Chinas tibertragen. Sowohl die Ubertragungsspannung als auch die Uber-
tragungsstrecke sind sehr grol3. Die zu Ubertragende Energie wird aus Wasserkraft erzeugt.
Weltweit bauen viele Staaten regenerative Energiequellen weiterhin massiv aus. Damit soll
die Abhangigkeit von fossilen Brennstoffen reduziert und auBerdem der CO,-AusstoR
vermindert werden.

Ein Vergleich der HGU zu einer entsprechenden Wechselspannungsiibertragung (Hoch-
spannungsdrehstromiibertragung, HDU) dient der Abschitzung, ab welcher Entfernung die
HGU geringere Kosten verursacht als eine entsprechende Drehstromiibertragung. Bei einer
Gleichstromiibertragung muss nur die benétigte und tatsachlich nutzbare Wirkleistung
Ubertragen werden. Der gesamte Leiterquerschnitt kann genutzt werden, da es keine
Stromverdrangung (Skin-Effekt) gibt. Allerdings entstehen hohe Kosten bei den Strom-
richterstationen zur Gleichrichtung und Glattung bzw. zur Wechselrichtung sowie bei den
bendtigten Filtereinrichtungen. Bei der Suche nach dem wirtschaftlichen Schnittpunkt
(englisch: Break-Even Point) miissen Faktoren wie die technischen und wirtschaftlichen
Voraussetzungen sowie der aktuelle Entwicklungsstand von HGU- und HDU-Systemen be-
ricksichtigt werden. Okba et al. [1] publizierten eine umfangreiche Liste mit Vor- und Nach-
teilen einer HGU-Verbindung.



2 1.1 Hochspannungsgleichstromiibertragung

Die Energielibertragung zwischen zwei Punkten mittels Freileitungen lasst sich in der Regel
im Bereich bis 600 km wirtschaftlicher mit Hilfe der Drehstromtechnik realisieren. Dies gilt
unabhingig von der Ubertragenen Leistung [2]°8%. Einerseits sind die Kosten der HGU-
Stationen wesentlich hoher als die Stationskosten der Drehstromtechnik, andererseits sind
die Verluste und damit die Verlustkosten bei der Wechselstromibertragung héher. Der
Kostenschnittpunkt wird bei einer Ubertragungsleistung von 500 MW bei 700 km Ubertra-
gungsstrecke angegeben, wohingegen er bei einer Ubertragungsleistung von 2 GW bei einer
Ubertragungslange von ungefiahr 1000 km abgeschitzt wird [2]5-8%.

Neben den wirtschaftlichen Kriterien gibt es Anwendungsfille, in denen sich die HGU als die
einzige, technisch sinnvolle Lésung herausstellt. In Hochspannungsdrehstromnetzen mit
hohem Kabelanteil kommt es aufgrund der vorherrschenden grofRen Kapazitaten zu einem
Blindleistungsiiberschuss, der eine Kompensation durch Induktivitditen notwendig macht
[3]54%8f.. Die Installation dieser Kompensationseinrichtungen ist bei lingeren Seekabel-
verbindungen technisch sehr aufwindig und macht die HGU, die naturgemiR ohne
Kompensationseinrichtungen auskommt, fiir die Ubertragung von elektrischer Energie tiber
Seekabel beispielsweise bei der Anbindung von Offshore-Windparks oder Bohrplattformen
wichtig. Der wirtschaftliche Schnittpunkt fiir die Energielibertragung mittels Land- oder See-
kabel wird im Bereich von 40 bis 150 km Ubertragungsstrecke gesehen [2]5-8%,

Heutzutage existieren unterschiedliche Ausfiihrungsformen von HGU-Verbindungen. Diese
reichen von sogenannten Back-to-Back-Systemen (Kurzkupplungen fiir die Verbindung
asynchroner Netze oder Netze unterschiedlicher Frequenzen) Giber monopolare bis hin zu
bipolaren Ausfiihrungen. Aullerdem wird zwischen der Verwendung selbstgefiihrter Um-
richter (Spannungsumrichter, englisch: Voltage Source Converter, VSC) mit Gleichspan-
nungszwischenkreis und netzgefiihrter Umrichter (englisch: Line Commutated Converter,
LCC) mit Gleichstromzwischenkreis unterschieden.

1.1.2 Prinzip und Problematik

Sehr wichtige Komponenten der HGU sind die Stromrichtertransformatoren (englisch:
converter transformers), von denen haufig mehrere drehstromseitig parallel geschaltet und
abwechselnd in Stern/Stern und Stern/Dreieck verschalten sind. Sie speisen die in Reihe
geschalteten Stromrichter, welche als Gleich- oder als Wechselrichter betrieben werden
kénnen. Eine HGU-Anlage wandelt den vom Wechselspannungsnetz 1 (AC-Netz 1) transfor-
mierten Drehstrom in Gleichstrom um, glattet diesen, filtert Oberschwingungen heraus und
Uibertragt den Gleichstrom per Freileitung oder Kabel zur anderen HGU-Station via Punkt-
zu-Punkt-Verbindung. Die Gegenstation wandelt den Gleichstrom wieder in Wechselstrom
um. Dies geschieht in den Stromrichtern. AnschlieBend wird der Wechselstrom in Transfor-
matoren transformiert und in das AC-Netz 2 eingespeist. Dies ist in Abbildung 1.1-1 zu
sehen.
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AC-Netz 1 Glattungsdrossel ikr)sztkreagungs_ AC-Netz 2
A > .
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formatoren

I
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Abbildung 1.1-1: Prinzip einer bipolaren HGU-Verbindung bei Energielibertragung von AC-Netz 1 zu AC-
Netz 2

Da die Transformatoren fiir die HGU (HGU-Transformatoren) mehrstufige Stromrichter-
briicken speisen, sind die Sekundarwicklungen dieser Transformatoren mit der induzierten
Wechselspannung der Transformatoren und zusatzlich mit einer Gleichspannung belastet.
Somit ergeben sich fiir die Isoliersysteme in den HGU-Transformatoren Mischbean-
spruchungen aus Wechselspannung und zusatzlicher Gleichspannung. Eine Quantifizierung
der Wechsel- und der Gleichspannungsanteile ist verallgemeinernd nicht moglich, da diese
Belastungen abhingig von der angeschlossenen Briickenstufe und der Ubertragungsspan-
nung sind. Diese Beanspruchungen konnen nach Norm IEC 61378-2 [4] und IEC 61378-3 [5]
fiir den jeweiligen Anwendungsfall ermittelt werden.

Die Isolation und insbesondere die geschichteten Dielektrika aus Feststoff und fllissigem
Isoliermedium miussen fiir beide Belastungsarten ausgelegt werden. Neben dem in dieser
Arbeit betrachteten inneren Isoliersystem eines HGU-Transformators aus Ol und Pressspan
missen auch die Isoliersysteme und Isoliermaterialien von anderen HGU-Komponenten fiir
eine Gleichspannungsbelastung ausgelegt sein. Die Isolation von Transformatoraus-
leitungen besteht ebenfalls aus einem Ol-Pressspan-System. Bei Durchfiihrungen hingegen
wird meist Epoxidharz mit eingelegten Steuerbeldgen fir die Isolation verwendet. Auf der
dem Transformator zugewandten Seite wird der Anschluss des Innenleiters haufig auch mit
einem Ol-Pressspan-System isoliert, wohingegen die Isolation auf der Freiluftseite der
Durchflihrung mittels Verbundisolatoren ausgefihrt wird. Drosseln sind im Prinzip dhnlich
einem Transformator aufgebaut und besitzen das gleiche Isoliersystem aus Ol und Press-
span. Spannungswandler werden fir die Messung von Gleichspannungen haufig als ohm-
sche Spannungsteiler ausgefiihrt und Stromwandler messen den Gleichstrom mit Hilfe eines
Messshunts, an dem bei bekanntem niederohmigen Widerstand die Messspannung abfallt.
Fiir den Fall, dass die Energie mittels Kabel tibertragen wird, sind heutzutage noch Kabel mit
Ol-Papier-Dielektrikum im Einsatz, die auch mit Gleichspannung belastet werden. Diese Ka-
bel werden fir den héchsten Spannungsbereich eingesetzt. Neuere Ausfliihrungen besitzen
meist ein Isoliersystem aus Kunststoff, beispielsweise aus vernetztem Polyethylen. Diese
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Kunststoffkabel werden aktuell noch nicht fiir hchste Spannungen verwendet. Die Isolier-
systeme aller genannten Komponenten missen fiir eine Gleichspannungsbelastung ausge-
legt sein. Hauptaugenmerk der vorliegenden Arbeit liegt auf dem Isoliersystem aus Ol und
Pressspan.

Im Speziellen unterscheiden sich die elektrischen Feldbelastungen der Isolierwerkstoffe je
nach Belastungsart. Die einzelnen Isoliermedien mussen in vielen Fallen jeweils fiir einen
groflen Anteil der Gesamtspannung ausgelegt werden, da fir alle Belastungsarten dimen-
sioniert werden muss. AuRerdem sind die feldbestimmenden dielektrischen Eigenschaften
der flissigen und festen Isolierstoffe wie beispielsweise die Leitfahigkeiten bisher nur un-
genau erfasst und weisen vielfdltige Parameterabhdngigkeiten auf, welche sich auBerdem
im Laufe des Betriebs der HGU-Transformatoren dndern kénnen. Daraus resultieren sowohl
erhebliche Uberdimensionierungen der Isoliersysteme als auch erhebliche Unsicherheiten
hinsichtlich der langfristigen Betriebssicherheit der bereits in Betrieb befindlichen HGU-
Transformatoren [6], [7].

1.1.3 HGU-Beanspruchung

Ablagerungen von Staub und Verschmutzung bilden Fremdschichten auf der Freiluftseite
von Komponenten der HGU, wie zum Beispiel auf einer Durchfiihrung. Diese Fremdschich-
ten verursachen Probleme bei der duReren Isolation, da sich aufgrund von vergleichsweise
hohen Leitfahigkeiten der Fremdschichten Potentiale verschieben bzw. elektrische Felder
verzerren. Es entstehen wie in einer Gleitanordnung extreme tangentiale und radiale Feld-
starkeliberhdhungen, die einen Uberschlag oder einen radialen Durchschlag der Durch-
fuhrung zur Folge haben [8]>1%, Fir diese Probleme an der duBeren Isolation schafft
beispielsweise die Verwendung von Verbundisolatoren mit hydrophober Silikonbeschir-
mung Abhilfe.

Hingegen besteht bei der inneren Isolation von HGU-Isoliersystemen noch immer ein Ver-
standnisdefizit, im Besonderen bei den feldbestimmenden dielektrischen Eigenschaften der
Isoliermaterialien Ol und Pressspan. Besonders die Tatsache, dass HGU-Transformatoren
neben der Wechselspannung auch Gleichspannung isolieren missen, fihrt zu gegensatz-
lichen Anforderungen an das Isoliersystem im Transformator. Es ist deshalb unerlasslich,
eine vertiefte Kenntnis der elektrischen Feldbelastungen im Isoliersystem zu erlangen und
die elektrische Feldverteilung gezielt so einzustellen, dass fiir alle Belastungsarten jeder Be-
reich der Isolation einen definierten Anteil der Gesamtbelastung tragt. Der Fokus der vor-
liegenden Arbeit liegt auf der inneren Isolation von HGU-Komponenten.

Im Folgenden werden die unterschiedlichen feldbestimmenden Materialeigenschaften der
Isolierung fliir Wechselspannungs- und Gleichspannungsbelastung diskutiert. Flr Isolier-

systeme setzt sich die ,,wahre” elektrische Stromdichte J,,.n aus zwei Anteilen zusammen,
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namlich aus der zeitlichen Anderung der Verschiebungsdichte im dielektrischen Verschie-

bungsfeld D und aus der stationiren Stromdichte im stationiren Strémungsfeldf:

jwahr = E"‘j (1.1-1)

Der Strom, der aufgrund der zeitlichen Anderung des Verschiebungsfeldes zustande kommt,
wird als Verschiebungsstrom Iyerschiebung P€z€iChnet, der aufgrund des stationdren Stro-
mungsfeldes heilt Leitungsstrom Iy gjryng. Der Gesamtstrom durch das Isoliersystem be-
steht immer aus einer Uberlagerung des Verschiebungsstroms und des Leitungsstroms:

Igesamt = IVerschiebung + ILeitung (1-1'2)

Fiir den Fall, dass das elektrische Feld zeitunabhadngig ist, kann der Verschiebungsfeldanteil
vernachladssigt werden. Somit entfillt der erste Term in Gleichung (1.1-1).

Der Leitungsstrom durch eine Flache A berechnet sich im stationadren Strbmungsfeldizu:

ILeitung =j ]_)d“T (1.1-3)
A

Die Materialgleichung fiir das stationdre Strémungsfeld, bei welchem Ladungstrager durch

das Isoliersystem aufgrund eines angelegten elektrischen Feldes E transportiert werden,
lautet:

J=0¢E (1.1-4)

Hierbei wird der Zusammenhang zwischen der Stromdichtef und dem angelegten elektri-
schen Feld durch den Proportionalitatsfaktor elektrische Leitfdahigkeit o beschrieben.

-

L eitung =f fdj=j o E dA (1.1-5)
A A

Falls der betrachtete Flachenvektor A parallel zum Vektor der elektrischen Feldstarke E ge-
richtet ist, folgt aus Gleichung (1.1-5) unter Beriicksichtigung der Betrdge der jeweiligen
Grollen:

Iieitung =0 " E - A (1.1-6)

In dieser Arbeit wird die Leitfahigkeit des Isoliersystems durch eine Messung des Isolier-
stoffs in Plattenkondensatoranordnung bestimmt. Damit ergibt sich makroskopisch eine
konstante elektrische Feldstarke aus der angelegten Spannung U und aus dem Plattenab-
stand (Priiflingsdicke) d:
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ILeitung =0-—A (1.1-7)

SHRS

Wenn hingegen eine netzfrequente Wechselspannung angelegt wird, muss der Verschie-
bungsstromanteil beriicksichtigt werden. In der Regel Gberwiegt der Verschiebungsstrom-
anteilfv = W & & E sogar den LeitungsstromanteiIfL = ¢ - E. Somit kann der zweite
Term in Gleichung (1.1-1) vernachlassigt werden und es ist nur noch das dielektrische Ver-
schiebungsfeld zu betrachten.

Der Verschiebungsstrom im dielektrischen Verschiebungsfeld D berechnet sich zu:

D .

IVerschiebung = E dA (1.1-8)
A

Die Materialgleichung fiir das dielektrische Verschiebungsfeld, welche die Polarisation des

Materials beschreibt, lautet:

D=¢,-E+P=¢, ¢-E (1.1-9)

Hierbei Giberlagert sich ein Polarisationsfeld P dem Feld im Vakuum & " E. Der zusitzliche
Anteil aufgrund der Polarisation kann vereinfachend durch die GréRe relative Permittivi-
tat & ausgedriickt werden. Diese ist eine materialspezifische GroRe und beschreibt den Ein-
fluss des Materials auf das dielektrische Verschiebungsfeld. Auf den Begriff der Polarisation
sowie auf die unterschiedlichen Polarisationsmechanismen wird in Kapitel 2.3 naher einge-
gangen.

Damit betragt der Verschiebungsstrom als Funktion der angelegten Feldstarke:

oF -
Iyerschiebung = j & " & EdA (1.1-10)
A

Die innere Isolierung von HGU-Komponenten wie dem HGU-Transformator besteht oftmals
aus verschiedenen Isoliermaterialien mit unterschiedlichen Dielektrika. Hier beeinflusst die
Spannungsart merklich die elektrische Feldverteilung [9]. Im Fall einer Wechselspan-
nungsbeanspruchung ist das elektrische Feld durch den Materialparameter relative Per-
mittivitat €. eindeutig festgelegt, da die Verschiebungsstrome tUberwiegen. Die elektrische
Feldverteilung stellt sich aufgrund des Verhaltnisses der Permittivitaten der Isoliermedien
ein. Im quergeschichteten Dielektrikum wird das elektrische Feld in das Medium mit der
niedrigeren Permittivitit gedriangt. Uberwiegen hingegen Leitungsstréme, was bei einer
ausreichend lang andauernden Gleichspannungsbelastung der Fall ist, dann wird die
elektrische Feldverteilung durch die Leitfahigkeiten o der Isoliermedien bestimmt. Im quer-
geschichteten Dielektrikum drangt sich nun das Feld in das Medium mit der niedrigeren
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Leitfahigkeit. Das Verhaltnis der Leitfahigkeiten weicht vom Verhaltnis der relativen Per-
mittivitaten haufig merklich ab. Zwischen diesen beiden Extremfallen, bei denen entweder
nur die Verschiebungs- oder nur die Leitungsstrome durch das Isoliersystem relevant sind,
liegt der Bereich der Mischfeldbeanspruchungen. Dazu gehdren im erweiterten Sinne einer-
seits transiente Beanspruchungen, beispielsweise nach einer Spannungsanderung, ande-
rerseits die bei HGU-Transformatoren haufige Belastung mit Wechsel- und {berlagerter
Gleichspannung. In diesen Fallen sind sowohl relative Permittivitdten als auch Leitfahig-
keiten relevant. Beide Terme in Gleichung (1.1-1) miissen dann beachtet werden.

Wenn das Isoliersystem beispielsweise beim Einschalten einer HGU-Leitung (Spannungs-
sprung) mit einer Uberlagerten Spannung aus Gleich- und Wechselanteilen belastet wird,
treten in der Folge transiente Vorgange auf. Der stationdre Gleichspannungsfall stellt sich
erst ein, wenn alle Verschiebungsstrome im Isoliersystem abgeklungen sind, also wenn alle
Polarisationsmechanismen beendet sind. Dies kann bis zu mehreren Stunden oder Tagen
dauern. Eine aussagekraftige Messung des Isolierverhaltens eines Materials sollte folglich
den gesamten relevanten Zeitbereich abdecken. Dies ist beispielsweise durch eine Sprung-
antwortmessung moglich, wie sie im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt und in Kapi-
tel 4.1.1 beschrieben wird.

Pressspan und Ol sind die wesentlichen Bestandteile der inneren Isolierung von Transfor-
matoren. Die Flissigkeit hat unter anderem die Aufgabe, die nach Anlegen einer Spannung
an den Transformator entstehende Warme abzufiihren. Die Funktion der festen Isolierung
ist eine Erhéhung der elektrischen Festigkeit durch Unterteilung groRer Olspalte in kleinere
Olkanile mit erhohter elektrischer Festigkeit [10], [11]. Nach Anlegen eines elektrischen
Feldes ist ein Ladungstransport in beiden Materialien vorhanden. Im Folgenden werden
allgemein die Verhiltnisse am Ubergang von zwei Materialien fiir ein schrig geschichtetes
Dielektrikum (Winkel zwischen quer- und langsgeschichtet einstellbar) beschrieben. Die be-
notigten Groflen sind in Abbildung 1.1-2 eingetragen. Feldlinien werden an der Grenzflache
Ol zu Pressspan gebrochen.

Material 1
€, 0,

—

E5

Material 2
821 02

Abbildung 1.1-2: Schraggeschichtetes Dielektrikum aus zwei Materialien
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Aus den Uberlegungen der Stromkontinuitdt zu einem quergeschichteten Dielektrikum
folgt, dass die Normalkomponenten (Index n) der wahren Stromdichte von Material 1 und
Material 2 stetig ineinander ibergehen:

0Dy, dD,,

=—= 1.1-11
at +]1n at +]2n ( )

Werden mit Hilfe der Materialgleichungen (1.1-4) und (1.1-9) die Stromdichten ausge-
driickt, ergibt sich aus Gleichung (1.1-11):

OE,, _ 9Ej,
ot

. 82 + 0-2 . EZn (1.1'12)

mlt 81'2 = 80 " €r1,2-

Darin sind nun die MaterialgrofRen relative Permittivitdt und elektrische Leitfahigkeit der
beiden beteiligten Materialien enthalten. Nach einer kurzen Umformung folgt:

aEln aEZn
B2 e 40, |=E, |2 ¢, + 0, (1.1-13)
Eln EZI‘I

Aus den Uberlegungen zum Umlaufintegral gﬁx E d% = 0 zu beiden Seiten einer Grenz-

flache eines langsgeschichteten Dielektrikums folgt, dass die tangentialen Komponenten
der Feldstarke in den beiden Medien gleich sind:

Eye = Ey (1.1-14)

Nun wird das Verhaltnis aus Normalkomponente (Gleichung (1.1-13)) und Tangentialkom-
ponente (Gleichung (1.1-14)) gebildet:
1 Ein 1 Ep

= — bzw. =
tana; Eq; tana, Ey

(1.1-15)

So entsteht ein Ausdruck fur die Winkel a; in Material 1 und a, in Material 2 des schrag-
geschichteten Dielektrikums (siehe Abbildung 1.1-2) in allgemeiner Form:

0E 0E,,
1 0t ., 14 = 1 ot .. 1 (1.1-16)
tan a4 Ein tan a, E>n
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0E;,

qutn " 81 + 0-1
i (1.1-17)
tan 0(2 aEZn

- 82 + 0-2
E2n

Somit sind Tangential- und Normalkomponenten der elektrischen Feldstarke an der Grenz-
flaiche eines schraggeschichteten Dielektrikums fir Winkel 0 < a;, < 90° fur einen
Verschiebungs- und einen Strémungsfeldanteil ganz allgemein beschrieben.

Zum besseren Verstandnis werden im Folgenden drei Falle explizit diskutiert. Kann das zeit-
abhadngige dielektrische Verschiebungsfeld vernachlassigt werden, dann ist nur noch das
stationare Stromungsfeld relevant. Gleichung (1.1-17) vereinfacht sich zu:

tana; oy

(1.1-18)
tana, o,

Die Winkel stellen sich somit nur aufgrund des Verhaltnisses der Leitfahigkeiten der beiden
Materialien ein.

Uberwiegt hingegen das dielektrische Verschiebungsfeld im Vergleich zum stationdren Stro-
mungsfeld bei Weitem, dann wird aus Gleichung (1.1-17) der folgende Ausdruck:

tana; E,, !

= 1.1-19
tana, O0E;, ( )

&

Das elektrische Feld kann nun wieder durch die Verschiebungsfelder ausgedriickt werden
und es ergibt sich in Zahler und Nenner der Gleichung (1.1-19) jeweils:

0 a Dln aDl
I = 9%n
gm0t & _ ot (1.1-20)
Eln Dln Dln
&
bzw.
a E i % aDZn
6t 2n at 82 — at (11_21)
Ezn Dan Dy
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Im reinen Verschiebungsfeld sind die Normalkomponenten der Ableitung der Verschie-
bungsstromdichte sowie die Normalkomponenten der Verschiebungsstromdichte an sich in
beiden Materialien gleich. Damit vereinfacht sich Gleichung (1.1-19) zu:

0E
Jt
tana; Ej,

= = 1.1-22

tana, O0E;, E2 ( )
Jat .
EZn

Die Winkel stellen sich somit nur aufgrund des Verhaltnisses der relativen Permittivitaten
der beiden Materialien ein.

Zwischen diesen beiden Extremfdllen liegen die Falle, in denen sowohl das dielektrische
Verschiebungsfeld als auch das stationdre Stromungsfeld beachtet werden missen. Die
Winkel a; , sind dann zeitabhangig.

Als letzter Spezialfall wird das Laden einer Kapazitat iber einen Widerstand als querge-
schichtetes Dielektrikum (a; = a;) betrachtet. Das im Widerstand vorhandene stationare
Stréomungsfeld in Material 1 geht vollstandig in das dielektrische Verschiebungsfeld in
Material 2 Gber. Die Kontinuitatsgleichung fiir die Verschiebungs- und Leitungsstromdichte

a0 .\ -
32 <E+]>dA= (1.1-23)

. . . aD > .
Das bedeutet, dass die ,wahre” elektrische Stromdichte 6_lt) + J quellenfrei ist.

besagt:

Es entsteht fiir diesen Spezialfall ebenfalls eine Vereinfachung aus Gleichung (1.1-17):

tana; o0y 01 Epy

tana, O0FE,, — 0Ep, ¢ (1.1-24)
at . ot 2
EZn z

Da die beiden Winkel a; und a gleich sind, ist das Verhaltnis in Gleichung (1.1-24) gleich 1.
Daraus folgt:

JdE,,
ot _ 01 (1.1-25)
Esn &

Diese Gleichung kann durch die Spannung U, ausgedriickt werden. AuBerdem ldsst sich das

Verhaltnis % als Funktion des Widerstands in Material 1 und der Kapazitdt in Material 2
2

schreiben:
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au,
ot _on__1 (1.1-26)
U, & Ry G

Die drei hier diskutierten Falle werden in Tabelle 1 zusammengefasst.

Tabelle 1: Bestimmungsgleichungen fiir schraggeschichtete Dielektrika in drei Spezialfallen

Fallunterscheidung Gleichung Gleichungsnummer
) ) tana; oy
reines Stromungsfeld =— (1.1-18)
tana, o,

) ) tana; &4
reines Verschiebungsfeld =— (1.1-22)
tana, &4

tan aq . Oq - EZII
2 ot

Ubergang Strémungsfeld zu

Verschiebungsfeld

Tabelle 2 quantifiziert die GroRen relative Permittivitat und elektrische Leitfahigkeit der fiir
die Transformatorisolation verwendeten Materialien Pressspan und Ol mit typischen und
haufig verwendeten Richtwerten. Im konkreten Anwendungsfall kénnen im Besonderen die
Leitfahigkeiten um mehrere GréBenordnungen von diesen Richtwerten abweichen.

Tabelle 2: Typische Werte der relativen Permittivitdten und der Gleichstromleitfdhigkeiten von Pressspan und
Mineraldl

GroRe o6limpragnierter Pressspan Mineralol

relative Permittivitdt 3,5-4,4 2,2

typische DC-Leitfdhigkeit bei

101> S/m 10712 S/m
Raumtemperatur

Aus Tabelle 2 wird deutlich, dass sich das elektrische Feld in Isoliersystemen der HGU bei
Wechselspannungsbeanspruchung in die Flissigkeit (Mineraldl) drangt, da ihre relative
Permittivitat kleiner ist als die des Pressspans. Bei stationarer Gleichspannungsbelastung
befindet sich die elektrische Belastung hingegen im Feststoff (Pressspan) und das Mineraldl
ist entlastet, da die Leitfdhigkeit des Pressspans meist um mehrere GroRenordnungen klei-
ner ist als die des Mineraldls [12]. Somit muss die Dicke des Feststoffs groR genug sein, um
nahezu die gesamte Spannung zu isolieren [11].

Abbildung 1.1-3 zeigt das Isolationsdesign eines Ol-Pressspan-Barrierensystems am oberen
Ende einer Wicklung eines HGU-Transformators. Aquipotentialflichen werden als Linien
verdeutlicht und die Hohe der Feldbelastungen findet sich in der Farbgebung wieder. Die
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Simulationen sind sowohl fiir das quasistationdre Verschiebungsfeld (links) als auch fir das
stationare Stromungsfeld (rechts) dargestellt.

Shaded Plot
|E| smoothed

Je+H107
2.5e+H107

Shaded Plot
|E| smoothed

3e+107
2.5e+107

2e+107
1.5e+H107
1e-+107
Se+I06
0

2eH107
1.5e+107
1e+107
Se+Hl0B

Abbildung 1.1-3: Numerische Feldberechnung (Finite-Elemente-Methode) einer Barrierenanordnung am
oberen Ende einer Wicklung eines HGU-Transformators fiir das dielektrische Verschiebungsfeld (links) und das
stationare Stromungsfeld (rechts) [13]

Im Fall der Wechselspannungsbeanspruchung (links in Abbildung 1.1-3) sollen die Barrieren
idealerweise den Aquipotentialflichen folgen und somit eine gute Feldverteilung ermégli-
chen. Es sind keine Feldiiberhéhungen sichtbar. Die Barrieren unterteilen die Olstrecken in
kleinere Spalte, ohne die Zirkulation des Ols zu verhindern. Dies ist fiir Wechselspannung
eine praktikable Isolieranordnung.

Im Fall der Gleichspannungsbeanspruchung (rechts in Abbildung 1.1-3) hingegen drangt sich
nahezu das gesamte Feld in die relativ diinnen Barrieren, da die Leitfahigkeit der festen Iso-
lierung gegeniiber dem Ol bedeutend niedriger ist. Diese resistive Feldsteuerung muss bei
der Auslegung von Gleichspannungsisoliersystemen aus Ol und Pressspan beriicksichtigt
werden. Da die Isoliersysteme in HGU-Transformatoren aber nicht ausschlieBlich mit Gleich-
spannungen beansprucht werden, kann auf Barrieren nicht verzichtet werden. Dies ware
auch nicht wiinschenswert, da die Barrieren mechanische Stabilitit, definierte Olkanile und
eine Zirkulation des Ols im Transformator garantieren sowie eine Feldsteuerung bewirken.

Wahrend die Werte der relativen Permittivitditen bekannte Materialeigenschaften sind,
welche sich in den meisten Anwendungsfallen nicht merklich andern, handelt es sich bei
den Werten der Leitfahigkeiten der Isoliermaterialien, im Besonderen des Pressspans, nicht
um Materialkonstanten. Sie sind schwierig mess- und kontrollierbar. Aus diesem Grund
wurden die stationadren Leitfihigkeiten sowie die Verhiltnisse der Leitfahigkeiten von Ol zu
Pressspan in der Vergangenheit intensiv erforscht [14], [15], [16], [17].

Es zeigte sich, dass Leitfahigkeiten je nach Zustand der Isolieranordnung und je nach Belas-
tung des Systems (Wassergehalt, Temperatur, elektrische Feldstarke, Dauer der Belastung)
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um mehrere GroRenordnungen variieren und sich im Laufe des Betriebes verandern. Dies
bringt eine starke Unsicherheit in die Dimensionierung der Gerate und in die Frage nach der
Relation zwischen Prif- und Betriebsbelastungen [18]. Beispielsweise wurde die Verdande-
rung der Olleitfahigkeit von einer internationalen CIGRE Working Group als Hauptproblem
identifiziert [7]. Leider entsprechen die Bedingungen von Leitfahigkeitsmessungen nach den
heutigen Normen héaufig nicht den Bedingungen der HGU-Beanspruchungen [19], weshalb
diese Normen im Fokus von Forschungsaktivitdten bei Herstellern und Betreibern stehen
und eine weitere CIGRE Working Group das Thema der Leitfihigkeitsmessungen aufge-
griffen hat [20]. Auf eine Norm zur Erfassung der elektrischen Leitfahigkeit und auf ihre
Problematik wird in Kapitel 4.1.1 naher eingegangen. Darliber hinaus spielen komplexe
Polarisationsmechanismen in Feststoffen (zum Beispiel Pressspan) sowie lonendriftpro-
zesse in Flussigkeiten (zum Beispiel Mineraldl) eine entscheidende Rolle [21]. Sie miissen
bei Modellbildungen beriicksichtigt werden.

Einerseits wird das Design der HGU-Isoliersysteme oftmals aus einem modifizierten Design
fiir Wechselspannungsisoliersysteme gewonnen. Andererseits wird das HGU-Isoliersystem
aufwandig berechnet und simuliert. Es kann aber noch weiter optimiert werden, wenn das
Materialverhalten der Isolierstoffe besser verstanden ist. Um ein effektives Design der HGU-
Isoliersysteme zu erreichen, ist ein physikalisches Verstandnis des komplexen Verhaltens
der Isoliermaterialien mit den sich verandernden Leitfahigkeiten essentiell. Folglich miissen
die Leitungsprozesse in den Isolierstoffen erforscht werden. Nur eine geeignete Auslegung
des Isoliersystems, zum Beispiel im HGU-Transformator, garantiert eine sichere und nach-
haltige elektrische Energieversorgung.

In Kapitel 1.2 wird der Werkstoff Pressspan behandelt und dessen Komponenten werden
ndher betrachtet. Dadurch wird es moglich, relevante Leitungsprozesse in Pressspaniso-
lierungen zu verstehen sowie die Parametereinflisse auf die elektrische Leitfahigkeit zu
erfassen und richtig zu beurteilen.

1.2 Werkstoff Pressspan

Pressspan wird als Isolierstoff in 6limpragnierter Form in Konvertertransformatoren einge-
setzt. Die Herstellung wird in zwei Prozesse unterteilt: Im ersten wird aus Holz der soge-
nannte Zellstoff und im zweiten aus Zellstoff der Isolierstoff Pressspan hergestellt. In den
folgenden Unterkapiteln wird auf die Herstellung von Pressspan, dessen chemische Zusam-
mensetzung sowie dessen geometrischen Aufbau naher eingegangen.
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1.2.1 Herstellung von Zellstoff und Pressspan

Der Isolierstoff Pressspan basiert gréRtenteils auf pflanzlichen Fasern. Diese kommen in der
Natur in groffen Mengen vor. Als Ausgangsmaterial fir den zellulosehaltigen Pressspan wird
Holz verwendet, wobei zwischen Laub- und Nadelholz unterschieden wird. Je nach Anfor-
derung an die elektrischen, mechanischen und chemischen Eigenschaften des Pressspans
werden bestimmte Baumsorten aus bestimmten Regionen fiir die Herstellung bevorzugt.

Nadelholz besitzt im Allgemeinen eine groflere Faserldnge als Laubholz, woraus sich im
Laufe des Herstellungsprozesses von Pressspan ein ausgedehntes Netzwerk von Fasern bil-
det, welches zu einer hoheren mechanischen Festigkeit fihrt. Dies ist einer der Griinde,
warum fiir die Pressspanherstellung hauptsachlich Nadelholzer verwendet werden. Auf-
grund des langsamen Wachstums haben Nadelhélzer beispielsweise aus Skandinavien und
Kanada besonders dicht gewachsene Zellen. Daher werden sie als Ausgangsstoff fiir die
Pressspanherstellung favorisiert [22]521.

Tabelle 3 zeigt die Bestandteile von Holz sowie die Bestandteile des Isolierstoffs Pressspan
im Vergleich. Hauptbestandteil von Holz, von Zellstoff sowie von Pressspan ist die Zellulose.
Daneben kommen Hemizellulosen, Lignin, Harze und in geringen Mengen anorganische Be-
standteile vor.

Tabelle 3: Bestandteile von Holz und Pressspan [23]

Bestandteile unbehandeltes Nadelholz Zellstoff, Pressspan
Zellulose 41-58% 75 -85 %
Hemizellulosen 11-25% 10-20%
Lignin 26-30% 2-6%
Harze 2-4% 0%
anorganische Bestandteile 1% <0,5%

Ziel der Pressspanherstellung ist es, einen Isolierstoff mit moglichst groBem Zellulosegehalt
herzustellen. Dies sollte zu einer geringen Leitfahigkeit und damit zu guten Isolationseigen-
schaften flihren. AuBerdem werden sowohl der Anteil an Lignin, was eine Art ,biologischer
Kleber” ist, der die Einzelfasern miteinander verbindet, als auch der Anteil weiterer Inhalts-
stoffe reduziert.

Zuerst wird aus Holz Zellstoff hergestellt, aus dem in weiteren Prozessschritten schlieflich
der Isolierstoff Pressspan entsteht. Diese Schritte werden im Folgenden naher erldutert.
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Zellstoffherstellung

Zu Beginn wird die Rinde des Nadelholzes entfernt und die Stamme werden in kleine Stiicke
(sogenannte Hackschnitzel) zerkleinert. Durch diesen Prozess wird die Oberflache deutlich
vergroBert, was die im nachsten Schritt zum chemischen Aufschluss des Holzes hinzugege-
benen Chemikalien schneller eindringen lasst. Es wird zwischen mechanischem Aufschluss
(Ergebnis ist der sogenannte Holzstoff) und chemischem Aufschluss (Ergebnis ist der Zell-
stoff) unterschieden. Fiir die Isolierstoffherstellung wird ein chemisches Aufschlussver-
fahren genutzt, um die fiir die Pressspanherstellung unerwiinschten Bestandteile wie Lignin
und Harze herauszulésen. Die verschiedenen chemischen Verfahren unterscheiden sich in
den verwendeten Chemikalien (saurer oder alkalischer Aufschluss), den Aufschlussbe-
dingungen (Zeit, Druck, Temperatur etc.) sowie den Prozessschritten. Fiir die Pressspanher-
stellung wird meist das Sulfatverfahren angewandt [22]52%%, auf welches im Rahmen dieser
Arbeit nicht ndher eingegangen wird. Stattdessen wird auf die Literatur [24], [25] verwiesen.
Es werden Extraktstoffe herausgeldst und der Ligningehalt wird auf wenige Prozent redu-
ziert, siehe Tabelle 3. Das so entstandene Produkt wird Zellstoff (englisch: pulp) genannt.
Die Fasern haben Durchmesser zwischen 20 und 30 um [26] und eine Lange von bis zu eini-
gen wenigen Millimetern.

Pressspanherstellung

Nun wird der Zellstoff in Wasser gegeben (Suspension), in Einzelfasern zerlegt und gereinigt.
Die Schichten aus Zellulosefasern werden auf ein Sieb gebracht, durch den das lberschis-
sige Wasser ablauft. Die Faserschichten werden durch einen endlosen Filz zur Formatwalze
gebracht und die einzelnen diinnen, wassrigen Schichten werden aufgewickelt. Somit liegen
viele Faserschichten libereinander und die Fasern sind mehr oder weniger symmetrisch in
der Schichtebene verteilt. Aufgrund des Aufbringens der Fasern auf das Sieb und des
Wickelprozesses gibt es dennoch eine leichte Vorzugsrichtung in Maschinenrichtung. Es
werden so lange Schichten lbereinander gewickelt, bis die gewiinschte Schichtdicke er-
reicht ist. Die Schichten werden nass gegautscht [22]%2°, wodurch ein Verkleben vermieden
werden kann. Im anschliefenden Trocknungs- und Verdichtungsprozess wird das Restwas-
ser aus dem Pressspan herausgepresst bzw. ausgeheizt. Dies geschieht je nach gewiinschter
Pressspanqualitat und Anforderung zeitgleich oder nacheinander. Da der Wassergehalt
einen erheblichen Einfluss auf die elektrischen KenngroRen des Pressspans hat, wird das
Isoliersystem vor dem Einbau in die HGU-Komponenten nachgetrocknet.
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1.2.2 Pressspanzusammensetzung

Pressspan besteht hauptsachlich aus Zellulose, Hemizellulosen und in geringen Mengen aus
Lignin, siehe Tabelle 3. Grundbaustein der Zellulose ist D-Glucose. Dieser Zucker besteht aus
einer Kohlenstoffkette (C1 bis Cs), an welcher mehrere Hydroxygruppen (OH-Gruppen) han-
gen. Das Kohlenstoffatom C; liegt in der offenkettigen Form als sogenannte Aldehydgruppe
vor. Die Carbonylfunktion (C=0-Gruppe) dieser funktionellen Gruppe ist sehr reaktiv und
reagiert deshalb mit der OH-Gruppe am Cs zu einem sechsgliedrigen Ring. Sobald die Kette
zu einem Ring wird, dndert sich die Konfiguration (raumliche Anordnung der Bindung am
Kohlenstoffatom). Als Ergebnis der raumlichen Anordnung wird zwischen a-D-Glucose und
B-D-Glucose unterschieden. In der Zellulose kommt allerdings nur die B-D-Glucose vor. Die-
ses Monomer bildet damit den Grundbaustein des Zellulosemolekiils.

Der Monomer-Grundbaustein B-D-Glucose wird durch eine Polykondensation zum Zellulo-
semolekiil bzw. Zellulosepolymer. Als Polykondensation werden Reaktionen bezeichnet, bei
denen Monomere unter Abspaltung eines kleinen Molekiils zu Polymeren reagieren [27]>1.
Im vorliegenden Fall der Zellulose wird Wasser abgespalten und es bildet sich eine Sauer-
stoffbriicke zwischen den einzelnen Glucosemolekiilen aus (Glykosidbindung).

Prinzipiell konnte jede OH-Gruppe des einen Monomers mit jeder des anderen Monomers
reagieren. Da der Zusammenbau von Zellulose jedoch ein natiirlicher, von Enzymen ge-
steuerter Prozess ist, entstehen nur definierte Polymere mit den Reaktionszentren C; und
C4. Deshalb wird diese Verkniipfung eine 1,4-Verkniipfung genannt. Zusammen mit dem
Monomer, B-D-Glucose, wird die Bezeichnung B-1,4-glykosidische Bindung verwendet. Um
die Bindung zu ermdglichen, muss das eine Glucosemolekil um 180° um die horizontale
Achse gedreht werden, da sonst die entsprechenden OH-Gruppen nicht in die gleiche Rich-
tung zeigen. Damit ergibt sich, dass bei der Zellulose jeder zweite B-D-Glucose-Baustein um
180° gedreht vorliegt. Somit ist aus dem Glucosemonomer ein Polymer entstanden, welches
zur Gruppe der Polysaccharide gezahlt wird. Abbildung 1.2-1 zeigt einen Strukturausschnitt
aus einem Zellulosestrang.

OH
OH

OHO O
HO 1)

OH

OH

Abbildung 1.2-1: Strukturausschnitt aus einem Zellulosestrang

Die durchschnittliche Anzahl der Monomere in einem Makromolekil wird Polymerisations-
grad (englisch: Degree of Polymerisation, DP) genannt. Das Makromolekil besteht aus einer
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Vielzahl von Glucosemonomeren. Liegen zwei Zellulosestrange nahe beieinander, so bilden
sich Wasserstoffbriickenbindungen zwischen dem Wasserstoffatom einer Hydroxygruppe
und dem Sauerstoffatom einer anderen Hydroxygruppe aus, wodurch die Molekdlstrange
in starker Wechselwirkung miteinander stehen, was wiederum zu einer hohen Ordnung
innerhalb des Materials flihrt.

Anmerkung: Die Bestimmung des Polymerisationsgrades kann tber eine Viskositatsmessung erfolgen. Dazu
wird ein Stiick des Pressspanpriiflings beispielsweise in Kupferethylendiamin [25] gel6st. Daraufhin fliel3t eine
definierte Menge des gelosten Zellstoffs durch eine Kapillare und es wird die Durchlaufzeit gemessen, woraus

die Viskositat (bzw. die Grenzviskositat) rechnerisch ermittelt wird. Die Viskositat ist somit ein Maf} fiir die
durchschnittliche Kettenldange der Zellulosemolekiile.

Neben reiner Zellulose kommen im Pressspan Hemizellulosen vor. Dies ist ein Uberbegriff
fir eine Mischung verschiedener Zuckermonomere, die ebenso wie die Zellulose B-1,4-ver-
knlipft sind. Die genaue Struktur und Zusammensetzung der Hemizellulosen variiert stark
zwischen den verschiedenen Holz- und Zellarten [28]. Es kommen neben der B-D-Glucose
unter anderem auch die Xylose, Galactose, Fucose und Gluconsdure vor. Diese Zucker
unterscheiden sich zum einen in der Anzahl an Kohlenstoffatomen, zum anderen in der Kon-
figuration der Hydroxygruppen.

Die Hemizellulosen haben einen im Vergleich zur Zellulose deutlich geringeren Polymerisa-
tionsgrad von circa 200 und aufgrund ihrer amorphen Struktur eine groflere Affinitat zu
Wasser. Das spielt bei der Quellung der Fasern eine Rolle. In der Papierherstellung tragen
die Hemizellulosen wie ein natlirlicher Leim zur Bindung zwischen den Fasern bei [25].

Lignin hat einen merklich anderen chemischen Aufbau als Zellulose und Hemizellulosen und
der Einfluss auf die elektrische Leitfahigkeit ist bisher nur unzureichend erforscht. Unter
dem Namen Lignin, welches eigentlich die Kittsubstanz (mit hydrophober Oberflache) in der
Pflanzenzelle ist, werden verschiedene Molekile zusammengefasst [29]. Viele dieser Mole-
kiile bestehen aus Kohlenstoffsechsringen mit delokalisierten Elektronen (m-Elektronen).
Diese m-Elektronen kénnen durch sichtbares Licht angeregt werden. Damit ist Lignin flr die
braune Farbung des Pressspans verantwortlich [30].

Aufgrund der Tatsache, dass es in den Komponenten des Pressspans eine Vielzahl von
Hydroxygruppen gibt, kdnnen Wassermolekiile an die Zellstofffasern gebunden werden. Je
nach Wassergehalt des Pressspans gibt es demnach eine bestimmte Anzahl an noch freien
Hydroxygruppen, die mit anderen Hydroxygruppen des gleichen Polymerstrangs oder des
benachbarten Strangs wechselwirken bzw. Wasserstoffbriicken bilden kénnen.

Durch freie Hydroxygruppen an der Oberflache einer Faser ist diese hygroskopisch, da durch
die Ausbildung von Wasserstoffbriicken die Oberflaichenenergie herabgesetzt wird. Ein ge-
trockneter Zellulosepriifling wird folglich stets Feuchtigkeit aufnehmen, wenn er dieser aus-
gesetzt ist.
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Aufgrund der Herstellung von Pressspan aus Zelluloseeinzelfasern bzw. aus Faserschichten
soll im Rahmen der vorliegenden Arbeit die geometrische Struktur der Fasern und die geo-
metrische Orientierung der Fasern im Pressspan erforscht und mit Leitungsprozessen und
Polarisationsmechanismen in Verbindung gebracht werden. AuRerdem ist im Besonderen
die Pressspankomponente Lignin ndaher zu betrachten, da ihre chemische Struktur mit dem
vorhandenen mi-Elektronensystem auf eine tendenziell hohere Leitfahigkeit als bei den an-
deren Komponenten hindeutet. Des Weiteren resultiert die Eigenschaft der Hygroskopie
von Pressspan in einer Untersuchung des Wassergehalts von Pressspan und dessen Einfluss
auf die Leitfahigkeit.
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2 Stand der Wissenschaft und Technik

Die elektrische Leitfahigkeit und das dielektrische Verhalten von Pressspan muss verstan-
den sein, um den Isolierstoff bestmdglich einsetzen zu kénnen. Dazu wird die elektrische
Leitfahigkeit kurz beschrieben und potenzielle Leitungsprozesse werden diskutiert. Hinzu
kommen Polarisationsmechanismen, die in elektrischen Messungen den Leitungsprozessen
Uberlagert sind. Aus dem Verstandnis der Leitungsprozesse und Polarisationsmechanismen
lassen sich im Anschluss Modelle aufstellen, die das Verstandnis Giber den Isolierstoff Press-
span verbessern.

2.1 Elektrische Leitfahigkeit

HGU-Isoliersysteme erfahren neben der nicht vermeidbaren Wechselspannungsbelastung
haufig zusatzlich eine Gleichspannungsbelastung (vergleiche Kapitel 1.1.2). Der im Fall der
Gleichspannungsbelastung fiir die elektrische Feldverteilung relevante Isolierstoffparame-
ter ist die elektrische Leitfahigkeit 0. Sie gibt an, wie gut das Material einen elektrischen
Strom leitet. Wie bereits in Kapitel 1.1.3 erwdhnt wurde, ist die elektrische Leitfahigkeit der

Proportionalitatsfaktor zwischen der Stromdichtefund der elektrischen Feldstérke E:
J=0-E (2.1-1)

Immer dann, wenn der Leitungsstrom nicht gegen den dielektrischen Verschiebungsstrom
vernachldssigt werden kann, missen die Leitfdhigkeiten der Isoliermedien fiir die Feldbe-
rechnung und die Dimensionierung der HGU-Komponenten beriicksichtigt werden.

Jedes Material besitzt eine bestimmte Leitfahigkeit. Diese kann von Material zu Material um
mehrere GroéRenordnungen variieren, abhangig von der chemischen Zusammensetzung
(mikroskopische Betrachtungsweise) und der makroskopischen Struktur. Zur groben Eintei-
lung werden die Stoffe nach Leitern, Halbleitern und Isolatoren unterschieden. Elektrische
Leiter (zum Beispiel Metalle) haben eine hohe Leitfdhigkeit, wohingegen Isolatoren (Isolier-
flussigkeit, feste Isolierung) im Allgemeinen eine sehr geringe Leitfahigkeit aufweisen. Die
Leitfahigkeit von Halbleitern liegt zwischen diesen beiden Stoffgruppen.

Es stellt sich die Frage, auf welche Art und Weise die elektrische Leitfahigkeit von Pressspan
zu erfassen ist. Wie bereits in Kapitel 1.1.3 beschrieben wurde, muss das Isoliersystem mit
Gleichspannung belastet werden, um einen Leitungsstrom zu detektieren. Dies ist erst mog-
lich, wenn sich ein stationarer Zustand im Isoliersystem eingestellt hat. Eine solche Messung
dauert bei Raumtemperatur erfahrungsgemaR mehrere Stunden. Messmethoden der
Leitfahigkeit werden in Kapitel 4.1.1 beschrieben. In der vorliegenden Arbeit werden Leit-
fahigkeiten, die vor Erreichen des stationdren Zustandes ermittelt werden, als scheinbare
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Leitfahigkeiten bezeichnet, weil die gemessenen Strome nicht nur den Leitungsstrom, son-
dern auch Verschiebungs- bzw. Polarisationsstrome enthalten. Dieser Tatsache wird mit
dem Index ,,app” (englisch: apparent) Rechnung getragen.

Kiichler [8] gibt einen Uberblick tiber die Leitfdhigkeiten relevanter Isolierstoffe in der Hoch-
spannungstechnik (siehe Abbildung 2.1-1). Dort wird der Bereich von entionisiertem Wasser
bis zu Gasen angegeben. In dieser Abbildung befinden sich auch die beiden fiir HGU-Kompo-
nenten wichtigen Materialien Isolierél und Pressspan.
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Abbildung 2.1-1: Uberblick tber die elektrischen Leitfahigkeiten fiir verschiedene Isolierstoffe bei Raum-

temperatur, angelehnt an [8]52¢

Leitfahigkeit wird durch bewegliche Ladungstrager verursacht, die unter Kraftwirkung des
elektrischen Feldes beschleunigt und durch Sto8e und Streuprozesse wieder abgebremst
werden. Je mehr Ladungstrager verfligbar sind, die zum Stromtransport beitragen kénnen,
desto hoher ist die Leitfahigkeit. Es wird zwischen verschiedenen Leitungsprozessen unter-
schieden. Auf diese wird in Kapitel 2.2 ndher eingegangen, in welchem auch der Bezug zu
dem in dieser Arbeit verwendeten Isoliermaterial Pressspan geschaffen wird. Bisher wurden
flir Pressspan keine Leitungsprozesse in der Literatur diskutiert.

Die Leitfahigkeiten von Isolierstoffen wurden in der Vergangenheit intensiv gemessen [14],
[31], [32], [33], [34]. Dabei ergab sich, dass sie sehr stark von verschiedenen Parametern
abhangen, beispielsweise von Temperatur, elektrischer Feldstadrke, Belastungsdauer, Was-
sergehalt, Alterungszustand und Vorhandensein von Fremdstoffen bzw. Verunreinigungen.
Auch die Elektrodenanordnung und die Vorbehandlung des Isoliersystems [35] haben einen
Einfluss auf die gemessene Leitfahigkeit.
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In der Literatur findet sich beispielsweise die Idee, die Parametereinflisse Temperatur T,
Feldstarke E und Wassergehalt w auf die elektrische Leitfdahigkeit von festen Isolierstoffen
mittels Exponentialfunktionen nachzubilden [9]:

o(T,E,w) =0y - e@1(T=To) . o@E(E~Eo) . g@w(W—Wo) (2.1-2)

Hierzu werden aus empirischen Messdaten Gewichtungsfaktoren fiir die drei Expo-
nentialfunktionen bestimmt. Beispielsweise gibt Ohshima [36] filir Pressspan einen Wert
von at = 0,0978 K~ fiir den Temperaturkoeffizienten sowie ag = 0,016 mm/kV fiir den
Feldstarkekoeffizienten bei diversen Untersuchungsbedingungen an. Fiir den Wasser-
gehaltskoeffizient a,, finden sich in der Literatur keine belastbaren Werte. Fur
Kabelisoliersysteme werden in der Literatur dhnliche Werte fiir die Temperatur- und Feld-
starkekoeffizienten angegeben [37], obwohl es sich um einen anderen Isolierstoff (hier:
vernetztes Polyethylen) handelt. Diese Werte finden erfolgreich in Simulationen Anwen-
dung [38].

Allerdings beschreiben die mittels Gleichung (2.1-2) ermittelten Abhadngigkeiten nicht die
physikalischen Prozesse im Isolierstoff, sondern sind berechnete Abhadngigkeiten, die je-
weils nur fir die den Funktionen zu Grunde liegenden Versuche mit den jeweiligen Ver-
suchsparametern giltig sind.

Dariiber hinaus kann sich die Leitfdhigkeit im Laufe des Betriebes einer HGU-Komponente
beispielsweise aufgrund von Alterung der Materialien stark verdndern. Diese Anderungen
sind in Gleichung (2.1-2) nicht enthalten und auch nur schwer ermittelbar. Sie bringen eine
Unsicherheit in die Dimensionierung der HGU-Komponenten und in die Frage nach der Re-
lation zwischen Priif- und Betriebsbelastung.

Hier knlipft die Idee an, den spezifischen Widerstand und folglich die elektrische Leitfahig-
keit von Isolierstoffen zu dndern. Ideal waren gleiche Leitwertverhaltnisse kapazitiv (Per-
mittivitdat) und ohmsch (Leitfahigkeit), was bei einem DC-Sprung und im stationaren Fall
denselben Feldzustand und somit keinerlei Raumladungsbildung auf Grenzflachen ergabe
[39]571. Bemiihungen, die elektrische Leitfdhigkeit gezielt einzustellen, haben bisher, zu-
mindest auf dem Gebiet der festen Isolierung aus Zellulose, keinen industriellen Erfolg ge-
habt, auch wenn dies schon seit vielen Jahren versucht wird [39], [40]. Das Hauptproblem
liegt darin, dass ein grundlegendes physikalisches Verstandnis der Leitungsvorgange fehlte
und es papiertechnologisch nicht gelang, Pressspan mit stabilen, modifizierten Eigen-
schaften herzustellen. Dieses Verstandnis ist fir neue technologische Ansatze und fir die
Umsetzung bisheriger und kiinftiger Erkenntnisse in industriell verwertbare Losungen es-
sentiell. Hierzu soll die vorliegende Arbeit einen Beitrag leisten.

Die potenziellen Leitungsprozesse sowie die Polarisationsmechanismen werden in den
Kapiteln 2.2 und 2.3 theoretisch behandelt.
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2.2 Leitungsprozesse

Um das Isolierverhalten von Pressspan und seine relevanten EinflussgroRen zu verstehen,
wird die Boltzmannsche Transportgleichung herangezogen und auf den Pressspan tbertra-
gen. Die potenziellen Leitungsprozesse der lonen-, Elektronen-Loch- und Protonenleitung
werden in den folgenden Kapiteln beschrieben und prinzipielle Abhdngigkeiten erortert.

2.2.1 Boltzmannsche Transportgleichung

In diesem Kapitel wird der Transport von Ladungstrdgern theoretisch betrachtet. Dazu wird
die Boltzmannsche Transportgleichung herangezogen, welche die grundlegende, physikali-
sche Gleichung zur exakten Beschreibung von Transportprozessen ist. Mit ihrer Hilfe ist die
statistische Verteilung von Teilchen in einem Material beschreibbar. Sie wird beispielsweise
fiir die Beschreibung der Teilchenbewegung bei Diffusionsvorgidngen verwendet [41]5714F,
Im Folgenden werden prinzipielle Abhdngigkeiten dieser Transportgleichung betrachtet und
flir das Isoliermaterial Pressspan diskutiert, um eine Vorstellung vom Transportprozess zu
bekommen.

Diese Transportgleichung beschreibt Anderungen einer Gleichgewichtsverteilungsfunktion
von Ladungstragern durch duBere Einwirkungen und durch Stol3- bzw. Streuprozesse. Die
Verteilungsfunktion f ist abhdngig von der Zeit t, dem Ort X und dem Impuls k: f(t x, E).
Die im Rahmen dieser Arbeit mittels der PDC-Methode (englisch: Polarisation / Depolari-
sation Current, PDC) durchgefiihrten Messungen (siehe Kapitel 4.1.1) detektieren die Leit-
fahigkeit zeitabhingig. Deshalb ist eine zeitliche Anderung der Verteilungsfunktion

interessant. Diese wird durch die totale Zeitableitung 2—]; beschrieben:

df of Jd , - Jd - -
— == —x-Va: —k-V= 2.2-1
dt (at)+(atx V’Cf>+<atk ka) ( )
d/0x 0/0k,
mitVz f = | 8/0y | fund Vg f = | 0/0ky | f, wobei V den Nabla-Operator bezeichnet.
d/0z d/0k,
Mit %55 = ¥ und %l_c) =% in Gleichung (2.2-1) ergibt sich die Boltzmannsche Transport-

gleichung:

)+ 052+ (5-551)= (L) 22

Gleichung (2.2-2) beschreibt das Systemverhalten eines Stoffes, wenn Krafte auf das System

wirken. Die einzelnen EinflussgroRen befinden sich in den jeweiligen Termen dieser
Gleichung.
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Die Funktion f beschreibt beispielsweise die Verteilung von Elektronen in einem Festkor-
per, in dem Elektronen zur Leitfahigkeit beitragen, gemall der Fermi-Dirac-Statistik. Hier
sind bereits prinzipielle Abhdngigkeiten, wie zum Beispiel die Temperaturabhangigkeit, ent-
halten.

Der erste Term der Gleichung (2.2-2) beschreibt eine explizite zeitliche Anderung der Ver-
teilungsfunktion. Dies ist der Fall, wenn beispielsweise Ladungstrager zu unterschiedlichen
Zeiten in das System eingebracht werden oder Ladungstrager zeitabhangig abgezogen wer-
den. Somit andert sich die Verteilungsfunktion zeitlich.

. 0 . . L I . . .
Fura—j: = 0 befindet sich das System in einem stationdren Zustand. Die Verteilungsfunktion

andert sich somit zeitlich nicht. Dies bedeutet jedoch nicht zwingend, dass die Ladungstra-
ger in Ruhe sein missen. Fiir den Fall, dass sich genauso viele Phasenraumpunkte, d. h.
Ladungstrager mit einem bestimmten Ort und Impuls, in ein Phasenraumelement (anderer
Ort und Impuls) hineinbewegen, wie Phasenraumpunkte dieses Element verlassen, ist die

Bedingung% = 0 ebenfalls erfillt. FUrZ—]; # 0 andert sich folglich die Verteilung im Phasen-

raum. Dies hat aber nicht zwingend etwas mit der Anzahl an Ladungstragern zu tun.

Der zweite Term der Gleichung (2.2-2), der Driftterm, beschreibt die Anderung der
Verteilungsfunktion mit dem Ort. Falls im Festkdrper ortsabhdngige Ladungstrager-
konzentrationen auftreten (zum Beispiel durch Materialinhomogenitiaten oder Metall-
Isolator-Kontakt), kommt es zu einer Bewegung der Ladungstrdger und damit zu einer
Driftgeschwindigkeit V. Mit diesem Term kénnen Diffusionsprozesse beschrieben werden,
die proportional zur Anderung der Ladungstrigerkonzentration sind. Die Temperaturab-
hangigkeit der Verteilungsfunktion flhrt zu einer Driftgeschwindigkeit der Ladungstrager,
falls im Material ein Temperaturgradient auftritt.

Bei dem dritten Term der Gleichung (2.2-2), dem Feldterm, handelt es sich um den Einfluss
eines duBeren Feldes (zum Beispiel eines elektrischen Feldes), beschrieben durch die

Kraft 13, die zu einer Beschleunigung von Ladungstragern fiihrt. In der Gleichung wird mit

dem Symbol # das reduzierte Plancksche Wirkungsquantum bezeichnet. Die Kraft F auf ei-
nen Ladungstrager, beispielsweise auf ein Elektron mit der Elementarladung e, kann durch

ein elektrisches Feld E und durch ein magnetisches Feld B verursacht werden:
F=e(E+7xB) (2.2-3)

Der Term auf der rechten Seite von Gleichung (2.2-2) heil3t StoRterm und tragt der Veran-
derung der Verteilungsfunktion aufgrund von StoRRen (elastisch, inelastisch), beispielsweise
veranlasst von der Streuung der Elektronen an Gitterdefekten oder Gitterschwingungen
(Phononen), Rechnung.
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Im Folgenden erfolgt eine qualitative Ubertragung dieser prinzipiellen Abhingigkeiten auf
das Isoliersystem aus impragniertem Pressspan und auf die durchgefiihrten elektrischen
Messungen:

Bei den Experimenten in dieser Arbeit wird ein Spannungssprung auf das Isoliersystem ge-
geben, weshalb sich nach einem kurzen Einschwingvorgang makroskopisch ein stationares
elektrisches Feld einstellt, welches sich mit der Zeit nicht mehr dandert. Der Feldterm ver-
einfacht sich deshalb, da der Einfluss eines Magnetfeldes in erster Naherung vernachlassigt
werden kann.

Zwar werden Messungen bei unterschiedlichen Temperaturen durchgefihrt, jedoch wird
eine ausreichend bemessene Zeit zur Einstellung von Temperaturen verwendet, damit eine
homogene Temperaturverteilung im Pressspan vorliegt. Somit kann eine von Temperatur-
gradienten veranlasste Drift der Ladungstrager ausgeschlossen werden.

Dennoch kann der Driftterm nicht vernachlassigt werden, da sich aufgrund der inhomo-
genen Materialprobe Ladungstragerkonzentrationen ortlich unterscheiden. AuBerdem
fihrt der Driftterm dazu, dass sich zwischen Metallelektrode und Isolator ein Kontaktwider-
stand ausbilden kann.

Inhomogene Injektionsprozesse an den Elektroden aufgrund von Elektrodenrauigkeiten be-
wirken eine zeitliche und ortliche Veranderung der Verteilungsfunktion von Ladungstragern
und beeinflussen somit den Feldterm sowie den Driftterm und damit den gemessenen zeit-
abhangigen Gesamtstrom. Die Injektionsprozesse an den Elektroden sind beispielsweise
durch die Fowler-Nordheim-Gleichung beschreibbar [42].

Diese prinzipiellen Abhangigkeiten zeigen die Komplexitat der Transportprozesse durch ei-
nen lsolator, die durch injizierte Ladungstrager und durch solche, die im Materialvolumen
generiert werden, hervorgerufen werden. Zusatzlich wird die Situation durch inhomogene
Proben (Faser- und Hohlraumvolumen) kompliziert, wodurch eine theoretische Beschrei-
bung der stattfindenden Prozesse nur bedingt moglich scheint.

In den Kapiteln 2.2.2, 2.2.3 und 2.2.4 werden verschiedene Ladungstrdagerarten naher
betrachtet und auf ihr Vorkommen fiir das in dieser Arbeit betrachtete System eines
impragnierten Pressspans bezogen.

2.2.2 lonenleitung

Wenn die Leitung durch einen Isolierstoff auf lonen beruht, wird dieser Vorgang
lonenleitung genannt. lonen sind geladene Atome, Molekiile oder Cluster, welche die
Ladungsmenge @ tragen. Diese ist ein Vielfaches n der Elementarladung e. Nach Anlegen

eines elektrischen Feldes E an eine Isolieranordnung wirkt auf die lonen eine Kraft F:

F=Q-E=n-e-E (2.2-4)
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Diese Kraft flihrt dazu, dass die lonen unter dem Einfluss des elektrischen Feldes entspre-
chend der Polaritat ihrer Ladung zur Kathode bzw. Anode transportiert werden, falls sie frei
beweglich und nicht an ein Molekil gebunden sind.

lonentransport fordert also das Vorhandensein von freien lonen bzw. die lonisierung von
Atomen oder Molekiilen. Dies ist beispielsweise flr FlUssigkeiten wie Mineraldl gegeben
[14], [43], das im Rahmen dieser Arbeit als Impragnierfllssigkeit verwendet wird. Fir gas-
impragnierten Pressspan ist lonentransport kaum vorstellbar, da aufgrund der chemischen
Zusammensetzung und der Bindungen im Pressspan keine freien lonen vorhanden sind
(vergleiche Kapitel 1.2.2). Deshalb wird die lonenleitung im Weiteren in Flissigkeiten
betrachtet.

Einerseits fihrt die auf die lonen einwirkende Kraft zu einer lonenbeschleunigung. Anderer-
seits unterliegt die Bewegung in einer viskosen Flissigkeit einer Reibungskraft ﬁReib, die
gemaR dem Stokesschen Gesetz proportional zur Geschwindigkeit ¥ der lonen ist und der
beschleunigenden Kraft des elektrischen Feldes entgegen wirkt. Hier gehen des Weiteren
der lonenradius r und die temperaturabhdngige Viskositat der Fllssigkeit 7 ein. Diese
Stokes-Reibung betragt:

ﬁReib =—6mn-r- v (2.2-5)

Wenn die beschleunigende Kraft ﬁ, die aufgrund des elektrischen Feldes entsteht, betrags-

malig gleich der Stokesschen Reibungskraft ﬁReib ist, stellt sich eine Gleichgewichtsdrift-
geschwindigkeit der lonen Up ¢ ein:

F + Freip = 0 (2.2-6)
. n-e-E
Uprift = 67r—nr (2.2-7)

Diese Driftgeschwindigkeit ist also unter anderem abhangig von der Ladung der lonen, vom
angelegten elektrischen Feld und von der Viskositat der Fllssigkeit, welche eine material-
abhdngige GroRe ist.

Die durch das elektrische Feld gerichtete Bewegung der lonen ist tiberlagert von einer sta-
tistischen Brownschen Molekularbewegung, welche durch die kinetische Energie der lonen
aufgrund der Temperatur der Flissigkeit zustande kommt. Die lonen stoBen mit Molekilen
der Flussigkeit und mit anderen lonen zusammen und werden dadurch von ihrem Kurs in
Richtung der Elektroden abgelenkt. Die reale Geschwindigkeit der einzelnen lonen ist des-
halb deutlich groBer als die durch die Driftbewegung in einem elektrischen Feld beobach-
tete Geschwindigkeit.
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Driftgeschwindigkeit Up ¢ und elektrische Feldstérke E hangen UGber einen Faktor, die Be-
weglichkeit der lonen p, zusammen:

Uprife = M - E (2.2-8)

Die Beweglichkeit der lonen ist keine Konstante, sondern unter anderem von der lonenkon-
zentration und der chemischen Natur der librigen, anwesenden lonen abhangig. Haufig wird
fur Isolierflissigkeiten eine Hauptionensorte angenommen, deren Beweglichkeit in der
Literatur mit 1072 — 1077 m?/Vs angegeben wird [33], [43], [44].

Die Zeit, die ein lon benétigt, um bei einem angelegten elektrischen Feld E die Gegen-
elektrode zu erreichen, wird als Transitzeit T bezeichnet. Sie berechnet sich aus dem Drift-
weg d und der lonenbeweglichkeit u wie folgt:

d

F (2.2-9)

T =

Nun stellt sich die Frage nach der Erzeugung von lonen. Hierfiir gibt es nach Alj et al. [14]
prinzipiell zwei Mdéglichkeiten. Das Verhalten wird im Folgenden anhand von Elektronen
exemplarisch fiir eine Metallkathode beschrieben.

Einerseits konnen Elektronen an der Grenzschicht zwischen Metallelektrode und Flissigkeit
aus der Elektrode in die Flussigkeit injiziert werden. Diese lagern sich an bisher neutrale
Molekile an und erzeugen so ein entsprechendes lon. Diese lonen bilden eine Raumla-
dungszone in unmittelbarer Nahe zu der Injektionselektrode, da die Injektion schneller ist
als die Drift der lonen zur Gegenelektrode. Erst wenn sie diese Raumladungszone verlassen,
tragen sie zum Ladungstransport durch die Flissigkeit bei [14].

Andererseits werden aufgrund eines angelegten elektrischen Feldes lonen aus neutralen,
im Volumen der Flissigkeit vorhandenen lonenpaaren gebildet, die zuerst noch gebunden
sind [43]. Im Anschluss werden diese lonen mit entgegengesetzter Polaritdat voneinander
getrennt [14], was als Dissoziation bezeichnet wird.

Fiir den Fall des 6limpragnierten Pressspans kann lonenleitung, zumindest in den olgefiill-
ten Volumina des Isolierstoffs, zum Ladungstragertransport beitragen. Dabei sind beide
Erzeugungsarten der lonen denkbar.

2.2.3 Elektronenleitung

Bei der Elektronenleitung tragen Elektronen zum Ladungstransport bei. Elektronenleitung
durch freie Elektronen, welche nicht an Atome gebunden, sondern ionisiert sind, ist in FlUs-
sigkeiten erst bei sehr hohen Feldstarken denkbar [14]. Ansonsten werden diese an Mole-
kiile gebunden und es bewegt sich somit nicht das Elektron, sondern das lon durch die
FlUssigkeit.
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Eine Elektronenleitung in Energiebandern kommt allerdings in kristallinen Festkdrpern vor.
Wie bei Metallen werden Elektronen im Leitungsband transportiert. Dieses Band kann
schon teilweise mit Elektronen besetzt sein (vergleiche Abbildung 2.2-1).

Die Fermienergie Er beschreibt denjenigen Energiezustand, den Elektronen im betrachteten
System und in dessen Grundzustand maximal haben kénnen. Die bendétigte Energie E, um
ein Elektron in ein hoheres Energieniveau zu bringen, in dem es dann zum Ladungstransport
beitragt, ist im Fall von Metallen gering. Es gibt keine Bandliicke zwischen besetzten und
unbesetzten Zustanden und die Elektronen knapp liber der Fermikante tragen zum La-
dungstransport bei. Die Energie fir diesen kleinen ,,Sprung” liefert bereits die Umgebungs-
temperatur. Auf eine detaillierte Herleitung und Darstellung der Energiebander wird im
Rahmen dieser Arbeit verzichtet und stattdessen auf die Literatur [45] verwiesen.

Anmerkung: Metalle miissen nicht zwingend ein teilweise besetztes Leitungsband haben. Es ist auch eine

Uberlappung von Valenz- und Leitungsband moglich [46], woraus ebenfalls die hohe elektrische Leitfdhigkeit
resultiert.

cr|- ok - b - - - -+ e 2

Metall Halbleiter Isolator

Abbildung 2.2-1: Energiebander fir die Stoffklassen Metall, Halbleiter und Isolator schematisch neben-
einander dargestellt. Mit Elektronen besetzte Zustande sind blau eingeférbt, unbesetzte Zustiande weil3. L
steht fiir Leitungsband, V fiir Valenzband und E¢ fiir Fermienergie.

Der Ladungstransport in Halbleitern erfolgt auch mittels elektronischer Prozesse. Im Rah-
men der vorliegenden Arbeit werden darunter Transportprozesse verstanden, an denen
Elektronen beteiligt sind. Das Valenzband und das Leitungsband beriihren oder iberlappen
einander nicht. Es gibt eine Bandliicke zwischen diesen beiden Energiebandern. Das Valenz-
band ist ganz mit Valenzelektronen gefillt (blau). Das Leitungsband ist leer (weiB). Durch
das Zufiihren von Energie (zum Beispiel in Form von Photonen) werden Valenzelektronen
in das hohere Energieniveau des Leitungsbandes gehoben und es entstehen Lécher im
Valenzband. Die so erzeugten Elektronen-Loch-Paare kdnnen beim Anlegen einer Spannung
zum Ladungstransport beitragen.

Der prinzipielle Unterschied zum Isolator, wie er in dieser Arbeit betrachtet wird, ist die Lage
und die GroRe der Bandliicke zwischen den beiden Bandern. Bei kristallinen Isolatoren ist
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die Bandliicke zwischen Valenz- und Leitungsbandkante relativ groB. Als Richtwert kann
eine GrofRe der Bandliicke von mehr als 2,6 eV genannt werden [45]. Elektronen kdnnen
nicht ohne Weiteres Uiber diese Bandliicke gehoben werden. Die thermische Energie ist da-
fir zu gering. Um ein Elektron in das Leitungsband anzuregen, ist folglich eine sehr hohe
Energie notig. Diese kann nicht durch thermische Energie aufgebracht werden, da die not-
wendige Temperatur um GroéBenordnungen Uber der Zersetzungstemperatur von Press-
span liegt.

Im Folgenden wird die chemische Struktur des Pressspans betrachtet und auf Moglichkeiten
der Elektronen-Loch-Leitung hin untersucht:

Pressspan ist kein homogenes, kristallines Material mit definierten Strukturen. Somit sind
auch keine scharfen Bandkanten von Valenz- und Leitungsband gegeben, da diese die Folge
einer kristallinen Struktur sind. Vielmehr existiert eine Vielzahl von lokalen , Haftstellen”
(englisch: Electronic Traps), von denen sich die meisten in der Gegend der Bander (flache
Haftstellen) befinden. Einige liegen allerdings auch in der Verarmungszone, die in Analogie
zum Transport in Bandern als Bandliicke bezeichnet wird. Es handelt sich dort um tiefe Haft-
stellen. Abbildung 2.2-2 zeigt schematisch die Energiezustande in nichtkristallinen, poly-
meren Isolatoren.

Des Weiteren konnen quantenmechanische Tunneleffekte vorkommen, bei denen sich
Elektronen zwischen zwei lokalisierten Haftstellen bewegen und damit zum Ladungstrans-
port beitragen, auch wenn die Energie des Elektrons kleiner ist als die Potential- bzw.
Energiebarriere zwischen diesen beiden Zustanden. Zusatzlich kann es einen Ladungstrans-
port von Elektronen durch Hopping-Prozesse geben, zum Beispiel wenn Ladungstrager ther-
misch Uber die Potentialbarriere angeregt werden. Elektronen bewegen sich in diesem Fall
nicht kontinuierlich durch das , Leitungsband®, sondern ,hiipfen“ von Atom zu Atom bzw.
von Molekil zu Molekdil.

A_—_——:——— === |okale
— Haftstellen

Bandliicken-

- mitte

- —__ - _ — lokale
— —— _ Haftstellen

Abbildung 2.2-2: Lokalisierte Energiezustande im nichtkristallinen, polymeren Isolator, angelehnt an [47]
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Nun werden zwei unterschiedliche chemische Bindungsarten (o-Bindung, m-Bindung) naher
betrachtet. In den Ketten der Zellulose und auch bei den Hemizellulosen sind Atome (ber
kovalente Einfachbindungen miteinander verknipft. Die Elektronen sind an die beiden
Bindungspartner gebunden und dort lokalisiert (o-Elektronen). Wenn allerdings Doppel-
bindungen oder sogar konjugierte Doppelbindungen auftreten, gibt es eine Anzahl an
Elektronen (m-Elektronen), die nicht nur zwei Bindungspartnern zuzuordnen sind. Diese
Elektronen sind delokalisiert und somit weniger stark gebunden. Allerdings ist bei dieser
Bindungsart die rdumliche Ausdehnung des Elektronensystems wichtig, da innerhalb dieses
Systems die Elektronen gut transportiert werden kénnen [48]. Wenn in einem Molekiilver-
band die Orbitale, in denen sich die m-Elektronen bewegen, liberlappen, ist ein Elektronen-
transport von einem Molekiil zum nachsten moglich. Da die Pressspankomponente Lignin
aus einem Kohlenstoffsechsring mit delokalisierten Elektronen (m-Elektronen) besteht (ver-
gleiche Kapitel 1.2.2), ist die Elektronen-Loch-Leitung im Isolierstoff Pressspan ein relevan-
ter Leitungsprozess.

2.2.4 Protonenleitung

Wie bereits in Kapitel 1.2.2 erwdahnt wurde, besitzt der Isolierstoff Pressspan eine Vielzahl
von Hydroxygruppen (OH-Gruppen). Diese konnen miteinander wechselwirken und da-
durch Wasserstoffbricken ausbilden. Diese Eigenschaft des Pressspans flhrt zu einem wei-
teren potenziellen Leitungsprozess, der Protonenleitung.

Wie schon der Name sagt, werden bei der Protonenleitung keine Elektronen transportiert,
sondern Protonen (H"). Das Vorhandensein von Protonen im lIsolierstoff ist durch die
Autoprotolyse zu erklaren. Dabei zerfallt Wasser (H,0) in einer Gleichgewichtsreaktion zu
Oxoniumionen (H;0%) und Hydroxidionen (OH™):

2H,0 & H;0* + OH™ (2.2-10)

Neben den Hydroxygruppen, die Protonen fir den Leitungsprozess in (trockener) Zellulose
zur Verflgung stellen [49], kénnen auch die Sduregruppen, die in Hemizellulosen vorhanden
sind [50], Protonen im Isolierstoff liefern.

Beim Oxoniumion (H;07) handelt es sich um ein Wassermolekiil, welches ein Proton (H*)
aufgenommen hat. Dieses ,,liberschiissige” Proton wird nun durch Anlegen eines elektri-
schen Feldes durch den Isolierstoff transportiert. Um das Gleichgewicht aufrecht zu erhal-
ten (siehe Gleichung (2.2-10)), werden stetig Protonen im Pressspanvolumen nachgebildet.
Das Proton wird schlieBlich an der Gegenelektrode durch injizierte Elektronen (e ™) neutra-
lisiert, wobei dimerisierter Wasserstoff (H,) entsteht:

2H* +2e” > H, (2.2-11)
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Der Nachweis von Wasserstoff ist ein Indiz, dass es sich beim betrachteten Leitungsprozess
um die Protonenleitung handelt. Dies ist Murphy [49] gelungen. Allerdings berichten andere
Autoren von der Schwierigkeit, die unterschiedlichen Effekte, die eine Wasserstoffproduk-
tion hervorrufen, voneinander zu trennen [51].

Der Protonentransport ist mit dem GrotthulR-Mechanismus beschreibbar. Demnach
wandern Protonen schneller durch eine wassrige Losung als andere lonen. Der GrotthuR-
Mechanismus ist in Abbildung 2.2-3 schematisch dargestellt [51]. Im Detail ist er Gegen-
stand der Forschung [52], [53].

Abbildung 2.2-3: Prinzipieller Ablauf des GrotthulR-Mechanismus. Durch ,,Umklappen” von Bindungen kann
Ladung transportiert werden.

Das Proton hat eine knapp 2000fach grofRere Masse im Vergleich zu einem Elektron und
damit eine kleinere Beweglichkeit. Allerdings wird bei der Protonenleitung nicht das eigent-
liche Proton transportiert, sondern es werden Wasserstoffbriickenbindungen geldst und
neu geknlipft [54]. Dadurch scheinen die Bindungen ,umzuklappen®, Elektronen verschie-
ben sich und die Ladung wird sehr schnell durch den Isolierstoff transportiert. Ein Proton
bzw. ein Elektron muss nicht durch den ganzen Isolierstoff hindurch transportiert werden,
sondern nur bis zur ndchsten Bindung (vergleiche Abbildung 2.2-3).

In der Literatur wird die Protonenleitung bei verschiedenen Materialien, unter anderem bei
Biopolymeren [51] wie der Zellulose erwahnt [49]. Vermutlich kommt es nicht auf die
absolute Anzahl an Wasser und Wasserstoffbriickenbindungen an, sondern auf einen
durchgangigen Kanal von Wassermolekilen und Wasserstoffbriickenbindungen. Aus der
Textilindustrie sind Forschungsarbeiten veréffentlicht, die einen elektrolytischen Prozess als
Leitungsprozess in Zellulose formulieren, ahnlich wie er in Wasser und in Eis vorkommt [55].
Fir diese beiden Falle ist die Protonenleitung bereits nachgewiesen.

2.3 Polarisationsmechanismen

Nach einer kurzen Einflihrung in die Polarisation von Isolierstoffen werden in den folgenden
Kapiteln die Polarisationsmechanismen Elektronen-, lonen-, Orientierungs- und Grenz-
flachenpolarisation erklart. Einige dieser Mechanismen sind bei den im Rahmen dieser Ar-
beit durchgefiihrten Messungen detektierbar.
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2.3.1 Einfiihrung

Bei der Messung der Leitfahigkeit von Isolierstoffen (siehe Kapitel 4.1.1) werden nicht nur
Leitungsvorgange, sondern auch Polarisationsmechanismen detektiert. Polarisation bewirkt
eine Ladungsspeicherung im Material. Erst wenn die Polarisation abgeklungen ist, sind nur
noch Leitungsvorgange messbar.

Bei der Diskussion von Leitungsprozessen werden immer Bewegungen von Ladungstragern
durch den Isolierstoff betrachtet. Diese Ladungstrager konnen lonen, Elektronen (Lécher)
oder Protonen sein. Im Fall von Polarisation handelt es sich meist um ortsfest gebundene
Ladungstrager. Erfahren diese Ladungstrager aufgrund des angelegten elektrischen Feldes
eine Kraft, dann werden sie gegeneinander verschoben bzw. ein Stiick weit durch den Iso-
lierstoff transportiert, aber nicht vollstandig bis zur Gegenelektrode. Letzteres ware wieder
ein Leitungsprozess im eigentlichen Sinne.

Es gibt verschiedene Polarisationsmechanismen. Deshalb wird zuerst eine kurze Einflihrung
in die Wirkungsweise und Begrifflichkeit gegeben, um im Weiteren die unterschiedlichen
Polarisationsmechanismen explizit zu diskutieren.

Wie bereits in Kapitel 1.1.3 erwdhnt wurde, ist die Permittivitat im Vakuum &, die Propor-

tionalitatskonstante zwischen der Verschiebungsdichte D und der elektrischen Feldstarke E
und ist eine Naturkonstante:

Dy, = ¢, E, (2.3-1)

Ein dulReres elektrisches Feld richtet die permanenten Dipole aus. AuRerdem verschiebt es
Ladungsschwerpunkte gegeneinander, was zu sogenannten induzierten Dipolen fihrt. Per-
manente, orientierte Dipole und induzierte Dipole wirken dem duBeren elektrischen Feld
entgegen und schwachen das Gesamtfeld ab. Die dielektrische Verschiebungsdichte hinge-
gen bleibt konstant, wenn angenommen wird, dass die Ladung auf den Elektroden konstant
bleibt.

Somit kommt zu Gleichung (2.3-1) ein weiterer Term P hinzu, der elektrische Polarisation

bzw. Polarisationsfeld genannt wird. Er ist dem angelegten elektrischen Feld E proportional
und zeigt in die gleiche Richtung. Es ergibt sich fir die gesamte Verschiebungsdichte im Iso-
lierstoff:

D=¢ FE+P (2.3-2)

Der Vektor P kann als derjenige Anteil der Verschiebungsdichte D interpretiert werden, fir

den das elektrische Feld E durch die polarisierten Ladungen kompensiert wird [8].
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ZweckmaRigerweise werden die Polarisationseigenschaften in einem Faktor &, zusammen-
gefasst, der als relative Permittivitat des Dielektrikums bezeichnet wird, und es wird deshalb
definiert:

D= £ & E (2.3-3)

Diese relative Permittivitat ist allerdings keine Konstante, sondern beispielsweise von
Material, Temperatur und Frequenz des angelegten Feldes abhangig. Die relativen Permitti-
vitdten der in dieser Arbeit verwendeten Isolierstoffe liegen zwischen €, = 1 fiir Gase (zum
Beispiel Luft) und &, = 6,1 fir Zellulosefasern [56]>%21. Je nach Impragniermedium des
Pressspans und je nach Volumenanteil der Impragnierung nimmt die relative Permittivitat
des Systems aus Fasern und Impragnierung Werte zwischen 3 und 5 [56], [57] an.

Im Folgenden wird eine Ubersicht tiber die verschiedenen Polarisationsmechanismen von
Isolierstoffen gegeben. Die einzelnen Mechanismen werden beziiglich ihres physikalischen
Hintergrunds separiert und qualitativ erlautert. Einige der Polarisationsmechanismen kon-
nen anschaulich anhand von Formeln dargestellt werden. Die Gesamtpolarisation ﬁgesamt

setzt sich aus der Addition aller Polarisationsmechanismen ﬁi zusammen, die im jeweils be-
trachteten Material unter den jeweils betrachteten Bedingungen auftreten:

Pgesamt = z P; (2.3-4)
i
Fir tiefergehende Herleitungen wird auf die Literatur [45], [58] verwiesen.

2.3.2 Elektronenpolarisation

Ein Atom besteht aus dem Atomkern und der Atomhiille. Der Kern beinhaltet geladene Teil-
chen (Protonen) und neutrale Teilchen (Neutronen) und ist somit positiv geladen. In der
Atombhdiille befinden sich negativ geladene Teilchen, die Elektronen. Wirkt nun ein elektri-
sches Feld auf das Atom, so kommt es zu einer Deformation, da sich der Schwerpunkt der
negativen Elektronenhille gegen den positiven Kern verschiebt. Abbildung 2.3-1 zeigt sche-
matisch die Elektronenpolarisation (EP).

3l

Abbildung 2.3-1: Elektronenpolarisation
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Diese Verschiebung aus dem Gleichgewichtszustand ist mittels der Kraftwirkung auf das
Atom aufgrund des elektrischen Feldes und mittels der riicktreibenden Kraft aufgrund der
Verschiebung der Elektronenhiille gegeniiber dem Atomkern berechenbar. Der Atomkern
wird infolge der gréBeren Masse im Vergleich zur Elektronenwolke in erster Naherung nicht
verschoben. Umso groRer diese Verschiebung der Elektronenwolke ist, desto starker wird
der Werkstoff polarisiert. Fasching [45] zeigt, dass die Elektronenpolarisation formal durch
die Konzentration der Atome n, den Radius der Elektronenhiille r, sowie das angelegte

elektrische Feld E beschreibbar ist:
Pep =n-4me, 13- E (2.3-5)

Diese Art der Polarisation lauft wegen der kleinen Masse der Elektronen in sehr kurzen Zei-
ten ab. In der Literatur finden sich hier Werte zwischen 101 s und 104 s [59]. Da die Elek-
tronen in solch kurzen Zeiten auf die Verdanderung des elektrischen Feldes reagieren, ist
diese Art der Polarisation in den in Kapitel 6 durchgefiihrten Leitfahigkeitsmessungen nicht
erfassbar. Die Strome werden aufgrund des Messprinzips der PDC-Methode erst ab einer
Sekunde nach Zuschalten der Spannung detektiert.

2.3.3 lonenpolarisation / Gitterpolarisation

Werden Atome unterschiedlicher Polaritat in einem Molekil oder im Kristallgitter bei ange-
legtem elektrischen Feld gegeneinander verschoben, so wird von lonenpolarisation oder
Gitterpolarisation gesprochen. Abbildung 2.3-2 veranschaulicht diesen Polarisationsmecha-
nismus anhand von regelmafRig angeordneten lonen im zweidimensionalen Kristallgitter.
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Abbildung 2.3-2: lonenpolarisation / Gitterpolarisation, regelméRiges Kristallgitter links, verschobene lonen

CRONC
ORCNO
CRONC

rechts

Auch diese Verschiebung der lonen im Gleichgewicht zwischen der Kraftwirkung und der
ricktreibenden Kraft ist als induziertes Dipolmoment zu beschreiben. Fasching [45] stellt
folgende Gleichung fiir die lonenpolarisation (IP) auf:

PIP =n:-—-: E (2.3'6)
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Dabei ist n die Konzentration, k;p eine Konstante, welche u.a. die Kristallstruktur, den

lonenabstand und die Bindungsenergie beriicksichtigt, @ die Ladung des lons und E das
angelegte elektrische Feld.

Dieser Polarisationsmechanismus ist zwischen 10** s und 10! s [59] abgeschlossen und so-
mit bei den in dieser Arbeit durchgefiihrten experimentellen Untersuchungen ebenso nicht
detektierbar.

2.3.4 Orientierungspolarisation

Befinden sich im Isolierstoff permanente Dipole wie zum Beispiel polare Molekiile, polare
Molekilgruppen oder polare Partikel, so werden sie durch Anlegen eines elektrischen
Feldes ausgerichtet. Dies wird als Orientierungspolarisation (OP) bezeichnet und ist in
Abbildung 2.3-3 dargestellt.
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Abbildung 2.3-3: Orientierungspolarisation, ungeordnete Dipole links, ausgerichtete Dipole rechts

Es missen wiederum zwei Krafte betrachtet werden: Einerseits die Kraft auf die permanen-
ten Dipole aufgrund des elektrischen Feldes und andererseits die riicktreibende Kraft, wel-
che aufgrund der thermischen Energie zustande kommt, die eine Gleichverteilung der
Dipole anstrebt. Die Orientierungspolarisation ist nach Fasching [45] wie folgt beschreibbar:

(2.3-7)

Dabei bezeichnet n die Konzentration, p das jeweilige Dipolmoment, welches abhingig vom

Winkel zwischen permanentem Dipol und angelegtem elektrischen Feld E ist, kg die Boltz-
mann-Konstante und T die Temperatur. Auf die Herleitung wird an dieser Stelle verzichtet
und stattdessen auf Fasching [45] verwiesen.

Bei diesem Polarisationsmechanismus wechselwirken Molekiile oder ganze Molekilgrup-
pen mit dem angelegten elektrischen Feld und die Relaxationszeit betragt in der Regel zwi-
schen 101! und 107 s [46].

Ein typisches polares Molekdl ist Wasser, welches in Isolierstoffen auf Zellulosebasis wie
dem hier untersuchten Pressspan enthalten ist. Je nach Trocknungsgrad kann die Menge
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der gebundenen Wassermolekile variieren. AuRerdem besitzen Zellulose und Hemizellu-
losen eine grofRe Anzahl an OH-Gruppen, die mehr oder weniger freie, rotierbare, perma-
nente Dipole sind [60]. Wenn ein elektrisches Feld auf eine OH-Gruppe wirkt, greift an
beiden Enden des Dipols eine Kraft an, die ein Drehmoment hervorruft und damit eine Aus-
richtung der OH-Gruppe bewirkt. Allerdings muss beachtet werden, dass im Pressspan nicht
nur freie OH-Gruppen vorkommen, sondern auch viele dieser OH-Gruppen eine Wasser-
stoffbriickenbindung zum Nachbarzellulosestrang oder zu Wasser eingehen. Somit kdnnen
diese Bindungen die Orientierung der Dipole behindern.

Beigert [59] gibt bendtigte Zeiten fir die Ausrichtung dieser permanenten Dipole zwischen
10 s bis 102 s fur Wasser an. Im Vergleich zu anderen polaren Molekilen oder Molekil-
gruppen ist das relativ lang. Die Ausrichtungsdauer fiir OH-Gruppen ist von der Lage im
Molekil und den benachbarten Molekiilen und Bindungen abhangig. Die genaue Orientie-
rung aller Dipole in einem lIsolierstoff ist nur schwer vorhersagbar [58]. Somit kann die
Orientierungspolarisation im Vergleich zur Elektronen- und lonenpolarisation in den in die-
ser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen prinzipiell eine Rolle spielen.

2.3.5 Grenzflachenpolarisation

Isolierstoffe sind nicht vollig homogen. Die Pressspanfaser ist beispielsweise nur in grober
Naherung zylinderférmig. In Wirklichkeit gibt es entlang der Faser Orte mit groRerem und
mit kleinerem Faserdurchmesser und damit mit unterschiedlichen Widerstandswerten. Es
gibt Stellen im Pressspan, die begrenzend fiir die Leitfahigkeit wirken und an denen sich
Ladungstriager anhiufen. Der Ubergang von einer Faser auf die nichste kann ebenfalls als
geanderter Widerstand beschrieben werden.

Makroskopisch betrachtet besteht das Isoliermaterial Pressspan aus Einzelfasern und einem
Impragniermedium (zum Beispiel Mineral6l). Hier treten Grenzflachen auf: Ladungstrager
im Ol driften aufgrund des angelegten elektrischen Feldes zu den Gegenelektroden, errei-
chen diese aber meist nicht, da eine Pressspanfaser frither oder spater den Weg versperrt.
Somit kommt es zur Ladungstrageranhdufung an den Grenzflachen Flissigkeit zu Feststoff,
was als Grenzflachenpolarisation bezeichnet wird. Abbildung 2.3-4 verdeutlicht die Grenz-
flachenpolarisation, bei der driftende Ladungstrager an Barrieren gestaut werden.
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Abbildung 2.3-4: Grenzflachenpolarisation

Dabei ist das Laden von hochohmigen Pressspanfasern liber niederohmige Olkanéle in guter
Naherung mit dem Laden eines Kondensators vergleichbar. Da die geometrischen Verhalt-
nisse im Pressspan nicht ausreichend bekannt bzw. zu komplex sind, ist eine analytische
Beschreibung der Grenzflachenpolarisation nur bedingt moglich.

Die Zeiten zur Ausbildung der Grenzflichenpolarisation betragen zwischen 102 s und 10*s
[59] oder mehr. Diese Zeiten passen zu den empirischen Beobachtungen, dass sich wahrend
der Leitfahigkeitsmessungen an Isoliersystemen oft (ber mehrere Stunden abklingende
Strome zeigen. Somit scheint dieser Polarisationsmechanismus der dominanteste fiir Press-
spanisolierungen zu sein.

2.4 Modellbildung

Die Modellbildung soll das theoretische Wissen tber den Isolierstoff Pressspan in Modellen
abbilden und mittels Simulation das Verstandnis von Leitungsprozessen und Polarisations-
mechanismen erweitern. Hier werden die beiden prinzipiellen Modellbildungsverfahren der
Feldsimulation und der Netzwerksimulation beschrieben.

2.4.1 Allgemeines

Die Verbindung von dielektrischen Messungen mit Modellen stellt eine geeignete Moglich-
keit fur eine Optimierung von Isoliersystemen dar. Messdaten bilden die Grundlage, um
dielektrisches Materialverhalten mit physikalischen Vorstellungen zu erklaren. Die physika-
lischen Phanomene wie Leitungsprozesse und Polarisationsmechanismen kénnen danach in
ein vereinfachtes Modell des Isoliersystems gebracht werden. AnschlieRend wird das Mo-
dell wiederum mit den Messungen verifiziert. Es deckt nun die betrachteten EinflussgroRen
und Systemeigenschaften des Isolierstoffs ab und ermaoglicht die simulationstechnische Ge-
nerierung von Parameterabhdngigkeiten, ohne weitere Messungen durchfiihren zu mis-
sen.
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Prinzipiell eignen sich zwei Wege zur Beschreibung des Isoliersystems aus impragniertem
Pressspan:

Eine Moglichkeit stellt die Nachbildung der makroskopischen Verhéltnisse im Isolier-
stoffvolumen, bestehend aus Fasern und Impragniervolumina, in einem geeigneten
Simulationstool und die numerische Berechnung des Materialverhaltens mittels Differenzi-
algleichungen bzw. Differenzialgleichungssystemen dar. Die Programme arbeiten beispiels-
weise nach der Finite-Elemente-Methode (FEM). Der Vorteil dieser Programme liegt in der
direkten Nachbildung der physikalischen Prozesse im lIsolierstoff. Nachteilig ist der hohe
Aufwand an Voruntersuchungen, um alle EingangsgréBen wie zum Beispiel Fasergeome-
trien und -lagen im Pressspan hinreichend genau zu beschreiben. Dies ist fiir den Isolierstoff
Pressspan bisher nicht mit ausreichender Genauigkeit moglich.

Eine andere Moglichkeit ist die Beschreibung des Isolierstoffs als Black-Box, welche von
aullen betrachtet das gemessene Materialverhalten zeigt. Die Elemente innerhalb dieser
Box werden mit einem Netzwerkmodell gefiillt, die das Materialverhalten hinreichend
genau beschreiben, allerdings die Physik der Isolierstoffkomponenten nicht nachbilden
konnen. Der Vorteil dieses Verfahrens liegt darin, dass nicht alle Materialkomponenten wie
beispielsweise die genaue Lage und Geometrie der Fasern bis ins kleinste Detail erforscht
und bekannt sein missen, das System aber mittels Gleichungen mathematisch genau be-
schrieben werden kann. Hierbei macht man sich zunutze, dass im Netzwerkmodell ideali-
sierte Bauelemente mit bekanntem Verhalten verwendet und diese deshalb mathematisch
korrekt beschrieben werden kénnen. Fir den Isolierstoff Pressspan hat sich ein Netzwerk
aus Kondensatoren und Widerstanden etabliert [34], [58]. Die Kondensatoren stellen dabei
in erster Ndherung die Pressspankapazitit dar, die hauptsichlich iber die Olkanalwider-
stande geladen bzw. entladen werden. Einerseits ergeben sich Zeitkonstanten aus Wider-
standen und Kapazitaten, die das Polarisationsverhalten des Isolierstoffs widerspiegeln,
andererseits geben die verwendeten Widerstande eine Information tber den Leitungs-
prozess, wenn die Polarisation abgeklungen und damit alle Kapazitaten geladen sind.

2.4.2 Feldsimulation

Es ist heute Stand der Technik, Verschiebungsfelder, stationdre Stromungsfelder, Umpol-
felder und transiente Feldmigrationen mit Finite-Elemente-Programmen zu berechnen.
Dabei wird jedoch immer davon ausgegangen, dass sich die Materialien durch eine relative
Permittivitat €. und durch eine Leitfahigkeit o beschreiben lassen. Diese Materialwerte sind
zudem oftmals nicht genau genug bekannt und dndern sich bei unterschiedlichen Einfllissen
(Temperatur, Feldstdrke etc.). Heutzutage werden Feldberechnungen meist nur fiir die Be-
schreibung von Sonderfillen wie eines reinen Verschiebungsfeldes, eines reinen Stro-
mungsfeldes und fir Grenzflachenpolarisation angewandt.
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2.4.3 RC-Netzwerkmodell

Ein RC-Netzwerkmodell von festen Isolierstoffen ist in Abbildung 2.4-1 dargestellt. Die Er-
satzschaltbildelemente werden im Folgenden interpretiert, wenn, wie im Rahmen der vor-
liegenden Arbeit, Sprungantwortmessungen an Pressspan durchgefiihrt wurden:

Wahrend des Spannungssprungs flieBt ein theoretisch unendlich hoher Strom, allerdings
nur fir sehr kurze Zeit. Die Vakuumkapazitat C, ist relevant. Anschliefend klingt der Strom
(exponentiell) mit der Zeit ab. Hierbei werden Polarisationsmechanismen (siehe Kapitel 2.3)
aktiviert. Die Kapazitaten C; des festen Isoliermaterials werden Gber Widerstande R; aufge-
laden. Wenn alle Kapazitdten geladen sind, stellt sich ein stationdrer Zustand ein, der nur
noch von der Leitfahigkeit und damit vom Widerstand R, bestimmt ist. Daraus ergibt sich
das dargestellte RC-Netzwerkmodell fiir einen festen Isolierstoff.

Ri R, |Rs R,
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Abbildung 2.4-1: RC-Netzwerkmodell fir feste Isolierstoffe

Jedes RC-Glied bildet eine Zeitkonstante 7; = R; - C;, die den i-ten Polarisationsmechanis-
mus beschreibt, indem C; Giber R; geladen und entladen wird. Die Werte der Bauelemente
konnen aus den Sprungantwortmessungen gewonnen werden, indem die gemessenen
Strome durch mehrere Exponentialfunktionen angenahert und deren Zeitkonstanten in die
Elemente R; und C; mittels eines Algorithmus zerlegt werden. Allerdings handelt es sich hier
um ein mathematisches Naherungsverfahren, weshalb die Zeitkonstanten der Exponential-
funktionen keine physikalischen Eigenschaften des Isolierstoffs beschreiben [61].

Anmerkung: Es sei darauf hingewiesen, dass die Kapazitat Cy nicht nur die Vakuumkapazitdt beinhaltet, son-

dern darin auch Polarisationsmechanismen zu finden sind, die aufgrund des schnellen Zeitablaufs nicht in die
Betrachtung des HGU-Isoliersystems einbezogen werden.

Ein auf diese Art und Weise erzeugtes RC-Netzwerkmodell kann fiir Simulationen herange-
zogen werden und wird in Kapitel 6.9.2 verwendet. Dabei konnen beispielsweise Parameter
Uber einen groRen Bereich, in dem das Modell giiltig ist, variiert werden. Dies wiirde bei
Messungen einen erheblichen zeitlichen Mehraufwand bedeuten.
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3 Ziel der Arbeit und methodisches Vorgehen

Betriebsmittel der Hochspannungsgleichstromibertragung, insbesondere Konvertertrans-
formatoren, erfahren neben der Wechselspannungsbelastung eine tberlagerte Gleichspan-
nungsbelastung. Letztere fihrt dazu, dass nicht nur die Permittivitditen der Materialien,
sondern auch die elektrischen Leitfahigkeiten betrachtet werden miissen. Der Fokus der
vorliegenden Arbeit liegt auf dem Isoliermaterial Pressspan, dessen von vielen Parametern
abhdngende elektrische Leitfahigkeit bisher unzureichend erforscht ist. Fiir das Isolier-
system aus impragniertem Pressspan sind die Leitungsprozesse bisher nicht ausreichend
verstanden. Hieraus ergaben sich die eigenen, wissenschaftlichen Fragestellungen, von
denen die erste lautet:

Welche Leitungsprozesse sind im Pressspan denkbar?

Zur Beantwortung dieser Frage wurde eine fundierte Literaturrecherche durchgefiihrt. Als
potenzielle Leitungsprozesse kommen demnach lonenleitung, Elektronen-Loch-Leitung und
Protonenleitung dhnlich dem GrotthulR-Mechanismus in Frage. Hierbei wurden die Erkennt-
nisse aus anderen Fachdisziplinen, zum Beispiel aus der Textilforschung, auf den in dieser
Arbeit untersuchten Pressspan Ubertragen. In der Materialforschung fir die Hochspan-
nungstechnik wurde das Themenfeld der Leitungsprozesse fir elektrisch isolierende Fest-
stoffe bislang ungeniigend behandelt.

Bisher wurde Pressspan nahezu ausschlieRlich in 6limpragnierter Form untersucht, da dies
die haufigste Einsatzform von Pressspan als elektrische Isolierung ist. Im Rahmen dieser Ar-
beit wurde ein vollig neuer Weg gegangen: Es wurde Wert auf die Separation des Einflusses
von Pressspan und des Einflusses der Olimpragnierung auf die elektrische Leitfahigkeit des
Isoliersystems gelegt. Nur so kann Pressspan charakterisiert werden und so kdnnen
fertigungs- sowie anwendungsorientierte Parametereinflisse auf die Leitfahigkeit mit aus-
reichender Sicherheit auf die Komponente Pressspan zurlickgefiihrt werden. Hieraus ergab
sich die zweite wissenschaftliche Fragestellung:

Wie kann die elektrische Leitféhigkeit von Pressspan unter unterschiedlichen Fluiden erfasst
werden?

Hierflr wurde ein neuer Versuchsstand entwickelt, der die Erfassung der elektrischen Leit-
fahigkeit von Pressspan, welcher nicht 6limpragniert ist, ermoglicht. Viele Parameter beein-
flussen die Leitfahigkeit von Pressspan. Deshalb miissen viele dieser Grof3en, im Besonderen
der Wassergehalt des Priflings und seine Temperatur, bei den Messungen der elektrischen
Leitfahigkeit konstant gehalten werden. Hierbei lag die Schwierigkeit im Aufbau eines neuen
Versuchsstands. Es musste ein hermetisch abgeschlossenes System aufgebaut werden, in
dem die Leitfahigkeit von Pressspan unter definierten Versuchsbedingungen detektiert wer-
den konnte. Zur Gewahrleistung der Konstanz anderer Parameter sollte der Versuchsstand
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zusitzlich eine Olbefiillung erméglichen, die es erlaubt, 6limpragnierten Pressspan zu mes-
sen, ohne den Prifling oder Prifstand wechseln zu missen. Damit wurde es mdglich, den
Einfluss der Impragnierung auf die Leitfahigkeit von Pressspan zu ermitteln.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen von Press-
span herangezogen, um eine Vorstellung der Geometrieverhaltnisse der Fasern und Hohl-
raume im Material zu erhalten und damit potenzielle Wege des Ladungstransports zu
identifizieren. Daraus ergab sich die dritte wissenschaftliche Fragestellung:

Welchen Einfluss hat der geometrische Aufbau des Pressspans aus Fasern und Hohlrdumen
auf die elektrische Leitfdhigkeit?

Zu diesem Zweck sollte eine Vorstellung der potenziellen Wege des Ladungstransports im
Pressspan geschaffen werden. Dazu mussten Priflinge modifiziert werden, um die Leit-
fahigkeit von Pressspan mehrheitlich entlang der Fasern (in Faserrichtung) und mehrheitlich
guer zu den Fasern zu erfassen. Dieses Experiment setzte die geometrische Faserlage mit
der elektrischen GroRe Leitfahigkeit in Beziehung. Darlber hinaus konnte der Volumen-
anteil der Fasern zum Volumenanteil der Hohlrdume im Pressspan einen Aufschluss tber
den Leitungsprozess geben. Hierzu wurden Priflinge mit unterschiedlicher Dichte elektrisch
charakterisiert. Eine weitere Mdglichkeit fiir die Gewichtung der beiden Komponenten
Fasermaterial und Impragniermedium stellte die Variation der Olleitfahigkeit dar. Deshalb
wurde Pressspan mit unterschiedlichen Olen bekannter Leitfihigkeit impréagniert und der
Effekt auf die Leitfahigkeit des Gesamtsystems untersucht.

AulRerdem wurden die chemische Struktur und die Zusammensetzung des Pressspans ndaher
betrachtet, um gezielt potenzielle Leitungsprozesse untersuchen zu kénnen. Es ergab sich
die vierte wissenschaftliche Fragestellung:

Wie beeinflusst die chemische Pressspanzusammensetzung die elektrische Leitfédhigkeit?

Pressspan besteht chemisch gesehen hauptsachlich aus Zellulose, Hemizellulosen und
Lignin. Dem Lignin werden in der Literatur halbleitende Eigenschaften zugeschrieben, wes-
halb die Betrachtung dieses Bestandteils flir die Fragestellung der vorliegenden Arbeit
relevant war. Zu diesem Zweck wurden Priiflinge aus Pressspan mit unterschiedlichem
Ligningehalt hergestellt. Die UV/Vis-Spektroskopie konnte zur ldentifizierung des unter-
schiedlichen Ligningehalts der Priiflinge erfolgreich herangezogen werden. Im Anschluss
sollte der Einfluss des Ligningehalts auf die Leitfahigkeit von Pressspan untersucht werden.
Lignin wurde in der Literatur bisher nicht als moglicher Einflussparameter auf die elektrische
Leitfahigkeit betrachtet.

Dariber hinaus beeinflussen viele anwendungstechnische Parameter die Leitfahigkeit von
Pressspan. Hier ist an erster Stelle der Wassergehalt zu nennen. AulRerdem sind die Para-
meter Temperatur und elektrische Feldstarke in diesem Zusammenhang interessant.
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Es ergab sich die flinfte wissenschaftliche Fragestellung:

Wie beeinflussen anwendungstechnische Parameter die elektrische Leitféhigkeit von Press-
span? Welches sind die relevanten EinflussqréfSen?

Es wurden Pressspanpriiflinge mit unterschiedlichem Wassergehalt prapariert und anschlie-
Rend elektrisch charakterisiert. Die Ergebnisse wurden mit moglichen Leitungsprozessen in
Verbindung gebracht. Der Leitungsprozess in Pressspan ist thermisch aktiviert. Folglich ist
die Leitfahigkeit eine temperaturabhangige GroRe. Ein geeignetes Netzwerkmodell sollte es
ermoglichen, die zeitabhangigen Leitfdahigkeiten nachzubilden und die Temperaturab-
hangigkeit ausreichend genau zu beschreiben. Dies hat den grof3en Vorteil, dass die oft sehr
geringe Endleitfahigkeit von Pressspan durch eine geeignete Simulation bestimmt werden
kann. AuBerdem wurde der Feldstarkeeinfluss auf die Leitfahigkeit von unimpragniertem
Pressspan und von Olimpragniertem Pressspan erfasst und verglichen, um eine Information
Uber den Transportmechanismus zu erhalten.

Die Beantwortung der oben genannten Fragen soll einen Beitrag dazu leisten, die elektri-
sche Leitfahigkeit und das dielektrische Verhalten von Pressspan mit der makroskopischen
Struktur aus Fasern und Hohlrdumen und mit der mikroskopischen Pressspanzusammen-
setzung in einen physikalisch begriindbaren und messtechnisch erfassbaren Zusammen-
hang zu bringen. AuBerdem soll sie eine Bewertung der einzelnen EinflussgréBen im
Hinblick auf die Leitungsprozesse im Pressspan ermoglichen. Die Quantifizierung und das
Verstandnis der Einflussfaktoren auf die elektrische Leitfahigkeit von Pressspan stellen den
ersten Schritt dar, um in Zukunft Materialien mit definierten Leitfahigkeiten und
erwiinschtem dielektrischen Verhalten herzustellen. Denn dies ist erst moglich, wenn die
Prozesse und Mechanismen hinter den messtechnisch erfassbaren GréRen verstanden sind.
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4 Experimentelle Methoden und Auswertungs-
methoden

Dieses Kapitel beschreibt die experimentellen Methoden und die angewandten Auswer-
tungsmethoden der vorliegenden Arbeit. Hierbei wird auf Leitfahigkeitsmessungen und auf
die Ubertragung der theoretischen Grundlagen der Modellbildung auf den lIsolierstoff
Pressspan eingegangen. AuBerdem werden die Rasterelektronenmikroskopie und die
UV/Vis-Spektroskopie als Hilfsmittel zur Erlangung eines tief gehenden physikalischen Ver-
standnisses der Leitungsprozesse und der Polarisationsmechanismen im Pressspan
beschrieben.

4.1 Leitfahigkeitsmessungen

Die Kenntnis der elektrischen Leitfahigkeiten wird bendtigt, um das Materialverhalten von
Isolierstoffen unter Gleichspannungsbelastung beschreiben zu kénnen. Zu diesem Zweck
werden eine Norm sowie die sogenannte PDC-Methode (englisch: Polarisation / Depolari-
sation Current, PDC) herangezogen. Dazu sind neue Versuchsstdande entwickelt und die Pro-
zesstechnik weiterentwickelt worden, was in den folgenden Unterkapiteln beschrieben
wird. AuRerdem wird eine Ubersicht {iber die verwendeten Priiflinge prasentiert.

4.1.1 Messmethoden der elektrischen Leitfahigkeit

Die Erfassung des spezifischen Widerstands bzw. der elektrischen Leitfahigkeit kann auf ver-
schiedene Art und Weise erfolgen. Das Messverfahren nach Norm IEC 60093 [62] sowie das
im Rahmen dieser Arbeit verwendete PDC-Verfahren dienen der Bestimmung der Material-
leitfahigkeit und werden im Folgenden erklart.

Messung des Durchgangswiderstands nach IEC 60093

Die Norm IEC 60093 [62] beschreibt ein Priifverfahren zur Bestimmung des Durchgangs-
und des Oberflachenwiderstands von festen, elektrischen Isolierstoffen. Aus den gemesse-
nen GroRen Strom und Spannung sind der spezifische Durchgangswiderstand und der
spezifische Oberflaichenwiderstand zu ermitteln. Aus dem spezifischen Durchgangs-
widerstand ist die Leitfahigkeit berechenbar. Sie ist der Kehrwert des spezifischen
Durchgangswiderstands. Somit ist das Priifverfahren dieser Norm auch auf Leitfahigkeits-
messungen an Pressspan anwendbar.

GemalR der Norm sollen die Widerstande ermittelt werden, sobald ein konstanter Strom
durch das Isoliermedium fliel3t. Die Strom-Spannungs-Messung wird als geeignete, direkte
Messung vorgeschlagen. Alternativ ist ein Messverfahren mittels Brickenschaltung und
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Stromabgleich moglich, welches als indirekte Messung bezeichnet wird. Als Messzeiten
werden 1, 2, 5, 10, 50 und 100 Minuten genannt, je nachdem, wann sich ein stationarer
Zustand im Isoliersystem eingestellt hat. Ist dieser Zustand auch nach 100 Minuten noch
nicht erreicht, so soll nach Norm der Durchgangswiderstand als Funktion der Zeit nach An-
legen der Spannung angegeben werden. Die Spannungen sollen 100, 250, 500, 1000, 2500,
5000, 10000 oder 15000 V annehmen, wobei die Spannungsquelle stabilisiert und deren
Verschiebungsstrom gegen die zu erwartenden Strome durch das Isoliermedium zu ver-
nachlassigen sein missen. Die am haufigsten verwendeten Spannungen sind nach Norm
100, 500 und 1000 V.

Anmerkung: Aufgrund lang andauernder Polarisationsmechanismen in Feststoffen ergeben sich Stréme durch
das Isoliersystem, die mit der Zeit nur langsam abklingen. Die daraus berechneten Leitfahigkeiten hangen nicht
nur vom Leitungsstrom durch das Isoliersystem ab, sondern erfahren eine Uberlagerung mit Polarisationsstro-
men verschiedener Polarisationsmechanismen. Leitfahigkeiten, die vorzeitig aus Polarisationsstromen nach
endlichen Zeiten ermittelt werden, sollten eigentlich als scheinbare Leitfahigkeiten bezeichnet werden.

Diese Norm lasst verschiedene Elektrodenmaterialien und -geometrien zu, abhdngig von
der Form und der Zusammensetzung des Isolierstoffs. Um vom gemessenen Durchgangs-
widerstand R auf den spezifischen Widerstand p schlieRen zu kénnen, missen des Wei-
teren Elektrodenflichen A und Priiflingsdicke d hinreichend genau erfasst werden. Uber
folgende Gleichung ist dieser Materialwert anschlieRend zu berechnen:

A
—R-= (4.1-1)
P=R"Y
Die Norm flihrt auRerdem an, dass sich die so ermittelten Widerstande mit der Temperatur
des Isolierstoffs und mit dessen Wassergehalt andern konnen. Eine geeignete Konditionie-
rung der Priflinge sowie guter Elektrodenkontakt mit dem Materialprifling ist wichtig.

Leitfahigkeitsmessungen nach den heutigen Normen (zum Beispiel IEC 60093 [62], IEC
60247 [63] oder IEC 61620 [64]) entsprechen im Besonderen bei Isolierdl und Feststoff auf
Zellulosebasis (zum Beispiel Pressspan) nicht den Bedingungen der HGU-Beanspruchungen,
da fur Leitfahigkeitsmessungen oft nicht die Betriebsfeldstarken verwendet werden und die
Messdauer nicht ausreicht, um stationdre Zustande zu erreichen. Deshalb wird ein Verfah-
ren zur Bestimmung der elektrischen Leitfahigkeit im Rahmen dieser Arbeit verwendet,
welches diese Unterschiede zwischen HGU-Beanspruchung und Messbeanspruchung mini-
miert.

Neben den in der Norm IEC 60093 [62] vorgeschlagenen Strommessverfahren mit konstan-
ter Spannung gibt es weitere Messverfahren, beispielsweise Strommessungen im Frequenz-
bereich oder Messverfahren, die andere dielektrische KenngréfRen erfassen, mit deren Hilfe
auf die Leitfahigkeit geschlossen werden kann. Sie sollen hier jedoch nicht weiter betrachtet
werden und es wird stattdessen auf die Literatur [65] verwiesen.
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Erfassung der Leitfahigkeit mittels Messungen im Zeitbereich

Im Folgenden wird das im Rahmen dieser Arbeit verwendete Messverfahren zur
Bestimmung der elektrischen Leitfahigkeit ndher betrachtet, bei dem Stréome bzw. Leit-
fahigkeiten im Zeitbereich erfasst werden und das sowohl in der Forschung als auch in der
Industrie Anwendung findet. Dieses Verfahren wird PDC-Analyse (Polarisations- und Depo-
larisationsstromanalyse) genannt.

Bei der PDC-Analyse wird ein Spannungssprung an eine zu testende Anordnung gelegt. Im
Rahmen dieser Arbeit wird eine Plattenkondensatoranordnung mit homogenem elektri-
schen Feld zwischen den Elektroden verwendet. Der Strom durch das sich zwischen den
Elektroden befindliche Isoliermaterial, bestehend aus Polarisations- und Leitungsstromen,
wird kontinuierlich erfasst. Wie in der Norm IEC 60093 [62] postuliert, handelt es sich um
einen zeitlich abklingenden Strom. Anfangs dominieren bei polarisierbaren Isolier-
materialien mit ausreichend groRen Zeitkonstanten die Verschiebungsstrome aufgrund von
Polarisationsmechanismen. Dem kleinen Leitungsstrom wird ein groBerer Polarisations-
strom Uberlagert. Im stationdren Zustand besteht der Strom nur noch aus dem Leitungs-
strom, da Verschiebungsstrome abgeklungen sind (vergleiche Kapitel 1.1.3). Mit dieser
Messmethode lassen sich die fiir HGU-Betriebsmittel relevanten fliissigen und festen Iso-
lierstoffe untersuchen.

Abbildung 4.1-1 zeigt das Spannungsprofil und die Stromantwort einer PDC-Messung. Es
werden hier drei Bereiche unterschieden.

u

(1) (2) (3) t

Polarisations- und Leitungsstrom

Abbildung 4.1-1: Prinzip der PDC-Messung. Oben: Spannungsverlauf, unten: Stromantwort
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In Phase (1) liegt noch keine Spannung am Prifling an. Diese Phase dient der Herstellung
eines Gleichgewichtzustands, wie zum Beispiel der Entladung aller Polarisation und elektro-
statischer Aufladung, die durch das Einbringen des Priiflings in die Testzelle oder durch vor-
herige Beanspruchungen entstanden sind. AuBRerdem muss solange gewartet werden, bis
die Materialprobe die gewlinschte Temperatur angenommen hat. Phase (2) wird Polarisa-
tionsphase genannt. Hier wird ein positiver Spannungssprung an die Anordnung gelegt und
ein Strom wird aufgrund von Polarisation und Wanderung von Ladungstragern getrieben,
welcher mit der Zeit abklingt. Der Strom besteht aus der Summe von Leitungs- und Polari-
sationsstrom. Nach einer gewlinschten, vordefinierten Zeit wird die Spannung abgeschaltet
und der Prifling kurzgeschlossen, Phase (3). Jetzt flieRt ein Entladestrom, der Depolarisa-
tionsstrom, welcher das entgegengesetzte Vorzeichen des Stroms in Phase (2) besitzt. Da
der Gleichstromwiderstand kurzgeschlossen ist, gibt es keinen Leitungsstromanteil mehr.
Der Depolarisationsstrom beinhaltet die Information Uber die wahrend der Phase (2) ge-
speicherte Ladungsmenge.

Aus den ermittelten Messwerten fir Spannung U und Strom i in Phase (2) ldsst sich im
stationdren Zustand die elektrische Leitfahigkeit o aus dem Stromendwert mit Hilfe der
Geometriedaten der Messanordnung (Pruflingsdicke d, effektive Elektrodenflache A) be-
rechnen, siehe auch die Herleitung in Kapitel 1.1.3:

d 1
A R

d iise

o= Z 7 (4.1-2)
Leitfahigkeiten, die vorzeitig aus Polarisationsstrémen nach endlichen Zeiten ermittelt wer-
den, werden im Rahmen der vorliegenden Arbeit als scheinbare Leitfahigkeiten bezeichnet
(englisch: apparent, Index ,app“ in den Diagrammen). Falls der stationdre Zustand zum
Ende der Messung nicht erreicht wurde, ist eine Abschatzung dieser Endwerte aus den letz-
ten gemessenen Stromwerten moglich. Eine schnellere Konvergenz gegen einen Endwert
wird durch die Bildung der Betragsdifferenz aus dem Polarisationsstrom und dem um die
Ladezeit verschobenen Depolarisationsstrom fiir t > 0 erreicht. Zur Unterdriickung von
Storeinflissen dient die Betrachtung der Differenz der Ladungsmengen, die wahrend der
Phase (2) und der Phase (3) geflossen sind (englisch: Charge Difference Method, CDM [66]).
Fiir die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Untersuchungen reichte die Berechnung
von Leitfahigkeiten aus Stromwerten aus und die Betrachtung der Ladungsmengen fihrte
nicht zu deutlich besseren Abschatzungen der Leitfahigkeiten. Aus diesem Grund wurde die
CDM nicht angewandt.

Kernpunkt dieser Arbeit ist die Bestimmung der Leitfahigkeit, weshalb auf die Messung im
Frequenzbereich verzichtet werden kann, da schnelle Vorgange nicht erfasst werden mus-
sen. Die Beanspruchungen des Isoliersystems bei Messungen nach der PDC-Methode sind
beziiglich der Feldstirkebelastung dhnlich den HGU-Beanspruchungen. AuBerdem wird die
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Messdauer meist so lang gewahlt, dass stationdre Zustande erreicht werden. Messungen
nach der PDC-Methode reichen aus, um die nétigen Systeminformationen zu ermitteln.

4.1.2 Versuchsaufbauten

Die verwendete Messzelle fir die Ermittlung der elektrischen Leitfahigkeit von Isolierstoffen
mittels einer Sprungantwortmessung ist in Abbildung 4.1-2 zu sehen. Hierbei liegt der Fest-
stoffprifling (zum Beispiel Pressspan) auf der hochspannungsfiihrenden Elektrode bzw.
wird eine definierte Spaltbreite bei der Messung an FlUssigkeiten (zum Beispiel Isolierdl)
mittels Abstandshalter eingestellt. Zur Strommessung wird die Messelektrode auf den
Priifling bzw. auf die Abstandshalter gesetzt. Diese ist in Schutzringanordnung zur Vermei-
dung von Feldinhomogenitaten ausgefihrt. Im Fall von Feststoffpriflingen wird die Mess-
elektrode mit Bleigewichten beschwert. Durch den erzeugten Anpressdruck der Elektrode
auf den Priifling wird ein Spalt zwischen Elektrode und Prifling vermieden, der beispiels-
weise aufgrund einer Wolbung des Priiflings entsteht. Diese Elektrodenanordnung wird in
einen Glasexsikkator gebaut, durch welchen die Zuleitungen fiir Spannung und Strom sowie
ein Temperaturfiihler zur Uberwachung der Priiflingstemperatur gefiihrt werden. Dieser
Aufbau wird in einen Warmeschrank bzw. Vakuum-Warmeschrank zur Einstellung definier-
ter Versuchsparameter gebaut. Neben der Temperaturiiberwachung ist auch eine Uber-
wachung von Teilentladungen (TE) moglich. Das Spannungskabel sowie die Messleitungen
werden gut geschirmt verlegt und gegen Uberspannungen und Uberstrom geschiitzt. Ent-
sprechende Schutzeinrichtungen sind in die Versuchsstande eingebaut.

Glasexsikkator J M-!'ESSka bel
o _Temperaturfihler

Kontaktstift \

S _ Bleigewichte
Glasscheibe @ o

7 / Z ’ ) " 7 \‘\.-‘ Imprégnierung
R - //% Materialprobe

Hochspannungsanschluss

Hochspannungselektrode

Abbildung 4.1-2: Querschnitt der Messzelle fir Leitfahigkeitsmessungen, schematisch links, CAD-Zeichnung
rechts

In der Polarisationsphase wird (iber eine stabilisierte Spannungsquelle die Hochspannung
an die untere der beiden Elektroden (siehe Abbildung 4.1-2) angelegt. Mit dem PDC-Ana-
lyzer [67] wird der Strom aufgezeichnet, der auf den Prifling fliet und sich aus dem Pola-
risationsstromanteil und dem Leitungsstromanteil zusammensetzt. Die Auflésung dieses
Gerats liegt bei 1 pA und bei maximal 0,5 % des gemessenen Stromes. Der Messstrom von
1 pA entspricht bei einer angelegten Spannung von 0,1kV und bei der verwendeten
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Elektrodenanordnung einer Leitfahigkeit von circa 2,5 fS/m. In der anschlieRenden Depola-
risationsphase wird die Hochspannungselektrode auf Erdpotential gelegt und der Depolari-
sationsstrom gemessen. Das Messprinzip ist detaillierter in Kapitel 4.1.1 beschrieben.

Da die Strome durch Isoliersysteme wie den in dieser Arbeit verwendeten Pressspan meist
einen exponentiell abnehmenden Verlauf zeigen, bietet sich flr grafische Darstellungen der
PDC-Messungen ein Diagramm im doppellogarithmischen MaRstab an. Dabei werden die
Strome im Betrag und der Depolarisationsstrom um die Ladezeit verschoben dargestellt,
um Polarisations- und Depolarisationsphase besser miteinander vergleichen zu kénnen.

Fir die Leitfahigkeitsversuche wurden zwei Prifstande aufgebaut. Abbildung 4.1-3 zeigt
schematisch die Versuchszelle (1). Hier besteht die Moglichkeit, mittels Klimagerat und
Warmeschrank die Temperatur von 15 °C bis circa 100 °C einzustellen. Die Messzelle befin-
det sich wahrend der Messung im Warmeschrank, in welchem die Luft, die die Messanord-
nung umgibt, temperiert wird. In dieser Versuchszelle sind Spannungen bis 65 kV moglich,
indem die interne Spannungsquelle des PDC-Analyzers als Steuerspannung fir ein externes
Hochspannungsnetzteil verwendet wird. Die am Prifling angelegte Spannung, die Tempe-
ratur und eventuelle Teilentladungen werden protokolliert.

Strom Warmeschrank
Spannung +—»  mit Messzelle
7y
Spannung
Steuerspannung Temperatur
! L. TE
| externe \ 4
PDC-Analyzer
(s bis 2 kV) Spannungsquelle Klimagerat Monitoring
pannung bis bis 65 kV

Abbildung 4.1-3: Schematische Darstellung des Priifstands fur Leitfahigkeitsmessungen, Versuchszelle (1), mit
Spannungen bis zu 65 kV

In Abbildung 4.1-4 ist die Versuchszelle (2) dargestellt, in welcher ein vakuum- und gasdich-
ter Warmeschrank zur Verfligung steht. Auch hier dienen Klimagerat und Warmeschrank
zur Erreichung von Temperaturen zwischen 20 °C und circa 95 °C. Mit dieser Versuchszelle
sind Messungen der Leitfahigkeit unter Vakuum (0,1 mbar) durchfiihrbar, wie es bisher
nicht moglich war und auch in der Literatur nicht berichtet wird. Ein fester Isolierstoff (zum
Beispiel Pressspan) kann nun erstmals unter verschiedenen, impragnierenden Fluiden ge-
messen werden. Eine Befiillung des Vakuum-Warmeschranks und damit der Messzelle mit
Gasen (zum Beispiel getrocknete Luft, synthetische Luft bestehend aus 80 % Stickstoff und
20 % Sauerstoff oder Edelgase) ist ebenfalls méglich. AuRerdem ist eine Vorrichtung zur Ol-
befiillung der Messzelle inklusive Filter und Dosierventil eingebaut. Nun kann der Einfluss
der impragnierenden Fluide auf den Pressspan untersucht werden, ohne den Priifling und
den Versuchsstand wechseln zu miissen. Somit sind die Prifbedingungen sowie der Priifling
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flir alle Impragnierarten gleich. In dieser Versuchszelle sind aufgrund begrenzender Isola-
tionsabstande Spannungen bis 2 kV moglich.

Ol- Gas-
befillung befillung

\ 4

Olaufbereitung

A 4 A 4

Strom Vakuum-Warmeschrank
Spannung > mit Messzelle
T A

Druck

Temperatur
v
PDC-Analyzer Vakuum- - ; _" -
(Spannung bis 2 kV) pumpe Klimagerat Monitoring

Abbildung 4.1-4: Schematische Darstellung des Prifstands fiir Leitfahigkeitsmessungen, Versuchszelle (2), mit
der Méglichkeit zur Evakuierung und zur Gas- und Olbefiillung

Mit diesen beiden Versuchszellen ist es moglich, Leitfihigkeiten von HGU-Isolierkompo-
nenten systematisch zu untersuchen, indem die relevanten Parameter wie zum Beispiel die
Temperatur, die Beanspruchungszeit, die elektrische Feldstarke, der Wassergehalt der Priif-
linge und nun erstmals auch das Impragnierfluid gezielt verandert werden. Allerdings sind
die Vorbereitung der Messzelle (Dauer der Reinigung: 2 Stunden, Dauer der Vortrocknung:
circa 12 Stunden), die Konditionierung der Priflinge (Dauer abhdngig vom gewiinschten
Zustand) sowie die Messungen (Dauer in dieser Arbeit Gblicherweise 9 Stunden pro Einzel-
messung) relativ zeitaufwandig.

4.1.3 Prozesstechnik

Im Folgenden werden die Reinigung der verwendeten Messzelle, die Trocknung und die
Konditionierung der Priiflinge sowie das Impragnierverfahren beschrieben. Mit Hilfe dieser
Verfahrensschritte ist eine reproduzierbare Bestimmung von Leitfahigkeiten moglich.

Reinigung

Bevor eine Leitfahigkeitsmessung gestartet werden kann, missen Messeinrichtungen vor-
bereitet und Priiflinge konditioniert werden, um reprasentative, aussagekraftige und repro-
duzierbare Resultate zu erhalten. Verunreinigungen kénnen die Leitfahigkeitsmesswerte
erhohen, weshalb Messeinrichtungen griindlich gereinigt werden miissen. Besonders
diejenigen Komponenten, die in direktem Kontakt zum Priifling stehen, beispielsweise die
Elektroden und der Schutzring, aber auch alle anderen Komponenten dirfen keine
Schmutzreste, Entladespuren oder andere Fremdstoffe enthalten. In Anlehnung an die
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Norm IEC 60247 [63], welche die Messung des Gleichstromwiderstands von Isolierfllissig-
keiten behandelt, wird die Messzelle in Einzelteile zerlegt und zuerst mit Aceton gereinigt,
um unpolare Stoffe wie Isolierdl zu entfernen. Anschliefend werden alle Komponenten mit
heiBem Leitungswasser gesaubert, unter anderem um mogliche Acetonreste zu beseitigen.
Zuletzt folgt ein Reinigungsdurchgang mit destilliertem Wasser zum Abwaschen moglicher
lonenriickstande und Fremdpartikel, die im Leitungswasser enthalten waren.

Trocknung und Konditionierung

Neben der Reinigung der Messzelle miissen die Priflinge definierte und reproduzierbare
Zustande annehmen. Daflir spielen Trocknung und Konditionierung eine wichtige Rolle, da
durch beide Prozesse der Wassergehalt im Pressspan beeinflusst wird. Der Wassergehalt
der hygroskopischen Priflinge hat einen leitfahigkeitserhéhenden Einfluss und wird in Ka-
pitel 6.8 ndher behandelt.

Zuerst mussen die Priflinge aus Pressspan auf die gewlinschte Geometrie zugeschnitten
werden. Hierbei soll der Priflingsdurchmesser groRer als der Elektrodendurchmesser sein,
um mittels einer ausreichend langen Kriechstrecke Uberschldge zu vermeiden und das Ab-
schneiden eines Pressspanstreifens zum Zwecke der Wassergehaltsbestimmung zu ermog-
lichen [26]. Nach dem Zuschneiden der Priiflinge werden nach Norm IEC 60641-2 [68] vor
jeder Messreihe eine Trocknung und eine Konditionierung der Priflinge durchgefiihrt. Priif-
linge aus Pressspan mit einer Dicke von 1 mm werden im Warmeschrank bei 105 °C und
0,1 mbar mindestens 24 Stunden vorgetrocknet. Bei Priflingen mit héherer Dicke wurden
die Trocknungszeiten verlingert. Uberhéhte Temperaturen fiihren zur Zersetzung der
Pressspankomponenten. Aus diesem Grund wird bevorzugt, bei 70 °C und 0,1 mbar, dafiir
dann aber fir langere Zeiten (mehrere Tage), vorzutrocknen. Nach der Vortrocknung wer-
den die Priflinge in die Messzelle eingebaut und nachgetrocknet. Hierbei wird die Messzelle
in einen Vakuumofen eingebaut und einige Stunden auf 75 °C temperiert. AnschlieSend er-
folgt eine Evakuierung bei dieser Temperatur. Dieser Prozessschritt wird als Vakuum-
trocknung bezeichnet, bei 0,1 mbar durchgefihrt und dauert 24 Stunden. Dabei wird die
Feuchtigkeit, welche wahrend des Einbaus zugetreten ist, abgefiihrt sowie alle weiteren
Messkomponenten wie Elektroden getrocknet. Die Messungen des Wassergehalts der Prif-
linge belegen, dass mit dieser Prozedur Priflinge ausreichend getrocknet werden kénnen.
Es werden Wassergehalte unter 0,1 % gemessen. Somit ist es gelungen, trockene Priflinge
herzustellen. Damit sind Untersuchungen an diesen Priiflingen praxisrelevant.

Die Bestimmung des Wassergehalts jedes Priiflings erfolgt mittels coulometrischer Karl-
Fischer-Titration. Als Titrationsreagenz wurde HYDRANAL®-Coulomat AG der Firma Sigma-
Aldrich verwendet. Zu diesem Zweck wird ein kleines Stiick des Priiflings abgeschnitten
(meist mehrere Stiicke zwecks Vergleichbarkeit) und der Wassergehalt bestimmt. Dabei
wird das Wasser bei 140 °C aus der Probe ausgeheizt und mittels Tragergasstrom in das
Titrationsgefal} gefiihrt.
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Die Zeit zwischen dem Abschneiden des Pressspanstiicks und dem Beginn der Titration soll
weniger als eine Minute betragen, um die Aufnahme von Feuchtigkeit aus der Umgebungs-
luft so gering wie moglich zu halten. So werden Abweichungen des Wassergehalts des klei-
nen Pressspanstiicks gegentiber dem Priifling ausgeschlossen.

Impragnierung

HGU-Isoliersysteme bestehen meist aus zellulosehaltigem Pressspan impragniert mit einem
Mineraldl. Die getrockneten und konditionierten Priiflinge werden deshalb mit einem Ol
impragniert, um die Verhiltnisse in HGU-Betriebsmitteln nachzubilden. Das Ol soll ebenso
wie die Pressspanpriflinge trocken sein. AuRerdem sollte es moglichst wenige, geloste Gase
enthalten. Zu diesem Zweck wird das Ol in einem Warmebad auf 65 °C vorgewadrmt und
durch einen Mikrofilter in einen unter Vakuum stehenden, 60 °C warmen Warmeschrank
gezogen. Der Filter verhindert das Einbringen von Verunreinigungen und Riickstanden im
Ol in die Messzelle.

Das warme Ol wird im unter Vakuum (Druck 0,1 mbar) stehenden Warmeschrank auf einem
leicht geneigten Blech Uber eine relativ groRe Flache (circa 700 cm?) verteilt. Es flieRt mit
maRiger Geschwindigkeit in eine Sammelrinne, welche das Ol iiber ein Fallrohr entweder
direkt in die Messzelle oder in ein Transportgefal hineinlaufen lasst (siehe Abbildung 4.1-5
links). Langsame FlieRgeschwindigkeit, groRflachige Verteilung, erhéhte Temperatur sowie
niedriger Druck fiihren zu einer Diinnschichtentgasung und zur Trocknung des Ols [35].

Falls das Ol in einem TransportgefiR aufgefangen wird, wird dieses anschlieRend unter
Vakuum zur Versuchszelle (2) transportiert und dort durch einen weiteren Mikrofilter in die
Messzelle geleitet (siehe Abbildung 4.1-5 rechts).

Abbildung 4.1-5: links: Olaufbereitung (Trocknung und Entgasung) und direkte Befiillung der Messzelle fiir die
Versuchszelle (1), rechts: Befiillung der Messzelle mit aufbereitetem Ol fiir die Versuchszelle (2)
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Anmerkung: Im Rahmen dieser Arbeit wird nicht nur 6limpragnierter Pressspan verwendet, bei welchem sich
ein Stromfluss durch den Pressspan und durch das Ol ergibt, sondern es werden auch die Leitfahigkeiten der
beiden Bestandteile Pressspan und Ol unabhingig voneinander gemessen. Dies ist durch den neu entwickel-
ten Versuchsstand (2) moglich.

Damit die Priflinge und das Imprdgniermedium auch wahrend der gesamten Messreihe
keine Feuchtigkeit aus der Umgebung aufnehmen, wird ein mit Silicagel gefilltes Leinen-
sackchen in die Messzelle gelegt.

4.1.4 Priiflingsiuibersicht

In den folgenden Kapiteln werden Leitfahigkeitsmessungen an Pressspan vorgestellt. Hier-
bei handelt es sich um Pressspanpriiflinge, die einerseits aus Pressspan nach IEC 60641-3-1
[69] herausgeschnitten oder die andererseits zur Untersuchung von speziellen Material-
eigenschaften und -zusammensetzungen gefertigt wurden. Abbildung 4.1-6 zeigt eine Mal3-
zeichnung der Priflinge. Hier sind bewusst keine Priiflingsdicken aufgefiihrt, da diese sich
je nach Anforderung im Rahmen dieser Arbeit unterscheiden.

~— 160.0 ———=

e - - 160.0

33.2

P 66.0 A

Abbildung 4.1-6: MaRzeichnung der Priiflinge aus Pressspan (hier verkleinert dargestellt)

Dariber hinaus wurden besondere Priiflingsgeometrien fiir die Untersuchung des Einflusses
der Faserorientierung auf die Leitfahigkeit prapariert, auf die in Kapitel 6.4 naher eingegan-
gen wird. Tabelle 4 gibt einen Uberblick {iber die im Rahmen der vorliegenden Arbeit ver-
wendeten Priiflingstypen aus Pressspan sowie die eingesetzten Olsorten.
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Tabelle 4: Ubersicht (iber die verwendeten Pressspantypen und Isolierdle

Bezeichnung Bemerkung Verwendung

nach IEC 60641-3, Typ B 2.1

Transformerboard TI, ) Kapitel 4.2, Kapitel 6.2,
) ] [69], kalt gepresst, frei ge- ) )
Weidmann Electrical ) Kapitel 6.3, Kapitel 6.5,
trocknet, nachverdichtet, ) )
Technology AG . Kapitel 6.6, Kapitel 6.10
hochdicht

Transformerboard TIII, nach IEC 60641-3, Typ B 4.1
Weidmann Electrical [69], kalt gepresst, frei ge- Kapitel 6.5
Technology AG trocknet, niederdicht

Transformerboard TIV, nach I[EC 60641-3, Typ B 3.1 Kapitel 6.4, Kapitel 6.5,
Weidmann Electrical [69], heild gepresst, getrock- Kapitel 6.8, Kapitel 6.9,
Technology AG net, hochdicht Kapitel 6.10

gefertigt aus Transformer-
Pressspanstdabchen board TIV, Weidmann Kapitel 6.4
Electrical Technology AG

Spezialanfertigungen mit

o unterschiedlichem Ligninge-
Ligninpriflinge A, B, C aus

halt, Herstellungsprozess Kapitel 6.7
Pressspan v
ahnlich dem von Transformer-
board TIV
.. inhibiertes, gas-to-liquid Kapitel 4.2, Kapitel 6.6,
Ol Shell Diala 54 7x-1 (sa) | " o1eTes 8 a P P
Mineralol Kapitel 6.10
.. inhibiertes, naphthenisches ) .
Ol Nynas Nytro Lyra X (LX) i . Kapitel 6.6, Kapitel 6.10
Mineralol

.. inhibiertes, naphthenisches Kapitel 6.5, Kapitel 6.6,
Ol Nynas 10X (NX)

Mineralol Kapitel 6.10
.. o . Kapitel 6.5, Kapitel 6.6,
Ol Nynas Nytro 4000A spureninhibiertes, naphtheni- . .
. B Kapitel 6.7, Kapitel 6.8,
(4A) sches Mineralol

Kapitel 6.9, Kapitel 6.10

Zur Bestimmung von Leitfahigkeiten werden Sprungantwortmessungen nach Kapitel 4.1.1
im unter Kapitel 4.1.2 beschriebenen Versuchsaufbau an den verschiedenen Priiflingstypen
durchgefihrt.
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4.2 Modellbildung fiir Pressspan

Wie in Kapitel 2.4.3 bereits erwahnt wurde, kann ein Isoliersystem bestehend aus einem
festen Isolierstoff mit Hilfe eines RC-Netzwerkmodells beschrieben werden, falls das
Material im betrachteten Zeitbereich polarisierbar ist. Diese Art der Beschreibung ist auch
flir den in dieser Arbeit verwendeten Pressspan moglich.

Der Stromverlauf nach Anlegen eines Spannungssprungs an einen festen Isolierstoff (siehe
Phase (2) in Abbildung 4.1-1) ist in Abbildung 4.2-1 vergroRert dargestellt.

I' A
é% Polarisation
Leitung
t

Abbildung 4.2-1: Stromverlauf nach Anlegen eines Spannungssprungs, logarithmische Achsen

Der Anteil der Polarisation ist nicht zu vernachldssigen. Verschiedene Polarisations-
mechanismen (siehe Kapitel 2.3) mit unterschiedlichen Zeitkonstanten werden aktiviert
und tragen zum gemessenen Strom bei. Erst wenn alle Polarisationsmechanismen mit den
unterschiedlichen Zeitkonstanten t; = R; - C; abgeschlossen sind, ist die stationdre Leit-
fahigkeit detektierbar. Diese wird durch den Widerstand R, beschrieben.

Abbildung 4.2-2 zeigt die nach der PDC-Methode gemessenen Polarisations- und Depolari-
sationsstrome eines Glimpragnierten Pressspans bei 90 °C und 1 kV/mm in doppellogarith-
mischer Darstellung, wobei der Depolarisationsstrom im Betrag und um die Ladezeit
verschoben dargestellt ist. AuRerdem ist der simulierte Polarisationsstrom eingetragen,
nachdem RC-Netzwerkelemente aus dem Polarisationsstrom ermittelt und das Netzwerk
simuliert wurde.
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Abbildung 4.2-2: Strome durch einen Slimpragnierten Pressspan bei 90 °C und 1 kV/mm, gemessen und
simuliert

Wird der Prifling kurzgeschlossen, so bedeutet dies, dass der Gleichstromwiderstand R,
kurzgeschlossen wird. Die im Prifling gespeicherte Ladungsmenge, beispielsweise durch
Ausrichtung von Dipolen (Orientierungspolarisation) und Verschiebung von Ladungstragern
zu Grenzflachen (Grenzflachenpolarisation), fliet wieder heraus und ist als Strom mit
negativem Vorzeichen am Messsystem detektierbar. Dieser Strom ist in Abbildung 4.2-2 ge-
strichelt dargestellt. Er hat UGber einen langen Zeitbereich in etwa den gleichen Betrag wie
der Polarisationsstrom. Beim Pressspan handelt es sich folglich um einen im betrachteten
Zeitbereich polarisierbaren Stoff. Somit ist eine Modellbildung unter der Annahme von
Polarisationsgliedern sinnvoll. Erst wenn der Leitungsanteil nicht mehr gegeniiber dem
Polarisationsanteil vernachlassigt werden kann (in der Abbildung etwa ab t=2005s),
weichen Polarisations- und Depolarisationsstrom sichtbar voneinander ab. Da in Phase (3)
der PDC-Methode der Gleichstromwiderstand kurzgeschlossen ist, klingt der Strom auf null
ab. Dazu bedarf es allerdings einer Messzeit, die langer ist als die in diesem Fall verwendete
Zeit. Polarisations- und Depolarisationsstrom liefern mit Ausnahme des Gleichstromwider-
stands die gleiche Information UGber das Isoliersystem.

Anmerkung: Im Fall einer Messung an Ol ist der Depolarisationsstrom nach wenigen Sekunden verschwindend

gering. ErfahrungsgemaR speichert Ol keine Ladungen, weshalb nach dem Kurzschluss des Priiflings auch keine
Ladungstrager zurlckflieRen kénnen.

Im Folgenden wird beispielhaft fur die in Abbildung 4.2-2 dargestellte Messung des
Polarisationsstroms ein RC-Netzwerkmodell erstellt. Mittels des Algorithmus des PDC-
Analyzers zur Erzeugung von Anpassungsfunktionen werden die Bauteilwerte des
Netzwerkmodells bestimmt. In diesem Fall besteht das Modell (siehe Abbildung 2.4-1) aus
acht Polarisationsgliedern (R; und C;), aus einer Anfangskapazitdt C, sowie aus einem
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Gleichstromwiderstand R,. Zusatzlich zu den Kapazitats- und Widerstandswerten sind in
Tabelle 5 auch die sich ergebenden Zeitkonstanten aufgefiihrt.

Es wird nochmals darauf hingewiesen, dass es sich bei den Werten der Ersatzschaltbild-
elemente nicht um Werte mit physikalischem Bezug zu den Materialeigenschaften handelt,
sondern diese durch Anpassungsfunktionen mathematisch erzeugt werden.

Tabelle 5: Werte der RC-Netzwerkparameter fir die Nachbildung des Polarisationsstroms aus Abbildung 4.2-2

Co: | 2,65-10710F Re: | 2,36-10'2 Q

Ci:] 3,01-10712F Ri:| 1,87-10' Q Ty 0,56s

C,: | 558-10"12 F R,: | 3,19-10' Q Ty 1,78s

C;:| 1,46-10"11F R;:| 3,84-10'1 Q T3 5,61s

Cy:| 3,52-10711F R,:| 505-10 Q Ty 17,78 s
Cs: | 1,15-1071°F Rs: | 4,88-10'1 Q Ts: 56,12 s
Ce: | 1,55-1071°F Re: | 1,15-10'2 Q T¢:| 178,255
Cy: | 3,83-1071°F R;: | 8,26-10 Q 7,:| 316,365
Cg: | 6,39-1071°F Rg: | 1,56-10'2Q Tg:| 996,845

Die Zeitkonstanten 7; werden von 7, bis Tg grofRer, wobei die letzte Zeitkonstante bei circa
1000 s liegt. Wird nun ein Netzwerkmodell mit acht Polarisationsgliedern, der Anfangs-
kapazitat und dem Gleichstromwiderstand aufgebaut und mit den Werten aus Tabelle 5
bestiickt, dann ergibt sich bei einer Simulation des Netzwerkmodells eine modellierte Kurve
fur den Polarisationsstrom (gepunktete Kurve in Abbildung 4.2-2). Diese Kurve ist quasi
identisch mit der gemessenen Polarisationskurve. Isolierpressspan ist folglich mit diesem
RC-Netzwerkmodell ausreichend genau beschreibbar.

Der dominante Polarisationsmechanismus im Pressspan ist die Grenzflachenpolarisation, da
diese einerseits bis zu sehr langen Zeiten auftreten kann (vergleiche Kapitel 2.3.5) und
andererseits viele Grenzflachen im Pressspan vorhanden sind. So werden einerseits Fasern
Uber andere Fasern geladen, also Ladungstrager verschoben und akkumuliert, andererseits
die Grenzflichen von Fasern zu Ol {iber niederohmige Olspalte geladen. Hier ergeben sich
eine Vielzahl von Widerstands- und Kapazitdtskombinationen mit jeweils eigenen Zeit-
konstanten. Diese mehr oder weniger statistisch verteilten physikalischen Zeitkonstanten
spiegeln sich nur bedingt in den mathematisch bestimmten Zeitkonstanten in Tabelle 5
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wider. Dort sind einige diskrete Zeitkonstanten herausgegriffen, die lediglich zur mathema-
tischen Beschreibung der gemessenen Kurve dienen.

Ein Netzwerkmodell kann beispielsweise dazu herangezogen werden, die Temperaturab-
hangigkeit der Leitfahigkeit von Pressspan zu bestimmen und die Leitfahigkeit bei Tempe-
raturen zu simulieren, die nicht gemessen wurden oder mit dem verwendeten Aufbau oder
Strommessgerat nicht gemessen werden kénnen. Dies wird in Kapitel 6.9.2 durchgefihrt.
Hier liegt der groBe Mehrwert dieser Simulationen.

4.3 Rasterelektronenmikroskopie

Im Folgenden werden das Prinzip der Rasterelektronenmikroskopie vorgestellt sowie die
Probenpraparation erldautert. Dieses in den Materialwissenschaften hdufig verwendete
Mikroskopieverfahren wird erstmals dazu genutzt, mittels Informationen tiber die Lage der
Fasern im Pressspan (siehe Kapitel 5) Leitungsprozesse und Polarisationsmechanismen zu
erforschen.

4.3.1 Prinzip

Bei der Rasterelektronenmikroskopie handelt es sich um die Abtastung der Oberflache des
Priflings mit einem Elektronenstrahl in einem sogenannten Rasterelektronenmikroskop
(REM). Das Schema des REM ist in Abbildung 4.3-1 zu sehen. Die Auflésung des Mikroskops
wird hauptsachlich vom Elektronenstrahldurchmesser bestimmt, der relativ klein ist, wes-
halb sehr gute Aufldsungen bis in den Nanometerbereich erzielt werden kénnen.

Elektronenquelle
(Kathode)

Anode —

Priméarelektronenstrahl

magnetische Linsen M

Ablenkeinheit ]

magnetische Linsen ><|

Detektion von
Sekundarelektronen

Probe —

Abbildung 4.3-1: Schema des Rasterelektronenmikroskops
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Ziel ist die Detektion der Wechselwirkung der Elektronen mit der Priiflingsoberflache, wobei
ein hoch auflésendes, vergroRRertes Bild der Topografie erzeugt wird. Die Aufnahmen in die-
ser Arbeit wurden mit dem Rasterelektronenmikroskop Supra 25 der Firma Zeiss erstellt.

Elektronen werden aus einer thermischen Elektronenquelle emittiert und beschleunigt.
Diese Beschleunigung erfolgt mittels eines elektrischen Feldes (Beschleunigungsspannung
bis zu einigen zehn kV). Die beschleunigten Elektronen werden mit Hilfe von Magnetspulen
(magnetische Linsen) fein geblindelt und fokussiert auf die Probe gelenkt. Die Probe wird
im Folgenden abgerastert, indem der Elektronenstrahl gezielt abgelenkt wird. Um eine
Streuung der Elektronen an Luftmolekiilen zu verhindern, ist das REM evakuiert. Je besser
die Evakuierung ist (Hochvakuum), also je weniger Molekiile bzw. Atome sich zwischen
Elektronenquelle und Probe befinden, desto groRer ist folglich die freie Weglange der Elek-
tronen.

Wenn der Elektronenstrahl auf oberflaichennahe Atome der Feststoffprobe trifft, kann er
andere Elektronen aus den Schalen der Atome in das Vakuumniveau beférdern. Diese Elek-
tronen verlieren somit die Bindung zu den Atomen. Sie werden Sekundarelektronen ge-
nannt und mit Hilfe eines Detektors erfasst.

Nach softwaretechnischer Verarbeitung der Intensitdt des erfassten Signals entsteht die
Information Uber die Topografie des Priiflings. Da diese detektierten Sekundarelektronen
eine niedrige Energie aufweisen, liegt ihr Ursprungsort auf der Oberflache des Priflings.
Sekundarelektronen aus tieferen Schichten kommen nicht durch das Material an die Ober-
flache (Absorption aufgrund relativ geringer kinetischer Energie der Sekundarelektronen),
weshalb sie vom Detektor nicht erfasst werden. Somit ist mit dem REM eine Beschreibung
der Topografie des Priiflings moglich. Die Lage der Fasern im Pressspan wurde bisher nicht
mit Leitungsprozessen und mit der elektrischen Leitfahigkeit in Zusammenhang gebracht.
Im Rahmen dieser Arbeit wird die in der Werkstofftechnik haufig verwendete Rasterelek-
tronenmikroskopie dazu genutzt, Geometrien im Pressspan abzuschatzen und es ergeben
sich erste Erkenntnisse und Zusammenhange, die zu einem physikalischen Verstandnis der
Leitfahigkeit im Pressspan mit Bezug auf die makroskopische Struktur fihren.

4.3.2 Probenprdparation

Die Signalintensitdat am Detektor und damit die Sekundéarelektronen sind abhangig vom
untersuchten Material. Es wird versucht, den Primarelektronenstrahl energiereich zu konfi-
gurieren, um eine moglichst gute Signalstarke zu erhalten. Dabei muss allerdings beachtet
werden, dass bei der Untersuchung von Isolierstoffen Elektronen kaum durch den Isolier-
stoff abgeleitet werden konnen. Es kommt beim Beschuss der Probe mit Elektronen folglich
zu einer Aufladung der Probe bis zu deren Zerstorung. AuRerdem wird der Elektronenstrahl
durch Aufladungen an der Oberflache abgelenkt, was zu sogenannten Artefakten im Bild
fahrt.
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Um das zu vermeiden, werden Isolierstoffe mit einer diinnen Edelmetallschicht tGberzogen,
die im vorliegenden Fall aus Platin besteht. Die Oberflache der Probe wird somit leitfahig
und kann die auftreffenden Elektronen gut ableiten. Dies funktioniert allerdings nur, falls
die Metalloberflache mit dem geerdeten Probenteller verbunden ist. Die Probe wurde des-
halb mittels Silberleitlack mit dem Probenteller kontaktiert. Eine Aufladung und eine Zer-
storung des Isolierstoffs werden dadurch effektiv reduziert oder ganz vermieden.

Die Beschichtung mit Platin mittels Sputtern (Kathodenstrahlzerstaubung) ist ein unver-
zichtbarer Schritt in der Probenvorbereitung. Dabei wird das Prdparat in einer Kammer
unter Argon evakuiert (Druck kleiner als 0,1 mbar). Eine an diese Kammer angelegte
Spannung bewirkt die Beschleunigung und lonisation von Argonionen, welche auf ein soge-
nanntes Target (in diesem Fall aus Platin) geschossen werden und dort Atome des Beschich-
tungsmetalls herauslosen. Diese herausgeldsten Atome scheiden sich anschlieBend auf dem
Préparat ab und es entsteht eine sehr diinne Edelmetallschicht auf dem Priifling. Die Quali-
tat dieser Beschichtung ist unter anderem von der Dauer des Vorgangs, der angelegten
Spannung, der sich ergebenden Stromstarke, vom Weg der Argonionen und vom eingestell-
ten Druck abhangig.

Der Vollstandigkeit halber soll angemerkt werden, dass unter einem Rasterelektronen-
mikroskop nur vakuumstabile Proben untersucht werden kdnnen, also beispielsweise keine
FlUssigkeiten.

4.4 UV/Vis-Spektroskopie

Bei der UV/Vis-Spektroskopie handelt es sich um ein optisches Verfahren, bei dem elektro-
nische Anregungen in den dufleren Schalen von Atomen in Form von elektromagnetischen
Wellen detektiert werden. Unter einer elektronischen Anregung wird der Vorgang verstan-
den, wenn Elektronen (ber die Bandliicke auf ein héheres Energieniveau gehoben werden.
Dabei werden die Priiflinge mit einer weiBRen Quelle (Emission im gesamten betrachteten
Wellenldangenbereich) angestrahlt und die Reflexion oder Transmission gemessen. Das Licht
wird anschlieBend im Monochromator spektral aufgespalten und vom Sensor (meist ein
CCD-Sensor, Charge-Coupled Device) detektiert. Die Aufspaltung kann entweder durch ein
Prisma oder durch ein Gitter erfolgen. Damit entsteht die Information tber die Farbe und
die Farbstoffkonzentration im Prifling im betrachteten Wellenlangenbereich und tber
elektronische Anregungsenergien. Abbildung 4.4-1 zeigt das Schema der UV/Vis-Spektros-
kopie.

Eine solche photonische Anregung lasst Aussagen Uber die Bandliicke des untersuchten
Materials zu, sodass sie zur Untersuchung von elektronischen Leitungsprozessen im Press-
span geeignet ist. Besonders die Ligninkomponente im Pressspan stellt delokalisierte
Elektronen zur Verfligung, wie es bereits in Kapitel 1.2.2 beschrieben wurde. Die Ergebnisse
der UV/Vis-Spektroskopie werden im Rahmen dieser Arbeit erstmals mit den Messungen
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der elektrischen Leitfahigkeit von Pressspan mit unterschiedlichem Ligningehalt in Verbin-
dung gebracht.

Strahlungsquelle
Lichtstrahl

Spektrometer
mit CCD-Sensor

|
|
I
I
I
I
|
I
I
I
I
|
Monochromator :
I
|
|
I

Probe  — D

Abbildung 4.4-1: Schema der UV/Vis-Spektroskopie

Fur die durchgefiihrten UV/Vis-Messungen wurde ein Spektrometer der Firma Andor
(Model: SR-303i-B) mit CCD-Sensor (Model: DV420_OE, T =-50 °C) verwendet. Als Licht-
quelle diente eine Xenonlampe. Der Vorteil der Xenonlampe im Vergleich zu einer Halogen-
lampe liegt in einer groReren Signalstarke bei kleinen Wellenldangen (UV-Bereich). Sobald
die Leistung der Lichtquelle zu gering wird, werden Streulichteffekte relevant und ver-
falschen die Messergebnisse.

Es wurden Wellenlangen zwischen 300 nm und 600 nm untersucht. Es handelt sich hierbei
folglich eher um Messungen im visuellen Bereich (Vis), als um Messungen im ultravioletten
Bereich (UV), der schon bei merklich kiirzeren Wellenlangen beginnt. AuRerdem wurde ein
Filter aus Polystyrol eingebaut, um Fluoreszenz zu vermeiden. Dieser Filter begrenzt die Ein-
strahlung bei Wellenldangen kleiner als circa 320 nm.

Fir Feststoffe, die undurchsichtig sind, wie das Isoliermaterial Pressspan, kann keine Trans-
mission gemessen werden. Hingegen ist die Messung der Reflexion moéglich. Dabei wird der
Teil des Lichts reflektiert, welcher nicht mit dem Priifling wechselwirkt, also nicht absorbiert
wird.

Anmerkung: Vor der Materialmessung muss ein Referenzspektrum aufgenommen werden. Dazu strahlt die
verwendete, weille Lichtquelle auf ein hoch reflektierendes Material (hier: Polytetrafluorethylen, PTFE). Aus

Referenzspektrum und gemessenem Priiflingsspektrum wird anschlieBend die tatsdchliche Reflexion des Prif-
lings berechnet.
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Zu Auswertungszwecken werden die aus den Spektren ermittelten Reflexionsgrade Ry
ublicherweise uber die Kubelka-Munk-Gleichung (4.4-1) in die relative Absorption Age; um-
gerechnet [70]:

(1 - RRel)2

(4.4-1)
2- RRel

Agel =

Dies ist gerechtfertigt, solange der Anteil der Transmission gegeniber der Reflexion gering
ist [71]. Daraus folgt, dass die untersuchten Priflinge eine gewisse minimale Schichtdicke
aufweisen missen. AuBerdem liefert die Umrechnung nach Gleichung (4.4-1) nur fir ge-
messene relative Reflexionen zwischen 20 % und 70 % berechnete Werte fir die relative
Absorption, welche zwischen 0% und 100 % liegen [71]. Jenseits dieser Grenzen kénnen
sich hohere Werte fir die berechnete relative Absorption ergeben. Fiir das Verstandnis
solcher Werte ist es wichtig zu bedenken, dass sie aus den Umrechnungen mittels Kubelka-
Munk entstanden sind.

Aus der Reflexion lassen sich auRerdem die Bandliicken der Materialien bestimmen, indem

die Wellenlangen A (ber Gleichung (4.4-2) mittels den GroRen Lichtgeschwindigkeit im

Vakuum c und Plancksches Wirkungsquantum h in Energien E umgerechnet werden:

h-c
A

E= (4.4-2)

Das sind dann die Energien, die noétig sind, um einen elektronisch angeregten Zustand in
einem Molekil zu erreichen. Falls die Energien des eingestrahlten Lichts ausreichen, um
Elektronen Uber die Bandliicke des Materials vom Valenzband ins Leitungsband zu trans-
portieren, entstehen Elektronen-Loch-Paare. Diese Absorption von Photonen aus der Licht-
guelle durch das Material wird detektiert. Auf die Impulserhaltung bei der Anregung, infolge
der neben einem Photon zur Energiebereitstellung in bestimmten Fallen auch ein Phonon
zum Impulsausgleich bendétigt wird, wird an dieser Stelle nicht eingegangen und stattdessen
auf Grundlagenliteratur verwiesen, zum Beispiel [72].

Anmerkung: Da bei der photonischen Anregung jeweils Elektronen und Locher erzeugt werden, betragt die

Energie zur Erzeugung eines Ladungstragers (Elektron oder Loch) theoretisch jeweils die Halfte der Energie-
differenz der nach Gleichung (4.4-2) berechneten Bandliicke.
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5 Strukturaufklarung Pressspan

Wie in Kapitel 1.2 beschrieben wurde, handelt es sich bei Pressspan um ein Material,
welches durch chemische und mechanische Bearbeitungsschritte aus Holz hergestellt wird.
Aus den Faserkomponenten Zellulose, Hemizellulosen und Lignin entsteht eine mehrere
Mikrometer dicke Schicht aus abgeflachten Fasern. Die REM-Aufnahme in Abbildung 5-1
zeigt, dass sich innerhalb dieser diinnen Pressspanschichten eine Vielzahl von Fasern befin-
det, welche augenscheinlich keine Vorzugsrichtung in dieser Ebene aufweisen. Da die
Fasern einerseits nicht perfekt horizontal in der Ebene liegen, sondern kleine Winkel gegen
die Ebene annehmen kénnen, sodass eine Faser mit einer ungewissen Dicke in die Material-
schicht eindringt, ist die Bestimmung der Faserorientierung eigentlich in allen drei Raum-
richtungen durchzufiihren und der Stichprobenumfang zu erhéhen. Andererseits deckt sich
die visuelle Beschreibung von mehr oder weniger gleichverteilten Fasern in der Schicht-
ebene mit Untersuchungen des Pressspanherstellers.

Abbildung 5-1: REM-Aufnahme einer Pressspanlage, angelehnt an [73]. Es zeigt sich eine Vielzahl von Fasern,
die mehr oder weniger gleichverteilt in der Ebene liegen.

In Abbildung 5-2 ist eine weitere REM-Aufnahme gezeigt. Hier ist zufallig eine aus der
Schicht herausstehende Faser, die moglicherweise durch die Probenpraparation herausge-
I6st wurde, zu sehen. Anhand dieser Beispielfaser sollen Geometrien abgeschatzt werden:
Die Dicke der Faser betragt an der schmalsten Stelle 8 um und an der breitesten 30 um. Die
Faser scheint verdrillt zu sein, sodass in erster Ndherung davon ausgegangen wird, dass die
Faser Uiber die gesamte Lange naherungsweise einen elliptischen Querschnitt hat, bei dem
die beiden Halbachsen 8 um und 30 um betragen. Die Abschatzung einer Faser als zylind-
risches Objekt entspricht demnach nur bedingt der Realitat. Der elliptische Faserquerschnitt
entsteht wahrend der Trocknung der Fasern, wenn das Lumen (Hohlraum einer pflanzlichen
Faser) in den Fasern mit zunehmendem Unterdruck, beispielsweise im Vakuumtrocken-
prozess, kollabiert. Dieser Druck wirkt nicht gleichverteilt auf alle Stellen der Faser.
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Die Fasergeometrien wurden prinzipbedingt flr eine relativ kleine Anzahl von Einzelfasern
mittels REM-Aufnahmen abgeschéatzt. Abbildung 5-2 verdeutlicht beispielhaft die Lage der
Fasern und die geometrischen Verhaltnisse. In der Literatur finden sich Faserdurchmesser
diverser Holzarten im Bereich von wenigen bis einigen zehn Mikrometern [74].

Abbildung 5-2: REM-Aufnahme einer Einzelfaser mit elliptischem Faserquerschnitt [73]

Die Faserlange kann in dieser hohen VergréRerung nicht gemessen werden. Allerdings wird
anhand weiterer Aufnahmen bei geringerer VergroBerung sowie durch Materialunter-
suchungen des Pressspanherstellers eine Faserlange im Bereich 0,5 mm bis zu 3,0 mm
angenommen. Die Faserldnge ist allerdings statistisch verteilt und von vielen Bearbeitungs-
schritten abhangig. Diese Information reicht fiir eine grobe Vorstellung der geometrischen
Verhaltnisse im Pressspan zunachst aus.

Die diinnen Faserlagen werden nun bei der Pressspanherstellung in wassrigem Zustand
Ubereinander geschichtet, bis die gewlinschte Materialdicke erreicht ist. Die anschlieRen-
den Vorgdnge der Pressung und Trocknung (in einem Prozessschritt oder in zwei aufeinan-
derfolgenden) sind maligebend fiir die Eigenschaften des entstehenden Isoliermaterials.

Die einzelnen Zellulose- und Hemizellulosenstrange besitzen OH-Gruppen, die Wasserstoff-
briickenbindungen eingehen kénnen. Eine Wasserstoffbrickenbindung bildet sich immer
zwischen einem Wasserstoffdonator (zum Beispiel R-OH) und einem Wasserstoffakzeptor
(zum Beispiel R-OH), wenn diese geometrisch glinstig (Abstand, Winkel) zueinander ange-
ordnet sind. Voraussetzung fiir eine Wasserstoffbriicke ist eine polarisierte Bindung (d. h.
ein Dipolmoment). Wechselwirken zwei OH-Gruppen verschiedener Zellulosestrange mit-
einander, so wird von einer intermolekularen Wasserstoffbriicke gesprochen. Aullerdem
kénnen sich Wassermolekiile an freie OH-Gruppen anlagern und folglich Wasserstoff-
brickenbindungen bilden. Interessant ist die Betrachtung der Trocknung, Entwdsserung
und Pressung von Pressspan. Im Folgenden wird zwischen zwei Herstellungsverfahren von
hochdichtem Pressspan unterschieden:
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Typ TIV (Produktbezeichnung der Firma Weidmann): Zellstoffvliese (einzelne Pressspan-
schichten) werden zu einem Nassbogen aufeinander gelegt und unter Temperatur ver-
presst. Sowohl der Pressdruck als auch die Temperaturbehandlung fiihren zu einer
Trocknung des entstehenden Pressspans, der Giber den Pressdruck auch seine gewlinschte
Dichte erhadlt. Die Dichte wird demnach durch zeitgleiches Pressen und Ausheizen von
Wasser erzeugt.

Typ Tl (Produktbezeichnung der Firma Weidmann): Zellstoffvliese werden zu einem Nass-
bogen aufeinander gelegt, leicht verpresst und damit vorentwassert. In einem nachfolgen-
den Schritt werden die entwasserten Pressspanbogen der Temperatur ausgesetzt und in
Kalandern auf die gewiinschte Dichte verpresst.

Im Fall von TIV sind die Einzelfasern noch nass, wahrend sie mit anderen Fasern verpresst
werden, um die gewlinschte Dichte zu erzeugen. Die Fasern sind deshalb noch relativ bieg-
sam. Dies ist schematisch in Abbildung 5-3 1a) zu sehen. Bei Tl sind die Fasern schon merk-
lich steifer, wenn sie mit den Nachbarfasern verpresst werden, da sie in einem ersten Schritt
bereits entwdssert wurden. Analog ist dies in Abbildung 5-3 2a) dargestellt. Das weitere
Verpressen fihrt zwar zu einer makroskopischen Dichtezunahme, bringt die Fasern aber
nicht mehr effektiv auf Molekiilebene einander naher. Es werden keine neuen Bindungen
geknipft.

Dieser Unterschied in der Herstellungstechnologie flihrt zwar zu Pressspantypen, die in
etwa die gleichen Dichten erreichen und damit das gleiche Faser-zu-Hohlraum-Verhaltnis
besitzen. Aber sie sollten sich in der GréRe der Kontaktflachen von einer Faser zur nachsten
Faser aufgrund der unterschiedlichen mechanischen Stabilitat wahrend der Verpressung
unterscheiden. Zum besseren Verstandnis sind die beiden Herstellungsarten schematisch
dargestellt. Dabei werden die Fasern vereinfacht als Zylinder dargestellt.
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Abbildung 5-3: Schematische Darstellung von Pressspanfasern von Typ TIV und Typ TI.

1a): flexible, etwas feuchte Faser bei Herstellung von TIV. Wirkt auf diese Faser eine Kraft, entsteht eine groRe
Faserkontaktstelle 1b).
2a): Sprode, trockene Faser bei Herstellung von TI. Wirkt auf diese Faser eine Kraft, entsteht eine kleinere
Faserkontaktstelle 2b).
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Zugfestigkeitsversuche an beiden Pressspantypen gleicher Dichte belegen, dass Pressspan
vom Typ TIV eine hdhere mechanische Festigkeit aufweist als Pressspan vom Typ TI. Die
mechanische Festigkeit erhoht sich von Tl zu TIV um circa 25 %.

Im Folgenden wird ein moglicher, eigener Erklarungsansatz gegeben: Durch das Eindringen
von Wasser in das Material werden intermolekulare Wasserstoffbriicken zwischen den
Zellulosestrangen durch Bindungen zu Wasser ersetzt. Das flihrt zu flexibleren Fasern, die
beim Verpressen und gleichzeitigen Ausheizen besser angenadhert werden konnen (groBerer
Faserkontakt). Dies ist in Abbildung 5-3 1b) zu sehen. Somit konnen sich an den Faser-
kontakten aufgrund der gleichzeitigen Druck- und Temperaturbelastung mehr Wasserstoff-
bricken zwischen Zellulosestrangen aufbauen. Dies resultiert in einer hohen mechanischen
Festigkeit. Im Fall von Tl sind die Fasern zum Zeitpunkt des Pressens bereits trocken und
damit steifer. Deshalb kdnnen die Fasern nicht mehr so gut in Kontakt gebracht werden und
der Zusammenhalt der Einzelfasern ist damit schlechter. Dies ist in Abbildung 5-3 2b) dar-
gestellt. In Konsequenz ergibt sich eine geringere mechanische Festigkeit des Pressspans Tl
im Vergleich zum Pressspan TIV.

AuBerdem ist die Sattigungsfeuchte der entstandenen Pressspanprodukte, gemessen und
gelagert unter Raumtemperatur und bei circa 40 — 50 % relativer Luftfeuchtigkeit, unter-
schiedlich. Wenn beide Typen solange der Umgebungsfeuchtigkeit ausgesetzt werden, bis
die Sattigung des Wassergehalts im Pressspan erreicht ist, kann festgestellt werden, dass
Pressspan TIV deutlich geringere Feuchtewerte aufweist als Pressspan TI. Die Sat-
tigungsfeuchte liegt bei diesem Pressspantyp zwischen 5 und 6 % bei Raumtemperatur und
40 - 50 % relativer Luftfeuchtigkeit, die Sattigungsfeuchte von Tl hingegen zwischen 6,5 und
7,5 % bei den gleichen Bedingungen, was durch eine grofRere Anzahl an freien OH-Gruppen
bei Tl erklart werden kann.
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6 Elektrische Leitfahigkeit und dielektrisches
Verhalten von Pressspan

In diesem Kapitel werden die experimentellen Untersuchungen zur elektrischen Leitfahig-
keit und zum dielektrischen Verhalten von Pressspan als Isolierstoff in HGU-Betriebsmitteln
vorgestellt und interpretiert. Damit wird ein tief gehendes physikalisches Verstdandnis der
Leitfahigkeit erzeugt. Zuerst wird eine Parameteribersicht iber die untersuchten Einfluss-
groRen auf das Verhalten von Pressspan gegeben, um im Anschluss alle EinflussgréRBen ex-
plizit zu behandeln.

6.1 Parameteriibersicht

Im Folgenden werden Leitfahigkeitsmessungen an Pressspan vorgestellt, um die in der Ziel-
setzung beschriebenen offenen Fragen zu beantworten. Abbildung 6.1-1 zeigt eine
Ubersicht (iber Parametereinfliisse auf die elektrische Leitfihigkeit und das dielektrische
Verhalten von Pressspan ohne Anspruch auf Vollstandigkeit. Diese im Rahmen der vorlie-
genden Arbeit behandelten Parameter werden im Folgenden kurz benannt und den jewei-
ligen Kapiteln der Arbeit zugeordnet.

Impragnierung makroskopische Struktur
Feldstarke | Faserlage, Faseranteil am Volumen

AN

chemische

Materialkomponenten
Wassergehalt Belastungsdauer

Abbildung 6.1-1: Parametereinflisse auf die elektrische Leitfahigkeit und das dielektrische Verhalten von
Pressspan

Die im Rahmen der Literaturrecherche (siehe Kapitel 2.2) ermittelten Leitungsprozesse
lonenleitung, Elektronen-Loch-Leitung und Protonenleitung werden in der vorliegenden
Arbeit fur das Isoliermaterial Pressspan diskutiert. Dazu war es in einem ersten Schritt nétig,
den Pressspan getrennt vom Impréagniermedium Ol zu betrachten und die Leitfahigkeit des
Pressspans ohne Ol zu detektieren. Dies war im neuen Versuchsstand (siehe Kapitel 4.1.2)
moglich. Die Erfassung der elektrischen Leitfahigkeit von unimpragniertem Pressspan befin-
det sich in Kapitel 6.2.

In einem nachsten Schritt wurde die Messung an unimpragniertem Pressspan vereinfacht,
indem Gas als Impragniermedium benutzt wurde. Das hatte unter anderem den Vorteil,
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dass hohere Spannungen verwendet werden konnten. Der Einfluss der Gasimpragnierung
auf die Leitfahigkeit von Pressspan wird in Kapitel 6.3 behandelt.

Die makroskopische Struktur der Pressspanfasern wurde mit Hilfe von REM-Aufnahmen
erfasst (siehe Kapitel 5). Die Fasergeometrien sowie die geometrische Orientierung der
Fasern im Pressspan wurden herangezogen, um den Einfluss des makroskopischen Aufbaus
des Pressspans aus Fasern und Hohlrdumen auf die elektrische Leitfahigkeit zu untersuchen.
Dazu diente die Untersuchung zum Einfluss der Faserorientierung, die in Kapitel 6.4 be-
schrieben ist.

Des Weiteren wurden Versuche mit unterschiedlichen Pressspandichten durchgefiihrt und
die Leitfahigkeiten von Pressspan unter verschiedenen Fluiden bestimmt sowie interpre-
tiert. Kapitel 6.5 hilft bei der Beantwortung der Frage nach dem Einfluss des Verhaltnisses
von Fasern zu Hohlrdumen auf die elektrische Leitfahigkeit.

Kapitel 6.6 beschiftigt sich mit dem Einfluss der Olleitfihigkeit auf die Leitfihigkeit von
Olimpragniertem Pressspan. Dieses Kapitel behandelt somit den Einflussparameter der Im-
pragnierung und ist nicht getrennt von der makroskopischen Struktur des Pressspans aus
Einzelfasern zu betrachten, da beispielsweise der Olanteil im Pressspan je nach Volumen
des Ols im Vergleich zum Faservolumen einen unterschiedlich starken Einfluss auf die Leit-
fahigkeit des Gesamtsystems aus Pressspanfasern und Ol hat.

Nach der Diskussion der makroskopischen Struktur des Pressspans wird die chemische Zu-
sammensetzung des Pressspans betrachtet. Von den im Pressspan vorhandenen Bestand-
teilen schien Lignin derjenige zu sein, der aufgrund seiner chemischen Struktur eine hdhere
Leitfahigkeit als die librigen Komponenten erwarten lieR. Zu diesem Zweck wird in Kapi-
tel 6.7 eine Veranderung des Ligningehalts in Pressspan behandelt und die Pressspanleit-
fahigkeiten werden unter verschiedenen Fluiden erfasst.

Des Weiteren wurden anwendungstechnische Parameter auf die elektrische Leitfahigkeit
untersucht. Da zur Bestimmung der Leitfahigkeiten zeitabhangige Messungen durchgefiihrt
wurden, waren transiente Vorgange prinzipbedingt erfassbar.

Der Wassergehalt von 6limpragniertem Pressspan wurde verandert und Leitfahigkeiten in
Abhangigkeit des Wassergehalts werden in Kapitel 6.8 untersucht. Diese Abhangigkeit wird
dort im Hinblick auf die potenziellen Leitungsprozesse interpretiert.

In Kapitel 6.9 werden Leitfahigkeiten von Pressspan unter verschiedenen Fluiden bei unter-
schiedlichen Temperaturen zwischen 30 °C und 90 °C prasentiert. Diese Temperaturab-
hangigkeit der elektrischen Leitfahigkeit betrifft nicht nur die Leitungsprozesse, sondern
auch die Polarisationsmechanismen. Die Abhéangigkeit konnte simulationstechnisch nach-
gebildet werden.

AnschlieBend wird in Kapitel 6.10 die Abhangigkeit der elektrischen Leitfahigkeit von Press-
span von der angelegten Feldstarke unter verschiedenen Fluiden behandelt.
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6.2 Leitfahigkeitsmessungen an unimpragniertem Pressspan

Die Leitfahigkeit von olimpragniertem Pressspan steht seit einiger Zeit im Fokus weltweiter
Forschung. Hierzu wurde beispielsweise eine internationale CIGRE Working Group einge-
richtet, welche die Bestimmung von Leitfahigkeiten nach Norm und mittels alternativer
Messverfahren untersucht und bewertet [20]. In dieser Arbeit wird ein neuartiger Ansatz
gewadhlt, um ein physikalisches Verstandnis der Leitungsprozesse im Pressspan zu erlangen.
Zu diesem Zweck wurde die Leitfahigkeit von Pressspan ohne Olimpréignierung bestimmt.
Hier war es zielfiihrend, den Pressspan mit einem Gas (Luft) zu impragnieren, da dieses eine
erheblich geringere Leitfahigkeit als Pressspan besitzt (vergleiche Abbildung 2.1-1 in Kapi-
tel 2.1), oder unter Vakuum (0,1 mbar) zu messen. Dann muss der Ladungstransport
hauptsichlich durch den Pressspan und nicht durch ein leitfihigeres Medium (wie es Ol ist)
stattfinden. Dies ist fir den in Deutschland mehrheitlich eingesetzten o6lgefiillten Trans-
formator kein relevanter Fall. Allerdings werden beispielsweise in Japan gasgefillte
Transformatoren verwendet. Untersuchungen unter Gas helfen, die Leitfahigkeit von Press-
span mit der des Isolierdls zu vergleichen und beide Einfliisse in Bezug zur Leitfdhigkeit des
Olimpragnierten Pressspans zu setzen.

Ein Pressspanpriifling wurde demzufolge nach Kapitel 4.1.3 vorgetrocknet, in die Messzelle
in Versuchzelle (2) eingebaut und nachgetrocknet. Anschlieend wurde die Temperatur auf
30 °C gestellt und nach einer Wartezeit bis zum Erreichen dieser Temperatur eine Leitfahig-
keitsmessung nach der PDC-Methode durchgefiihrt. Die Messparameter befinden sich in
Tabelle 6. Anzumerken ist, dass sich die Temperatur aufgrund der evakuierten Messanord-
nung nur relativ langsam anderte (keine Konvektion, kaum Warmeleitung, hauptsachlich
Warmestrahlung), sodass eine Wartezeit von circa 24 h eingehalten wurde.

Tabelle 6: Parameter fiir Leitfahigkeitsmessungen

Temperatur elektrische Feldstarke Impragnierung

30°C 0,1 kV/mm keine, Vakuum 0,1 mbar

In Abbildung 6.2-1 sind die Strome durch einen unimpragnierten Pressspanprifling bei 30 °C
und einer Feldstarke von 0,1 kV/mm dargestellt. Der Wassergehalt des Priflings betrug
0,02 %. Es handelt sich um eine Messung unter Vakuum (0,1 mbar). Der Polarisations- und
der Depolarisationsstrom wurden jeweils 10800 s (drei Stunden) lang gemessen.
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Abbildung 6.2-1: Strome durch einen trockenen Pressspanpriifling unter Vakuum (0,1 mbar), gemessen nach
der PDC-Methode bei 30 °C und 0,1 kV/mm. Der Polarisationsstrom ist mit einer durchgezogenen Linie, der
Depolarisationsstrom mit einer gestrichelten Linie dargestellt.

Beide Strome zeigen nahezu das gleiche Zeitverhalten. Sie starten in etwa beim gleichen
Anfangswert und klingen mit der Zeit vergleichbar ab. Dieser Stromabfall kann damit erklart
werden, dass das Material wahrend der Polarisationsphase geladen wird. In der Depolari-
sationsphase, in welcher der Prifling kurzgeschlossen ist, kbnnen die angesammelten
Ladungstrager in die entgegengesetzte Richtung wandern und der Prifling wird somit ent-
laden. Diese zeitabhdngigen Prozesse der Ladungstragerbewegung und -akkumulation wer-
den unter dem Begriff der Polarisation zusammengefasst, worauf in Kapitel 2.3 naher
eingegangen wurde. Es treten mehrere Polarisationsmechanismen mit unterschiedlichen
Zeitkonstanten auf, die letztendlich zu diesen exponentiell abfallenden Strémen fihren
[75]. Es ist nicht nur eine einzige Zeitkonstante ersichtlich und die Messkurve ist nicht nur
mittels einer einzigen Exponentialfunktion zu beschreiben.

Diejenigen Polarisationsmechanismen, die mittels der PDC-Methode detektiert werden
kénnen, sind die Orientierungs- und die Grenzflachenpolarisation. Bei ersterer richten sich
polarisierbare Molekile aufgrund des angelegten elektrischen Feldes aus. Bei letzterer wird
die Grenzfliche zwischen zwei Fasern oder der Ubergang Faser-Luft (bei 0,1 mbar) polari-
siert. Ladungstrager werden entlang von Fasern bzw. entlang der Molekiilketten trans-
portiert, bis der Transportprozess an der Grenzfliche endet. Die Ladungstrdager konnen
kaum in die Luft Gbergehen, da die Leitfahigkeit von Luft gering ist und die lonisierungs-
bedingungen fir Luft fir die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Feldstarken bei Weitem
noch nicht erfillt waren.

Die angelegte Spannung von 0,1 kV an den 1 mm dicken Pressspanprifling flhrte zu einem
sehr kleinen Stromfluss durch den Isolierstoff, der nach etwa 200 s mit dem verwendeten
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Strommessgerat nicht mehr erfasst wurde. Innerhalb dieser 200 s war noch kein stationdrer
Zustand erreicht. Deshalb kann keine Aussage Uber die Leitfahigkeit getroffen werden.

Anmerkung: Wie in Gleichung (4.1-2) beschrieben wurde, wird die Gleichstromleitfahigkeit aus der angelegten
Spannung, der effektiven Elektrodenflache, der Priiflingsdicke sowie aus dem gemessenen stationdren
Stromendwert berechnet. Wird dieser Endwert aufgrund einer zu geringen Messzeit oder zu kleiner Stréme
nicht erfasst, kann mittels der Ladungsdifferenzmethode (CDM) ein Schatzwert fir den Stromendwert angege-
ben werden [76]. Aus diesem wird im Anschluss die Gleichstromleitfahigkeit berechnet. Allerdings handelt es
sich hier nur um eine Leitfahigkeitsberechnung aus einem Schatzwert fiir den Strom. Im Rahmen dieser Arbeit

wird mittels Simulation ein effektiverer Weg zur Erlangung von Stromendwerten vorgeschlagen. Dieses Vor-
gehen befindet sich in Kapitel 6.9.2.

Um der Unsicherheit bei kleinen Stromen aus dem Weg zu gehen, muss der Stromfluss er-
hoht werden, sodass er mit der verwendeten Messeinrichtung detektierbar ist. Hier bietet
sich beispielsweise eine Erhéhung der Spannung an. Eine héhere Spannung fiihrt zu einer
héheren Feldstarkebelastung und damit zu einem héheren Strom durch das Isoliersystem.

Eine Erhéhung der elektrischen Feldstarke um mehrere 0,1 kV/mm war allerdings nicht
moglich, da es zu sichtbaren Entladungserscheinungen kam. Die Durchschlagsspannung ist
eine Funktion des Druckes und des Abstands (Gesetz von Paschen [77]). Bei kleinen Driicken
und kleinen Abstanden ist die Durchschlagsspannung sehr hoch, sinkt dann zu einem Mini-
mum ab, welches von der Art des Gases abhdngt, und steigt darliber hinaus wieder flr
grofRere Driicke und Abstidnde an. Die Messung unter Vakuum liegt bei kleinen Driicken
(0,1 mbar) im Bereich vor dem Minimum [8]>71. Somit wird es immer einen Abstand d in
der Versuchszelle (2) geben, der multipliziert mit dem Druck p genau das Paschen-Minimum
(pd) ergibt, woraufhin ein Durchschlag auftritt, wenn die Durchschlagsspannung tberschrit-
ten wird. Erst unter Hochvakuum und bei sehr groBen Abstanden wird das Minimum nicht
mehr erreicht und eine Messung ware auch bei erh6hten Spannungen maoglich. Im Rahmen
der vorliegenden Arbeit war es nicht moglich, die Spannung so weit zu erhéhen, dass sich
unter Vakuum messbare Stromendwerte ohne Gasdurchschlage ergaben.

Ein weiteres Problem bei Messungen an Pressspanpriiflingen unter Vakuum war die kor-
rekte Bestimmung des Wassergehalts. Nach der letzten Messung einer Messreihe wurde
der unter Vakuum befindliche Prifling mit trockener Luft geflutet, um den Priifling aus dem
Vakuumschrank herausnehmen zu kdnnen. AnschlieBend wurde ein kleines Pressspanstiick
vom Priifling abgeschnitten und der Wassergehalt mittels Karl-Fischer-Titration bestimmt.
Wie bereits in Kapitel 4.1.3 erwahnt wurde, muss bei der Priflingsentnahme der Zutritt von
Feuchtigkeit (zum Beispiel aus der Umgebungsluft) so gering wie moglich gehalten werden,
um Anderungen des Wassergehalts des kleinen Pressspanstiicks gegeniiber dem Priifling
wahrend der Leitfahigkeitsmessung auszuschlielRen.

Mit diesem Vorgehen wurden minimale Wassergehalte von 0,5 % bis 1 % ermittelt. Diese
Werte schienen sehr hoch und nicht plausibel, da die Priflinge mehrere Stunden oder Tage
getrocknet wurden. Allerdings war es vorstellbar, dass das Pressspanstiick in der Zeit
zwischen Ausbau des Priiflings und Beginn der Titration des kleinen Pressspanstiicks (einige



72 6.3 Leitfahigkeitsmessungen an luftimpragniertem Pressspan

zehn Sekunden) Feuchtigkeit aus der Umgebungsluft aufnahm, die aufgrund des relativ
hohen Feuchtegradienten (sehr trockenes Pressspanstiick gegeniiber der relativen
Luftfeuchtigkeit der Umgebungsluft zwischen 30 % und 60 %) verhéltnismaRig schnell die
Feuchtigkeit im Pressspan erhohte.

Diese Vermutung wurde durch das folgende Experiment bestatigt und das Problem der Be-
stimmung des Wassergehalts bei Priflingen, die unter Luft gemessen werden, wurde beho-
ben: Die Versuchszelle (2) wurde wie in Kapitel 4.1.2 beschrieben um eine Olbefiillung
erweitert. Nach der letzten Messung jeder Messreihe unter Vakuum wurde die Messzelle
inklusive des jeweiligen Pressspanpriiflings mit Ol befiillt. Zu diesem Zweck wurde das Ol
vorgetrocknet und tber einen Mikrofilter unter Vakuum in die Messzelle eingefiillt. Nach
anschlieBender Beliiftung der Versuchszelle (2) mit trockener Luft, Ausbau der Messzelle
aus dem Versuchsstand sowie Abschneiden eines Pressspanstiicks zur Wassergehaltbe-
stimmung konnte der Wassergehalt der Pressspanpriiflinge mittels Titration zu Wasser-
gehalten kleiner als 0,1 % bestimmt werden. Diese Werte entsprachen wesentlich besser
den Erwartungen. Das Isolierdl fixierte folglich die Feuchte im Priifling und verlangsamte die
Aufnahme von Wassermolekiilen aus der Luft in der Zeit zwischen dem Ausbau der Mess-
zelle und der Titration effektiv. Somit wurde eine Bestimmung des Wassergehalts des Prif-
lings moglich, welcher reprasentativ fir den Wassergehalt des Priflings zur Zeit der
Leitfahigkeitsmessungen war [75]. Diese Erkenntnis trug wesentlich zur Vermeidung von
Fehlinterpretationen und zum Prozesshandling bei. Der Wassergehalt des Priiflings in
Abbildung 6.2-1 wurde mit diesem Verfahren zu 0,02 % bestimmt. Es muss angemerkt wer-
den, dass die kurze Evakuierung moglicherweise den Wassergehalt leicht beeinflusst, dieser
Einfluss aber aufgrund der kurzen Dauer der Evakuierung als gering eingeschéatzt wird. Die
ermittelten Wassergehalte korrelieren dariiber hinaus mit Bestimmungen des Wasserge-
halts von 6limpragniertem, trockenem Pressspan. Somit wird empfohlen, die Bestimmung
des Wassergehalts bei Pressspan unter Ol durchzufiihren.

6.3 Leitfahigkeitsmessungen an luftimpragniertem Pressspan

Da Leitfahigkeitsmessungen an Pressspan unter Vakuum nur fir kleine Spannungen (ver-
gleiche das Gesetz von Paschen) fiir die gegebene Messanordnung moglich sind, wurde der
Einfluss von Gasen, allen voran von Luft, auf die Leitfahigkeit des Pressspans untersucht. Die
elektrische Festigkeit von Luft bei Normaldruck liegt bedeutend hoher als diejenige bei
0,1 mbar [77], sodass Messungen bei erhohten Feldstdarken und Temperaturen moglich
werden. Inwieweit die Leitfahigkeit des Pressspans durch das Impragniermedium Luft be-
einflusst wird und wie grol} der Einfluss der Luft auf die Leitfahigkeitsmessungen an luftim-
pragniertem Pressspan ist, sollte empirisch untersucht werden.

Zu diesem Zweck wurde ein nach Kapitel 4.1.3 vorgetrockneter Pressspanpriifling in die
Messzelle in Versuchzelle (2) eingebaut und bei 75 °C und 0,1 mbar fiir 24 Stunden nachge-
trocknet. Anschlielend wurde die Temperatur auf 30 °C gestellt und nach einer Wartezeit
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bis zum Erreichen dieser Temperatur eine Leitfahigkeitsmessung unter Vakuum durch-
gefuhrt. AnschlieBend wurde die Messzelle mit Luft gefiillt, die dabei Gber eine Trocken-
vorlage aus Silicagel getrocknet wurde, und eine weitere Leitfahigkeitsmessung wurde
gestartet. Die Parameter der Leitfahigkeitsmessungen nach der PDC-Methode sind
Tabelle 7 zu entnehmen.

Tabelle 7: Parameter fiir Leitfahigkeitsmessungen

Temperatur elektrische Feldstarke Impragnierung
30°C 0,1 kV/mm keine, Vakuum 0,1 mbar
30°C 0,1 kV/mm getrocknete Luft 1 bar

30°C/50°C/90°C 1 kV/mm getrocknete Luft 1 bar

Abbildung 6.3-1 zeigt die Strome durch einen Pressspanpriifling bei 30 °C und einer Feld-
starke von 0,1 kV/mm. Die Messungen wurden unter Vakuum (0,1 mbar) und unter
atmospharischem Druck (im Folgenden als 1 bar bezeichnet) durchgefiihrt. Der Polarisa-
tions- und Depolarisationsstrom wurden jeweils 10800 s lang erfasst.
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Abbildung 6.3-1: Strome durch einen Pressspanpriifling unter Vakuum (0,1 mbar) und unter getrockneter Luft
(1 bar), gemessen nach der PDC-Methode bei 30 °C und 0,1 kV/mm. Die Polarisationsstréme sind mit durch-
gezogenen Linien, die Depolarisationsstréme mit gestrichelten Linien dargestellt.

Sowohl die Stromanfangswerte, die zeitlichen Abfdlle der Kurven sowie die letzten detek-
tierbaren Stromwerte sind unter 0,1 mbar und unter 1 bar Luftimpragnierung (trocken) im
Rahmen der Messunsicherheit identisch [75]. Die PDC-Messungen zeigen, dass der Einfluss
des Impragniermediums Luft bei 1 bar der Gleiche ist wie bei 0,1 mbar und Messungen zur
Bestimmung der Leitfahigkeit von Pressspan deshalb auch unter Luft bei Umgebungsdruck
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durchgefiihrt werden kénnen. Grund hierfiir ist die Leitfahigkeit des Impragniermediums
Luft, welche in der GréRenordnung 108 S/m angenommen wird [8] und demnach um
einige GroRenordnungen unter der Leitfahigkeit der Pressspanpriiflinge liegt [75]. Bei den
Versuchen unter Vakuum sowie unter getrockneter Luft wird also hauptsachlich die Leit-
fahigkeit des Pressspans (Fasern) ermittelt. Dies bedeutet, dass der Leitungsprozess maR-
geblich in den Fasern und entlang der Fasern stattfindet. Hier ist Elektronen-Loch-Leitung
sowie Protonenleitung zu erwarten [78]. Eine lonenleitung aufgrund von ionisierten und frei
beweglichen Pressspanbestandteilen, die durch den Pressspan driften, ist schwer vorstell-
bar. Ebenso ist die Luft fiir die in dieser Arbeit angelegten Feldstarken noch nicht ionisiert.
Anmerkung: Genauso wie bei den Messungen unter Vakuum sind die relevanten Polarisationsmechanismen

unter Luftimpragnierung die Orientierung von polarisierbaren Bestandteilen im Pressspan sowie die Aufla-
dung von Grenzflachen zwischen Fasern und luftgefiillten Hohlrdumen [78].

Um die im Vergleich zur Messung unter 0,1 mbar héhere Durchschlagsfestigkeit von tro-
ckener Luft auszunutzen, wurden weitere Leitfahigkeitsmessungen an Pressspan bei drei
Temperaturen (30 °C, 50 °C, 90 °C) und bei einer Feldstarke von 1 kV/mm unter 1 bar Luft-
impragnierung durchgefiihrt. Die zeitabhdngigen Polarisations- und Depolarisationsstrome
zeigt Abbildung 6.3-2 flr alle drei Temperaturen. Nach der Versuchsreihe wurde die Ver-
suchszelle kurzzeitig (wenige Minuten) evakuiert und mit einem trockenen Isolierdl befiillt,
um den Wassergehalt im Pressspan zu konservieren und korrekt bestimmen zu kénnen. Die
Messung ergab einen Wassergehalt von 0,07 %.
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Abbildung 6.3-2: Stréme durch einen trockenen Pressspanprifling bei Luftimpragnierung (trocken), gemessen
nach der PDC-Methode bei drei Temperaturen und einer Feldstirke von 1 kV/mm. Die Polarisationsstrome
sind mit durchgezogenen Linien, die Depolarisationsstrome mit gestrichelten Linien dargestellt.
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Die im Vergleich zu Abbildung 6.3-1 um den Faktor 10 héhere Feldstarke fiihrt auch zu
proportional hoheren Stromen, da luftimpragnierter Pressspan im betrachteten Feldstarke-
bereich in erster Naherung ein ohmsches Verhalten aufweist (siehe Kapitel 6.10). Innerhalb
der ersten Sekunden liegen Polarisations- und Depolarisationsstrome fiir jede Temperatur
nahezu identisch, differieren allerdings wie erwartet fir langere Messzeiten.

Bei erhdhter Temperatur ergeben sich prinzipiell hdhere Stréme. Im Detail wird der Einfluss
der Temperatur auf die scheinbare Leitfahigkeit von Pressspan in Kapitel 6.9 behandelt. Ein
positiver Nebeneffekt der Messungen bei erhohten Temperaturen ist die Tatsache, dass die
Stréme groller sind und daher mit geringerer Unsicherheit detektiert werden kénnen. Die
Untergrenze des Strommessgerats wurde bei hheren Temperaturen nicht mehr unter-
schritten. Die Polarisationsstréme sind bei 90 °C um bis zu zwei GréBenordnungen héher
als bei 30 °C (Temperaturdifferenz 60 K). Somit hat die Temperatur einen nicht zu vernach-
lssigenden Einfluss auf die Stréme bzw. auf die Leitfdhigkeiten von Pressspan ohne Ol, wie
es beispielsweise auch in [73] beschrieben ist. Die nach Gleichung (4.1-2) bestimmten Leit-
fahigkeiten sind in Abbildung 6.3-3 dargestellt.
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Abbildung 6.3-3: Mittels PDC-Methode ermittelte Strome werden in scheinbare Leitfahigkeiten umgerechnet
und werden fiir einen Pressspanprufling unter trockener Luft und einer Feldstdrke von 1 kV/mm bei verschie-
denen Temperaturen gezeigt.

Die scheinbare Leitfahigkeit eines luftimpragnierten Pressspans liegt bei 30 °Cund 1 kV/mm
unterhalb von 101> S/m und damit unter der unteren Grenze des Auflésungsvermégens des
Strommessgerats. Bei 50 °C ist ebenso wie bei 30 °C noch keine stationdre Leitfahigkeit
erreicht, auch wenn die Messungen bereits eine dreistlindige Polarisations- und Depolari-
sationsphase beinhalten. Eine weitere Verlangerung der Messzeit fiihrt flir 30 °C und 50 °C
dazu, dass die Stromwerte nicht mehr erfassbar sind und verlangert die Versuche in nicht
akzeptabler Weise, da die Polarisationsmechanismen exponentiell abklingen. Hingegen ist
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bei 90 °C bereits nach circa 3600 s eine stationare Leitfahigkeit erreicht. Die Polarisation ist
folglich abgeschlossen.

Messungen der Leitfdhigkeit von luftimpragniertem Pressspan unter Atmosphéarendruck
(1 bar) sind also auf Messungen unter Vakuum (0,1 mbar) und damit auf Messungen der
reinen Pressspanbestandteile ohne messbare Interaktion mit dem Impragniergas tGbertrag-
bar. Bei Atmosphdrendruck konnten nun erstmals die Temperaturabhangigkeit der Leitfa-
higkeit von gasimpragniertem Pressspan und diese bei anwendungsrelevanten elektrischen
Feldstirken untersucht werden, da die leitfihigere Olkomponente nicht mitgemessen
wurde. Somit konnten im Folgenden Leitungsprozesse im Pressspan gezielt unter Luft
untersucht werden.

6.4 Einfluss der Faserorientierung

Die Untersuchung des Einflusses der Faserorientierung auf die elektrische Leitfahigkeit und
das dielektrische Verhalten von Pressspan wird in diesem Kapitel behandelt, wozu in [79]
die Grundlagen gelegt wurden. Nach der Entwicklung phanomenologischer Modelle zur
Veranschaulichung potenzieller Transportwege im Pressspan werden die elektrischen
Untersuchungen prasentiert und interpretiert.

6.4.1 Potenzielle Strompfade durch Pressspan

In Kapitel 1.2.1 wurde die Herstellung von Pressspan behandelt. Pressspan besteht dem-
nach aus einer Vielzahl von Fasern, die in der Ebene mehr oder weniger gleichmaRig verteilt
sind und einen Pressspanlayer (bzw. Pressspanlage) bilden. Viele dieser Layer werden bei
der Pressspanherstellung aufeinander gelegt und gegautscht, bis die gewlinschte Dicke er-
reicht ist. Flir die im Rahmen dieser Arbeit von dem Unternehmen Weidmann hergestellten
Prifmuster gibt es in erster Naherung keine Vorzugsrichtung der Fasern in der Layerebene.
Es kann also von einer statistisch verteilten Faserorientierung in dieser Ebene ausgegangen
werden. Dies verdeutlichen die REM-Aufnahmen aus Kapitel 5. Die geometrische Ausrich-
tung der Fasern im Pressspan ist in Abbildung 6.4-1 schematisch dargestellt. Hierbei wird
vernachlassigt, dass die einzelnen Layer nicht nur (ibereinander liegen, sondern miteinan-
der verbunden sind, indem einige Fasern in andere Layer eindringen und dort gebunden
werden. Eine dreidimensionale Betrachtung der Orientierung der Fasern im Pressspan-
volumen war im Rahmen der vorliegenden Arbeit nicht moglich.
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Draufsicht auf einen Layer Schnitt durch einen Pressspan

Abbildung 6.4-1: Schematische Darstellung der geometrischen Ausrichtung der Fasern im Pressspan; links:
Draufsicht auf einen Layer, rechts: Schnitt durch einen Pressspan mit Gbereinander gestapelten Layern

Bisher wurde das Material Pressspan im Rahmen dieser und auch anderer Forschungs-
arbeiten nahezu ausschlieRlich senkrecht zu den Layern elektrisch belastet und untersucht.
Auf die (ibereinander geschichteten Layer wurde eine Spannungselektrode gelegt und unter
den Layern befand sich eine Messelektrode (oder umgekehrt). Somit wurden hauptsachlich
Strome gemessen, die in erster Ndherung senkrecht zu den Fasern und von Fasern Uber
Kontaktstellen zu anderen Fasern flossen. Dabei wurde kaum entlang von Fasern gemessen.

Fiir den Fall von luftimpragniertem Pressspan wird neben der Leitfahigkeit der Fasern auch
die Leitfahigkeit der Kontaktstellen zwischen den Einzelfasern relevant. Der Ladungstrans-
port soll von einer Faser auf die nachste erfolgen, damit nach Anlegen einer Spannung
Ladung durch den Pressspan zur Gegenelektrode transportiert werden kann. Dazu muss ein
Ladungstrager von einem Molekil der einen Faser auf ein Molekiil der anderen tGbergehen.
Es wird angenommen, dass der Abstand beider Molekile im Allgemeinen gréRer ist als der
Abstand von zwei Molekiilen der gleichen Faser. Somit sollten die Kontaktstellen einen er-
hohten Widerstand bzw. eine geringere Leitfahigkeit haben als die Einzelfasern. Dadurch
kann es zu einer Widerstandserhéhung aufgrund der Uberginge Faser-Kontaktstelle-Faser
kommen. Da, wie es bereits erwdhnt wurde, die Fasern in den Layern auch aus der jeweili-
gen Layerebene herausstehen und sich mit Nachbarlayern verbinden, wird ein durch-
gangiger Faserkanal von einer Elektrode zur anderen erméglicht. Die Engstellen, welche
jeweils durch den Ubergang von einer Faser auf die nichste Faser charakterisiert werden,
bilden Orte, an denen sich Ladungstrager anhaufen konnen (vergleiche Kapitel 2.3.5). Der
Strom flieBt in erster Ndherung entlang einer Faser, bis diese an eine andere Faser stoRt,
welche auf niedrigerem Potential liegt (also der Gegenelektrode naher ist), (iberwindet die
,Engstelle” des Faseriibergangs und flieBt auf der nachsten Faser weiter. Abbildung 6.4-2
zeigt modellhaft einen moglichen Strompfad durch den Pressspan in einer sehr vereinfach-
ten Darstellung mit horizontalen Modellfasern.
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Spannungselektrode
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Abbildung 6.4-2: Méglicher Strompfad (blau) durch einen Pressspan bei horizontaler Messung (Elektroden auf
Layeroberflachen)

Um die Anzahl und die Geometrie der Ubergangsstellen von einer zur anderen Faser zu
untersuchen, kann der Pressspan um 90° gedreht werden und die Elektroden kénnen auf
die Kanten der Layer (und nicht mehr auf die Oberflaichen) gelegt werden. Dies zeigt
Abbildung 6.4-3, in welchem auch wieder ein méglicher Strompfad entlang der vertikalen
Modellfasern eingezeichnet ist.
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Abbildung 6.4-3: Moglicher Strompfad (blau) durch einen Pressspan bei vertikaler Messung (Elektroden auf

Layerkanten)

Hier flieBt der Strom Uber eine geringere Anzahl an Fasern und auch (iber eine geringere
Anzahl an Faser-Faser-Kontaktstellen, da die Fasern um ein bis zwei GrofRenordnungen
langer sind als dick.
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Die Realitat liegt zwischen diesen beiden Extremfallen, da einerseits Fasern in Nachbarlayer
hineinragen und der Pressspan andererseits nicht nur und nicht an allen Einsatzorten im
Transformator die elektrische Feldstdrke senkrecht zu den Layern erfdhrt. Aus diesem
Grund ist die vertikale Messung an Pressspan auch fir den Anwendungsfall relevant und
wurde in Zusammenarbeit mit [79] empirisch untersucht.

Abbildung 6.4-4 zeigt schematisch den Versuchsaufbau fur die Leitfahigkeitsmessungen an
Pressspanstdabchen, welche zur Untersuchung des Einflusses der Faserorientierung auf die
elektrische Leitfahigkeit hergestellt wurden [79]. Dabei wird die Messung der Pressspan-
stabchen, bei denen die Layer parallel zu den Elektroden und damit senkrecht zum elektri-
schen Feld liegen, als horizontale Messung bezeichnet. Wenn die Stabchen um 90 ° gedreht
werden und die Layer somit in Feldrichtung zeigen, handelt es sich um vertikale Messungen.
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Zur Quantifizierung des Einflusses der Faserorientierung auf die elektrische Leitfdhigkeit

Abbildung 6.4-4: Aufbau zur Leitfahigkeitsmessung an Pressspanstabchen, angelehnt an [79]

waren einige Vorlberlegungen, sowie Umbaumalinahmen und Vorversuche nétig, die in
Tabelle 8 beschrieben sind.

Tabelle 8: Herausforderungen bei der Untersuchung der Faserorientierung auf die Leitfahigkeit

AbhilfemaBBnahme, Voruntersuchung

Messungen mussten unter einem hoch-
ohmigeren Impragniermedium durchgefiihrt
werden, um allein den Pressspan zu charak-
terisieren. Hierzu eignete sich trockene Luft.
Die Messungen wurden deshalb in Versuchs-
zelle (2) unter Luftimpradgnierung durchge-
fihrt.

Problem Erkldarung
Die Leitfdhigkeit von Ol liegt Giber
Leitfahigkeit | ger von Pressspan. Folglich wir-
von Isolierdl | de der Stromfluss im Fall der
liegt tiber vertikalen Pressspanmessung un-
der von ter Ol hauptsichlich im Ol statt-
Pressspan. finden. Es ergédbe sich ein starker
Einfluss der Olleitfahigkeit.
kleine Die Leitfdhigkeit von luftimprag-
Leitfahig- niertem Pressspan ist bei 30 °C
keit von sehr gering (vergleiche Kapi-
Pressspan | t¢l6:3).

Messungen wurden bei erhohter Tempera-
tur (50 °C) und bei moglichst groRen Elektro-
denflachen durchgefiihrt.
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Problem Erklarung AbhilfemaBnahme, Voruntersuchung
Pressspan wird bis zu einer Dicke | Zur Vermeidung der Klebeschicht wurde ein
von 8 mm gefertigt. Groflere | 8 mm dicker Pressspan verwendet. Um
Dicken entstehen durch das Ver- | dennoch detektierbare Strome auch bei ver-
kleben von Pressspanplatten | tikalen Messungen [79] (deutlich kleinere
Priiflings- (Blockspan). Der Einfluss dieser | Messflache) erfassen zu kbnnen, wurde die-
. Klebeschicht und ihre Leitfdhig- | ser in kleine Stabchen zu je 8 mm Dicke ge-
geometrie keit sind allerdings unbekannt. sagt. Fir die Messungen wurden jeweils
mehrere Stabchen mit Abstand nebeneinan-
der gelegt. Es ergab sich so auch fir die
vertikale Messung eine ausreichend grofe
effektive Elektrodenflache.
Der Schutzring soll Oberflachen- | Voruntersuchungen belegen, dass der
strome von der Messelektrode | Schutzring fir Messungen von Pressspan
abhalten. Da mehrere Stabchen | unter Gas nicht benétigt wird und sich nahe-
Schutzring | parallel zwischen den Elektroden | zu identische Strome mit und ohne Schutz-
liegen, misste jedes Stdbchen | ring ergeben [79].
eine eigene Elektrode mit Schutz-
ringanordnung besitzen.
TIV hat an den Oberflachen (hori- | Zur Herstellung von vergleichbaren Ober-
zontale Messung) eine Struktu- | flachen fiir horizontale und vertikale Mes-
Priflings- rierung, die durch das Presssieb | sungen [79] wurden alle vier Oberflachen
oberflaiche | bedingt ist. Bei vertikalen Mes- | der Stabchen auf die gleiche Art und Weise
sungen ist die Oberflache glatt. gefrast (gleicher Fraser, gleiche Drehzahl,
gleicher Vorschub, gleiche Zustelltiefe).
Die fertigungsbedingten Unter- | Die Stabchen wurden mehrfach gedreht und
schiede in der Priiflingsgeometrie | vermessen, um Reproduzierbarkeit zu ge-
kénnen zu unterschiedlichen | wahrleisten. Die Spannung wurde jeweils an
Stromen fihren. die Dicke angepasst, sodass die gleiche
Feldstarke fir horizontale und vertikale
Messungen anlag. Eventuelle kleine Unter-
Vergleich- schiede in der Dicke der Stibchen wurden
barkeit durch ein leitfahiges Silikon zwischen Elek-

troden und Stdbchen ausgeglichen. AuBer-
dem wurde die obere Elektrode beschwert.
Es wurde in Vorversuchen nachgewiesen,
dass das leitfahige Silikon den Kontakt zu
den Stabchen verbessert und Unebenheiten
ausgleicht [79].
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6.4.2 Experimentelle Untersuchungen und Interpretation

Die folgenden Messungen an Pressspanstdbchen entstanden in Zusammenarbeit mit [79].
Nach der Herstellung der Stabchen wurden deren Geometrien gemessen. Fir Leitfahigkeits-
messungen wurden diejenigen Stabchen genutzt, welche zueinander die kleinsten Abwei-
chungen in Hohe und Breite hatten. AnschlieRend wurden die Stabchen unter 0,1 mbar und
70 °Cim Vakuumschrank fiir circa 30 Tage getrocknet. Der Trockenvorgang wurde aufgrund
der relativ groRen Pressspandicken von noch circa 6 mm nach dem Frasen und Sagen auf
diese Zeit erweitert, um trockene Priflinge zu gewahrleisten. Zudem lagen Gewichte auf
den Stabchen, die eine Verformung der Stabchen wahrend des Trocknens verhinderten.

Messungen zur Untersuchung des Einflusses der Faserorientierung auf die Leitfahigkeit
wurden nach der PDC-Methode durchgefiihrt. Tabelle 9 listet die Messbedingungen auf.

Tabelle 9: Parameter fiir Leitfahigkeitsmessungen

elektrische T :
Temperatur . Impragnierung Reihenfolge
Feldstarke

horizontal (1
0,075 kV/mm N ()

. Vakuum 0,1 mbar vertikal (1)
50 °C 0,1 kV/mm )
Luft 1 bar horizontal (2)
0,3 kV/mm ]
vertikal (2)

Nach dem Einbau der Stibchen in die Messzelle wurden diese drei Tage unter Vakuum
(Druck kleiner als 0,1 mbar) und bei 50 °C gelagert, um alle Komponenten nachzutrocknen.
Auch die Leitfahigkeitsmessungen wurden bei 50 °C durchgefiihrt. Der Beginn jeder Mess-
reihe (2 x horizontal, 2 x vertikal) war eine Messung unter 0,1 mbar bei 0,075 kV/mm.
AnschlieBend folgte eine Belliftung der Versuchszelle mit trockener Luft, um Messungen bei
hoheren Feldstarken zu ermoglichen. Es wurde unter trockener Luft (1 bar) bei
0,075 kV/mm, 0,1 kV/mm und 0,3 kV/mm gemessen. Danach wurden die Versuchszelle
geodffnet, die Stabchen um 90 °C gedreht und die Zelle wieder unter 50 °C fiir drei Tage
nachgetrocknet. Dann wurden die vertikalen Messungen, zuerst unter 0,1 mbar, dann unter
trockener Luft (1 bar), sowie die anderen beiden Messreihen (2. Messreihe horizontal und
2. Messreihe vertikal) durchgefihrt.

Bei jedem Offnen der Versuchzelle wurde ein kleines Stiick von einem Stibchen, das als
Referenz neben der Messzelle eingebaut war, abgeschnitten, um den Wassergehalt zu be-
stimmen. Diese Testmessungen bei den Umbaumalnahmen von horizontal auf vertikal und
umgekehrt sowie die Messung der Messstdabchen nach Ablauf aller Messreihen ergaben
Wassergehalte der Stabchen von kleiner als 0,1 %. Wahrend der Messungen und der Um-
baumalRnahmen erfolgte somit kein detektierbarer Anstieg des Wassergehalts in den Priif-
lingen, was die Messergebnisse verfdlscht hatte.
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Die Messergebnisse unter 0,1 mbar unterschieden sich von den jeweiligen Messungen
unter 1 bar bei 0,075 kV/mm nicht. Erstere dienten lediglich der Kontrolle. Im Folgenden
werden nur Messungen unter Luft (1 bar) miteinander verglichen, da unter Luft hohere
Feldstarken angelegt werden kdnnen und Messunsicherheiten weniger ins Gewicht fallen
als bei Messungen von sehr kleinen Stromen bei kleineren Feldstarken.

Abbildung 6.4-5 zeigt die zeitabhdngigen, scheinbaren Leitfahigkeiten der Pressspan-
stabchen, gemessen bei 50 °C und 0,1 kV/mm. Es sind jeweils beide horizontale Messungen
(Elektroden auf Pressspanlayer) und beide vertikale Messungen (Elektroden senkrecht zu
Pressspanlayer) gezeigt. Die Reihenfolge der Auflistung der Messungen in der Legende ent-
spricht der Messreihenfolge.
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Abbildung 6.4-5: Scheinbare Leitfdhigkeiten von Pressspanstdbchen (horizontal und vertikal gemessen) bei
50 °C und 0,1 kV/mm, Rohdaten aus [79]

Die scheinbaren Leitfahigkeiten sinken mit zunehmender Messdauer und die Kurven sehen
im ersten Moment dhnlich aus wie die Messungen an luftimpragniertem Pressspan aus
Kapitel 6.3. Die beiden horizontalen Messungen (blau) und auch die beiden vertikalen Mes-
sungen (griin) unterscheiden sich kaum voneinander. Somit kann festgehalten werden, dass
sich keine Materialeigenschaften der Pressspanpriiflinge (iber die langen Trocken- und
Messzeiten veranderten und die entsprechenden Leitfahigkeiten reproduzierbar bestimmt
wurden.

Bei einem Vergleich der horizontalen Messungen mit den vertikalen Messungen fallt auf,
dass alle vier Kurven anfangs nahe beieinander liegen. Ab circa 10 s ist ein kleiner Unter-
schied erkennbar. Flr lange Zeiten liegen die scheinbaren Leitfahigkeiten der vertikalen
Messungen deutlich lGber denen der horizontalen Messungen. Zwischen Messungen der
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beiden Messaufbauten liegt ungefahr der Faktor 3 in der Leitfahigkeit. Dieser Faktor ist re-
produzierbar und resultiert damit aus einer Materialeigenschaft.

Hier ist trotz der gednderten Strompfade in erster Naherung das gleiche Polarisations-
verhalten zu beobachten. Anfangs ist die Orientierungspolarisation relevant, die bei beiden
Orientierungsrichtungen der Fasern gleich ist. Flr lange Zeiten wird das Polarisationsverhal-
ten durch die Grenzflachenpolarisation bestimmt. Die Geometrie und Zahl der fiir den
Stromtransport relevanten Kontaktstellen sollte bei horizontalen und vertikalen Messungen
deutlich unterschiedlich sein.

Das gleiche Verhalten zeigt sich fiir eine Feldstarke von 0,3 kV/mm in Abbildung 6.4-6. Auf-
grund der héheren Feldstdrke und damit auch héheren Strome sind die Kurven augen-
scheinlich glatter.
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Abbildung 6.4-6: Scheinbare Leitfahigkeiten der Pressspanstdbchen (horizontal und vertikal gemessen) bei
50 °C und 0,3 kV/mm, Rohdaten aus [79]

Auch hier zeigt sich die Reproduzierbarkeit der Messergebnisse, da die beiden horizontalen
Messungen und die beiden vertikalen Messungen eng beieinander liegen. Der kleine Unter-
schied in den Endwerten der beiden vertikalen Messungen ist im Rahmen der Messun-
sicherheit zu vernachlassigen.

Die vertikalen Messungen liegen bei kleinen Messzeiten dhnlich wie die horizontalen Mes-
sungen. Bei langerer Messdauer ist allerdings wieder der Unterschied (ungefahr Faktor 3)
ersichtlich. Es muss angemerkt werden, dass es sich bei den Leitfahigkeiten nach drei
Stunden noch nicht um Endwerte handelt, sondern die Kurven vermutlich noch weiter fallen
wirden. Somit kénnen Aussagen Uber die Endleitfahigkeit nicht mit Sicherheit getroffen
werden.
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Anmerkung: Die Pressspanstiabchen wurden auch bei einer kleinen Feldstdrke von 0,075 kV/mm gemessen.
Auch hier lagen die Leitfahigkeiten bei den vertikalen Messungen knapp um den Faktor 3 tiber den Leitfahig-
keiten der horizontalen Messungen.

Tabelle 10 zeigt einen Vergleich der Leitfahigkeiten der Stabchenversuche unter Luft (1 bar)
nach drei Stunden Messdauer fiir alle gemessenen Feldstarken (0,075 kV/mm, 0,1 kV/mm,
0,3 kV/mm) und jeweils alle vier Messreihen (2 x horizontal, 2 x vertikal).

Tabelle 10: Leitfahigkeitswerte nach einer Messdauer von drei Stunden, Rohdaten aus [79]

Messreihen bei Leitfahigkeit Leitfahigkeit (S/m), Faktor
0,075 kV/mm (S/m) gemittelt p——
horizontal (1) 4,65-10715 )
horizontale
Ausrichtun 465-107
horizontal (2) 4,65-10715 &
2,84
vertikal (1) 1,23-10714 .
vertikale
Ausrichtun 132107
vertikal (2) 1,40 - 10714 &
Messreihen bei | Leitfihigkeit Leitfahigkeit (S/m), Faktor
0,1 kV/mm (S/m) gemittelt %
horizontal (1) 4,48-10715 .
horizontale
Ausrichtun 448107
horizontal (2) 4,48-10°1° g
2,99
vertikal (1) 1,29 - 10714 .
vertikale
Ausrichtun 1,34-107
vertikal (2) 1,38-10714 g
Messreihen bei | Leitfihigkeit Leitfahigkeit (S/m), Faktor
0,3 kV/mm (S/m) gemittelt %
horizontal (1) 5,31-10715 .
horizontale
Ausrichtun 5,06- 107"
horizontal (2) 481-10715 &
3,04
vertikal (1) 1,72 -10714 )
vertikale
Ausrichtun 154107
vertikal (2) 1,35-10714 :
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Fir alle drei Feldstarken und nach drei Stunden Messdauer liegen die Leitfahigkeiten bei
horizontalen und vertikalen Messungen um den Faktor 3 auseinander. Wird in Faserrich-
tung gemessen (vertikale Messungen), dann werden groRRere Leitfahigkeiten erreicht als
parallel zu den Layern (horizontale Messungen). Der Gesamtwiderstand des Pressspans ist
niedriger, wenn in Faserrichtung gemessen wird. Es flieft demnach ein héherer Strom,
wenn weniger (lange) Fasern und damit auch weniger Ubergangsstellen (Kontaktstellen)
von einer Faser zur anderen Faser Giberwunden werden miissen. Das legt den Schluss nahe,
dass der Ubergang von einer Faser auf eine andere Faser der begrenzende Widerstand im
Pressspan ist.

Aufgrund der bisherigen Erkenntnisse ist nicht eindeutig vorhersehbar, wie sich die Faser-
orientierung auf olimpragnierten Pressspan auswirkt. Takahashi [80] postulierte deutliche
Unterschiede in der Leitfahigkeit bei der Belastung von geometrisch unterschiedlich
ausgerichtetem Papier und Pressspan. Allerdings fehlen wesentliche Angaben und Ver-
suchsparameter zur Ubertragung der Experimente auf die im Rahmen dieser Arbeit fiir
Pressspanstabchen unter Luft durchgefiihrten Untersuchungen. Das oben beschriebene
Experiment ist nicht flr olimpragnierten Pressspan durchfiihrbar, da aufgrund der Stab-
chenanordnung bei der Messung zusitzlich ein durchgingiger Olkanal gemessen wiirde.

Nun werden die horizontalen und die vertikalen Messungen mit einem Pressspan vom Typ
TIV verglichen, der nicht in Streifen geschnitten wurde. Den Vergleich mit den Versuchen
zur Faserorientierung bei 50 °C und einer Feldstarke von 0,1 kV/mm zeigt Abbildung 6.4-7.

10"
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% - 00\_\ Referenz TIV (1)
— 10 N, Referenz TIV (2)
b§ \\ \{\J\\AIN\H’ ‘
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Abbildung 6.4-7: Scheinbare Leitfdhigkeiten von Pressspanstdbchen (horizontal und vertikal gemessen) und
von zwei Messungen an Pressspan vom Typ TIV bei 50 °C und 0,1 kV/mm
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Bei einem Vergleich der Stabchenmessungen mit den beiden Messungen der Pressspan-
priflinge vom Typ TIV fallt auf, dass sich die Endleitfahigkeiten der horizontalen Stabchen-
messungen und der Messungen bei TIV kaum unterscheiden. Das ist insofern verstandlich,
als dass die TIV-Priiflinge ebenso wie die horizontalen Stabchenpriiflinge aus geschichteten
Pressspanlayern bestehen, auf deren Oberflachen die Elektroden zur Messung gelegt wur-
den. In beiden Fallen wird also eine dhnliche Faserlage gemessen. Somit ist nachgewiesen,
dass sich die Pressspanstabchen in ihren Leitungsprozessen anndhernd gleich verhalten wie
ein nicht zersagter Pressspan.

Die scheinbaren Leitfahigkeiten der Priiflinge aus TIV sind fir Messzeiten kleiner als 400 s
niedriger als die scheinbaren Leitfahigkeiten der horizontal gemessenen Stabchen. Dieses
Verhalten kann beispielsweise mit den verschiedenen Volumina der Priflinge oder mit der
unterschiedlichen Anzahl an Grenzflaichen und folglich mit einem anderen Polarisations-
verhalten zusammen hangen. AuBerdem ist der Elektrodenkontakt moglicherweise leicht
anders. Hierzu besteht bisher noch keine belastbare Theorie und dies bietet Stoff fiir wei-
terfiihrende Arbeiten.

6.5 Variation der Pressspandichte

Das Zusammenspiel von Fasern und Hohlrdumen im Pressspan beeinflusst dessen elektri-
sches Verhalten. Deshalb wird im Folgenden der Einfluss der Pressspandichte auf die
elektrische Leitfahigkeit unter Luft- und Olimpragnierung untersucht.

6.5.1 Materialdaten

In den Kapiteln 6.2 und 6.3 wurden erstmals die Leitfahigkeitsmessungen an Pressspan
ohne Olimprégnierung prasentiert und diskutiert. AuRerdem wurde der Einfluss der Geo-
metrie und der Lage der Fasern im Pressspan auf den Leitungsprozess und auf die elektri-
sche Leitfahigkeit in Kapitel 6.4 behandelt. Dieses Kapitel beschaftigt sich nun mit dem
Unterschied im Volumenverhaltnis Faser zu Hohlraum (Pressspandichte).

Zu diesem Zweck wurden Priflinge aus Pressspan mit gleicher Materialdicke von 1 mm,
aber mit unterschiedlicher Materialdichte elektrisch gemessen. Tabelle 11 zeigt eine Uber-
sicht der verwendeten Priiflinge und einige charakteristische GroRRen.
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Tabelle 11: Priflingslibersicht und ermittelte Priflingseigenschaften
Eigenschaftspriifung Priifmethode Material TI | Material TlIll | Material TIV
Lfeitfc'ihigkeit des wdss- IEC 60641-2 [68] 19 19 14
rigen Auszugs (mS/m)
pH-Wert IEC 60641-2 [68] 7,2 7,2 71
Polymerisationsgrad IEC 60450 [81] 1346 1369 1411
Ligningehalt (%) ISO 302 [82] 5,5 5,5 5,5
Dichte unter Luft (g/cm?) | IEC 60641-2 [68] 1,2 0,9 1,1

Material Tl ist durch einen zusatzlichen Verdichtungsprozess (Kalandrieren) aus Material TllI
entstanden. Die Materialien TIII (bzw. TI) und TIV sind hinsichtlich ihrer Herstellungsschritte
(Maschine, Temperatur- und Druckbelastung etc.) verschieden. Dies ist detailliert in Kapi-
tel 5 beschrieben. Sie sind allerdings aus dem gleichen Zellstoff (englisch: pulp) gefertigt.

Anmerkung: Eine Untersuchung der Faserlangenverteilung der drei je 1 mm dicken Priiflinge ergab im Rahmen

der Messtoleranzen keine Unterschiede. Der Ligningehalt, der moglicherweise den Leitungsprozess beein-
flusst, ist ebenfalls identisch, da der gleiche Zellstoff verwendet wurde.

Die Priiflinge unterscheiden sich in der Dichte, die unter Luft, bei einer Temperatur von circa
23 °Cund einer relativen Luftfeuchtigkeit von circa 50 % bestimmt wurde. Tlll ist das nieder-
dichteste Material, Tl aufgrund der Kalandrierung das dichteste. Die Dichte von TIV liegt
zwischen den anderen beiden Priflingstypen.

Nun musste das Verhiltnis des Faservolumens zum Olvolumen im &limpragnierten Press-
span ermittelt werden, um eine GroRenvorstellung der Verhiltnisse im Isolierstoff zu be-
kommen. In einem ersten Schritt wurden von jedem Pressspantyp Tl, TlIl und TIV flinf Stlicke
abgeschnitten, um zufallige, statistische Abweichungen in den Messungen mitteln zu
konnen. Laut Norm IEC 60641-2 [68] sind mindestens drei Probenstiicke zur Bestimmung
der Dichte nétig. Dann wurden die Pressspanstlicke unter Vakuum (Druck kleiner als
0,1 mbar) bei 70 °C mehrere Stunden getrocknet. Nach dem Trockenvorgang wurden der
Vakuumschrank mit getrockneter Luft (Index LB, luftimpragnierter Pressspan) beliftet und
die Geometrien sowie die Massen my g ; der Pressspanstiicke bestimmt. Die Genauigkeit der
Geometriemessung betrug 50 um und die der Massenmessung 100 pg. Die Bestimmung der
Masse musste moglichst schnell vonstattengehen, um eine Befeuchtung der Proben durch
die Luftfeuchtigkeit so gering wie moglich zu halten. Die jeweiligen Volumina der luftimprag-
nierten Pressspanstiicke V| g ; und die mittlere Dichte p; g konnte dann berechnet werden:



88 6.5 Variation der Pressspandichte

n
myp;

pLB = L. Vi, (6.5-1)

AnschlieBend wurden die Pressspanstiicke wieder im Vakuumofen bei einem Druck kleiner
als 0,1 mbar und 70 °C circa zwei Stunden nachgetrocknet und dann mit einem Mineral6l
unter Vakuum impragniert. Nach Belilftung des Vakuumschranks wurde die Masse der
Olimpragnierten Pressspanstiicke (Index OB, élimpragnierter Pressspan) gemessen. Zusatz-
lich wurde die Geometrie der 6limpragnierten Pressspanstiicke erfasst. Die Messungen
zeigten nur sehr kleine Abweichungen zwischen der Geometrie der luftimprégnierten Vi ;
und der 6limpragnierten Pressspanstiicke Vg ;, sodass die beiden Volumina, wie es zu er-

warten war, annahernd gleich waren.

VOB,i : VLB,i (6.5-2)
n
_ MoB,i
pos =) (6.5-3)
=1 LB,i

In einem dritten Schritt wurde die Dichte des Isolierdls bestimmt. Hierzu wurde eine
pl-Spritze mit bekannter Geometrie (Volumen V) ;) mit Ol gefiillt, gewogen (my, ;) und die
Dichte berechnet:

(6.5-4)

Nun musste die durchschnittliche Masse des im olimpragnierten Pressspan vorhandenen
Ols M) in Board PErechnet werden. Sie ergab sich als Differenz aus der gemessenen Masse
des 6limpragnierten mgpg und des luftimpragnierten Pressspans m; g, da deren Volumina
identisch waren. Daraus wurde dann das Olvolumen im &limprignierten Pressspan

Volin Board bestimmt:

M{)in Board = MoB — MLB (6.5-5)
7 Myl in Board
Volin Board = — (6.5-6)
Po1

Hierbei handelte es sich nun um das tatsichliche, gemittelte Olvolumen der Pressspan-
typen.
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Zuletzt musste nur noch das Volumen, welches die Fasern im Pressspan einnehmen
Viaser in Board, P€Stimmt werden. Es wurde aus der Differenz des Volumens von 6limprag-
niertem Pressspan Vpg ; (bzw. von luftimpragniertem Pressspan VLBJ) und dem Olvolumen
im Pressspan Vi, in Boarq berechnet:

VFaser in Board — VOB - I7C')l in Board (6.5-7)

Dieses Volumen beschreibt ein Faservolumen, in dem alle Fasern zusammengepresst sind
und es keine Poren und Hohlrdume mehr gibt, das sogenannte Feststoffvolumen. Nun ergab
sich das Verhéltnis des Faservolumens zum Olvolumen:

VFaser in Board ¢ Vo1in Board (6.5-8)

Anmerkung: Dabei wird angenommen, dass das Ol in alle Hohlrdume dringt.

Das Verhiltnis des Volumens der Fasern zum Volumen des Ols betrigt bei niederdichtem
Material (TII) in etwa 75 % : 25 % (+ 5 %), bei den anderen beiden hochdichten Pressspan-
typen Tlund TIV in etwa 83 % : 17 % (+ 5 %). Ein Unterschied in der Dichte zwischen Tl und
TIV war im Rahmen der Messunsicherheit und der statistischen Beschrankungen nicht fest-
stellbar.

6.5.2 Einfluss der Pressspandichte bei Luftimpragnierung

Pressspan besteht vereinfacht aus einer Schichtung von Pressspanfasern und Hohlraumen.
Je nach Materialdichte variiert somit der Anteil der Hohlrdume am Gesamtvolumen. Da die
Fasernin einem Layer mehr oder weniger gleichverteilt sind und die Layer in der Produktion
auf der Formatwalze aufgerollt werden, sollte sich in erster Abschatzung in etwa eine
Gleichverteilung der Fasern und Hohlrdume in Pressspanprodukten einstellen.

Alle drei Priflinge wurden nach Kapitel 4.1.3 getrocknet und in die Messzelle eingebaut.
Nach einer Nachtrocknungsphase wurde der Vakuum-Warmeschrank mit trockener Luft be-
liftet und die Priflinge bei 50 °C mit den Feldstarken 0,1 kV/mm und 1 kV/mm belastet
(siehe Tabelle 12). Nach den Messungen wurden die Priflinge 6limpragniert, um den
Wassergehalt korrekt bestimmen zu kénnen. Die Wassergehalte der drei Priiflinge lagen
unter 0,1 % und die Priiflinge sind somit als trocken zu bezeichnen.

Tabelle 12: Parameter fir Leitfahigkeitsmessungen

Temperatur elektrische Feldstarke Impragnierung

50 °C 0,1 kV/mm, 1 kV/mm Luft, 1 bar

Abbildung 6.5-1 zeigt die scheinbare Leitfahigkeit der drei Priflinge TI, Tl und TIV unter
50 °C und bei 1 kV/mm in Abhangigkeit der Zeit. Die Feldstarke wurde zu 1 kV/mm gewahlt,
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um grolBere Strome zu erhalten, die mit einer tolerierbaren Messunsicherheit erfasst wer-
den kénnen. Die Kurven zeigen fiir 0,1 kV/mm das gleiche Zeitverhalten und liegen dhnlich
bis auf die (relativ) hoheren Messunsicherheiten aufgrund kleinerer Strome.
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—TIV in Luft: Dichte 1,1 g/cm3
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Abbildung 6.5-1: Scheinbare Leitfahigkeit bei 50 °C und 1 kV/mm in Abhangigkeit der Zeit fir die verschiede-
nen Priiflinge T, TIIl und TIV bei Luftimpragnierung

Die scheinbaren Leitfahigkeiten der luftimpragnierten Pressspanpriflinge klingen mit der
Zeit ab. Ein stationarer Zustand ist nach drei Stunden noch nicht erreicht. Die Kurvenform
ist fur alle Priflinge ahnlich, sodass die Kurven parallelverschoben scheinen. Die Polarisa-
tionsmechanismen sind somit fiir alle drei Priiflinge gleich.

Pressspan Tl zeigt die hochste scheinbare Leitfahigkeit und TIV weicht nur geringfiigig davon
ab. Bei Tlll wird hingegen eine deutlich geringere scheinbare Leitfahigkeit gemessen. Die
scheinbare Leitfahigkeit von Tl und die von TIV liegen um einen Faktor 2 bis 3 hoher als bei
TII. [83]

Wird dieses Verhalten mit den jeweiligen Dichten in Verbindung gebracht, so zeigt sich, dass
das Material mit der niedrigsten Dichte (TIll) auch die geringste Leitfahigkeit besitzt. Die
Hohlrdume sind luftgefillt, wobei die Leitfdahigkeit von trockener Luft nach Abbildung 2.1-1
in der GréRenordnung 1018 S/m (Wert bei Raumtemperatur) angenommen wird [8]%2%7. Die
Leitfahigkeit von Pressspan liegt folglich um mehrere GroRenordnungen hoher. Die Kurven
in Abbildung 6.5-1 ordnen sich also von kleiner zu groRerer scheinbarer Leitfahigkeit mit der
Zunahme der Dichte des Prifmaterials. Es ergibt sich folglich eine Schichtung von Fasern
und luftgefiillten Hohlrdumen, wobei sich der Anteil des Fasermaterials am gesamten
Volumen mit der Dichte andert. Das Gesamtvolumen war bei allen Priflingen nahezu
identisch (gleiche Messflache, gleiche Priiflingsdicke). Mehr Fasermaterial fihrt in der
Konsequenz zu einer erhéhten scheinbaren Leitfahigkeit.
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6.5.3 Einfluss der Pressspandichte bei Olimprignierung

In Kapitel 6.5.2 wurde der Einfluss der Dichte auf die Leitfahigkeit von luftimpragniertem
Pressspan behandelt. Nun wurden die drei Pressspanpriflinge Tl, TIIl und TIV élimpragniert
und wiederum im Kontext der unterschiedlichen Dichten interpretiert. Als Impragnier-
medium wurden zwei mineralische Isolieréle verwendet. Die Leitfahigkeit des hochohmigen
Ols liegt bei 50 °C und 0,1 kV/mm in der GréRenordnung 10'* S/m. Die Leitfahigkeit des
niederohmigen Ols betrégt bei der gleichen Parameterkombination 1022 S/m.

Die getrockneten Pressspanpriiflinge wurden mit den getrockneten und entgasten Isolier-
olen impréagniert und anschlieBend wurde die Leitfdhigkeit nach der PDC-Methode bei 50 °C
und 0,1 kV/mm sowie 1 kV/mm bestimmt (siehe Tabelle 13). Die Wassergehalte der Prif-
linge lagen unter 0,1 %.

Tabelle 13: Parameter flr Leitfahigkeitsmessungen

Temperatur elektrische Feldstarke Impragnierung
50 °C 0,1 kV/mm, 1 kV/mm hochohmiges Mineralol
50 °C 0,1 kV/mm, 1 kV/mm niederohmiges Mineraldl

Abbildung 6.5-2 zeigt die scheinbare Leitfahigkeit der unterschiedlich dichten Pressspan-
priflinge bei 50 °C und einer Feldstarke von 0,1 kV/mm als Funktion der Zeit, nachdem sie
mit dem hochohmigen Ol impragniert wurden.

Die Leitfahigkeit aller drei Priflinge liegt unabhangig von ihrer Dichte (iber die gesamte
Messdauer dhnlich. Die Werte bei 10800 s unterscheiden sich nicht wesentlich. Polarisa-
tions- und Leitungsprozesse sind fir alle drei Priiflinge gleich. Allerdings liegen alle drei Kur-
ven héher als bei Luftimprignierung. Bei einer Olimprignierung kommt neben den
Leitungsprozessen von Elektronen-Loch-Leitung und Protonenleitung im Pressspan noch die
lonenleitung in 6lgefillten Volumina im Pressspan hinzu. Auerdem werden zusatzliche
Polarisationsmechanismen detektiert, da viele Faser-Ol-Grenzflichen aufgeladen werden.
Detailliertere Untersuchungen zum Einfluss der lonenleitung auf die Leitungsprozesse von
impragniertem Pressspan befinden sich in Kapitel 6.6.
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Abbildung 6.5-2: Scheinbare Leitfahigkeit bei 50 °C und 0,1 kV/mm in Abhéngigkeit der Zeit fir die verschie-
denen Priflinge TI, Tl und TIV impragniert mit einem hochohmigen Mineraldl

Im Vergleich zu Abbildung 6.5-1 hatte das Impragniermedium hochohmiges Mineraldl eine
Leitfahigkeit, die in der gleichen GréRenordnung liegt wie die Leitfahigkeit von luftimprag-
niertem Pressspan. Somit kommt es zu einer verhaltnismaRig homogenen Feldverteilung im
Pressspan. Aufgrund der Tatsache, dass der Faseranteil deutlich hoher ist als der Anteil der
zu impragnierenden Hohlraume, fallt die Leitfahigkeit des Impragniermediums nur dann ins
Gewicht und wird in Leitfahigkeitsmessungen deutlich, wenn sich die Leitfahigkeiten des
Pressspans und des Impragniermediums deutlich unterscheiden [83]. Dies war im Fall der
Impragnierung mit dem hochohmigen Mineraldl nicht gegeben.

Anmerkung: Auch fir die Feldstarke 1 kV/mm zeigte sich ein dhnliches Verhalten.

In Abbildung 6.5-3 ist die scheinbare Leitfdhigkeit der verschieden dichten Pressspan-
priflinge bei Impragnierung mit einem niederohmigen Mineral6l zu sehen. Die Messungen
wurden ebenfalls bei 50 °C und 0,1 kV/mm durchgefiihrt.

Nun ist der Einfluss des Impragniermediums wieder deutlich ersichtlich. Die Leitfahigkeit
des Mineraldls liegt um mehrere GroRenordnungen Uber der scheinbaren Leitfahigkeit des
luftimpragnierten Pressspans. Die scheinbare Leitfahigkeit des Priflings mit dem grof3ten
Olanteil (also TllI, niederdicht) liegt um den Faktor 3 liber den scheinbaren Leitfihigkeiten
der hochdichten Pressspanpriiflinge (Tl und TIV). Die Messkurven scheinen die gleiche zeit-
liche Abhangigkeit zu haben und sehen weitgehend parallelverschoben aus.
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Abbildung 6.5-3: Scheinbare Leitfdhigkeit bei 50 °C und 0,1 kV/mm in Abhangigkeit der Zeit fur die verschie-
denen Priflinge TI, TIIl und TIV imprégniert mit einem niederohmigen Mineralol

Somit kann die Erkenntnis festgehalten werden, dass die Dichte des Pressspans wie
erwartet einen Einfluss auf die elektrische Leitfahigkeit hat und sich je nach Impragnierung
unterschiedlich in den Leitfahigkeitsmessungen des impragnierten Pressspans zeigt. Denn
die Leitfahigkeit des Pressspans setzt sich aus der Leitfahigkeit des Fasermaterials und der
Leitfahigkeit des Impragniermediums zusammen. Je grofRer der Unterschied in den Leit-
fahigkeiten dieser beiden Materialien ist, desto deutlicher kann der Effekt der Dichte
(Anderung Volumenanteil Faser zu Hohlraum) aufgezeigt werden. Somit kénnte (iber die
Variation der Pressspandichte im Rahmen der fertigungstechnischen Moglichkeiten und der
thermischen und mechanischen Anforderungen sowie (iber die Variation des Impragnier-
mediums die Leitfahigkeit des impragnierten Pressspans gezielt eingestellt werden.

6.6 Einfluss der Olleitfihigkeit

Kapitel 6.5 behandelte den Einfluss der Dichte auf die Leitfahigkeit von Pressspan unter
unterschiedlichen Fluiden. Die Bestimmung der Dichte inklusive der Feststoffdichte ergab
ein Verhiltnis des Faservolumenanteils zum Impragniervolumenanteil zwischen 75 % : 25 %
(+5%) und 83 % :17 % (£ 5 %). In diesem Kapitel bleibt nun die Pressspandichte unveran-
dert. Es handelt sich um einen hochdichten Pressspan mit dem Verhaltnis Faservolumen zu
Impragniervolumen von 83 % zu 17 %. Diese Pressspanpriiflinge wurden mit Olen unter-
schiedlicher Leitfahigkeit impragniert und der Einfluss auf die Leitfahigkeit der olimprag-
nierten Priflinge ermittelt. Allerdings andert sich die Leitfahigkeit des Gesamtsystems nur
iber die Variation der 17 % Ol im Pressspan und die anderen 83 % Faservolumen bleiben in
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erster Ndherung gleich. Es wurden die Olsorten Nynas Nytro Lyra X (LX), Nynas Nytro 4000A
(4A), Nynas 10X (NX) und Shell Diala S4 ZX-1 (S4) untersucht.

Anmerkung: Nynas 10X ist nicht mehr kommerziell erhaltlich und wurde circa 30 Jahre in einem von der Umge-
bungsluft abgeschlossenen Olfass gelagert.

Tabelle 14 gibt eine Ubersicht der Leitfihigkeiten dieser vier Olsorten nach 10800 s, bei
einer Feldstarke von 1 kV/mm und flr verschiedene Temperaturen.

Tabelle 14: Olleitfihigkeiten nach 10800 s, bei 1 kV/mm und fiir verschiedene Temperaturen

Olsorte 30 °C 50 °C 90 °C

Nynas Nytro Lyra X (LX) 26-107*S/m | 9,1-107°S/m | 2,3-107'2S/m

Nynas Nytro 4000A (4A) 2,0-1071S/m 7,3-1071°S/m 6,4-10713 S/m

Nynas 10X (NX) 2,5-10713S/m 7,2-10713S/m 6,5-10712S/m

Shell Diala 54 ZX-1 (54) 8,4-1071°S/m 4,5-10"1°S/m 2,3-1071*S/m

Abbildung 6.6-1 zeigt die Leitfihigkeiten von Ol Nynas Nytro Lyra X (gepunktete Kurve), von
Pressspan Tl unter Luft (gestrichelte Kurve) sowie von Tl impragniert mit dem Ol Nynas
Nytro Lyra X (durchgezogene Kurve) bei 1 kV/mm und bei 30 °C (blau), 50 °C (griin) und
90 °C (rot).

Zuerst wird die Olleitfahigkeit ndher betrachtet. Die gepunkteten Kurven fallen zunédchst mit
der Messdauer ab und es sind ausgepragte Transitzeiten zu erkennen. Die Transitzeit liegt
bei 30 °C bei T = 7 s und verkleinert sich bei erhéhter Temperatur (50 °C) zu T = 4,5 s. Bei
90 °Cist sie nicht mehr eindeutig bestimmbar (t < 1,5 s). Diese Verringerung der Transitzeit
bei Temperaturzunahme ist vom Leitungsprozess der lonenleitung bekannt, da lonen bei
erhohter Temperatur beweglicher werden und schneller transportiert werden kdnnen.
Fur alle drei Temperaturen sind Endwerte noch nicht erreicht. Bei 30 °C sind die Leitfahig-
keitswerte nach drei Stunden sehr gering, sodass Messunsicherheiten relevant werden. Bei
90 °Cist ein deutlicher Anstieg der Leitfahigkeit ab circa 200 s zu sehen, was mit dem Ohm-
schen Gesetz nicht mehr zu erklaren ist. Hier verdndert sich das Isoliersystem. Die Zunahme
der Leitfahigkeit lasst vermuten, dass neue Ladungstrager zur Verfligung gestellt werden,
die zu Beginn der Messung noch nicht vorhanden waren. Dies kann beispielsweise durch
Dissoziation von Verunreinigungen erfolgen. Als Ursache ist deshalb moglichweise eine
Alterung dieses Ols bei Temperatur- und Feldstirkebelastung zu nennen.
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Abbildung 6.6-1: Scheinbare Leitfahigkeiten von Ol Nynas Nytro Lyra X (gepunktete Kurve), von Pressspan Tl
unter Luft (gestrichelte Kurve) und von Tl in Ol Nynas Nytro Lyra X (durchgezogene Kurve) bei 1 kV/mm und
bei 30 °C, 50 °C und 90 °C

Die Leitfahigkeiten von luftimpragniertem Pressspan liegen zu allen Messzeitpunkten unter
denen von Ol und von dlimpragniertem Pressspan. Bei luftimpréagniertem Pressspan flieRt
Strom nur Gber den Faseranteil, da die Leitfahigkeit von Luft um mehrere GréRenordnungen
kleiner ist. Hier kommt es zu einem Ladungstragertransport in und entlang der Fasern und
Uber Faserkontaktstellen. Dies wurde in Kapitel 6.4 naher erldutert.

Die Kurvenformen fiir luftimpragnierten Pressspan zeigen eine Uberlagerung verschiedener
Polarisationsmechanismen und Grenzflaichen werden zu unterschiedlichen Zeiten aufgela-
den. Dadurch entstehen abklingende Stromverlaufe und es gibt keine eindeutige Transitzeit
mehr. Ein Endwert ist nur fur 90 °C zu erkennen. Allerdings wird in Kapitel 6.9 gezeigt, dass
die prinzipielle Kurvenform der Leitfahigkeit Gber der Zeit bei allen drei Temperaturen ahn-
lich ist. Messkurven bei 90 °C konnen deshalb mittels Umrechnungsverfahren auf niedrigere
Temperaturen Ubertragen werden. Dabei werden die Kurven sowohl zu niedrigeren Leit-
fahigkeiten als auch zu langeren Zeiten verschoben.

Olimpragnierter Pressspan verhilt sich dhnlich wie luftimprégnierter Pressspan. Der Einfluss
der Olleitfahigkeit bewirkt eine Erhéhung der scheinbaren Leitfihigkeiten im Vergleich zur
Messung unter Luft. Besonders die Endwerte sind unter Olimpragnierung héher als unter
Luftimpragnierung. Wird der Pressspan mit Ol impréagniert, so kdnnen Leitungsprozesse
sowohl im Ol als auch an und in den Fasern sowie {iber Faserkontaktstellen den Strom be-
stimmen [78].
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Die in den Olmessungen erkennbaren Transitzeiten sind in den Messungen des 6limprig-
nierten Pressspans (nahezu) nicht mehr vorhanden. Dies liegt daran, dass es nun eine Viel-
zahl von Olkanilen gibt, in denen lonen driften (lonenleitung). Der kleinere Abstand bis zur
nachsten Barriere (Elektrode oder Faser) fuhrt folglich auch zu kleineren Transitzeiten, was
Gleichung (2.2-9) aus Kapitel 2.2.2 beschreibt. AuBerdem ergeben sich je nach Abstand
unterschiedliche Transitzeiten. Somit ist keine eindeutige Transitzeit mehr zu beobachten.
Auch flr 6limpragnierten Pressspan wird ein dhnlicher Kurvenverlauf fir alle drei Tempera-
turen mittels Simulationen in Kapitel 6.9 postuliert, der nur aufgrund der beschrankten
Messdauer nicht ersichtlich ist.

Anmerkung: Es stellt sich die Frage, warum der 6limpragnierte Pressspan bei 90 °C keinen Anstieg der Leit-
fahigkeit fur langere Messdauern zeigt, wie es bei der Messung von Ol der Fall ist. Eine mogliche Erklarung ist
die gesdnderte Feldverteilung. Das Ol im 8limpragnierten Pressspan wird anders belastet als bei einer reinen
Olleitfahigkeitsmessung. Der grofte Teil der Feldstarke befindet sich unter diesen Bedingungen im Pressspan,
weil die Olleitfahigkeit groRer ist als die Pressspanleitfahigkeit. Damit werden die Olvolumina entlastet. Folg-

lich fallt die Olalterung aufgrund des Zusammenwirkens von Temperatur- und Feldstérkebelastung in der Leit-
fahigkeitsmessung nicht mehr so stark ins Gewicht.

Da bei 6limpréagniertem Pressspan sowohl die Leitungsprozesse im Ol als auch in den Fasern
relevant sind, liegt die Idee nahe, die Leitungsprozesse beider Materialien zu Uberlagern.
Eine Uberlagerung muss die Volumenverhiltnisse Fasern zu Ol (83 % : 17 %, jeweils + 5 %)
beriicksichtigen. Allerdings fiihrte eine lineare Superposition aus der Olleitfahigkeit und der
Leitfahigkeit von luftimpragniertem Pressspan nicht zur gemessenen Gesamtleitfahigkeit
des Olimpragnierten Pressspans. Die beiden Volumina kdnnen nicht getrennt voneinander
betrachtet und dann zu einem Gesamtvolumen zusammengesetzt werden. Das rihrt daher,
dass sich die Leitungsprozesse von Ol und Pressspan nicht nur {iberlagern, sondern im
Gesamtsystem zusatzliche und modifizierte Strompfade auftreten kdnnen, welche so nicht
explizit in den beiden Einzelsystemen vorhanden sind [78]. Die Leitungsprozesse beeinflus-
sen sich folglich gegenseitig. Dies ist beispielsweise mit der oben erwdhnten unterschied-
lichen Feldbelastung in den Teilsystemen aus Ol und Pressspan zu erkliren, weshalb die
Superposition alleine aufgrund geometrischer Faktoren nicht zum Erfolg fiihrt. Da der Ein-
fluss der Olleitfdhigkeit nicht mittels Gewichtung der beiden Komponenten Faser und Ol
aufgrund der Dichteverhadltnisse berechnet werden kann, wird im Folgenden die makrosko-
pische Struktur des Pressspans bestehend aus Fasern und Impragniervolumina betrachtet.

Abbildung 6.6-2 zeigt schematisch potenzielle Transportwege der Ladungstrdger im statio-
naren Fall. Das Verhiltnis Ol zu Faser sowie die absolute Anzahl an Fasern wurden aus Griin-
den der Ubersichtlichkeit nicht beriicksichtigt.
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Abbildung 6.6-2: Leitungsprozesse durch luftimpragnierten Pressspan (links) und durch élimpragnierten Press-
span (rechts)

Links in Abbildung 6.6-2 sind exemplarisch vier Pressspanfasern zwischen zwei Elektroden
bei hochohmiger Impragnierung (zum Beispiel Luft) dargestellt. Ladungstrager bewegen
sich auf dem Weg des geringsten Widerstands und damit im stationaren Fall in und entlang
der Fasern. Wird das System mit einem Ol impragniert (rechts in Abbildung 6.6-2), dann
bewegen sich Ladungstrager im stationdren Fall hauptsichlich durch das Ol, weil dieses den
kleineren Widerstand besitzt. Die Ladungstrager kénnen im Ol allerdings nicht bis zur
Gegenelektrode driften, da sie von Barrieren (Pressspanfasern) aufgehalten werden. Sie
sammeln sich dort an und verdandern damit das Potential an den Barrieren. Daraufhin
werden auch Ladungstrager an den Fasern verschoben bzw. transportiert. Das Isoliersystem
aus dlimpragniertem Pressspan ist also keine Uberlagerung der Verhiltnisse im Ol (Ladungs-
transport durch durchgingigen Olkanal) und im Pressspan (Ladungsbewegung in und
entlang der Fasern). Vielmehr erméglicht die Interaktion von Olspalten und Fasern einen
Ladungstransport auf neuen Transportwegen, die vorher weder fiir Ol noch fiir den luft-
impragnierten Pressspan glnstig waren.

In Abbildung 6.6-3 sind die Leitfahigkeiten von Ol Shell Diala S4 ZX-I (gepunktete Kurve), von
Pressspan Tl unter Luft (gestrichelte Kurve) und von Tl in Ol Shell Diala S4 ZX-I (durchge-
zogene Kurve) bei 1 kV/mm und bei 30 °C, 50 °C und 90 °C im doppellogarithmischen MaR-
stab zu sehen. Wie Tabelle 14 zeigt, liegt die Olleitfihigkeit von Shell Diala S4 ZX-I von allen
untersuchten Olsorten am niedrigsten und damit am nichsten an der Leitfahigkeit von
Pressspan unter Luft.
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Abbildung 6.6-3: Scheinbare Leitfihigkeiten von Ol Shell Diala S4 ZX-I (gepunktete Kurve), von Pressspan Tl
unter Luft (gestrichelte Kurve) und von Tl in Ol Shell Diala S4 ZX-I (durchgezogene Kurve) bei 1 kV/mm und bei
30°C,50°Cund 90 °C

Die Leitfahigkeit des 6limpragnierten Pressspans liegt nicht mehr zwischen den Leitfahig-
keiten von Ol und von luftimpragniertem Pressspan. Bei 30 °C und 50 °C sind die Leit-
fahigkeiten von Ol und von 6limpragniertem Pressspan nach einer Messdauer von drei
Stunden nahezu identisch. Die Anfangswerte unterscheiden sich hingegen. Hier liegt die OlI-
leitfahigkeit deutlich tiefer.

Fir die Messungen bei 90 °C werfen die Kurvenverlaufe Fragen auf. Die Leitfahigkeit von
Olimpragniertem Pressspan liegt nach einer Messdauer von drei Stunden hoher als die Leit-
fahigkeiten der beiden Komponenten Ol und Pressspan unter Luft, die dieses Gesamtsystem
bilden. Die Leitfahigkeit dieses Ols und die Leitfahigkeit des luftimprignierten Pressspans
liegen bei 90 °C fast gleich. Somit gibt es kaum Feldverdrangung, da das Leitfahigkeitsver-
hiltnis von Pressspan und Ol sehr gering ist. Dies unterscheidet das Ol Shell Diala S4 ZX-|
von allen anderen untersuchten Olen.

Die Anfangswerte der drei Kurven unterscheiden sich bei 90 °C leicht. Diese ungewohnte
Lage der Kurven bei 90 °C zueinander kann mit Abbildung 6.6-2 erklart werden. Die Leit-
fahigkeiten des luftimpragnierten Tl und des Ols addieren sich nicht im ermittelten
Volumenverhiltnis Faser zu Ol, sondern es dndern sich Leitungsprozesse und Strompfade
kommen hinzu.

Im Rahmen dieser Arbeit wird trotz der oben beschriebenen, prinzipiellen Schwierigkeiten
versucht, eine qualitative Aussage lber den Einfluss der Olleitfihigkeit auf die Leitfahigkeit
des dlimpragnierten Pressspans zu geben. Zu diesem Zweck wurden die Olleitfihigkeiten
mit den Leitfahigkeiten der mit den jeweiligen Olsorten impréagnierten Pressspanpriiflingen
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nach einer Messdauer von drei Stunden in Beziehung gesetzt. Das Ergebnis zeigt Abbildung
6.6-4. Die x-Koordinate der Punkte quantifiziert die Olleitfihigkeit, wohingegen die y-Koor-
dinate die Leitfahigkeit des olimpragnierten Pressspans darstellt. Dies wird fir alle vier
Olsorten und alle drei Temperaturen gezeigt. Dariiber hinaus wurde eine Funktion
bestimmt, die alle diese Punkte fir die jeweilige Temperatur anndahernd beschreibt.

Es ist darauf zu achten, dass die Feldstarken, die zu den jeweiligen Messpunkten fiihren,
nicht gleich gewahlt sind. Hintergrund ist die Tatsache, dass das elektrische Feld im Gleich-
spannungsfall in das Medium mit der kleineren Leitfahigkeit (hier Pressspan) gedrangt wird.
Pressspan wird folglich stirker belastet, wenn er mit Ol impragniert wird. Somit sind
moglicherweise annidhernd gleiche Feldverhiltnisse gegeben, wenn die Messdaten der Ol-
leitfahigkeit bei 0,5 kV/mm und der Leitfahigkeit von Olimpragniertem Pressspan bei
6 kV/mm betrachtet werden. Damit ergibt sich ein Verhaltnis von 1:12, welches im Rahmen
dieser Arbeit nicht empirisch oder simulationstechnisch bestimmt wurde. Es entstand ledig-
lich aus einer groben Abschatzung der Leitfahigkeitsverhaltnisse und aus der Verfligbarkeit
von Messdaten. Dieses Verhiltnis dndert sich auRerdem mit der Olleitfahigkeit, was aber
an dieser Stelle nicht beriicksichtigt werden kann.
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Abbildung 6.6-4: Einfluss der Olleitfahigkeit auf die Leitfahigkeit von 8limpragniertem Pressspan Tl im Fall
einer Feldverdrangung vom Ol in den Pressspan mit den angenommenen Feldstérken 0,5 kV/mm im Ol (abwei-
chend zu den Werten in Tabelle 14) und 6 kV/mm im Pressspan

Es fallt auf, dass eine Variation der Olleitfahigkeit um 2,5 GréBenordnungen eine Anderung
in der Leitfahigkeit des 6limpragnierten Pressspans von unter einer halben GréRenordnung
fir alle drei Temperaturen ergibt. Aus der Bestimmung der Dichte kdnnte gefolgert werden,
dass der Leitungsprozess zu 17 % durch die lonenleitung im Ol und zu 83 % durch Leitungs-
prozesse an den Fasern bzw. an den Kontaktstellen zwischen Fasern bestimmt wird. Damit
wirden sich allerdings andere Leitfahigkeiten des 6limpragnierten Pressspans ergeben als
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gemessen wurden. Auch hier wird deutlich, dass die Vorstellung der Uberlagerung von Ol
und Pressspan zu vereinfacht ist.

Die Steigungen der Ausgleichskurven haben fiir die drei Temperaturen in Abbildung 6.6-4
anndhernd den gleichen Wert, sodass die Leitfihigkeit fiir alle Olsorten in etwa im gleichen
Male mit der Temperatur zunimmt und das gleiche Temperaturverhalten fir alle 6limprag-
nierten Pressspanpriflinge zu erwarten ist. Die Diagonale in Abbildung 6.6-4 beschreibt ein
System, in dem die Leitfahigkeit des 6limpragnierten Pressspans die gleiche GroRRe annimmt
wie die Olleitfahigkeit, allerdings immer noch fiir Messungen bei unterschiedlichen Feld-
starken. Dies kann fiir viele Konstruktionen von HGU-Isoliersystemen wiinschenswert sein,
da somit das gesamte verfiligbare Isolierstoffvolumen zumindest fir die reine Gleichspan-
nungsbeanspruchung bestmdglich ausgenutzt werden kann. Die entstehende Feldver-
drangung ist darin schon mittels des Feldstarkeverhaltnisses 1:12 berlicksichtigt.

Die Punkte am rechten Rand aller Ausgleichkurven reprasentieren das relativ leitfahige Ol
Nynas 10X. Trotz der im Vergleich zu luftimpragniertem Pressspan sehr viel héheren Leit-
fahigkeit dieser Olsorte wird die Leitfahigkeit des élimpragnierten Pressspans nicht massiv
erhoht. Die Steigung der Ausgleichskurve ist relativ gering.

Somit kann gefolgert werden, dass die Olleitfahigkeit einen Beitrag zum Ladungstriger-
transport im élimpragnierten Pressspan leistet. Der fiir Ole oft sehr groBe Unsicherheitsbe-
reich bei der Quantifizierung der Olleitfihigkeit, die sich schon zwischen zwei Gebinden
derselben Olsorte um eine GréRenordnung oder mehr unterscheiden kann, fiihrt bei der
Quantifizierung der Leitfahigkeit von 6limpragniertem Pressspan zu bedeutend kleineren
Unterschieden.

6.7 Einfluss des Ligningehalts im Pressspan

Lignin kommt im Pressspan in kleinen Mengen (wenige Gewichtsprozent) vor. Da Lignin auf-
grund seiner chemischen Struktur ein ausgepragtes m-Elektronensystem besitzt (siehe Ka-
pitel 1.2.2), wird der Variation des Ligningehalts eine grofe Bedeutung fiir das gezielte
Einstellen einer gewiinschten Pressspanleitfdhigkeit beigemessen. In den folgenden Kapi-
teln werden Untersuchungen mittels UV/Vis-Spektroskopie herangezogen, um elektrische
Eigenschaften zu erklaren und es wird der Bezug zur elektrischen Leitfahigkeit von Press-
span bei unterschiedlichem Ligningehalt hergestellt.

6.7.1 Hintergrund und Priiflingstypen

Die chemische Struktur der Pressspankomponenten Zellulose, Hemizellulosen und Lignin
wurden bereits in Kapitel 1.2.2 erlautert. Zusammenfassend sei hier erwahnt, dass es sich
bei der Zellulose um ein natirliches, lineares, teilkristallines Polysaccharid handelt.
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Hemizellulosen sind relativ ahnlich aufgebaut, aufgrund ihrer unregelmaRigen chemischen
Struktur allerdings amorph. Beide haben jedoch ein B-1,4-verknipftes Zuckerriickgrat und
sind aufgrund der polaren OH-Gruppen hygroskopisch. Lignin unterscheidet sich von diesen
beiden Hauptbestandteilen des Pressspans bezlglich der auftretenden chemischen Bin-
dungen. Die in Zellulose und Hemizellulosen vorhandenen Einfachbindungen, sogenannte
o-Bindungen, verbinden die Atome der Molekiile kovalent. Die Bindungen sind raumlich ge-
richtet und Uber die Distanz zu den Nachbaratomen stark lokalisiert. Diese Bindungsart
flihrt deshalb theoretisch zu einer sehr geringen Leitfdhigkeit, da dafiir eine chemische Bin-
dung gespalten werden misste. Bei Lignin finden sich zusatzlich sogenannte n-Elektronen
und damit t-Bindungen. Diese fiihren zusammen mit o-Bindungen zu Doppelbindungen. Die
ni-Elektronen sind schwacher gebunden. Bei der m-Bindung kommt es zudem auf die raum-
liche Ausdehnung des Elektronensystems an, da innerhalb dieses Systems die Elektronen
praktisch widerstandsfrei transportiert werden kdnnen [48]. Somit ist eine erhdhte elek-
trische Leitfahigkeit von Lignin gegeniiber den anderen beiden Komponenten Zellulose und
Hemizellulosen zu erwarten. Als Ladungstrager dienen in diesem Fall Elektronen und/oder
Loécher.

Lignin ist ein Polymer mit chromophoren Anteilen [84]. Lignin kann deshalb als organischer
Halbleiter bezeichnet werden. Die physikalischen Theorien zum Ladungstransport in orga-
nischen Halbleitern werden hier deshalb in Grundziigen auch fir Lignin angenommen. Die
Temperaturabhangigkeit der Elektronen-Loch-Leitung wird in Erganzung zu Kapitel 2.2.3
hier nochmals aufgegriffen.

Beim herkémmlichen Bandtransport, wie beispielsweise bei Metallen, nimmt die Leitfahig-
keit mit steigender Temperatur ab, da die Elektronen und Locher zunehmend an den
Phononen gestreut und dadurch abgebremst werden. Bei amorphen organischen Mole-
kiilen wie Lignin hingegen gibt es keine Kristallstruktur. Dort ist eine Zunahme der Leit-
fahigkeit mit der Temperatur zu erwarten [85]. Ursache dafiir ist die Tatsache, dass die
Ladungstrager durch Phononen Energie aufnehmen und so weiter transportiert werden
konnen. Da die Elektronen im Leitungsband sowie die Locher im Valenzband zwischen
verschiedenen Zustdanden ,springen“ miussen, wird dieser Ladungstransport thermisch
aktiviertes Hupfen (Hopping) genannt. Die Leitfahigkeit steigt so gemaR dem Arrhenius-
Gesetz exponentiell mit der Temperatur [86]. Die Verifikation dieser Abhdngigkeit der
Pressspanleitfahigkeit von der Temperatur erfolgt in Kapitel 6.9.

Das m-Elektronensystem ist in der Chemie bekannt. Allerdings wurde es bisher nicht bei der
Diskussion der Leitfahigkeit von Pressspan verwendet und Lignin deshalb bisher nicht als
moglicher Einflussparameter auf die Leitfahigkeit von Pressspan bericksichtigt. Aufgrund
der Voruberlegungen ist es allerdings erfolgversprechend, sich genauer mit der chemischen
Struktur des Lignins sowie dem Einfluss auf die elektrische Leitfahigkeit auseinanderzu-
setzen. Die physikalischen Eigenschaften der m-Bindungen im Lignin und die experimentell
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bestimmte elektrische Leitfahigkeit von Pressspan wurden im Rahmen dieser Arbeit erst-
mals zusammengebracht.

Die Primarstruktur von natlirlichem Lignin wird fiir die Pressspanherstellung durch den
Sulfatprozess chemisch gebrochen und damit verandert, sodass die exakte Struktur des im
Pressspan verbleibenden Lignins nicht genau angegeben werden kann [87]. Deshalb werden
in Abbildung 6.7-1 nur Strukturen der Monolignole gezeigt, bevor sie durch die Pflanzen
zum fertigen Lignin aufgebaut werden.

HO HO HO

OH OH | | OH

Abbildung 6.7-1: Monolignole von Lignin, angelehnt an [88]

In den in Abbildung 6.7-1 hervorgehobenen Bereichen gibt es neben den o-Bindungen auch
n-Bindungen. Der Transport von Elektronen entlang von Bindungen geht sehr schnell. Bei
einem Transport von Molekil zu Molekiil kommt es darauf an, wie nahe sich die Molekiile
sind. Folglich kénnen Elektronen sowohl entlang der Bindung, als auch von einem Molekdl
zum ndachsten transportiert werden. Voraussetzung dafir ist, dass sich die Molekile aus-
reichend nahe kommen, sodass sich die m-Orbitale teilweise Gberlappen [89].

Um eine Verbindung zwischen der chemischen Zusammensetzung, also der Bestandteile im
Pressspan, und den elektrischen Leitungsprozessen herzustellen, wurden erstmals Press-
spanpriiflinge mit unterschiedlichem Ligningehalt auf der Versuchsanlage der Firma
Weidmann hergestellt und elektrische Leitfahigkeiten bei verschiedenen Temperaturen ge-
messen. Pressspan A hatte einen Ligningehalt von 4,2 % und Pressspan B von 6,2 %, ermit-
telt nach ISO 302 [82]. Der Ligningehalt des handelstiiblichen Pressspans liegt in etwa in der
Mitte dieser beider Werte. Das Herstellungsverfahren vom Zellstoff zum Pressspanprodukt
war in beiden Fallen identisch. Um die Vergleichbarkeit der beiden Ausgangsmaterialien zu
gewadhrleisten, wurden KenngréRen des Pressspans bzw. der Pressspanherstellung wie die
Leitfahigkeit des wassrigen Auszugs, der pH-Wert, der Polymerisationsgrad sowie die Dichte
analysiert (siehe Tabelle 15).
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Tabelle 15: Priflingsiibersicht und ermittelte Priflingseigenschaften

Eigenschaftspriifungen Priifmethode Priifling A Priifling B
;rer"i;];a;:)igkeit des wdssrigen Auszugs IEC 60641-2 [68] 24 28
pH-Wert IEC 60641-2 [68] 7,1 7,0
Polymerisationsgrad IEC 60450 [81] 1318 1336
Ligningehalt (%) ISO 302 [82] 4,2 6,2
Dichte unter Luft (g/cm?) IEC 60641-2 [68] 1,1 1,1

Alle KenngréBen mit Ausnahme des Ligningehalts unterscheiden sich bei den beiden Prif-
lingen A und B kaum. Der Zellstoff kam von unterschiedlichen Herstellern. Somit ist die
Herkunft des Ausgangsmaterials Holz nicht unbedingt identisch, wird jedoch als vernach-
lassigbar angesehen. Aufgrund der durchgefiihrten Untersuchungen (vergleiche Tabelle 15)
sowie auf der Grundlage weiterer chemischer Analysen scheint eine Vergleichbarkeit der
beiden Priflinge A und B gewahrleistet zu sein.

An den Priflingen wurden einerseits UV/Vis-spektroskopische Untersuchungen durchge-
flihrt, andererseits wurden die elektrischen Leitfdhigkeiten ermittelt, um den Einfluss des
Ligningehalts auf die elektrischen Eigenschaften von Pressspan zu erfassen. Damit zeigt sich,
ob es sich um Elektronen-Loch-Leitung handelt und ob diese einen relevanten Einfluss auf
die Transportprozesse in Pressspan hat.

6.7.2 Untersuchungen mittels UV/Vis-Spektroskopie

Drei Priflinge aus Pressspan wurden mittels UV/Vis-Spektroskopie untersucht: Die beiden
Priiflinge A (Ligningehalt 4,2 %) und B (Ligningehalt 6,2 %), sowie ein Prifling C (Standard-
pressspan TIV, Ligningehalt 5,5 %), dessen Ligningehalt zwischen dem der Priiflinge A und B
lag.

Eingestrahltes Licht kann absorbiert, reflektiert und transmittiert werden. Wenn Trans-
mission auftritt, geht Signalstarke bei der Detektion der Reflexion bzw. bei der Umrechnung
nach der Kubelka-Munk-Gleichung (4.4-1) in die Absorption verloren. Es wurden fiir jeden
Priifling 0,5 mm dicke Schichten prapariert. Die Dicke der Priiflinge musste ausreichend
grold gehalten werden, um eine Transmission des eingestrahlten Lichts durch die Pruflinge
ausschlieBen zu kénnen.
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Die Priflinge wurden nun an mehreren Stellen der Priflingsschicht mit einer Xenonlampe
bestrahlt und die Reflexionsspektren aufgenommen. Aus mehreren Aufnahmen wurden ge-
mittelte Spektren erzeugt. Daraus wurden die relativen Reflexionen Rge bestimmt und
nach Gleichung (4.4-1) die relativen Absorptionen Ay fir die drei Priflingstypen berech-
net.

Darliber hinaus wurde ein Prifling aus Meta-Aramid untersucht, der eine weil3e Farbe be-
sal’. Hier wurde folglich keine Absorption im sichtbaren Bereich erwartet. AulRerdem wurde
eine Holzfaserplatte sowie ein élimpragnierter Priifling C (TIV) analysiert, welcher dunkler
war als der luftimpragnierte Prifling C.

Abbildung 6.7-2 zeigt die nach Kubelka-Munk berechneten relativen Absorptionen der Prif-
linge im Wellenlangenbereich zwischen 320 nm und 600 nm.
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Abbildung 6.7-2: Absorptionsspektren von Priifling A, Prufling B, Prifling C sowie von Aramidpapier und Holz

Zellulose und auch Hemizellulosen zeigen keine Lichtabsorption im sichtbaren Bereich [90].
Deshalb ist die in Abbildung 6.7-2 dargestellte Absorption dem Lignin zuzuordnen. Des
Weiteren kann aus der Absorption im sichtbaren Bereich geschlussfolgert werden, dass ge-
ringe Lichtenergien ausreichend sind, um einen elektronisch angeregten Zustand im Lignin
zu erhalten. Je leichter die Anregung, also je kleiner die Bandlicke des Materials ist, desto
weiter ist die Absorption in den langerwelligen Bereich des elektromagnetischen Spektrums
verschoben. Die Bandllicke wird mit der Grof3e des n-Elektronensystems kleiner.

Die Messungen lassen sich dahingehend interpretieren, dass im Pressspan Elektronen
vorhanden sind, die durch die Absorption von sichtbarem Licht einen angeregten Zustand
einnehmen. Da diese Energie zu gering fir die Anregung von o-Elektronen ist, sind dafir n-
Elektronen verantwortlich, welche fast ausschlieBlich im Lignin zu finden sind. Dies passt
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zur Vorlberlegung der Bindungsarten bei Lignin mit den zusatzlich locker gebundenen
ni-Elektronen.

Anmerkung: Im Spektrum sind keine diskreten Absorptionspeaks zu sehen, sondern es ist ein verbreitertes
Spektrum erkennbar. Die sogenannte inhomogene Verbreiterung kommt dadurch zustande, dass das Material

aus einer Vielzahl von Bestandteilen und Konfigurationen besteht, die jeweils eigene Absorptionspeaks be-
sitzen und sich zu dem in Abbildung 6.7-2 dargestellten Spektrum tiberlagern.

Ein Vergleich der Spektren der drei Priiflinge A, B und C in Abbildung 6.7-2 zeigt, dass Priif-
ling B mit dem hochsten Ligningehalt unter den Priiflingen aus Pressspan auch die héchste
Absorption aufweist. Je hoher der Ligningehalt ist, desto hoher ist die relative Absorption.
Daraus lasst sich schlieRen, dass im Leitungsband (bzw. Valenzband) von Lignin besetzbare
Zustdnde existieren, in die durch das Anlegen einer Spannung Elektronen (bzw. Locher)
injiziert werden kdonnen [85].

Somit wurde der Ligningehalt der Priflinge, der nach der Norm ISO 302 [82] bestimmt
wurde, durch die spektroskopischen Untersuchungen in den Zusammenhang mit dem elek-
tronischen Verhalten dieses Isolierstoffs gesetzt. Allerdings absorbieren die Priiflinge nicht
in einem definierten Wellenlangenbereich, sondern in einer Absorptionsbande mit Zwi-
schenmaxima. Die leicht braunliche Farbe des Pressspans kommt aufgrund einer Absorption
in einem breiten Bereich des sichtbaren Lichts zustande. Der Prifling A mit dem geringsten
Ligningehalt hat den hellsten Braunton, wohingegen Prifling B mit dem hdchsten Lignin-
gehalt von Pressspan visuell am dunkelsten erscheint.

Die weilRe Farbe des Priiflings aus Aramidpapier ist ebenfalls in Abbildung 6.7-2 spektrosko-
pisch nachweisbar. Es zeigt sich kaum Absorption im sichtbaren Wellenlangenbereich. Da
das Aramidpapier ausschlieflich aus Meta-Aramid besteht, ist der Ligningehalt als null
beziffert. Die im Vergleich zu den anderen Priflingen viel kleinere Absorption kann bei-
spielsweise mit dem Vorhandensein von Verunreinigungen erklart werden.

Die Holzplatte, welche einen im Vergleich zu den Pressspanpriiflingen A, B und C dunkleren
Braunton aufweist, zeigt die hochste Absorption [91]. Der Ligningehalt der Holzplatte wurde
im Rahmen dieser Arbeit nicht bestimmt. Es werden aber deutlich hohere Werte erwartet
als bei den Pressspanpriiflingen, da im chemischen Aufschlussverfahren ein Grofteil des
Lignins aus dem Holz entfernt wird.

Ein Vergleich des luftimpragnierten und des élimpragnierten Priflings C zeigt, dass die Ab-
sorption bei Olimpragniertem TIV deutlich héher ist als bei luftimpragniertem. Hier ist
wieder der Unterschied in der Farbe zu nennen und zu detektieren. Die Olimpragnierung
bewirkt eine Erhéhung der Absorption im gesamten Wellenlangenbereich. Die Benetzung
mit der Flissigkeit fihrte zu Mehrfachreflexion an den Grenzflachen Luft-Flissigkeit, wo-
durch der Lichtstrahl haufiger mit dem Priifling wechselwirkte und die Absorption erhéht
wird [92]. Die Priflingsfarbe erscheint somit dunkler, wie man es aus dem Alltag von nassen
Oberflachen kennt.
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Es kommt allerdings zu keiner Verschiebung der Maxima. Die Kurven scheinen dhnlich zu
verlaufen. Daraus wird gefolgert, dass die Olimpragnierung den Leitungsprozess der Elek-
tronen-Loch-Leitung aufgrund der ligninreichen Stellen im Pressspan nicht beeinflusst.

Die eingestrahlten Wellenlangen kénnen Uber Gleichung (4.4-2) in Energien umgerechnet
werden. Eine Wellenlange von 320 nm fiihrt damit zu einer Energie von 3,9 eV, eine Wel-
lenldnge von 600 nm zu 2,1 eV. Aufgrund der spektroskopischen Untersuchungen wurden
Bandliicken von mehr als 3 eV erwartet, da dort die hochste Absorption auftritt. Allerdings
ist eine definierte Bandliicke nicht vorhanden, sondern nur ein Bereich, in dem die Band-
IGcke liegt. Dies ist mit der Zusammensetzung des Lignins zu begriinden, da dort verschie-
dene chromophore Strukturen auftreten [84]. Da mit einer Anregung Uber diese Bandliicke
zwei Ladungstrager (ein Elektron, ein Loch) entstehen, ware eine Aktivierungsenergie von
etwas Uber 1,5 eV zu erwarten. Die Aktivierungsenergie Ea des luftimpragnierten Press-
spans wurde mit Hilfe von Messungen und Simulationen in Kapitel 6.9.2 zu circa 1,3 eV be-
stimmt. Folglich kann der Ladungstransport durch den Pressspan nicht nur aufgrund des
Lignins erfolgen. Die Elektronen-Loch-Leitung durch Lignin scheint nicht der alleinige Trans-
portmechanismus zu sein.

Die Absorption der Priiflinge A, B und C legte den Schluss nahe, dass auch bei diesen relativ
geringen Ligningehalten im Pressspan (wenige Prozent) Zustande im Leitungsband aufgrund
der photonischen Anregung durch das eingestrahlte, weil3e Licht besetzt werden kdnnen.
Es ist zu erwarten, dass der geringe Ligningehalt ausreicht, um eine detektierbare Menge
an Ladungstragern durch den Pressspan zu transportieren.

In der Anwendung der Pressspanisolierung im Transformator ist eine photonische Anregung
ausgeschlossen, da sich die Isolierung im Stahlkessel des Transformators befindet. Ladungs-
trager konnen folglich nur durch die Elektroden in das Material eingebracht werden oder
im Volumen der Isolierung aufgrund der elektrischen Feldstarkebelastung oder der Tempe-
ratur entstehen.

Deshalb werden im Folgenden Leitfahigkeitsmessungen nach der PDC-Methode durchge-
fuhrt und der Einfluss des Ligningehalts auf die elektrische Leitfahigkeit von Pressspan wird
unter Luft sowie unter Ol untersucht. Damit kann zum einen der Einfluss des Ligningehalts
quantifiziert und zum anderen der relevante Leitungsprozess (im Fall Lignin: Elektronen-
Loch-Leitung) identifiziert werden.

6.7.3 Einfluss des Ligningehalts auf die elektrische Leitfahigkeit

Im Folgenden werden Untersuchungen zum Einfluss des Ligningehalts auf die elektrische
Leitfahigkeit von Pressspan priasentiert. Nach einer Ubersicht Giber die Messparameter
werden Leitfihigkeiten von Pressspan unter Luft- und Olimpragnierung diskutiert.
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Messparameter

Der Einfluss des Ligningehalts auf die elektrische Leitfahigkeit von getrocknetem Pressspan
wird im Folgenden behandelt. Zu diesem Zweck wurden die speziell hergestellten Prif-
linge A (Ligningehalt 4,2 %) und B (Ligningehalt 6,2 %) gemaR Kapitel 4.1.3 auf Restwasser-
gehalte unter 0,1 % getrocknet. Anschlieffend wurden PDC-Messungen nach Kapitel 4.1.1in
Versuchszelle (2) durchgefiihrt. Nach Versuchsreihenende wurden die Wassergehalte der
Priiflinge A und B mittels Karl-Fischer-Titration zu Werten kleiner als 0,1 % bestimmt. Die
Priiflinge werden daher als trocken bezeichnet und Unterschiede in den Leitfahigkeiten
nicht auf einen unterschiedlichen Wassergehalt zuriickgefiihrt.

Das an die Priflinge A und B angelegte elektrische Feld betrug 1 kV/mm. Es wurden dariiber
hinaus Versuche bei 0,1 kV/mm durchgefiihrt. Diese Versuche zeigen fiir 30 °C und 50 °C die
gleichen Unterschiede und Gemeinsamkeiten wie die Messungen bei 1 kV/mm, weshalb bei
diesen beiden Temperaturen im Folgenden ausschlieBlich Messungen bei 1 kV/mm dar-
gestellt sind. Die Diskussion einer moglichen Feldstarkeabhangigkeit, wie sie bei 90 °C
messtechnisch erfasst wurde, erfolgt in Kapitel 6.10. Die Priiflinge wurden jeweils 10800 s
elektrisch belastet und anschlieBend kurzgeschlossen. Wahrend der Kurzschlussphase
wurden die Strome ebenfalls 10800 s lang aufgezeichnet. Tabelle 16 stellt die Parameter
der Untersuchung zusammen.

Tabelle 16: Parameter flr Leitfahigkeitsmessungen

Temperatur elektrische Feldstarke Impragnierung
30 °C 0,1 kV/mm, 1 kV/mm Luft, hochohmiges Mineralol
50 °C 0,1 kV/mm, 1 kV/mm Luft
90 °C 0,1 kV/mm, 1 kV/mm Luft

Messungen unter trockener Luft

Abbildung 6.7-3 zeigt die scheinbaren Leitfahigkeiten von luftimpragniertem Pressspan
(Prufling A und B mit unterschiedlichem Ligningehalt) als Funktion der Zeit bei 30 °C und
50 °C.

Die scheinbaren Leitfahigkeiten klingen zeitlich ab. Ein stationdrer Endwert ist aufgrund der
sehr kleinen Strome unter 1 pA mit dem verwendeten Strommessgerat nicht mehr erfass-
bar. Alle Kurven in Abbildung 6.7-3 haben den stationdren Zustand noch nicht erreicht. Die
scheinbaren Leitfahigkeiten der luftimpragnierten Priiflinge sind bei erhohter Temperatur
allerdings (iber einen langeren Zeitbereich detektierbar.
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Abbildung 6.7-3: Scheinbare Leitfahigkeiten von Prifling A und B bei 1 kV/mm, 30 °C und 50 °C sowie Imprag-
nierung mit trockener Luft

Bei einem Vergleich der Kurven der Priiflinge A und B bei verschiedenen Temperaturen zeigt
sich die Abhangigkeit der scheinbaren Leitfahigkeit von Pressspan von der Temperatur. Mit
Erhohung der Temperatur nehmen auch der Strom respektive die scheinbare Leitfahigkeit
zu, wie es in Kapitel 6.7.1 vorhergesagt wurde. Grund hierfir ist die Elektronen-Loch-
Leitung, welche ein thermisch aktivierter Prozess ist und die aufgrund der chemischen
Struktur des Lignins im Pressspan relevant ist. Deswegen war zu erwarten, dass die Leit-
fahigkeit exponentiell mit der Temperatur anstieg. Die experimentellen Daten des Anstiegs
der Leitfahigkeit mit der Temperatur unterstreichen die Theorie aus Kapitel 2.2.3, dass der
Ladungstransport durch thermisch aktiviertes Hiipfen (Hopping) geschieht.

Interessant ist der Bezug des Ligningehalts zur elektrischen Leitfahigkeit: Die scheinbaren
Leitfahigkeiten der beiden Priflinge liegen fiir alle Messzeitpunkte in etwa um den Faktor 2
auseinander [85]. Priifling A mit niedrigem Ligningehalt zeigt eine kleinere scheinbare Leit-
fahigkeit als Priifling B mit héherem Ligningehalt. Die Uberlegungen in Kapitel 6.7.1 zum
Einfluss des Ligningehalts auf die Leitfahigkeit von Pressspan sind somit richtig und der Ein-
fluss des Lignins mit dem dazugehorigen Leitungsprozess der Elektronen-Loch-Leitung ist
nun experimentell nachgewiesen.

Fir eine Temperatur von 90 °C (siehe Abbildung 6.7-4) ist die Leitfahigkeit im Vergleich zur
Leitfahigkeit bei niedrigeren Temperaturen anfangs deutlich hoher und konvergiert bei
Prifling B scheinbar zu einem detektierbaren Endwert. Dieser liegt ebenfalls hoher als die
in Abbildung 6.7-3 zu erwartenden Endwerte bei 30 °C und 50 °C. Der Endwert fir Prifling A
ist auch bei 90 °C nicht erfassbar. Die scheinbaren Leitfahigkeiten von Prifling B liegen
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immer noch tber denen von Priifling A [85]. Somit ist auch fiir 90 °C der Einfluss der Press-
spanzusammensetzung, im Besonderen der Ligningehalt, von Bedeutung.
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Abbildung 6.7-4: Scheinbare Leitfihigkeit von Prifling A und B bei 1 kV/mm, 90 °C und Imprégnierung mit
trockener Luft

Fir Prifling B wurde bei 90 °C beobachtet, dass die Kurven bei den Feldstdrken von
0,1 kV/mm und 1 kV/mm nicht mehr aufeinander lagen. Hier kam eine Feldstarkeabhangig-
keit ins Spiel, die bei tieferen Temperaturen nicht gemessen wurde, aber trotzdem vorhan-
denist, was mittels Umrechnung von Ersatzschaltbildelementen im RC-Netzwerkmodell von
Pressspan in Kapitel 6.10 nachgewiesen wird.

Zusammenfassend ldsst sich feststellen, dass der Ligningehalt die Leitfdhigkeit von Press-
span fur alle untersuchten Temperaturen und fiur die beiden Feldstarken von 0,1 kV/mm
und 1 kV/mm beeinflusst. Hohere Feldstarken konnten aufgrund der Isolationsabstande mit
dem verwendeten Aufbau nicht realisiert werden. Der Parameter Ligningehalt wurde dem-
zufolge zu Unrecht in Wissenschaft und Forschung bei der Untersuchung und der Diskussion
von Leitungmechanismen bzw. der elektrischen Leitfahigkeit vernachlassigt. Die hier erst-
mals durchgefiihrten Untersuchungen weisen den Leitungsprozess einer Elektronen-Loch-
Leitung im Pressspan nach. Dies muss nicht der einzige relevante Leitungsprozess sein.
Dieser tragt jedoch offensichtlich zum Gesamttransport bei.

Bisher wurde die Leitfahigkeit von luftimpragniertem Pressspan beziiglich des Ligningehalts
der Priiflinge untersucht und interpretiert. Der Einfluss des Ligningehalts war deutlich er-
sichtlich. Diese Untersuchung wurde erweitert, indem die Priiflinge mit Ol impragniert
wurden. Dadurch wird die Relevanz der Untersuchungen fiir die Bedingungen in Kompo-
nenten der HGU, in denen Pressspan mit Isolierdl impragniert vorkommt, aufgezeigt.
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Messungen unter Mineralol

Abbildung 6.7-5 zeigt die scheinbare Leitfahigkeit der beiden Priiflinge A und B bei 30 °C und
1 kV/mm, nachdem die Priiflinge mit einem hochohmigen Mineraldl (Leitfahigkeit:
2-10715S/m) impragniert wurden. Die Olimprégnierung sollte das m-Elektronensystem
und damit die Elektronen-Loch-Leitung nicht verandern, wie es in Kapitel 6.7.2 beschrieben

wurde.
10™
— — A:Lligningehalt 4,2 %
B: Ligningehalt 6,2 %
o 10—13
=
~
L
ST
10-15 S~
1 10 100 1000 10000
t(s)

Abbildung 6.7-5: Scheinbare Leitfdhigkeit von Prifling A und B bei 1 kV/mm, 30 °C und Impragnierung mit
einem hochohmigen Mineralol

Die scheinbaren Leitfahigkeiten der beiden Priiflinge A und B fallen wiederum mit der
Belastungsdauer ab. Die Olimpragnierung bewirkt, wie bereits diskutiert, eine Erhéhung der
scheinbaren Leitfahigkeit liber die gesamte Messdauer (vergleiche mit Abbildung 6.7-3), da
das im Vergleich zu Luft leitfahigere Isolierdl die Raume zwischen den einzelnen Fasern fillt
und neue Strompfade hinzukommen.

Dariber hinaus wird die elektrische Feldverteilung durch das Impragniermedium verandert,
da sich das Leitfahigkeitsverhaltnis der beiden Isoliermedien Pressspan und Impragnierung
andert. Aufgrund der im Vergleich zu Luft héheren Leitfahigkeit der Olimpragnierung wer-
den die Pressspanfasern unter Ol elektrisch anders belastet und es flieBen gréRere Strom-
anteile durch das leitfahigere Medium Ol. Folglich fillt der Einfluss des Ligningehalts des
Pressspans auf die Leitfahigkeit unter Olimpriagnierung deutlich schwicher ins Gewicht. [85]

In Abbildung 6.7-5 ist weiterhin ein Unterschied der beiden Priflinge zu sehen. Die Leit-
fahigkeit liegt bei Prifling A mit geringerem Ligningehalt unter der von Prifling B mit
héherem Ligningehalt [85]. Zur besseren Ubersicht sind einige ausgewihlte Werte in
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Tabelle 17 dargestellt. Hier werden die scheinbaren Leitfahigkeiten bei 30 °C und 1 kV/mm
von beiden Priiflingen A und B herangezogen und es wird die Differenz gebildet.

Aufgrund der Auflosung des Messgerats wurden die Messwerte nach 10800 s nicht ausge-
wertet. Dort kénnten sich Differenzen zwischen Messungen von Priifling A und B unter Luft
sowie unter Ol ergeben, welche mit verhiltnismaRig groRen Unsicherheiten behaftet sein
konnten.

Tabelle 17: Differenz der scheinbaren Leitfahigkeiten von Prifling A und Priifling B fir ausgewahlte Messzeit-
punkte bei 30 °C und 1 kV/mm

) Leitfahigkeitsdifferenz zwischen | Leitfahigkeitsdifferenz zwischen
Messzeitpunkt . . ore 2
Priifling A und B unter Luft (S/m) | Priifling A und B unter Ol (S/m)
1s 19-10712 20-10712
100 s 0,3-10712 0,2-10712
1000 s 0,1-10712 0,1-10712

Tabelle 17 zeigt, dass die unter Luftimpragnierung gemessenen Leitfahigkeitsdifferenzen
zwischen Prifling A und B bei 30 °C und 1 kV/mm fir alle drei Auswertezeitpunkte durchaus
auch bei Olimpragnierung vorhanden sind. Die allgemein hoheren Leitfihigkeiten unter
Olimpragnierung filhren dazu, dass diese Differenz in der grafischen Aufbereitung der Mess-
daten in Abbildung 6.7-5 kaum sichtbar wird. Somit ist der Einfluss des Ligningehalts auf die
Pressspanleitfihigkeit sowohl unter Luft- also auch unter Olimpragnierung nachgewiesen.

Wie es beschrieben wurde, favorisiert die chemische Struktur des Lignins eine Elektronen-
Loch-Leitung. Aufgrund theoretischer Ansatze war mit einer Erhdhung der Leitfahigkeit mit
steigendem Ligningehalt im Pressspan zu rechnen. Dies hat sich sowohl bei Luftimprag-
nierung als auch bei Olimpragnierung messtechnisch erstmals bestitigt. Die PDC-
Messungen bei Luft- und Olimpragnierung zeigen bei 30°C, 50 °C und 90 °C héhere
Leitfahigkeiten fiir Priiflinge mit héherem Ligningehalt. Somit sind die theoretischen Uber-
legungen zum Leitungstransport bei Lignin in Einklang mit den elektrischen Messungen zu
bringen. Der Ligningehalt beeinflusst folglich das elektrische Verhalten des Isoliermaterials
Pressspan.

6.8 Einfluss des Wassergehalts

Da der getrocknete Pressspan hygroskopisch ist (vergleiche Kapitel 1.2.2), nimmt er stets
Feuchtigkeit auf, wenn er dieser ausgesetzt ist. In Kapitel 6.2 wurde bereits nachgewiesen,
dass trockene Priiflinge ohne Olimprégnierung innerhalb kiirzester Zeit Feuchtigkeit aus der
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Umgebungsluft aufnehmen kdnnen und dadurch die Titrationsergebnisse verfalscht wer-
den.

Wird die Isolierung beispielsweise aufgrund von Leckage feucht, dann ist es denkbar, dass
die im Vergleich zu trockenem Pressspan hohe Leitfahigkeit von Wasser (siehe Kapitel 2.1)
die Leitfahigkeit des Gesamtsystems erhoht. In diesem Kapitel wird der Einfluss des Wasser-
gehalts auf die Leitfahigkeit von olimpragniertem Pressspan untersucht. Vorunter-
suchungen bei nicht vollstdndig getrocknetem Pressspan ergaben hohere Leitfahigkeiten im
Vergleich zu Messungen von trockenem Pressspan. Deshalb wurde eine Zunahme der Leit-
fahigkeit mit dem Wassergehalt auch fir die folgenden Untersuchungen erwartet.

Zu diesem Zweck wurden Priiflinge des Pressspantyps TIV getrocknet, anschlieRend mit auf-
bereitetem Ol Nynas Nytro 4000A impragniert und in dlgefiillte, dicht verschlieRbare Edel-
stahlbehalter eingebaut. Je zwei Priflinge befanden sich in einem Behailter. In jeden
Behalter wurde ein Volumen von 5 ml zweifach destilliertem Wasser, aufgeteilt in Wasser-
tropfchen, mittels einer Mikroliterpipette eingebracht. Diese setzten sich am Behalter-
boden ab, was in Abbildung 6.8-1 zu sehen ist.

Abbildung 6.8-1: Einbau zweier 6limpragnierter Pressspanpriiflinge in den Edelstahlbehalter bei zugegebenem
Ol und Wasser

Der Wassergehalt der Pressspanpriiflinge wurde eingestellt, indem die Priiflinge nach unter-
schiedlichen Anzahlen an Temperaturzyklen dem Warmeschrank entnommen wurden. Die
Funktionsfahigkeit der Befeuchtung wurde in Voruntersuchungen bewiesen [93]. Damit
eventuelle Wasserverluste durch Dichtungen etc. nicht ins Gewicht fielen, wurde eine
groRere Wassermenge in die Behalter eingebracht, als diejenige Menge, die abgeschatzt
wurde, um einen gewiinschten Wassergehalt im Pressspan im Bereich 0,5 bis 4 % zu er-
zeugen.

Abbildung 6.8-2 zeigt den Temperaturverlauf zur Befeuchtung, der solange wiederholt
wurde, bis alle Priflinge ausgebaut waren.
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Abbildung 6.8-2: Schematische Darstellung eines Zyklus des Solltemperaturverlaufs zur Befeuchtung von
Pressspanpriiflingen

Nach einer Beruhigungsphase von einer halben Stunde wurden die Behdlter in einem
Warmeschrank innerhalb von einer Stunde auf eine Temperatur von 90 °C geheizt und ver-
blieben dort fiir 3,5 Stunden. Innerhalb dieser Zeit ging Wasser ins Ol tiber. AnschlieRend
folgte die Abklhlphase auf 30 °C, welche vier Stunden dauerte, und die Temperatur von
30 °C wurde fiir drei Stunden gehalten. Nun ging das Wasser vom Ol in den Pressspan {ber.
Danach wurde der Zyklus wiederholt.

Anmerkung: Die Begriindung fiir diesen Wassertransport und damit auch fur den durchgefiihrten Befeuch-
tungszyklus liefert die Gibbs-Helmholtz-Gleichung. Sie wird auf das System von Wasser in Ol bzw. in Pressspan
angewandt. Die Gleichung beschreibt den Zusammenhang zwischen der Enthalpiednderung AH und der
Entropiednderung AS, woraus sich die Anderung der Gibbs-Energie AG ergibt. Die Entropiednderung wird da-
bei mit der Temperatur T gewichtet:

AG =AH—-T-AS (6.8-1)

Zuerst wird die Enthalpie H niher betrachtet. Wird Wasser in Ol geldst, so miissen dafiir zunachst Wasser-
stoffbriickenbindungen im Wasser gebrochen werden. Dieser Vorgang ist energetisch ungtinstig, sodass fiir
diesen Vorgang die Enthalpiednderung positiv ist [94]. Es muss folglich Energie aufgebracht werden, um
Wasser in Ol zu 16sen. Wiirde nur die Enthalpiednderung betrachtet werden, wiirde sich das Wasser im Ol
nicht |6sen, da dieser Vorgang enthalpisch ungiinstig ist.

Unter der Entropie S kann man sich ein MaR fiir die Zahl an méglichen energetisch gleichwertigen Zustéanden
vorstellen, welche das System einnehmen kann. Sie ist damit ein Mal fiir die Unordnung des Systems. Das
System strebt von sich aus in einen Zustand, in dem moglichst viele Mikrozustiande auf dhnlichem Energie-
niveau sind und folglich nach einer hohen Entropie. Die Anderung der Entropie AS, also die Anderung an Zu-
standen, wird mit der Temperatur gewichtet und geht negativ in die Gibbs-Energie ein.
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Betrachtet werden nun die drei Félle, sodass der Zusammenhang mit der Befeuchtung deutlich wird:

Fiir AG = 0 befindet sich das System im Gleichgewicht. Es findet kein Austausch von Wassermolekilen statt.
Bei AG < 0 spricht man von einem exergonischen Vorgang, der freiwillig ablaufen kann. Wird AG > 0, dann
lauft der Vorgang unter Zufuhr von Gibbs-Energie ab und wird endergonisch genannt. Dies ist ein thermo-
dynamisch unglinstiger Vorgang.

Wenn die Temperatur erhoht wird, dann wird der Term T - AS in Gleichung (6.8-1) groRer. Da er negativ in
die Gibbs-Energie eingeht, kann diese nun negativ werden oder zumindest weniger positiv. Die Loslichkeit von
Wasser in Ol wird damit erhéht [94] und Wasserstoffbriickenbindungen im kondensierten Wasser werden
gebrochen. Wasser vermischt sich mit Ol, bis das Ol im Volumen einen gleichverteilten Wassergehalt hat. Dies
ist der Fall in der Aufheizphase des Temperaturzyklus.

Bei der Abkilihlung im Temperaturzyklus verringert sich die Loslichkeit wieder, da die Gibbs-Energie wieder
groRer wird. Wasser fallt folglich aus und kondensiert entweder an den Behalterwdanden oder es bildet Was-
serstoffbriickenbindungen mit OH-Gruppen im Pressspan oder mit den schon im Pressspan vorhandenen
Wassermolekiilen. Somit wird der Wassergehalt im Pressspan wahrend der Abkihlphase des Temperatur-
zyklus erhéht. Dies geschieht im besten Fall gleichverteilt.

Mit Hilfe dieser Befeuchtung konnten unterschiedliche Wassergehalte im Pressspan einge-
stellt werden. Die Befeuchtungsart war praxisrelevant, da das Isoliersystem aus Ol und
Pressspan im Transformator einerseits Temperaturzyklen aufgrund von Lastschwankungen
und Umgebungsbedingungen erfahrt, andererseits Feuchtigkeit beispielsweise von aulien
Uber Leckagen eindringen kann.

Nach den jeweiligen Temperaturzyklen wurden die Behidlter jeweils fiir sieben Tage bei
50 °C in einem anderen Warmeschrank gelagert. Diese Lagerzeit diente der Homogeni-
sierung der Feuchtigkeit in den Priflingen. Danach wurde der Wassergehalt eines Priflings
mittels Karl-Fischer-Titration bestimmt. Der zweite Prifling des jeweiligen Behalters wurde
in eine Messzelle eingebaut, mit aufbereitetem Ol geflutet und stand fiir Leitfahigkeits-
messungen zur Verfligung. Nach der letzten Messung wurde auch der Wassergehalt dieses
Priflings bestimmt. Somit lieferte der zuerst titrierte Prifling den Wassergehalt vor der
Messung, der zuletzt titrierte denjenigen nach der Messung. Darliber hinaus wurde ein Prif-
ling nicht befeuchtet, sondern stattdessen im trockenen Zustand (0,02 % Wassergehalt) ge-
messen.

Tabelle 18 gibt eine Ubersicht tiber die Wassergehalte der Priiflinge vor und nach der Leit-
fahigkeitsmessung. Angegeben ist jeweils der Wassergehalt in der Mitte sowie am Rand der
Priflinge. Fir die weiteren Diskussionen wurde der Mittelwert der Wassergehalte aus der
Titration beider Priflinge in der Priflingsmitte berechnet, da sich diese Messpunkte unter
der Messelektrode befanden, an welcher der Strom detektiert wurde. AuRerdem wurden
die Wassergehalte der Isolierdle bestimmt. Sie lagen fiir alle Messungen mit Ausnahme der
Messung an trockenem, unbefeuchtetem Pressspan bei wenigen ppm vor den Messungen
und zwischen 10 und 18 ppm nach den Messungen. Die Messungen wurden jeweils in ab-
gekihltem Zustand durchgefiihrt.
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Tabelle 18: Wassergehalt der Priiflinge vor und nach den Leitfahigkeitsmessungen in der Mitte sowie am Rand
der jeweiligen Priflinge. Pressspan 1 und Pressspan 5 haben eine sehr homogene Verteilung des Wasser-

gehalts und werden deshalb in der Tabelle sowie in den Legenden der Auswertungen blau markiert.

Pressspan-

Nr Whorher, Rand Whvorher, Mitte Whachher, Rand Whachher, Mitte Whittel, Mitte
1 --- --- 0,05 % 0,02 % 0,02 %
2 1,01 % 0,97 % 0,96 % 0,69 % 0,83%
3 1,73 % 1,42 % 1,34 % 0,99 % 1,21 %
4 2,66 % 1,86 % 1,18 % 2,00 % 1,93 %
5 1,92 % 1,88 % 1,98 % 1,97 % 1,93 %
6 2,47 % 2,31 % 2,50 % 2,47 % 2,39 %
7 3,12 % 2,84 % 3,20% 3,09 % 2,97 %
8 3,53 % 3,16 % 3,48 % 3,36 % 3,26 %
9 3,02 % 3,31% 3,39 % 3,89 % 3,60 %
10 3,90 % 3,59 % 3,69 % 4,16 % 3,88 %

Pressspan 1 mit 0,02 % Wassergehalt wies eine homogene Wasserverteilung auf, da er
getrocknet und anschlieBend homogen impragniert wurde. Er ist in der Tabelle und in den
Legenden der Auswertungen blau markiert. AulRerdem ist bei Pressspan5 mit 1,93 %
Wassergehalt die Verteilung sehr homogen. Auch dieser Pressspan ist in den Legenden der
Auswertungen blau gekennzeichnet. Grund fiir die Homogenitat ist die zusatzliche Lagerung
dieses Priiflings bei 90 °C fir eine Woche. Die Messwerte dieses Pressspans sind in den fol-
genden Abbildungen mit dunkelgriiner Linienfarbe dargestellt. Interessant ist, dass zufallig
ein weiterer Pressspan, namlich Pressspan 4, auch einen gemittelten Wassergehalt von
1,93 % aufwies. Hier war die Verteilung des Wassergehalts von innen (Mitte) nach aullen
(Rand) sowie von vorher zu nachher merklich unterschiedlich, sodass die Wasserverteilung
im Vergleich zu Pressspan 5 als inhomogen bezeichnet wird. Die Messwerte dieses Press-
spans sind in den folgenden Abbildungen mit roter Linienfarbe verdeutlicht.

Abbildung 6.8-3 zeigt die scheinbaren Leitfahigkeiten der Priflinge 1 bis 10 bei 30 °C und
einer Feldstarke von 1 kV/mm. Die Kurven unterscheiden sich im Wassergehalt.
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Abbildung 6.8-3: Scheinbare Leitfidhigkeit von limpragniertem Pressspan bei 30 °C, 1 kV/mm und verschiede-
nen Wassergehalten. Die Priiflinge mit sehr homogener Wasserverteilung sind in der Legende blau markiert.

Es zeigen sich mit der Zeit abfallende Strome und somit auch zeitlich abklingende schein-
bare Leitfahigkeiten. Der Pressspan mit 0,02 % Wassergehalt hat die kleinste scheinbare
Leitfahigkeit und ein stationdrer Endwert ist nicht erreicht. Auffallig ist das unterschiedliche
Zeitverhalten bei Pressspan 9 mit 3,60 % Wassergehalt, denn dort ist eine ausgepragte
Transitzeit erkennbar. Eine solche zeigte sich bisher nur fiir Leitfahigkeitsmessungen an Ol.
Der stationadre Leitfahigkeitsendwert dieses Pressspans ist nach 10800 s bereits erreicht und
diese Kurve liegt zwischen den Kurven mit den Wassergehalten von 0,83 % (Pressspan 2)
und 1,93 % (Pressspan 4). Hier ist kein eindeutiger Zusammenhang der Leitfahigkeit mit
dem Wassergehalt ersichtlich.

Auch fur die Anfangswerte nach 1s passen die Wassergehalte nicht zur Hohe der
scheinbaren Leitfahigkeiten. Die Erwartung, dass die Leitfahigkeit mit dem Wassergehalt
steigt, kann aufgrund dieser Messungen bei 1 kV/mm nicht belegt werden. Allerdings muss
beachtet werden, dass einige Kurven nach 10800 s bereits stationdre Zustande erreicht
haben und folglich die Gleichstromleitfahigkeit abgelesen werden kann, andere Kurven aber
augenscheinlich noch weiter sinken wirden.

Um das Verhalten bei héheren Feldstarken zu untersuchen, wurden Messungen bei 30 °C
und 10 kV/mm durchgefiihrt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 6.8-4 zu sehen. Daflir wurde
eine externe Spannungsquelle in Versuchszelle (1) benutzt, die nach dem Zuschalten der
Spannung einige Sekunden zum Erreichen der Spannungsstabilitat benotigte. Wahrend
dieser Zeit wurden Verschiebestrome detektiert, die sich den Polarisations- und Leitungs-
stromen Uberlagerten und das Stromsignal verfalschten. Deshalb werden hier und im Fol-
genden Messdaten erst ab zehn Sekunden prasentiert.



6.8 Einfluss des Wassergehalts 117

-10
10 ——3,88%
o™ ——3,60 %
3,26 %
10" ! 2,97 %

£ \ | 2,39 %
<2 10" 1,93 %
1,93 %
\ — 1,21 %

\\\ ——0,83 %

-15
10 - ———{—0,02%

1 10 100 1000 10000
t(s)

Abbildung 6.8-4: Scheinbare Leitfahigkeit von élimpréagniertem Pressspan bei 30 °C, 10 kV/mm und verschie-
denen Wassergehalten. Die Priflinge mit sehr homogener Wasserverteilung sind in der Legende blau
markiert.

Auch hier zeigen sich wieder mit der Zeit abfallende Strome bzw. scheinbare Leitfahigkeiten.
Polarisationsvorgange klingen ab, bis ein stationarer Zustand erreicht ist, der nur noch von
der Gleichstromleitfahigkeit bestimmt wird. Die Transitzeit von Pressspan 9 mit 3,60 %
Wassergehalt ist kleiner als bei 1 kV/mm und der Leitfahigkeitsendwert wird friher ange-
nommen. Die meisten Kurven sind dem stationdren Zustand ndher gekommen bzw. haben
diesen erreicht. Beispielsweise zeigt Pressspan 5 mit 1,93 % Wassergehalt (dunkelgriin) nun
einen Endwert. Die Leitfahigkeitsendwerte beginnen sich gemaR dem Wassergehalt der
Priflinge einzureihen. Zwischen der Leitfahigkeit von Pressspan 1 mit 0,02 % Wassergehalt
und der von Pressspan 10 mit 3,88 % Wassergehalt liegen nun vier GroRenordnungen. In
Abbildung 6.8-3 waren es nur drei GroRenordnungen. Der Wassergehalt hat folglich einen
grofRen Einfluss auf die Leitfahigkeit von 6limpragniertem Pressspan.

Dariber hinaus zeigt Abbildung 6.8-5 die scheinbaren Leitfahigkeiten von 6limpragniertem
Pressspan bei 30 °C und 20 kV/mm. Bis auf die Leitfahigkeitskurven bei hohen Wasser-
gehalten haben sich alle Kurven gemald ihrem Wassergehalt eingeordnet. Die Leitfahigkeit
steigt nun mit zunehmendem Wassergehalt fir alle Messzeitpunkte. Der Unterschied zwi-
schen der Leitfahigkeit des Pressspans mit dem kleinsten und mit dem groRten Wasser-
gehalt betrdgt nun lber vier GroRenordnungen.

Die Leitfahigkeitskurven der beiden Pressspanpriiflinge bei 1,93 % Wassergehalt laufen mit
zunehmender Feldstarke zusammen. Aufgrund dieser Messergebnisse scheint der Unter-
schied in der Homogenitat des Wassergehalts im Pressspan fiir grofSe Feldstdrken weniger
relevant zu sein als fur kleine Feldstarken.
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Abbildung 6.8-5: Scheinbare Leitfdhigkeit von 6limpragniertem Pressspan bei 30 °C, 20 kV/mm und verschie-
denen Wassergehalten. Die Priflinge mit sehr homogener Wasserverteilung sind in der Legende blau
markiert.

Zur besseren Ubersicht sind in Abbildung 6.8-6 alle Leitfahigkeiten nach 10800 s fiir die
unterschiedlich feuchten Priflinge eingetragen. Die Farben und Symbole reprasentieren die
verschiedenen Feldstarken 1, 10 und 20 kV/mm.
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Abbildung 6.8-6: Scheinbare Leitfahigkeiten von dlimpragnierten Pressspanpriflingen nach einer Messzeit von
10800 s bei 30 °C und verschiedenen Feldstarken

Bei 1 kV/mm ist aufgrund der vorliegenden Messdaten nur ein schwacher Zusammenhang
zwischen der Leitfahigkeit und dem Wassergehalt erkennbar. Erst bei hohen Feldstarken,
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explizit bei 20 kV/mm, zeigt sich eine exponentielle Zunahme der Leitfdhigkeit mit dem
Wassergehalt, was den Erwartungen entspricht. Interessant ist aulerdem, dass die Leit-
fahigkeiten beider Priiflinge mit 1,93 % Wassergehalt erst bei hohen Feldstdrken nahe
beieinander liegen und sich beispielsweise bei 1 kV/mm um den Faktor 4 unterscheiden
(siehe Abbildung 6.8-3). Bei 20 kV/mm, Abbildung 6.8-5, betragt dieser Faktor in etwa nur
noch 1,8.

Es wurden auRerdem Messungen bei 50 °C und 1 kV/mm durchgefthrt. Durch einen Ver-
gleich mit den Messungen bei 30 °C und 1 kV/mm wurde die Temperaturabhdngigkeit
mittels Simulation unter Zuhilfenahme des Arrhenius-Gesetzes bestimmt. Das Vorgehen
wird in Kapitel 6.9.2 detailliert beschrieben. An dieser Stelle soll nur das Ergebnis erwdhnt
werden: Es ergaben sich nahezu die gleichen Aktivierungsenergien fir alle Priiflinge unab-
hangig vom Wassergehalt [93], [95]. Daraus folgt, dass derselbe Leitungsprozess fir alle
olimpragnierten Pressspanpriflinge relevant ist.

Das Verhalten der Pressspanpriflinge mit unterschiedlichem Wassergehalt (homogen und
inhomogen) wird nun mit dem erwarteten Leitungsprozess der Protonenleitung in Verbin-
dung gebracht. Die Protonenleitung gemalR dem GrotthuB-Mechanismus wurde in Kapi-
tel 2.2.4 theoretisch behandelt. Demnach wandern Protonen schneller durch eine wassrige
Losung als andere lonen. Der Nachweis von Wasserstoff wurde als Indiz gesehen, dass es
sich um Protonenleitung handelt. Dieser Nachweis war Murphy [49] fiir Zellulose gelungen.
AuBerdem beschrieben Krasucki et al. [96] die Entwicklung von Gas fiir eine Isolation aus
Olimpragniertem Papier, wenn diese mit einer Gleichspannung belastet wird. Diese Autoren
fanden heraus, dass mit zunehmendem Wassergehalt der festen Isolierung auch mehr Gas
gebildet wird. Dieses Gas kam allerdings nicht aus dem Ol, sondern aus der Zellulose, da die
Art des Impragniermediums keinen Einfluss auf die Bildung von Gas hatte. Bei Feststoffen
mit kleinem Wasserabsorptionsvermégen wurde indes keine Gasbildung beobachtet.
Deshalb wurde die Gasbildung dem Wasser zugeschrieben, welches an die Zellulose gebun-
den ist.

Die gemessenen Strome setzen sich, wie es bereits erwahnt wurde, aus Polarisations- und
Leitungsstromen zusammen. Bei Leitungsstromen missen zwei relevante Prozesse beach-
tet werden: Transport der Ladungstrager durch das Isolierstoffvolumen und Neutralisierung
der Ladungstrager an den Elektroden. Der erste Prozess wird vom Volumenwiderstand
begrenzt und ist damit eine direkte Materialinformation. Der zweite Prozess wird von der
Injektion der Ladungstrager an den Elektroden bestimmt. Wenn die Ladungstrager mehr
oder weniger barrierefrei in das Material eingebracht werden kénnen, spricht man von
einem ohmschen Kontakt [47].

In Zellulose sind aufgrund der Autoprotolyse von Wasser lonen (d. h. Protonen) vorhanden.
Diese werden bei angelegter Spannung durch den Isolierstoff transportiert. Wenn sich
Ladungstrager durch das Isolierstoffvolumen besser bewegen konnen, als diese an den



120 6.8 Einfluss des Wassergehalts

Elektroden neutralisiert bzw. Elektronen injiziert werden, dann bilden sich vor den Elektro-
den Raumladungszonen aus. Ist dies der Fall, dann ergibt sich eine quadratische Ab-
hangigkeit des Stroms von der angelegten Spannung. Dies wird empirisch in Kapitel 6.10
nachgewiesen. Dieser Spannungseffekt ist nach Glasser [51] ein weiteres Indiz fir die
Protonenleitung.

Bei der Autoprotolyse zerfdllt Wasser in einer Gleichgewichtsreaktion zu Hydroxid-
ionen (OH™) und Oxoniumionen (H;0%). Letztere haben ein Proton (H*) zu viel, welches
nach Anlegen eines elektrischen Feldes durch den Isolierstoff transportiert wird. Bei der
Autoprotolyse von Wasser handelt es sich um eine Gleichgewichtsreaktion. Werden Proto-
nen abtransportiert, dann werden sofort neue nachgebildet, um das Gleichgewicht
zwischen Hydroxidionen und Oxoniumionen aufrechtzuerhalten. Kurz nach Anlegen des
elektrischen Feldes werden die Protonen sowie die Hydroxidionen, welche im Isolierstoff-
volumen gleichverteilt sind, zu den Gegenelektronen transportiert. Protonen sind aufgrund
ihrer im Vergleich zu Hydroxidionen kleineren Masse und auch ihres kleineren Volumens
beweglicher und kommen somit als erstes an der Gegenelektrode an. Der Transport durch
den Feststoff ist vom Volumenwiderstand des Pressspans bestimmt und von der absoluten
Anzahl an Protonen, welche wiederum direkt proportional zum Wassergehalt ist.

An der Elektrode werden die Protonen neutralisiert, indem Elektronen aus der Elektrode
injiziert werden. Zwei Protonen reagieren mit zwei Elektronen zu dimerisiertem Wasserstoff
(H;). Je nachdem, wie effektiv dieser Injektionsprozess ist, werden alle ankommenden
Protonen neutralisiert oder nicht. Falls mehr Protonen an der Elektrode ankommen als Elek-
tronen injiziert werden, lagern sich die Protonen in einer Raumladungszone vor der
Elektrode an. Dies ist links in Abbildung 6.8-7 zu sehen. Zur Vereinfachung ist nur die
Kathode gezeigt und es werden lediglich die Protonen dargestellt.

e <_H+ <_H+ <_H+ <__H+

o <_H+ <_H+ <_H+ <_H+
* <«H' <H <«H* <«H

<«Ht <«H

Abbildung 6.8-7: Protonenleitung im Pressspan, schematisch dargestellt. Links: kleine Feldstarke, homogene
Wasserverteilung; Mitte: kleine Feldstarke, inhomogene Wasserverteilung; Rechts: groRe Feldstdrke, Wasser-
verteilung irrelevant

Der oben beschriebene Prozess wird bei inhomogener Wasserverteilung leicht gedandert. An
den wasserreichen Stellen werden verhaltnismaRig viele Protonen erzeugt und diese Stellen
werden leitfahiger. An weniger wasserreichen Stellen werden hingegen wenige Protonen
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erzeugt. Es kommt mit der Zeit einerseits zu einem Ausgleichsvorgang der Protonen-
konzentration im gesamten Isolierstoffvolumen, andererseits werden die an der Elektrode
ankommenden Protonen bei kleinen Feldstarken in der Raumladungszone angehauft und
verteilen sich gleichmaRig vor der Elektrode. Dazu kénnen sie Wege entlang der Elektrode
zurlicklegen und Stellen auffillen, an denen aufgrund der zufillig geringeren Wasser-
konzentration im Pressspan weniger Protonen zur Elektrode transportiert wurden [95]. Die
Verhéltnisse bei kleiner Feldstirke und einer inhomogenen Wasserverteilung zeigt
Abbildung 6.8-7 Mitte. Das dielektrische Verhalten des Pressspans wird folglich von der
Anzahl und der geometrischen Lage der wasserreichen bzw. weniger wasserreichen Stellen
im Pressspan dominiert. Diese sind bei den unterschiedlichen Proben verschieden und des-
halb kann bei niedrigen Feldstarken die Leitfahigkeit nicht mit dem durchschnittlichen
Wassergehalt der Pressspanpriiflinge in Verbindung gebracht werden.

Bei hohen Feldstarken werden die Protonen beim Auftreffen an der Elektrode sofort neutra-
lisiert und alle auftreffenden Protonen tragen zum Ladungstransport bei. Eine Raum-
ladungszone existiert nicht, wie Abbildung 6.8-7 rechts zeigt. Somit spielt eine mogliche
inhomogene Wasserverteilung bei hohen Feldstarken keine groRe Rolle mehr wie bei nied-
rigen Feldstarken [95]. Damit ist die Anndaherung der beiden Leitfahigkeitskurven der Press-
spanproben von 1,93 % Wassergehalt bei 20 kV/mm erklart.

6.9 Einfluss der Temperatur

Der Leitungsprozess ist bei Pressspan thermisch aktiviert. Deshalb wird in den folgenden
Kapiteln der Einfluss der Temperatur auf die elektrische Leitfahigkeit und das dielektrische
Verhalten von Pressspan betrachtet. Simulationen helfen, um stationdre Zustande und

damit Endwerte auch bei niedrigen Temperaturen zu ermitteln.

6.9.1 Hintergrund

Wie schon in Kapitel 6.3 vorgestellt, ist die scheinbare Leitfahigkeit von der Temperatur ab-
hangig. Es handelt sich um einen thermisch aktivierten Transportprozess und es wird eine
exponentielle Zunahme der Leitfdhigkeit mit der Temperatur bzw. eine Abnahme des
Gleichstromwiderstands erwartet.

Mit erhéhter Temperatur dndert sich nicht nur der Leitungsanteil des gemessenen Strom-
verlaufs, sondern auch das Polarisationsverhalten. Die Polarisationsmechanismen laufen
theoretisch schneller ab und die Zeitkonstanten t; = R; - C; werden mit steigender
Temperatur kleiner, wenn angenommen wird, dass die Widerstande kleiner werden und die
Kapazitdten in erster Naherung gleich bleiben [97]. Als Begrindung fir die anndhernd
gleichbleibenden Kapazititen bei einer Temperaturerhéhung ist zum einen das Dipol-
moment der polarisierbaren Bestandteile im Pressspan anzufiihren, welches sich mit der
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Temperatur kaum andert, da die Ladungsmengen und die Molekiilabstande nur schwach
temperaturabhangig sind. Zum anderen dandert sich auch die Probengeometrie mit der Tem-
peratur kaum. Mit der Temperatur nimmt die Leitfahigkeit hingegen exponentiell zu und
damit der Widerstand exponentiell ab.

Abbildung 6.9-1 zeigt die scheinbare Leitfahigkeit eines luftimprdgnierten Pressspans als
Funktion der Zeit fir Temperaturen zwischen 50 °C und 90 °C bei der Feldstdrke 1 kV/mm.
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Abbildung 6.9-1: Scheinbare Leitfahigkeiten eines luftimpragnierten Pressspans bei 1 kV/mm und verschiede-
nen Temperaturen

Die Messdauer wurde bei niedrigeren Temperaturen verlangert, um moglichst stationare
Zustande zu erreichen. Aufgrund der kleinen Stréme durch das Isoliersystem waren Strom-
endwerte dennoch erst ab 65 °C zu detektieren. Endwerte werden fiir héhere Tempera-
turen friher erreicht als fir tiefere Temperaturen.

Neben dem Anstieg des Stromendwertes ist auch eine Verkiirzung der Transitzeiten
verdeutlicht durch den in Abbildung 6.9-1 eingezeichneten Pfeil zu sehen. Dies kann dazu
fuhren, dass sich Leitfahigkeitskurven unterschiedlicher Temperatur iberschneiden.

Im Fall der Orientierungspolarisation ist es vorstellbar, dass eine Temperaturerhohung der
intra- und intermolekularen Dipol-Dipol-Wechselwirkung und den Wasserstoffbriickenbin-
dungen entgegenwirkt, da in den beteiligten Molekilen zunehmend Phononen aktiviert
werden. Somit kdnnen die Dipole leichter ausgerichtet werden und der Polarisations-
vorgang beschleunigt sich. Die gespeicherte Ladungsmenge, die ein Mal? fiir die Polarisation
darstellt, musste eigentlich nach Gleichung (2.3-7) in Kapitel 2.3.4 mit der Temperatur
kleiner werden. Dies war in den empirischen Untersuchungen nicht nachweisbar. Aus
diesem Grund wird die Orientierungspolarisation zwar als vorhandener, aber untergeord-
neter Polarisationsmechanismus in Pressspan bewertet.
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Im Hinblick auf die Grenzflachenpolarisation verkleinert sich aufgrund der gestiegenen Leit-
fahigkeit der Materialwiderstand und die Ladungstrager kénnen schneller zu den Grenz-
schichten transportiert werden, an denen sie sich anstauen. Diese anschauliche Vorstellung
kann die bei erhéhten Temperaturen empirisch beobachteten, schneller ablaufenden Pola-
risationsmechanismen erklaren. Hier wurde die theoretische Vorhersage, dass es sich bei
dem relevanten Leitungsprozess um einen thermisch aktivierten Prozess handelt, bestatigt,
da sich die Endleitfahigkeit mit der Temperatur erhdht. Dies ist in Abbildung 6.9-2 zu sehen.
Zur Verifikation der Abhangigkeit ist aulerdem eine exponentielle Anpassung einge-

zeichnet.
10
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Abbildung 6.9-2: Endleitfahigkeiten eines luftimpragnierten Pressspans bei 1 kV/mm und verschiedenen Tem-
peraturen, gemessen und exponentiell angenahert

Die beste Ubereinstimmung mit den Messpunkten ergibt sich fiir einen exponentiellen
Anstieg der Leitfahigkeit mit der Temperatur. Somit liegt es nahe, die Abhdngigkeit der
scheinbaren Leitfahigkeit mit Hilfe des Arrhenius-Gesetzes zu beschreiben:
E
Opc ~ o Ko T (6.9-1)

Die weiteren GrolRen in der Gleichung sind die Aktivierungsenergie E,, die Boltzmann-
Konstante kg sowie die Temperatur T in Kelvin. Die Aktivierungsenergie E, ist ein MaR fur
die mittlere Energie, die ein "eingefrorener" (lokalisierter) Ladungstrager braucht, um zum
Ladungstransport beizutragen. Je héher die Temperatur T ist, umso mehr Ladungstrager
tragen zum Transport bei.

Anmerkung: Die Aktivierungsenergie ist theoretisch ebenfalls von der Temperatur abhangig. Allerdings kann
diese Abhangigkeit im Temperaturbereich, der in dieser Arbeit betrachtet wird, vernachlassigt werden.
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Das Vorgehen zur Bestimmung der Aktivierungsenergie war wie folgt:

1. Messung der Stromendwerte fiir zwei unterschiedliche Temperaturen Ty, T,
20,1y

2. Berechnung der Leitfahigkeiten aus den Stromendwerten gemaR Gleichung (4.1-2)
- 04, 0y

Ep
3. Heranziehen des Arrhenius-Gesetzes: 0; = 0, * e *BT1, wobei g, eine Bezugsleit-

fahigkeit darstellt.
4. Aufstellen eines Gleichungssystems mit den zwei Unbekannten g, und E4:

__Ea
I.: g1 = 00 e kp'Ty

__Ea
IL: 0,=0,-e kT2

5. Losen des Gleichungssystems:

+ LA
IIl.: 0y =0, e ksT2

_Ean  _ _Ep Ep (1 _1 Ep (T1i=T,
VI.: 01 =0y - e ke Tz . ¢ KpTi = (P e ks (Tz T1) =0,'e ks (T1'T2 )
VIL: Ex = kg -1 (01) I 1o (6.9-2)
¥ =kg'In(— ) — 9-
A B o) Ty —T,

Die Aktivierungsenergie fur luftimpragnierten Pressspan wurde im Rahmen dieser Arbeit
mehrfach berechnet. Die Werte liegen im Bereich 1,28 eV + 0,01 eV und sind damit in sehr
guter Genauigkeit bestimmt. In der Literatur finden sich kaum Werte der Aktivierungs-
energie von reinen Fasern. Baxter [98] gibt eine Abschadtzung aus dem Bereich der Textil-
industrie an, in dessen Rahmen (1,1 eV - 1,35 eV je nach Wasseraufnahmevermaogen) sich
auch die hier ermittelte Aktivierungsenergie von 1,28 eV befindet. Die Aktivierungsenergie
ist fiir alle betrachteten Pressspantypen gleich und besitzt kaum bis keine Abhangigkeit von
der angelegten elektrischen Feldstarke.

Des Weiteren wurde die Aktivierungsenergie des 6limpragnierten Pressspans bestimmt. Sie
liegt im Bereich 0,9 eV £ 0,05 eV und ist damit kleiner als die Aktivierungsenergie von luft-
impragniertem Pressspan. Ahnliche Werte werden fiir Ol-Papier- oder Ol-Pressspan-Iso-
liersysteme in der Literatur angegeben [61], [97], [99]. Diese Differenz zum luftimprag-
nierten Pressspan ist dem Einfluss des Ols und damit der lonenleitung geschuldet. Der hier
gemessene Einfluss der Temperatur kam sowohl aufgrund der Anderungen im Ol, weil
lonenbeweglichkeit und Dissoziation mit der Temperatur zunehmen, als auch aufgrund der
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thermisch aktivierten Leitungsprozessen in den Fasern (Aktivierungsenergie von circa
1,28 eV, siehe oben) zustande.

6.9.2 Modellbildung und Simulation des Temperaturverhaltens

Im Folgenden wurde das RC-Netzwerkmodell aus Kapitel 2.4.3 herangezogen. In erster
Ndherung werden die Kapazitdaten C; durch die Geometrie der Anordnung (Elektroden-
flache, Pruflingsdicke, relative Permittivitdt des Materials) bestimmt. Die Widerstande R;
hangen Uber ihre spezifischen Widerstande bzw. ihre Leitfahigkeiten mit der Temperatur
zusammen.

Zink [97] bestimmte fiir eine Durchfiihrung mit Ol-Papier-Dielektrikum aus einem bestehen-
den Netzwerkmodell fiir T; ein neues RC-Netzwerkmodell fiir eine Temperatur T,, in dem
alle Kapazitaten des Netzwerkmodells unverandert blieben und alle Widerstdande nach dem
Arrhenius-Gesetz in Werte bei T, umgerechnet wurden. Dieses Verfahren wird im Rahmen
der vorliegenden Arbeit auf das Isoliersystem aus dlimpragniertem Pressspan angewandt.

Die Vorgehensweise war wie folgt:

1. PDC-Messung bei Temperatur T,
Erzeugung der Ersatzschaltbildwerte (C;, R;) bei T; mittels Anpassungsalgorithmus
des PDC-Analyzers

3. Umrechnung aller Widerstdnde im Ersatzschaltbild auf die Temperatur T, mittels
Arrhenius-Gesetz (E4 = 1,28 eV), Kapazitaten bleiben gleich

4. Implementierung des neuen RC-Netzwerkmodells bei T, in ein Simulationstool

5. Vergleich der gemessenen Strome bei T, mit den simulierten Stromkurven, die aus
Netzwerkelementen erzeugt bei T; und umgerechnet auf T, entstanden sind

Fur die in Abbildung 6.9-1 dargestellte Messreihe (luftimpragnierter Pressspan, 1 kV/mm)
wurden die Werte fur ein RC-Netzwerkmodell fiir 90 °C erzeugt (Anpassungsalgorithmus).
AnschlieBend wurden alle Widerstande mittels Arrhenius-Gesetz umgerechnet und zusam-
men mit den unveranderten Kapazitaten in ein Simulationstool importiert. Ein Vergleich der
gemessenen und der simulierten Stromkurven fiir verschiedene Temperaturen ist in
Abbildung 6.9-3 zu sehen. Hier stellen die durchgezogenen Linien die Messwerte und die
gepunkteten Linien die Simulationen dar.
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Abbildung 6.9-3: Vergleich von Messung (durchgezogene Linien) und Simulation (gepunktete Linien) bei luft-
impragniertem Pressspan bei 1 kV/mm und verschiedenen Temperaturen

Wie Abbildung 6.9-3 zeigt, kommt es zu einer sehr guten Ubereinstimmung von Messung
und Simulation. Die kleine Abweichung bei 30 °C ist mit Messunsicherheiten an der Auf-
I6sungsgrenze des verwendeten PDC-Analyzers erklarbar. Folglich ist die Annahme, die
Kapazitaten nicht zu andern und alle Widerstande im RC-Netzwerk nach dem Arrhenius-
Gesetz mit der Temperatur umzurechnen, fiir das Isoliersystem aus luftimpragniertem
Pressspan gerechtfertigt. Dies wurde hiermit erstmals nachgewiesen.

Wenn die Temperatur von 90 °C aus verringert wird, zeigen die Kurven niedrigere Strom-
endwerte (héhere Widerstande). Da die Widerstande R; mit sinkender Temperatur steigen
und die Kapazitaten C; konstant angenommen werden, ergeben sich gréRere Zeitkonstan-
ten t; = R; - C;. Es muss deshalb fir die Interpretation dieser simulierten Kurven beachtet
werden, dass die Kurven bei 90 °C fiir kleinere Temperaturen zu langeren Zeiten und zu
kleineren Stromen verschoben werden. Daher liefern die zu niedrigeren Temperaturen ver-
schobenen Kurven keine Informationen lber das Isoliersystem aus Pressspan in den ersten
Sekunden [91]. Falls diese ersten Sekunden dennoch mitsimuliert werden, entstehen hier
Naherungslosungen, die kaum Bezug zu den Messungen haben. Bei 90 °C werden keine
Transitzeiten gemessen, die vor einer Sekunde relevant sind, nach der Verschiebung aber
im Bereich von mehreren Sekunden sichtbar waren. Aus diesem Grund wurden die Simula-
tionen nicht fir kleine Zeiten durchgefiihrt.

Anmerkung: Es ist auch moglich, von Messungen bei tiefen Temperaturen rechnerisch auf Leitfahigkeiten bei
héheren Temperaturen zu schlieRen. Dabei werden die Kurven unter anderem zu kleineren Zeiten verscho-

ben. Dies ist jedoch bei der Betrachtung der elektrischen Leitfahigkeit im Rahmen dieser Arbeit uninteressant,
da Leitfahigkeiten erst bei stationaren Zustanden und damit nach langeren Zeiten ermittelt werden kénnen.
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Diese postulierte Temperaturumrechnung kann man sich bei der Diagnostik der Betriebs-
mittel zunutze machen, beispielsweise wenn diese im Betrieb hohe Temperaturen aufwei-
sen, die Diagnosemessungen aber nur bei tieferen Temperaturen durchgefiihrt werden
kénnen. Allerdings muss beachtet werden, dass sich das Gleichgewicht der Wassergehalte
im Pressspan und im Ol temperaturabhingig einstellt. AuRerdem muss die Giiltigkeit der
Temperaturumrechnung mittels Arrhenius-Gesetz gewahrleistet sein. Dies wurde flr das
Isoliersystem aus impragniertem Pressspan im Rahmen der vorliegenden Arbeit flir Tempe-
raturen zwischen 30 °C und 90 °C nachgewiesen.

Ein weiterer Vorteil der Temperaturumrechnung ist die Tatsache, dass bei hohen Tempera-
turen frihzeitig Endwerte erreicht werden, die zudem besser detektierbar sind. Bei tiefen
Temperaturen waren Messzeiten von mehreren Tagen nétig, um stationdre Endwerte zu
erhalten und es ist oftmals nicht moglich, diese stationdaren Endwerte aufgrund der sehr
kleinen Strome messtechnisch zu erfassen. Simulation bietet nun aber die Moglichkeit, aus
einer Kurzzeitmessung bei hoher Temperatur rechnerisch auf einen stationaren Endwert
des Stromes und damit auf die Gleichstromleitfahigkeit bei niedrigerer Temperatur zu
schlielen. Dies wird besonders deutlich, wenn die Kurven bis 60 °C in Abbildung 6.9-3
betrachtet werden. Nach einer Messzeit von circa 12 Stunden (43200 s) ist bei 65 °C der
Endwert gerade erreicht. Niedrigere Temperaturen sind in realistischer Messzeit kaum er-
fassbar.

Interessant ist auBerdem der Vergleich zwischen Messung und Simulation bei 30 °C. Die
Simulation zeigt deutlich, dass das verwendete Picoamperemeter bei Weitem nicht aus-
reicht, um eine Endleitfahigkeit bei 30 °C zu bestimmen. Der Stromendwert liegt im Bereich
0,1 pA. Es sei angemerkt, dass die kleine Abweichung zwischen Messung und Simulation
(Abweichung circa 1 pA bei drei Stunden Messdauer) darauf zuriickzufiihren war, dass die
Messung nur mit einer Genauigkeit von circa 1 pA durchgefiihrt werden konnte. Kleine
Offsetstrome bedingt durch den Messaufbau oder die verwendeten Messgerdte kénnten
die hier beobachtete Abweichung erklaren [91].

Fiir 6limpragnierten Pressspan wurden Messungen zwischen 50 °C und 90 °C sowie eine
Messung bei 30 °C durchgefiihrt. Die Feldstarke betrug 1 kV/mm. Ausgehend von den Mes-
sungen bei 90 °C wurden Simulationen bei anderen Temperaturen durchgefihrt, indem alle
Widerstande im RC-Netzwerkmodell mit Hilfe des Arrhenius-Gesetzes (Aktivierungsenergie
0,9 eV) umgerechnet wurden und alle Kapazitdten gleich blieben. Das Ergebnis zeigt
Abbildung 6.9-4.
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Abbildung 6.9-4: Vergleich von Messung (durchgezogene Linien, Rohdaten aus [100]) und Simulation (gepunk-
tete Linien) bei 6limpréagniertem Pressspan bei 1 kV/mm und verschiedenen Temperaturen

Fur die Temperaturen 75 °C bis 90 °C werden bereits Stromendwerte und damit Leitfahig-
keiten gemessen. Fiir tiefere Temperaturen sind die Endwerte nur durch die Simulationen
abschatzbar. Die Strome wiirden demnach noch weiter abfallen, wenn deutlich langer ge-
messen wirde.

Die Ubereinstimmung zwischen Messung und Simulation ist fiir hohe Temperaturen sehr
gut. Die Messkurven bei 70 °C und 75 °C scheinen iibereinander zu liegen. Diese Uber-
lagerung kdnnte damit erkldart werden, dass die stationdre Temperatur bei 70 °C nicht
erreicht war, als die Messung gestartet wurde. Diese Messung wird deshalb als Messfehler
gewertet. Die Simulation zeigt, dass die Stromkurve fir 70 °C deutlich tiefer liegen misste.
Somit ist eine Plausibilitatskontrolle der empirisch ermittelten Messwerte mit Hilfe von
Simulationen moglich.

Anmerkung: Diese Simulationen wurden auch fiir die Messwerte bei einer Feldstarke von 10 kV/mm durchge-

fiihrt. Dabei zeigte sich eine dhnliche Ubereinstimmung der Kurvenverldufe sowie der Stromendwerte
zwischen Messung und Simulation wie bei 1 kV/mm. Deshalb werden diese Daten nicht prasentiert.

Die unterschiedlichen Aktivierungsenergien von luftimpragniertem (0,9 eV) und 6limprag-
niertem (1,28 eV) Pressspan miissen ndher betrachtet werden. Die Aktivierungsenergie E4
beschreibt die mittlere Energie, die ein Ladungstrager braucht, um zum Ladungstransport
beizutragen. Somit wird aus den Simulationen geschlossen, dass die einzubringende Energie
flir 6limpragnierten Pressspan geringer ist. Die relevanten Leitungsprozesse unterscheiden
sich jedoch und werden hier nochmals aufgegriffen und im Bezug zur Aktivierungsenergie
interpretiert.
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Im 6limpragnierten Pressspan driften lonen aufgrund des angelegten elektrischen Feldes zu
den Gegenelektroden bzw. bis zur nachsten Barriere (Pressspanfaser). Dort hdufen sie sich
an und verschieben Ladungstrager auf bzw. in der Faser, die dann dort weiter transportiert
werden. Es sind mehrere Transportprozesse relevant, ndmlich der Transport im Ol und der
im Pressspan, welche jeweils unterschiedliche Aktivierungsenergien besitzen. Fur luft-
impragnierten Pressspan fehlt dieser Transport durch das Porenvolumen, da Luft eine sehr
geringe Leitfahigkeit besitzt. Es ist nur ein dominierender Transportprozess mit einer dazu-
gehorigen Aktivierungsenergie relevant. Die Aktivierungsenergie von Ol wurde im Rahmen
dieser Arbeit zu Werten zwischen 0,45 eV und 0,65 eV (je nach Olsorte und Olzustand) be-
stimmt. Sie liegt demzufolge deutlich niedriger als die Aktivierungsenergie von Pressspan
(6l- und luftimpragniert). Die relativ groBe Schwankungsbreite der Aktivierungsenergie von
Ol ist einerseits darauf zuriickzufiihren, dass jede Olsorte andere chemische Zusammen-
setzungen hat, sich jedes Gebinde leicht unterschiedlich verhalten kann, und andererseits
einige Olsorten Alterungseffekte auch schon bei 90 °C zeigen. Somit ist erkldrt, warum die
Aktivierungsenergie von oOlimpragniertem Pressspan zwischen den Aktivierungsenergien
von Ol und von luftimpréagniertem Pressspan liegt.

6.10 Einfluss der Feldstarke

In Kapitel 6.7.3 wurden Messungen unter Luft bei 30 °C, 50 °C und 90 °C fiir die beiden Feld-
starken 0,1 kV/mm und 1kV/mm durchgefiihrt. Bei 30°C und 50°C konnte keine
Feldstarkeabhdngigkeit beobachtet werden. Bei 90 °C hingegen zeigte sich eine Abhangig-
keit. Zur Klarung dieser Beobachtung wurden Messungen an einem luftimpragnierten Press-
span bei 90 °C durchgefihrt. Hierbei wurden Feldstarken zwischen 0,1 kV/mm und
1 kV/mm in Schritten von 0,1 kV/mm variiert. Die Messergebnisse befinden sich in
Abbildung 6.10-1.

AnschlieBend wurde fiir jede Feldstarke mittels des Anpassungsalgorithmus des PDC-
Analyzers ein RC-Netzwerkmodell nach Kapitel 2.4.3 aufgestellt. Alle Widerstiande dieser
Netzwerkmodelle wurden dann nach dem Arrhenius-Gesetz auf die Temperatur von 50 °C
umgerechnet, wobei sich auch hier zeigte, dass die in Kapitel 6.9.2 ermittelte Aktivierungs-
energie von 1,28 eV fiir luftimpragnierten Pressspan die beste Ubereinstimmung von
Messung und Simulation ergibt.
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Abbildung 6.10-1: Vergleich von Messung bei 90 °C (durchgezogene Linien) und Simulation bei 50 °C (gepunk-
tete Linien) bei luftimpragniertem Pressspan und verschiedenen Feldstarken

Wenn nun scheinbare Leitfahigkeiten aus den gemessenen und simulierten Stromkurven
berechnet werden, ergibt sich Abbildung 6.10-2.
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Abbildung 6.10-2: Scheinbare Leitfahigkeiten von luftimpragniertem Pressspan bei 50 °C und 90 °C bei ver-
schiedenen Feldstarken

Die scheinbaren Leitfahigkeiten sind bei 90 °C fiir die ersten 400 s identisch. Somit zeigt der
Prifling fur diese Feldstarken das gleiche Polarisationsverhalten und damit die gleichen
Polarisationsmechanismen. Ebenso sind die Kurven fiir die ersten 60000s bei 50 °C
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identisch. Danach ist eine Feldstdarkeabhangigkeit sichtbar. Wird fiir 50 °C allerdings eine
Messzeit kleiner als 60000 s gewahlt, so ist die Feldstarkeabhangigkeit nicht in den Kurven
erkennbar und kann zum falschen Schluss einer von der Feldstarke unabhangigen Leitfahig-
keit fihren. Bis zu dieser Messzeit wird bei 50 °C noch Polarisation mitgemessen und der
Unterschied in der Leitfahigkeit ist noch nicht separierbar. Erst bei deutlich langerer Mess-
zeit ware die Polarisation abgeklungen und die Leitfahigkeitsendwerte waren messbar.
Diese sind, wie die Simulationen in Abbildung 6.10-2 zeigen, feldstarkeabhangig. Je hoher
die Feldstarke ist, desto hoher ist die Endleitfdahigkeit. Der Strom steigt folglich nicht mehr
linear mit der Spannung und der Pressspan verhalt sich nicht mehr linear.

Luftimpragnierter Pressspan scheint demnach eine Feldstarkeabhangigkeit zu zeigen und
zwar nicht nur fiir die messtechnisch erfassten Endwerte bei 90 °C, sondern auch fur tiefere
Temperaturen (in Abbildung 6.10-2: 50 °C), da die simulierten Kurven bei 50 °C gut mit den
Messkurven libereinstimmen.

Zur besseren Interpretation sind in Abbildung 6.10-3 die Endwerte der Strome bei 90 °C
Uber der angelegten Spannung aufgetragen. Neben den Messdaten sind verschiedene
Anpassungsfunktionen eingetragen. Der Verlauf des Stroms tiber der Spannung bzw. Feld-
starke (Dicke 1 mm) scheint auf den ersten Blick exponentiell zu sein, weshalb eine expo-
nentielle Anpassung durchgefihrt wird (rote Kurve). Diese ergibt jedoch bei genauerer
Betrachtung die Feldstarke- bzw. Spannungsabhangigkeit nur ungeniigend wieder.

3x10™
B Messdaten bei 90 °C
exponentiell, gesamt R2 = 0,990
linear /
2%x107%° - polynomiell, 2. Ordnung

i (A)

1x10™"°

o1 02 03 04 O5 06 07 08 09 1,0
U (kV)

Abbildung 6.10-3: DC-Stréme von luftimpragniertem Pressspan bei 90 °C fiir unterschiedliche Spannungen,
lineare Skalierung, Messung und Anpassungsfunktionen

In Abbildung 6.10-3 scheint sich die Feldstarkeabhangigkeit des Gleichstroms bei Span-
nungen zwischen 0,5 kV und 0,7 kV zu dndern. Fir kleine Spannungen bis etwa 0,6 kV ist
eine lineare Approximation der gemessenen Stromendwerte zufriedenstellend moglich
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(griine Kurve). Ab einer Spannung von circa 0,6 kV wird die Abhangigkeit starker. Dieser
Tatsache wird Rechnung getragen, indem ab dieser Spannung bzw. Feldstarke eine Approxi-
mation mittels eines Polynoms 2. Ordnung verwendet wird (blaue Kurve). Bei der Betrach-
tung der Abweichung der Approximation von den Messdaten fallt auf, dass die Anpassung
mit polynomieller Anpassungsfunktion auch besser mit den Messpunkten Ubereinstimmt
als bei einer exponentiellen Naherung.

Fir kleine Feldstarken zeigt sich folglich ein lineares Verhalten des Stroms mit der Spannung
und damit keine Feldstarkeabhangigkeit der Leitfahigkeit. Es handelt sich hier um den ohm-
schen Bereich:

i~U (6.10-1)

Um einen Ladungstransport zu detektieren, missen Ladungstrager sowohl durch den Press-
span transportiert werden, als auch aus den Elektroden austreten bzw. in die Elektroden
Ubergehen kénnen (Injektion). Sowohl Transportprozesse durch das Isolierstoffvolumen als
auch Injektionsprozesse konnen das limitierende Element des Stromtransports sein.

Ist die angelegte Spannung klein, dann kann an den Elektroden nur eine begrenzte Anzahl
an Elektronen von der Elektrode in das Material ibergehen bzw. von der Elektrode aufge-
nommen werden. Allerdings stehen aufgrund des wenig leitfdhigen Isoliermaterials Press-
span (trockener Zustand) auch nur relativ wenige Ladungstrager zur Verfliigung. Die an den
Elektroden ankommenden Ladungstrager kbnnen mit injizierten Ladungstragern rekombi-
nieren. Dies ist schematisch in Abbildung 6.10-4 dargestellt. Dort sind zur Vereinfachung
nur die Verhaltnisse an der Kathode dargestellt.
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Abbildung 6.10-4: Rekombination von Ladungstrdgern im trockenen Pressspan bei kleinen Feldstarken

Wird die Spannung weiter erhdht, werden auch mehr Ladungstrager an der Elektrode
injiziert. Die Anzahl an injizierten Ladungstragern kann die Anzahl der an der Elektrode an-
kommenden Ladungstrager, welche durch den trockenen Pressspan transportiert wurden,
tiberschreiten. Es bildet sich aufgrund des Uberschusses an injizierten Ladungstragern eine
Raumladungszone mit gleichnamigen Ladungstragern (homocharges) [101]. Die Verhalt-
nisse zeigt Abbildung 6.10-5.
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Abbildung 6.10-5: Rekombination von Ladungstragern im trockenen Pressspan und Ausbildung einer Raum-
ladungszone mit gleichnamigen Ladungstragern (homocharges) bei groRen Feldstarken

Die Raumladung, die sich im Isolierstoff anhaduft, verringert das elektrische Feld vor der Elek-
trode, sodass der Injektionsstrom wieder abnimmt und damit nicht beliebig viele Ladungs-
trager injiziert werden [101]. Es entsteht ein neues Gleichgewicht.

Bei hohen Feldstarken handelt es sich hier um den raumladungsbegrenzten Transport von
Ladungstragern (englisch: Space Charge Limited Current, SCLC). Der Strom ist gemall dem
Gesetz von Child bzw. dem Child-Langmuir-Gesetz proportional zum Quadrat der angeleg-
ten Spannung und die Leitfdhigkeit wiirde sich somit linear mit der angelegten Spannung
andern:

i~U? (6.10-2)

Der Ubergang vom linearen (ohmschen) Verhalten zur quadratischen Abhingigkeit des
Stroms von der Spannung geschieht ab dem Punkt, an dem die injizierte Ladungstrager-
dichte die intrinsische Ladungstragerdichte Ubersteigt [51], [102]. Die ohmsche Abhdngig-
keit des Stroms von der angelegten Spannung fiir kleine Spannungen und die quadratische
Abhangigkeit flir grofe Spannungen finden sich in der Literatur beispielsweise fir nieder-
dichtes Polyethylen (englisch: Low Density Polyethylen, LDPE) [103].

Bei 6limpragniertem Pressspan ist das System noch komplizierter als bei luftimpragniertem
Pressspan. Im Ol werden Ladungstriger durch Dissoziation im Olvolumen und durch Injek-
tion an den Elektroden erzeugt (siehe Kapitel 2.2.2). lonenleitung kommt hinzu. Das flhrt
zu einem System aus zwei véllig unterschiedlichen Materialien (Pressspan und Ol), die
unterschiedliche Transportprozesse aufweisen, die noch dazu miteinander interagieren
(siehe Kapitel 6.6). Die exakte, analytische Beschreibung dieses komplexen Systems auf-
grund physikalischer Theorien ist daher schwierig. Ol weist auBerdem eine charakteristische
Feldstarkeabhangigkeit auf [31], [34]: Flr kleine Feldstarken werden die erzeugten Ladungs-
trager aufgrund des elektrischen Feldes zu den Gegenelektroden transportiert und die
Ladungstrager sammeln sich dort in Raumladungszonen an [35]. Diese werden nun als
heterocharges bezeichnet. Es stellt sich ein neues Gleichgewicht zwischen Generation und
Rekombination von Ladungstrdagern ein und die Leitfahigkeit hat ihren kleinsten Wert
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erreicht. Ab einer bestimmten Feldstdarke werden mehr Ladungstrager erzeugt, als abge-
zogen werden konnen, und es stellt sich ein neues Gleichgewicht auf hoherem Leitfahig-
keitsniveau ein.

Hinzu kommt, dass das Ol aufgrund der im Vergleich zu Pressspan hdheren Leitfahigkeit das
elektrische Feld bei einer Gleichspannungsbelastung vom Ol in die Faser dringt. Die Faser
wird folglich stirker belastet und das Ol entlastet. Eine Entlastung des Ols fiihrt allerdings
wie beschrieben zu einem Leitfihigkeitsanstieg des Ols. Je nach Volumenverhiltnis Ol zu
Faser, abhdngig von der Pressspandichte, und je nach geometrischer Anordnung werden
die Fasern in unterschiedlicher Héhe stirker belastet und das Ol entlastet. Die zeitliche
Anderung der Feldbelastung fiihrt dazu, dass das System aus Ol und Pressspan nicht mehr
durch eine einfache Uberlagerung der Verhiltnisse im Ol und im Pressspan beschrieben
werden kann (siehe Kapitel 6.6).

In Abbildung 6.10-6 sind die DC-Strome durch einen Pressspan impragniert mit vier ver-
schiedenen Olsorten iiber der angelegten Spannung dargestellt. Es sind nur Stréme bei
90 °C ausgewertet, um zu gewahrleisten, dass alle Polarisationsvorgange abgeschlossen
sind und die Stréme nur noch von den Leitfahigkeiten bestimmt werden. Die Olsorten sind:

a) Nynas Nytro Lyra X (LX) b) Nynas Nytro 4000A (4A)
¢) Nynas 10X (NX) d) Shell Diala S4 ZX-1 (S4)

Es ist in erster Ndherung aufgrund der Spannungsabhéangigkeit der Fasern (siehe Abbildung
6.10-3) nicht mehr von einer ohmschen, sondern von einer polynomiellen Abhadngigkeit des
Stroms von der Spannung zu rechnen.
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Abbildung 6.10-6: DC-Stréme von 6limpragniertem Pressspan bei 90 °C fur unterschiedliche Spannungen und
mit polynomieller Anpassungsfunktion 2. Grades, lineare Skalierung der Achsen
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Eine Anpassung der Messpunkte mit einem Polynom 2. Grades zeigt die beste Uberein-
stimmung mit den Messdaten. Auch hier scheint es sich um den raumladungsbegrenzten
Transport zu handeln, da der Strom proportional zum Quadrat der angelegten Spannung ist
(Gesetz von Child). Im betrachteten Spannungsbereich ist ein ohmscher Bereich nicht mehr
zu erkennen. Vorstellbar ware es, dass sich zum einen durch die gedanderte Feldverteilung
im Vergleich zu luftimpragniertem Pressspan Raumladungen bereits bei niedrigeren Feld-
stiarken ausbilden. Zum anderen wiirden auch akkumulierte Ladungstriger im Ol, welche an
den Elektroden nicht effektiv entladen werden kénnen, zu dem in Abbildung 6.10-6 darge-
stellten Verhalten flihren.

Diese Feldstarkeabhangigkeit (bzw. Spannungsabhangigkeit) des 6limpragnierten Press-
spans ist fiir alle vier Olsorten ersichtlich. Die Olleitfahigkeit erhoht die Leitfahigkeit des
Gesamtsystems und damit den gemessenen Strom. Das Verhiltnis von Olleitfahigkeit zur
Pressspanleitfihigkeit ist ein MaR fiir die Feldverdringung. Die Leitfihigkeit des Ols liegt in
der Regel {iber der Leitfihigkeit des Pressspans, sodass die Olkanéle kurz nach dem Anlegen
eines elektrischen Feldes starker belastet werden und sich im stationaren Zustand nahezu
die gesamt Feldbelastung im Pressspan wiederfindet. Bezogen auf die in Abbildung 6.10-6
dargestellten Stromendwerte wird der Pressspan je nach Olleitfihigkeit und damit je nach
Olsorte unterschiedlich stark belastet und das Ol unterschiedlich stark entlastet. Das Zu-
sammenspiel von feldstirkeabhingiger Olleitfahigkeit und der Feldstirkeabhingigkeit von
Pressspan fuhrt letztlich zu einem nichtlinearen Verhalten der Leitfahigkeit von olimprag-
niertem Pressspan. Deshalb sind die Anpassungsfunktionen fiir die vier dlimpragnierten
Pressspanproben in Abbildung 6.10-6 nicht exakt parallelverschoben.

Anmerkung: Die Feldstdrkeabhangigkeit von 6limpragniertem Pressspan ist beispielsweise deutlich geringer

als die Temperaturabhangigkeit, welche in Kapitel 6.9 betrachtet wurde. Dies muss bei der Auslegung von
Isoliersystemen beachtet werden.

In Abbildung 6.10-7 sind die Leitfahigkeiten von Pressspan impragniert mit verschiedenen
Olsorten bei 90 °C, nach 10800 s und bei unterschiedlichen Feldstirken dargestellt. Das Iso-
lierél Nynas 10X (NX) bewirkt bei Imprdgnierung eines Pressspans eine nahezu bade-
wannenférmige Abhangigkeit der Leitféhigkeit von der Spannung. Dieses Verhalten ist dem
Ol zuzuschreiben, bei dem diese sogenannte Badewannenkurve bekannt ist [31], [34]. Da
das Ol bei einer Gleichspannungsbelastung mit einer sehr geringen Spannung belastet wird,
ist die Olleitfahigkeit relativ groR. Dies kann den Verlauf in Abbildung 6.10-7 erkldren. Das
Ol Nynas 10X hat die héchste Leitfahigkeit von den hier verwendeten Isolierélen und mit
diesem Ol impragnierter Pressspan zeigt die hdchste Leitfihigkeit unter den hier untersuch-
ten olimpragnierten Pressspanproben. Der Pressspanprifling impragniert mit Nynas Lyra X
(LX) zeigt eine leichte Badewannenkurve. Diese Abhangigkeit ist bei Impragnierung mit Shell
Diala S4 ZX-I (S4) und Nynas Nytro 4000A (4A) nicht mehr zu sehen. Hier steigen die Leit-
fahigkeiten der 6limpragnierten Pressspanpriflinge in etwa linear mit der angelegten
Feldstirke. Die Leitfdhigkeit dieser beiden hochohmigen Olsorten liegt am néchsten an der
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Leitfahigkeit des unimpragnierten Pressspans (vergleiche Kapitel 6.3). Folglich ist im statio-
niren Zustand die Feldverdrangung vom Ol in den Pressspan geringer und die Olleitfihigkeit
steigt aufgrund der weniger stark entlasteten Olkanile nicht so deutlich an wie bei Imprag-
nierung mit Nynas 10X oder Nynas Lyra X.
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Abbildung 6.10-7: Leitfahigkeiten von 6limpragniertem Pressspan bei 90 °C fiir unterschiedliche Spannungen,
lineare Skalierung

Durch diese Untersuchungen wurde gezeigt, dass das System aus Ol und Pressspanfasern
analytisch schwer zu beschreiben ist, da es keine lineare Abhangigkeit der Leitfahigkeit mit
der Feldstarke gibt, was aus den polynomiellen Anpassungsfunktionen der Stréme in
Abbildung 6.10-6 gefolgert werden kann. Das Gesetz nach Child, welches den raumla-
dungsbegrenzten Transport beschreibt, ist nicht imstande, das komplexe System aus La-
dungstransport im Feststoff, Injektion von Ladungstragern in den Feststoff, Injektion von
Ladungstragern ins Ol, Dissoziation von (geladenen) Molekiilen im Ol und lonendrift durch
das Ol ausreichend genau zu beschreiben. Diese Beschreibung funktioniert nur fiir den
luftimpragnierten Pressspan, da die Ladungstrager in erster Naherung lediglich durch den
Feststoff transportiert werden und kein weiterer Ladungstransport durch die Luft auftritt.
Beim luftimpragnierten Pressspan ist flir kleine Feldstarken keine Abhangigkeit der Leit-
fahigkeit von der Feldstarke ersichtlich und diese wird flr groRere Feldstarken wie vorher-
gesagt zu einer linearen Abhangigkeit.
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7 Zusammenfassung, Folgerungen und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurde Pressspan als Isoliermedium fiir HGU-Betriebsmittel op-
tisch, mechanisch, chemisch und elektrisch charakterisiert. Die elektrische Leitfahigkeit und
das dielektrische Verhalten von Pressspan hangen im Wesentlichen vom Aufbau aus Fasern
und Impragniervolumina, von der geometrischen Lage der Fasern, von den chemischen Be-
standteilen, von den Herstellungsparametern, vom Impragniermedium und von den anwen-
dungstechnischen Parametern wie Wassergehalt, Temperatur und Feldstarke ab. Um den
Pressspan korrekt zu beschreiben, wurden deshalb verschiedene Messungen durchgefiihrt,
deren Ergebnisse quantitativ in Abbildung 7-1 zusammengefasst sind. Dort werden Fak-
toren fiir jede EinflussgroRe dargestellt, die das maximale Verhaltnis zwischen gréRter und
kleinster Leitfahigkeit quantifizieren. Zur Bestimmung der scheinbaren Leitfahigkeit und des
dielektrischen Verhaltens wurden Sprungantwortmessungen im Zeitbereich (PDC-Metho-
de) herangezogen. Hierbei wurden exponentiell abfallende Strome erfasst, welche anschlie-
Bend in scheinbare Leitfahigkeiten umgerechnet wurden.

Einfluss der Impragnierung

Pressspan wird in HGU-Betriebsmitteln hauptsichlich 6limpragniert eingesetzt. Zur Sepa-
rierung des Materialverhaltens von Pressspan und des Verhaltens des Impragniermediums
entstand im Rahmen dieser Arbeit ein neuer, hermetisch geschlossener Versuchsstand, mit
dessen Hilfe es moglich wurde, die Leitfahigkeit von Pressspan unter verschiedenen Fluiden
und Parametern zu untersuchen. Als impragnierende Fluide wurden Vakuum bei 0,1 mbar
und getrocknete Luft bei atmospharischem Druck (circa 1 bar) sowie verschiedene Olsorten
gewadhlt. Es zeigten sich keine Unterschiede der Leitfdhigkeiten von Pressspan gemessen
unter Vakuum und unter atmospharischem Druck. Folglich konnten die PDC-Messungen
dahingehend vereinfacht werden, dass bei Umgebungsluftdruck gemessen und die Be-
schrankung der angelegten Spannung auf kleine Werte bei kleinen Driicken (siehe Gesetz
von Paschen) umgangen werden konnten.

Die Messungen unter Luftimpragnierung zeigten bei 30 °C Strome, die nach wenigen
hundert Sekunden unter die detektierbaren Werte (Auflésungsgrenze des Strom-
messgerats) abgesunken waren. Aus diesem Grund wurden Messungen bei erhohten
Temperaturen und erhéhten elektrischen Feldstarken durchgefiihrt. Ein ausgepragtes
Polarisationsverhalten des luftimpragnierten Pressspans wurde ersichtlich, welches im be-
trachteten Zeitbereich hauptsachlich von Grenzflachenpolarisation bestimmt ist. Der Leit-
fahigkeitsanteil des gemessenen Stromes lag haufig um mehrere GréRenordnungen unter
den Stromanfangswerten.
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Einfluss der Faserorientierung

Eine Vorstellung der Geometrieverhaltnisse der Fasern und Hohlrdume im Pressspan ist
essentiell fiir ein tief gehendes, physikalisches Verstandnis der Polarisationsmechanismen
und Leitungsprozesse im Pressspan und dient der Identifizierung potenzieller Wege des
Ladungstransports. Zu diesem Zweck wurden der Herstellungsprozess von Pressspan naher
betrachtet und Aufnahmen von Pressspan mit dem Rasterelektronenmikroskop erstellt.

Dabei zeigte sich, dass Einzelfasern zu Layern geschichtet und mehrere Layer verpresst
werden, um die gewiinschte Pressspandicke zu erhalten. Die Fasern hatten aufgrund des
kollabierten Lumens einen nahezu elliptischen Querschnitt und waren teilweise verdrillt.
Die beiden Halbachsen waren 8 um und 30 um lang, wohingegen die Faserlange bis zu eini-
gen Millimetern betrug. Innerhalb eines Layers lagen die Fasern nahezu gleichmaRig in der
Ebene verteilt. Der Einfluss der geometrischen Ausrichtung der Fasern auf die Leitfahigkeit
von Pressspan wurde im Rahmen dieser Arbeit experimentell bestimmt. Hierzu wurden
Priflinge mit unterschiedlicher Faserorientierung untersucht und Leitfahigkeiten ermittelt.

Das Polarisationsverhalten bei den Messungen entlang der Layer und senkrecht zu den
Layern war nahezu identisch. Es werden Dipole im Pressspan ausgerichtet und Grenzflachen
geladen, beispielsweise wenn sich Faserwiderstinde oder Ubergangswiderstinde im
Volumen des Pressspans andern und sich deshalb Ladungen an Engstellen anhdufen. Die
Leitfahigkeit entlang eines Layers bei 50 °C lag um den Faktor 3 Uber der Leitfahigkeit, die
senkrecht zu den Layern gemessen wurde. Der Strompfad wird folglich von der Faser-
orientierung bestimmt und beeinflusst. Es kommt je nach geometrischer Ausrichtung der
Fasern zu unterschiedlichen Transportwegen der Ladungstrager. Da das Isoliersystem im
Transformator nicht nur senkrecht zu den Layern sondern je nach Konstruktion unter einem
bestimmten Winkel beansprucht wird, ist der im Rahmen dieser Arbeit untersuchte Einfluss
der Faserorientierung praxisrelevant. Damit wurde die geometrische Ausrichtung der
Fasern mit der elektrischen Leitfahigkeit und dem dielektrischen Verhalten von Pressspan
in Verbindung gebracht.

Fiir weitergehende Untersuchungen ware es interessant, die Faserorientierung bewusst in
der Pressspanherstellung zu verandern, denn der im Rahmen dieser Arbeit gefundene
Zusammenhang zwischen der geometrischen Ausrichtung der Fasern, der Fasergeometrie
und der MaterialgroRe elektrische Leitfahigkeit er6ffnet ein neues Feld bei der Suche nach
Pressspanprodukten mit gezielt eingestellten Leitfahigkeitswerten.

Dariber hinaus ware es denkbar, die Faserlange zu verkleinern, um in der Layerebene eine
groRere Anzahl an Ubergangsstellen von einer Faser auf die niachste Faser zu generieren.
Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen lassen den Schluss zu, dass die von
der Oberflache eines Layers durch die einzelnen Layer bis zur Gegenelektrode (horizontale
Messung) gemessene Leitfahigkeit unter Luft einen noch kleineren Wert annehmen wiirde.
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Allerdings muss beachtet werden, dass sich das Verhiltnis unter Ol méglicherweise um-
kehrt. Wenn viele kurze Fasern im Pressspan vorhanden sind, gibt es zwar viele Uberginge
von einer Faser auf die nachste Faser, doch der mogliche Zwischenraum zwischen zwei
Fasern ist dann olgefiillt und hat demnach einen kleineren Widerstand im Vergleich zur Fil-
lung mit Luft. Der Ladungstransport wiirde dort nicht tGber den relativ grolen Kontakt-
widerstand der Fasern, sondern (iber das leitfahigere Ol vonstattengehen.

Einfluss der Dichte

Dariber hinaus wurde der Volumenanteil der Fasern zum Volumenanteil der Hohlraume im
Pressspan variiert, indem Pressspanpriflinge mit unterschiedlicher Dichte (0,9 - 1,2 g/cm3)
untersucht wurden. Unter Luftimpragnierung lag die Leitfahigkeit von hochdichtem Press-
span Uber der Leitfahigkeit von niederdichtem. Grund hierfiir ist die je nach Dichte
unterschiedliche Anzahl an Fasern, Gber die der Leitungsprozess ablauft, da das Impragnier-
medium Luft eine um mehrere GroRenordnungen kleinere Leitfahigkeit besitzt als der
Pressspan und der Ladungstransport somit in guter Naherung nur Gber die Fasern im Press-
span erfolgt. Bei 50 °C und einer Messzeit von 2000 s (letzter erfassbarer Messwert) lag die
Leitfahigkeit von hochdichtem, luftimpragniertem Pressspan um den Faktor 3,1 lber der
Leitfahigkeit von niederdichtem, luftimpragniertem Pressspan. Wurden diese Pressspan-
priflinge mit einem niederohmigen Mineraldl mit der Leitfdhigkeit in der GroBenordnung
von 1012 S/m impragniert, dann lag die Leitfahigkeit des hochdichten Pressspans um den
Faktor 2,2 unter der Leitfahigkeit des niederdichten Pressspans. In diesem Fall wurde das
relativ grofe Hohlraumvolumen bei niederdichtem Pressspan mit dem sehr niederohmigen
Ol impréagniert und erhdhte damit prozentual stirker die Leitfahigkeit von élimprigniertem
Pressspan als es bei einem hochdichten Material zu beobachten war. Uber eine Variation
der Dichte lasst sich folglich die Leitfahigkeit von Pressspan einstellen. Allerdings miissen
fertigungstechnische Grenzen der Dichtevariation beachtet werden und die mechanische
Stabilitat des Pressspans erhalten bleiben.

Einfluss der Olleitfihigkeit

Die Variation der Olleitfahigkeit stellt eine weitere Méglichkeit da, die Einfliisse der beiden
Komponenten Fasermaterial und Impragniermedium auf die Leitfahigkeit und das dielektri-
sche Verhalten von Pressspan zu gewichten. Eine Gegeniberstellung des Einflusses der
Impragnierung Luft mit der Impréagnierung Ol auf die elektrische Leitfihigkeit von Pressspan
ergab, dass sich die niedrige Leitfdhigkeit von luftimpragniertem Pressspan bei 90 °C um
den Faktor 14,5 erhdhte, wenn mit einem niederohmigen Ol mit der Olleitfahigkeit in der
GroéRenordnung von 1012 S/m bis 10** S/m imprégniert wurde. Neben den Strompfaden
entlang der Fasern kommen bei Olimpréagnierung weitere Pfade im Ol hinzu. Dabei handelt
es sich um den Mechanismus der lonenleitung. Ladungstrager driften aufgrund des ange-
legten elektrischen Feldes durch die Olkanile, sammeln sich an den Grenzflichen Ol zu
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Faser an und verschieben Ladungen an den Fasern. Dieser zusatzliche Leitungsprozess liber-
lagert sich den Leitungsprozessen im Pressspan. Die unterschiedlichen Leitungsprozesse in
Ol und im Pressspan kénnen allerdings nicht zur Beschreibung des Gesamtsystems aus 6l-
impragniertem Pressspan (berlagert werden, da eine Olimpréagnierung die Transportwege
im Pressspan verdndert. Je ndher die Olleitfahigkeit an der Leitfihigkeit von luftimprégnier-
tem Pressspan liegt, desto kleiner wird der Einfluss des Ols auf die Leitfdhigkeit des Gesamt-
systems. Diese theoretische Vorhersage wurde durch die Variation der Olsorte und damit
durch die Variation der Leitfahigkeit des Impragnierdls untersucht. Hierbei wurde die Leit-
fahigkeit des Impragnierdls tiber eine Variation der Olsorte unter anderem bei 90 °C um
2,5 GroRenordnungen erhéht und jeweils Pressspan mit diesen Olen imprégniert. Es zeigte
sich, dass die Leitfahigkeit der dlimpragnierten Pressspanpriiflinge bei der Feldstdrke von
6 kV/mm trotz der groRBen Anderung der Olleitfahigkeit nur um den Faktor 1,8 anstieg.
Zusammenfassend ist der Einfluss des Ols auf die Leitfihigkeit von Pressspan beim Uber-
gang von Luft- zu Olimpréagnierung deutlich zu sehen. Der Einfluss der einen gegeniiber
einer anderen Olsorte wird allerdings als untergeordneter Effekt bewertet, wenn nur die
Leitfahigkeiten betrachtet werden. Allerdings werden an das Isolierél noch weitere Anfor-
derungen wie Langzeitstabilitdt oder Gasaufnahmevermogen gestellt, die an dieser Stelle
nicht im Fokus lagen.

Einfluss des Ligningehalts

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die chemische Struktur und die Zusammensetzung des
Pressspans aus Zellulose, Hemizellulosen und Lignin ndher betrachtet. Da es sich um einen
organischen Feststoff handelt, kommt prinzipiell die Elektronen-Loch-Leitung als Leitungs-
prozess in Betracht. Zellulose und Hemizellulosen sind hygroskopische Bestandteile des
Pressspans, die freie OH-Gruppen aufweisen und aufgrund der kovalenten o-Bindungen
eine sehr geringe Leitfahigkeit erwarten lassen. Lignin hingegen wird in der Literatur als
organischer Farbstoff beschrieben, dem halbleitende Eigenschaften bescheinigt werden.
Deshalb war die Betrachtung dieses Bestandteils erfolgversprechend. Lignin besitzt neben
den o-Bindungen zusatzlich ein konjugiertes m-Elektronensystem. Die Eigenschaften von -
Elektronen sind in der Chemie und in der Physik der organischen Halbleiter bekannt. Diese
theoretischen Uberlegungen wurden hier erstmals auf die Leitfahigkeit von Pressspan tiber-
tragen.

Zur Untersuchung des Einflusses des Ligningehalts auf die elektrische Leitfahigkeit und das
dielektrische Verhalten von Pressspan wurden Priiflinge mit unterschiedlichem Ligningehalt
herangezogen. Mittels UV/Vis-Spektroskopie wurde die Absorption der Priiflinge den unter-
schiedlichen Ligningehalten zugeordnet. Eine Lichtabsorption im sichtbaren Bereich bedingt
eine relativ kleine Bandliicke. Somit reichen relativ geringe Energiemengen aus, um
Ladungstrager vom Valenz- ins Leitungsband zu bringen. AulRerdem fiihren die Eigenschaf-
ten der m-Elektronen zu einer theoretisch hoheren Beweglichkeit der Ladungstrdger. Der



7 Zusammenfassung, Folgerungen und Ausblick 141

erwartete Unterschied in der Leitfahigkeit konnte durch die durchgefiihrten Leitfahigkeits-
messungen experimentell bestatigt werden. Dabei zeigte sich, dass bei 90 °C die Leit-
fahigkeit des luftimpragnierten Priflings mit einem Ligningehalt von 6,2 % um einen bis zu
7,4-fachen Wert hoher ist als bei einem Prufling mit 4,2 % Ligningehalt. Das Polarisations-
verhalten beider Priflinge war dhnlich, wohingegen sich die Endleitfahigkeiten allerdings
deutlich unterschieden. Bei einem Ligningehalt von 4,2 % war selbst bei 90 °C noch kein
Endwert messbar, sodass dieser berechnete Faktor 7,4 vermutlich noch hoher liegt. Nach
einer Olimpréagnierung betrug der Faktor zwischen 4,2 % und 6,2 % Ligningehalt im Press-
span bei 30 °C nur noch 1,1. Der Einfluss ist somit verschwindend gering, auch wenn er in
absoluten Werten immer noch ersichtlich ist.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der Ligningehalt der Priflinge erstmals verandert. Flr
weiterfiihrende Untersuchungen zum Einfluss des Ligningehalts auf die elektrische Leit-
fahigkeit ware ein noch grofRerer Unterschied im Ligningehalt erstrebenswert, der dann
voraussichtlich zu weiteren, gréReren Unterschieden in den Leitfahigkeiten von 6limprag-
niertem Pressspan fliihren wird. Dies ware beispielsweise mit Bleichen erreichbar. Hier sollte
ein Bereich von ungebleichtem (viel Lignin) bis zu sehr stark gebleichtem Zellstoff (sehr
wenig Lignin) angestrebt werden. Es muss angemerkt werden, dass potenzielle Bleich-
prozesse immer auch weitere Zellstoffeigenschaften beeinflussen und verandern kénnen,
beispielsweise durch die Behandlung mit unterschiedlichen Chemikalien Gber unterschied-
liche Zeitraume, weshalb im Rahmen dieser Arbeit davon Abstand genommen wurde.

Einfluss des Wassergehalts

Eine Wassergehaltserhéhung des olimpragnierten Pressspans von 0,02 % auf 3,88 % be-
wirkte einen Anstieg der Leitfdhigkeit um den Faktor 14200 bei 30 °C und 20 kV/mm. Der
Wassergehalt ist somit der bedeutendste von den in dieser Arbeit untersuchten Einfluss-
groRen auf die elektrische Leitfahigkeit von Pressspan. Erst bei hoheren Feldstarken war der
Ladungstransport durch den Pressspan vom Volumenwiderstand des Pressspans abhangig.
Bei kleineren Feldstarken und bei inhomogener Wasserverteilung war eine eindeutige Zu-
ordnung der Leitfahigkeiten zu den Wassergehalten nicht moglich. Deshalb wurde an dieser
Stelle der Faktor bei 20 kV/mm berechnet.

Als Leitungsprozess kommt die Protonenleitung in Frage, die im Rahmen dieser Arbeit nicht
vollstandig nachgewiesen wurde, die allerdings mit Hilfe von Literaturstellen und theoreti-
schen Uberlegungen begriindbar und duRerst wahrscheinlich ist. Demnach tragen Proto-
nen, die eine grofRere Beweglichkeit besitzen als andere lonen, zum Ladungstransport bei.
Eine Protonenleitung kann somit dafiir verantwortlich sein, dass die Leitfahigkeit von Press-
span eine solch ausgepragte Abhangigkeit vom Wassergehalt zeigt. Fiir alle untersuchten
Wassergehalte war nach Analyse der Messdaten vom gleichen, thermisch aktivierten
Leitungsprozess auszugehen, da die Leitfahigkeiten aller Priflinge die gleiche Temperatur-
abhangigkeit zeigten.
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Der starke Einfluss des Wassergehalts des Pressspans auf dessen Leitfahigkeit ist fur die
Praxis relevant und sollte durch ein Monitoringsystem im Betrieb erfasst werden. In weiter-
fliihrenden, chemischen Experimenten konnte der Nachweis der Bildung von Wasserstoff
und damit die Protonenleitung bei elektrischer Belastung des Isoliersystems als wichtiger
Leitungsprozess tiefer gehend untersucht werden. Dies bedarf allerdings aufgrund der
kleinen zu erwartenden Wasserstoffkonzentration sowie der Schwierigkeit der Separation
verschiedener Prozesse, die zur Wasserstoffproduktion flihren konnen, ausfihrlicher
Untersuchungen.

Einfluss der Temperatur

Des Weiteren wurde der Einfluss des anwendungstechnischen Parameters Temperatur auf
die elektrische Leitfahigkeit und das dielektrische Verhalten von Pressspan untersucht. Da
im Pressspan die Leitungsprozesse lonen-, Elektronen-Loch- und Protonenleitung thermisch
aktiviert sind, war in jedem Fall mit einem exponentiellen Anstieg der Leitfahigkeit mit der
Temperatur zu rechnen. Dieses Verhalten konnte experimentell nachgewiesen werden. Die
Leitfahigkeit von luftimpragniertem Pressspan stieg exponentiell mit der Temperatur und
konnte mittels Arrhenius-Gesetz ausreichend genau beschrieben werden. Die Aktivierungs-
energie wurde im Rahmen dieser Arbeit zu 1,28 eV bestimmt. Neben der Erhdhung des
Leitfahigkeitsendwertes mit steigender Temperatur wurde eine Verschiebung der Kurven
der scheinbaren Leitfahigkeit Gber der Messzeit zu kiirzeren Zeiten beobachtet. Polari-
sationsmechanismen laufen damit bei erhéhten Temperaturen schneller ab. Dies ist zu er-
klaren, da durch die Leitfahigkeitserhéhung der Fasern die Grenzflachen schneller geladen
werden konnen. Zudem bewirkt die Temperaturzunahme eine Zunahme der Beweglichkeit
der Dipole, sodass diese leichter durch das duRere elektrische Feld ausgerichtet werden
kénnen.

Das dielektrische Verhalten des Pressspans wurde mittels RC-Netzwerkanalyse modelliert.
Um von einer Temperatur rechnerisch auf eine andere zu schlieRen, wurden alle Wider-
stande im Netzwerkmodell mittels Arrhenius-Gesetz umgerechnet, alle Kapazitdten in
erster Naherung gleich gelassen und diese neuen Werte einer transienten Netzwerkanalyse
zugefiihrt. Dies ergab eine sehr gute Ubereinstimmung zwischen Messdaten und Simula-
tionen, sodass diese Vereinfachung gerechtfertigt ist. Somit wurde es mdglich, aus Mes-
sungen bei erhohter Temperatur auf Leitfahigkeiten bei tieferen Temperaturen zu schlie-
Ren, auch wenn diese messtechnisch mit dem verwendeten Strommessgerat oder dem
Aufbau nicht erfassbar waren. Bei einer Temperaturanderung von 30 °C auf 90 °C erhohte
sich die gemessene scheinbare Leitfahigkeit nach 10800s um den Faktor 112. Bei der
Berechnung der Endwerte fiir 30 °C mittels Arrhenius-Gesetz und Netzwerkanalyse betrug
dieser Faktor 2400.

Im Fall von olimpragniertem Pressspan erfolgte das Vorgehen analog. Hier ergab sich
ebenfalls ein exponentieller Anstieg der Leitfahigkeit mit steigender Temperatur und die
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Aktivierungsenergie betrug 0,9 eV. Sie ist kleiner als die Aktivierungsenergie von luftimprag-
niertem Pressspan und groRer als die Aktivierungsenergie von Ol. Diese Aktivierungsenergie
lag aufgrund der Zusammensetzung aus Ol und Pressspan zwischen den beiden Einzelbe-
standteilen. Der Faktor zwischen der Leitfahigkeit von 6limpragniertem Pressspan bei 30 °C
und bei 90 °C betrug 67, bei Berechnung der Endwerte fiir 30 °C mittels Arrhenius-Gesetz
und Netzwerkanalyse 275. Der Anstieg der Leitfahigkeit mit der Temperatur ist folglich ein
wichtiger anwendungstechnischer Parameter mit groRem Einfluss auf die Leitfahigkeit und
das dielektrische Verhalten von Pressspan. Bei einer Temperaturerhéhung im Trans-
formator beispielsweise aufgrund einer gréReren Last wird sowohl das Ol als auch der Press-
span leitfahiger. Durch die unterschiedlichen Aktivierungsenergien von Ol und Pressspan ist
mit einer temperaturabhangigen Feldverteilung im 6limpragnierten Pressspan zu rechnen,
was bei der Konstruktion bericksichtigt werden muss. Nur so ist ein zuverldssiger Betrieb
bei allen Betriebstemperaturen gewahrleistet.

Einfluss der elektrischen Feldstarke

Zuletzt wurde der Feldstarkeeinfluss auf die Leitfahigkeit betrachtet. Im Fall von luftimprag-
niertem Pressspan zeigte sich, dass die Feldstdrke von 0,1 kV/mm bis 0,6 kV/mm keinen
Einfluss auf die Leitfahigkeit hat und sich Pressspan ohmsch verhalt. Ab 0,6 kV/mm stieg die
Leitfahigkeit linear mit der Feldstarke. Hier handelt es sich um den raumladungsbegrenzten
Transport. Dieses Verhalten des Pressspans zeigt dessen nichtlineare Eigenschaften bei
hohen Feldstdrken. Die Messungen konnten aufgrund der geometrischen Verhaltnisse der
Messanordnung unter Luft nur bis zu Feldstarken von 1 kV/mm durchgefiihrt werden. Es
ergab sich ein Faktor 2,4 zwischen der Leitfahigkeit bei 0,1 kV/mm und der bei 1 kV/mm.

Bei einem mit hochohmigem Ol (Leitfdhigkeit zwischen 103 S/m und 1012 S/m bei 90 °C)
impragnierten Pressspan zeigte sich ein linearer Anstieg der Leitfahigkeit mit der Feldstarke
zwischen 0,1 kV/mm und 6 kV/mm. Daher ergab sich ein Faktor von 3,5. Bei einer Olimprag-
nierung mit einem niederohmigen Ol (Leitfdhigkeit zwischen 10'2S/m und 10 S/m bei
90 °C) fiel die Leitfahigkeit zuerst von 0,1 kV/mm bis zu 3 kV/mm ab und stieg anschlieRend
wieder an. Der Faktor zwischen der kleinsten Leitfahigkeit bei 3 kV/mm und der groRten bei
0,1 kV/mm betragt 1,8. Auch bei 6limpragniertem Pressspan handelt es sich um ein Isolier-
material, welches einen raumladungsbegrenzten Transport zeigt. Hinzu kommt, dass sich
die Feldverteilung aufgrund des Leitfahigkeitsverhiltnisses von Pressspan und Ol einstellt.
Wenn sich die Olleitfihigkeit feldstirkeabhingig um mehrere GréRenordnungen dndert,
kann damit die fallende Leitfahigkeit des Pressspans, der mit niederohmigem Ol impragniert
ist, fur kleine Feldstarken erklart werden. Da Pressspan je nach konstruktiver Gestaltung des
Isoliersystems an unterschiedlichen Stellen im Transformator unterschiedlich stark belastet
wird, muss das Isoliermaterial Pressspan einen groRen Bereich der Feldstarkebelastung ab-
decken.
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Diese Arbeit bringt die elektrische Leitfahigkeit und das dielektrische Verhalten von Press-
span mit der mikroskopischen Zusammensetzung und der makroskopischen Struktur in
einen physikalisch begriindbaren und messtechnisch erfassbaren Zusammenhang und gibt
eine Bewertung der einzelnen Einflussgroflen auf Leitungsprozesse und Polarisations-
mechanismen im Pressspan. Die Quantifizierung und das Verstandnis der Parameterein-
flisse auf die elektrische Leitfahigkeit von Pressspan stellen den ersten Schritt dar, um in
Zukunft Materialien mit definierten Leitfahigkeiten und erwiinschtem dielektrischen Ver-

halten herzustellen.
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Abbildung 7-1: Quantitative Zusammenstellung der untersuchten Parametereinflisse auf die elektrische Leit-
fahigkeit von Pressspan. Die Faktoren werden fiir jede EinflussgroRe getrennt berechnet und bezeichnen das
maximale Verhaltnis zwischen groRter und kleinster Leitfahigkeit fir das hier betrachtete Parameterfeld.






Literaturverzeichnis 147

Literaturverzeichnis

[1]

[2]

[3]

[4]

[5]

[6]

[7]

[8]

[9]

[10]

[11]

[12]

M.H. Okba, M.H. Saied, M.Z. Mostafa, T.M. Abdel-Moneim; High Voltage Direct Cur-
rent Transmission - A Review, Part I; IEEE EnergyTech, Cleveland, OH, USA, 2012

D. Oeding, B.R. Oswald; Elektrische Kraftwerke und Netze; 7. Auflage, Springer Verlag,
Berlin Heidelberg, 2011

V. Crastan; Elektrische Energieversorgung 1; 3. Auflage, Springer Verlag, Berlin Heidel-
berg, 2012

IEC 61378-2: Convertor transformers - Part 2: Transformers for HVDC Applications; IEC
Standard, 2001

IEC 61378-2: Convertor transformers - Part 3: Application Guide; IEC Standard, 2006

M.G. Bennett, N.S. Dhaliwal, A. Leirbukt; A Survey of the Reliability of HVDC Systems
throughout the World during 2007-2008, CIGRE Report B4-209, 2010

M. Saravolac, G.M. Bastos, M. Bridger, P.W. Christensen, R. Cormack, N.S. Dhaliwal,
T. Freyhult, Y.H. Fu, J.F. Graham, J. Hajek, A.C. Hall, P. Heinzig, C. Peixoto, U. Piovan,
V. Prasher, S.E. Santo, S. Yukiyasu, L. Zehong; HVDC Converter Transformers: Design
Review, Test Procedures, Ageing Evaluation and Reliability in Service / Guidelines for
Conducting Design Reviews for HVDC Converter Transformers; CIGRE TB 406-407,
Electra, No. 248, 2010

A. Kichler; Hochspannungstechnik, Grundlagen — Technologie — Anwendungen;
3. Auflage, Springer Verlag, Dordrecht Heidelberg London New York, 2009

R. Barsch, A. Kiichler; Beanspruchungen und elektrisches Verhalten von Isoliersyste-
men bei Gleich- und Mischfeldbeanspruchungen; ETG-Fachtagung , Isoliersysteme bei
Gleich- und Mischfeldbeanspruchung®, Kéln, 2010

V. Dahinden, K. Schultz, A. Kiichler; Function of Solid Insulation in Transformers; Trans-
form 98, Munich, Germany, 1998

H.P. Moser, H.J. Kirch, E. Schneider; Transformerboard Insulation under HVDC;
2"d International Conference on Properties and Applications of Dielectric Materials,
Beijing, China, 1988, pp. 721-725

P. Hessen, W. Lampe; Insulating Problems in H.V.D.C.-Converter Transformers; Direct
Current, Vol. 2, No. 1, 1971, pp. 30-44



148

Literaturverzeichnis

[13]

(14]

[15]

[16]

[17]

(18]

[19]

[20]

[21]

[22]

Ch. Krause; Isolierstoffe aus Zellulose fiir die elektrische Isolierung von Leistungstrans-
formatoren; e&i elektrotechnik und informationstechnik, Vol. 129, Nr. 5; Springer Ver-
lag, Wien New York, 2012

A. Alj, A. Denat, J.P. Gosse, B. Gosse; Creation of Charge Carriers in Nonpolar Liquids;
IEEE Transactions on Electrical Insulation, Vol. EI-20, No. 2, 1985, pp. 221-231

S. Theoleyre, R. Tobazéon; lon Injection by Metallic Electrodes in Highly Polar Liquids
of Controlled Conductivity; IEEE Transaction on Electrical Insulation, Vol. EI-20, No. 2,
1985, pp. 213-220

A. Kichler, M. Liebschner, A. Reumann, Ch. Krause, U. Piovan, B. Heinrich, R. Fritsche,
J. Hoppe, A. Langens, J. Titze; Evaluation of Conductivities and Dielectric Properties
for Highly Stressed HVDC Insulating Materials; CIGRE Session, Paris, France, 2010

L. Yang, S.M. Gubanski, Y.V. Serdyuk, J. Schiessling; Dielectric Properties of Trans-
former Qils for HVDC Applications; IEEE Transaction on Dielectrics and Electrical Insu-
lation, Vol. 19, No. 6, 2012, pp. 1926-1933

A. Lindroth, B. Astrém, A. Bhardwaj, T.A. Bickley, S. Calabro, G.L. Desilets, T. Fogelberg,
A.C. Hall, R.E. Harrison, T.H. Harrison, W.N. Kennedy, A.K. Lokhanin, E.T. Norton,
K. Okuyama, C.A.O. Peixoto, G.S. Polovick, F.C. Pratt, G. Preininger, C.M. Sharma,
W.W. Stein, K. Tada, E.J. Yasuda; The Relationship between Test and Service Stresses
as a Function of Resistivity Ratio for HYDC Converter Transformers and Smoothing
Reactors; Electra, No. 157, 1994, pp. 33-57

F. Schober, A. Kiichler, M. Liebschner, Ch. Krause; Oil-Conductivity Measuring
Methods for the Condition Assessment of HVDC Insulation Systems; 2012 CIGRE
Canada Conference on Technology and Innovation for the Evolving Power Grid,
Montréal, Canada, 2012

A. Klchler, U. Piovan, I. Atanasova-Hohlein, M. Berglund, G. Chen, A. Denat, J. Fabian,
R. Fritsche, T. Grav, S. Gubanski, S. Jaufer, M. Kadowaki, Ch. Krause, A. Langens,
S. Mori, B. Noirhomme, H. Okubo, Ch. Perrier, M. Rosner, F. Scatiggio, J. Schiessling,
F. Schober, P. Smith, P. Wedin (A2/D1.41); HVDC Transformer Insulation: Oil Conduc-
tivity; CIGRE Technical Brochure 646, 2016

M. Liebschner, A. Kiichler, Ch. Krause, B. Heinrich, C. Leu, F. Berger; Interaction of Qil
Ducts and Solid Insulation in HVDC Barrier Systems; 16" International Symposium on
High Voltage Engineering, Cape Town, 2009, pp. 546-551

H.P. Moser; Transformerboard; Scientia Electrica / H. Weidmann AG, Rapperswil,
Switzerland, 1979



Literaturverzeichnis 149

[23]

[24]

[25]

[26]

[27]

[28]

[29]

[30]

[31]

[32]

[33]

[34]

[35]

H.P. Gasser, Ch. Krause, T. Prevost; Water Absorption of Cellulosic Insulating Materials
used in Power Transformers; International Conference on Solid Dielectrics, Win-
chester, UK, 2007, pp. 289-293

P. Lengyel, S. Morvay; Chemie und Technologie der Zellstoffherstellung; Glntter-Staib
Verlag, Biberach/RiR, 1973

J.H. Bos, P. Veenstra, H. Verhoeven, P.D. de Vos; Das Papierbuch — Handbuch der
Papierherstellung; 2. Auflage, Wolters-Noordhoff Verlag, Houten, Niederlande, 2006

F. Schober, A. Kiichler, F. Berger, W. Exner, Ch. Krause; Pressboard in HVDC Trans-
former Insulation; 315t International Conference “Science in Practice”, Bremen, 2013

P.C. Hiemenz, T.P. Lodge; Polymer Chemistry; 2" edition, CRC Press, Boca Raton, FL,
USA, 2007

H.V. Scheller, P. Ulvskov; Hemicelluloses; Annual Review of Plant Biology, Vol. 61,
2010, pp. 263-289

J.-L. Faulon, P.G. Hatcher; Is There Any Order in the Structure of Lignin?; Energy &
Fuels, Vol. 8, 1994, pp. 402-407

S.V. Mohan, J. Karthikeyan; Removal of Lignin and Tannin Colour from Aqueous
Solution by Adsorption onto Activated Charcoal; Environmental Pollution, Vol. 978,
No. 1-2, 1997, pp. 183-187

B. Ganger, G. Maier; Widerstandsverhalten von Isolierdl im Gleichspannungsfeld; BBC
Mitteilungen, 1969, S. 525-533

A. Kurita, E. Takahashi, J. Ozawa, M. Watanabe, K. Okuyama; DC Flashover Voltage
Characteristics and their Calculation Method for Oil-Immersed Insulation Systems in
HVDC Transformers; IEEE Transactions on Power Delivery, 1986, pp. 184-190

R. Tobazéon, J.C. Filippini, C. Marteau; On the Measurement of the Conductivity of
Highly Insulating Liquids; IEEE Transactions on Electrical Insulation, Vol. 23, No. 1,
1994

A. Kiichler, F. Hillmandel, J. Hoppe, D. Jahnel, Ch. Krause, U. Piovan, N. Koch; Impact
of Dielectric Material Responses on the Performance of HVDC Power Transformer In-
sulations; 13 International Symposium on High Voltage Engineering, Delft, Nether-
lands, 2003

M. Liebschner; Interaktion von Olspalten und fester Isolation in HVDC-Barrieren-
systemen; Fortschritt-Berichte VDI, Reihe 21, Nr. 390, VDI Verlag, Disseldorf, 2009



150

Literaturverzeichnis

(36]

(37]

(38]

(39]

[40]

[41]

[42]

[43]

[44]

[45]

[46]

[47]

(48]

[49]

Y. Ohshima, Y. Maikawa, T. Hamano, O. Sakakura, M. Honda; HVDC Field Characteris-
tics with and without AC Superposed in Converter Transformers; 3™ International
Symposium on High Voltage Engineering, Milan, Italy, 1979

F.H. Buller; Calculation of Electrical Stresses in DC Cable Insulation; IEEE Transactions
on Power Apparatus and Systems, Vol. PAS-86, No. 10, 1967, pp. 1169-1178

K. Fuchs, F. Berger, A. Fischer, D. Drummer; Influencing Factors on Field Inversion in
HVDC Cables; 9% International Conference on Insulated Power Cables, Versailles,
France, 2015

H.P. Moser, V. Dahinden; Transformerboard II; 2" Edition, H. Weidmann AG, Rappers-
wil, Switzerland, 1987

EPRI Research Report: HVDC Converter Transformer Insulation; Electric Power Re-
search Institute, EPRI EL-4004, Project 1424-1, 1985

Ch. Kittel; EinfUhrung in die Festkorperphysik; 14. Auflage, Oldenbourg Verlag,
Minchen Wien, 2006

B. Jittner; Uber die Giiltigkeit der Fowler-Nordheim-Gleichung bei der Feldemission
von Mikrospitzen auf ausgedehnten Metalloberflachen; Beitrage aus der Plasma-
physik, Vol. 9, Nr. 2, 1969, S. 179-188

TJ. Lewis; The Basic Processes of Conduction in Dielectric Liquids; I|EEE
11t International Conference on Conduction and Breakdown in Dielectric Liquids,
Baden-Dattwil, Switzerland, 1993, pp. 32-41

U. Gafvert, A. Jaksts, C. Tornkvist, L. Walfridsson; Electrical Field Distribution in Trans-
former Oil; IEEE Transactions on Electrical Insulation, Vol. 27, No. 3, 1992, pp. 647-660

G. Fasching; Werkstoffe flir Elektrotechnik: Mikrophysik, Struktur, Eigenschaften;
4. Auflage, Springer Verlag, Wien New York, 2005

H. Fischer, H. Hofmann, J. Spindler; Werkstoffe in der Elektrotechnik; 7. Auflage, Carl
Hanser Verlag, Miinchen, 2013

L.A. Dissado, J.C. Fothergill; Electrical Degradation and Breakdown in Polymers; IEE
materials and devices series 9, P. Peregrinus Ltd., Stevenage, UK, 1992

W. Briitting; Organic Semiconductors; Universitat Augsburg, 2005

E.J. Murphy; Conduction and Electrolysis in Cellulose; Canadian Journal of Physics,
Vol. 41, No. 7, 1963, pp. 1022-1035



Literaturverzeichnis 151

[50]

[51]

[52]

[53]

[54]

[55]

[56]

[57]

[58]

[59]

[60]

[61]

[62]

B.C. Saha; Hemicellulose Bioconversion; Journal of Industrial Microbiology and Bio-
technology, Vol. 30, No. 5, 2003, pp. 279-291

L. Glasser; Proton Conduction and Injection in Solids; Chemical Reviews, Vol. 75, No. 1,
1975, pp. 21-65

N. Agmon; The Grotthuss Mechanism; Chemical Physics Letters 224, 1995, pp. 456-
462

A. Hassanali, F. Giberti, J. Cuny, T.D. Kithne, M. Parrinello; Proton Transfer through the
Water Gossamer; Proceedings of the National Academy of Sciences of the United
States of America (PNAS), Vol. 110, No. 34, 2013, pp. 13723-13728

J.F. Nagle, S. Tristram-Nagle; Hydrogen Bonded Chain Mechanisms for Proton Con-
duction and Proton Pumping; The Journal of Membrane Biology, Vol. 74, No. 1, 1983,
pp. 1-14

J.H. Christie, .M. Woodhead; A New Model of DC Conductivity of Hygroscopic Solids -
Part I: Cellulosic Materials; Textile Research Journal, Vol. 72, No. 3, 2002, pp. 273-278

M. Beyer, W. Boeck, K. Mdller, W. Zaengl; Hochspannungstechnik, Theoretische und
praktische Grundlagen flr die Anwendung; Springer Verlag, Berlin Heidelberg, 1986

D.A.G. Bruggeman; Berechnung verschiedener physikalischer Konstanten von hetero-
genen Substanzen. |. Dielektrizitatskonstanten und Leitfahigkeiten der Mischkorper
aus isotropen Substanzen; Annalen der Physik, Vol. 5, Nr. 24, 1935, S. 636-664

T.W. Dakin; Conduction and Polarization Mechanisms and Trends in Dielectrics; IEEE
Electrical Insulation Magazine, Vol. 22, No. 5, 2006, pp. 11-28

M. Beigert; Mikrodielektrometrische zerstérungsfreie Alterungsdiagnostik von PE-
und VPE-isolierten Mittelspannungskabeln; Dissertation Universitat Wuppertal, 1995

D.D. Nelson, A. Schiffman, D.J. Nesbitt, J.J. Orlando, J.B. Burkholder; H+O3 Fourier-
transform Infrared Emission and Laser Absorption Studies of OH (X?mt) Radical: An
Experimental Dipole Moment Function and state-to-state Einstein A coefficients; Jour-
nal of Chemical Physics, Vol. 93, No. 10, 1990, pp. 7003-7019

V. Der Houhanessian; Measurement and Analysis of Dielectric Response in Oil-Paper
Insulation Systems; PhD Thesis, ETH Ziirich, Switzerland, 1998

IEC 60093: Methods of Test for Volume Resistivity and Surface Resistivity of Solid Elec-
trical Insulating Materials; IEC Standard, 1980



152

Literaturverzeichnis

[63]

[64]

[65]

[66]

[67]

[68]

[69]

[70]

[71]

[72]

[73]

[74]

IEC 60247: Insulating Liquids — Measurement of Relative Permittivity, Dielectric Dissi-
pation Factor (tan 6) and D.C. Resistivity; IEC Standard, 2004

IEC 61620: Insulating Liquids — Determination of the Dielectric Dissipation Factor by
Measurement of the Conductance and Capacitance — Test Method; IEC Standard,
1998

S.M. Gubanski, J. Blennow, B. Holmgren, M. Koch, A. Kiichler, R. Kutzner, J. Lapworth,
D. Linhjell, S. Tenbohlen, P. Werelius; Dielectric Response Diagnoses for Transformer
Windings; CIGRE Technical Brochure 414, 2010

A. Klchler, F. Hullmandel, K. Béhm, N. Koch, P. Brupbacher, Ch. Krause; Das dielek-
trische Verhalten von Ol-Papier-Isolationen unter der Wirkung von Grenzflichen-,
Material- und Priifparametern; ETG-Fachtagung ,Grenzflachen in elektrischen Isolier-
systemen®, Hanau, 2005

J.-). Alff, V. Der Houhanessian, W. Zaengl, A. Kachler; A Novel, Compact Instrument
for the Measurement and Evaluation of Relaxation Currents Conceived for On-Site
Diagnosis of Electric Power Apparatus; IEEE International Symposium on Electrical
Insulation, Anaheim, CA, USA, 2000, pp. 161-167

IEC 60641-2: Pressboard and Presspaper for Electrical Purposes - Part 2: Methods of
Tests; IEC Standard, 2004

IEC 60641-3-1: Pressboard and Presspaper for Electrical Purposes - Part 3: Specifi-
cations for Individual Materials - Sheet 1: Requirements for Pressboard, Types B.0.1,
B.0.3,B.2.1,B.2.3,B.3.1,B.3.3,B.4.1, B.4.3, B.5.1, B.5.3 and B.6.1; IEC Standard, 2008

G. Kortlim, J. Vogel; Quantitative Auswertung von Papierchromatogrammen durch
Reflexionsmessungen; Angewandte Chemie, Vol. 71, Nr. 14, 1959, S. 451-455

F.M. Mirabella; Modern Techniques in Applied Molecular Spectroscopy; Wiley-Verlag,
New York, 1998

R. Gross, A. Marx; Festkérperphysik; Walter de Gruyter Verlag, Berlin, 2014

F. Schober, S. Harrer, A. Kiichler, F. Berger, M. Liebschner, Ch. Krause, W. Exner;
Conductivity of Pressboard for HVDC Insulation Systems; IJECES International Journal
of Electrical and Computer Engineering Systems, Vol. 4, No. 2, 2013, pp. 1-7

J. Blechschmidt (Hrsg.); Taschenbuch der Papiertechnik; Fachbuchverlag Leipzig im
Carl Hanser Verlag, Miinchen, 2010



Literaturverzeichnis 153

[75]

[76]

[77]

[78]

[79]

[80]

[81]

[82]

[83]

[84]

[85]

F. Schober, A. Kichler, W. Exner, Ch. Krause, M. Liebschner, F. Berger; Interaction of
Pressboard with Impregnating Fluids in HVDC Insulation Systems; |IEEE Electrical Insu-
lation Conference, Philadelphia, PA, USA, 2014, pp. 276-280

A. Kuchler, F. Hlillmandel, K. B6hm, C. Neumann, N. Koch, K. Loppach, Ch. Krause,
J.-). Alff; Condition Assessment of Aged Transformer Bushing Insulations; CIGRE
Session, Paris, France, 2006

F. Paschen; Ueber die zum Funkenibergang in Luft, Wasserstoff und Kohlensaure bei
verschiedenen Drucken erforderliche Potentialdifferenz; Annalen der Physik, Vol. 273,
Nr. 5, 1889, S. 69-96

F. Schober, A. Kichler, M. Liebschner, F. Berger, W. Exner, Ch. Krause, R. Fritsche,
R. Wimmer; Dielectric Behaviour of HVDC Insulating Materials, Polarization and
Conduction Processes in Mineral Oil and in Pressboard Impregnated with Different
Fluids; 19%™ International Symposium on High Voltage Engineering, Pilsen, Czech
Republic, 2015

Gj. Lala; Electrical Conductivity of Pressboard in HVDC Insulation Systems; Master-
Thesis Hochschule Wiirzburg-Schweinfurt, 2015

E. Takahashi, Y. Shirasaka, K. Okuyama; Analysis of an Anisotropic Nonlinear Electric
Field with a Discussion of Dielectric Tests for Converter Transformers and Smoothing
Reactors; IEEE Transactions on Power Delivery, Vol. 9, No. 3, 1994, pp. 1480-1486

IEC 60450: Measurement of the Average Viscometric Degree of Polymerization of
New and Aged Cellulosic Electrically Insulating Materials; IEC Standard, 2004

ISO 302: Pulps - Determination of Kappa Number; ISO Standard, 2004

F. Schober, A. Klichler, W. Exner, Ch. Krause, F. Berger; Influence of Board Density on
the Conductivity of Qil-Impregnated Pressboard for HVDC Insulation Systems; IEEE
Electrical Insulation Conference, Seattle, WA, USA, 2015, pp. 61-64

D.N.-S. Hon, W. Glasser; On Possible Chromophoric Structures in Wood And Pulps -
a Survey of the Present State of Knowledge; Polymer-Plastics Technology and Engi-
neering, Vol. 12, No. 2, 1979, pp. 159-179

F. Schober, S. Harrer, A. Kiichler, Ch. Krause, T. Wolfinger, W. Exner, F. Berger; Leit-
fahigkeit von Pressspan als diagnostische KenngroRe fiir HGU-Betriebsmittel; ETG
Fachtagung ,Diagnostik elektrischer Betriebsmittel”, Berlin, 2014



154

Literaturverzeichnis

(86]

(87]

(88]

(89]

[90]

[91]

[92]

[93]

[94]

[95]

[96]

[97]

V. Coropceanu, J. Cornil, D.A. da Silva Filho, Y. Olivier, R. Silbey, J.-L. Brédas; Charge
Transport in Organic Semiconductors; Chemical Reviews, Vol. 107, No. 4, 2007, pp.
926-952

J. Gierer; Chemical Aspects of Kraft Pulping; Wood Science and Technology, Vol. 14,
1980, pp. 241-266

L.B. Davin, N.G. Lewis; Lignin Primary Structures and Dirigent Sites; Current Opinion in
Biotechnology, Vol. 16, No. 4, 2005, pp. 407-415

S. Grimme; Gibt es spezielle nicht-kovalente n-ni-Stapelwechselwirkungen wirklich?;
Angewandte Chemie, Vol. 120, Nr. 18, 2008, S. 3478-3483

J. Kumirska, M. Czerwicka, Z. Kaczynski, A. Bychowska, K. Brzozowski, J. Théming,
P. Stepnowski; Application of Spectroscopic Methods for Structural Analysis of Chitin
and Chitosan; Marine Drugs, Vol. 8, No. 5, 2010, pp. 1567-1636

F. Schober, S. Harrer, A. Kiichler, Ch. Krause, F. Berger; Einfluss von Temperatur und
Ligningehalt auf die elektrische Leitfahigkeit von Pressspan als HGU-Isolierwerkstoff;
6. RCC-Fachtagung , Werkstoffe zur Anwendung in der el. Energietechnik unter den
besonderen Anforderungen der HGU“, Berlin, 2015, S. 268-273

H.W. Jensen, J. Legakis, J. Dorsey; Rendering of Wet Materials; Proceedings of the
10t Eurographics Workshop, Granada, Spain, 1999, pp. 273-282

S. Harrer; Elektrische Leitfahigkeit zellulosebasierter Isolierwerkstoffe fiir Hochspan-
nungsgleichstromanwendungen; Master-Thesis Universitat Wirzburg, 2014

D.E. Metzler, C.M. Metzler; Biochemistry, The Chemical Reactions of Living Cells;
Vol. 1, 2" edition, Academic Press, San Diego, CA, USA, 2001

S. Harrer, F. Schober, A. Kiichler, T.E.M. Staab, G. Sextl, W. Exner, Ch. Krause; Influence
of Water Content of Cellulosic Material on Dielectric Behaviour of HVDC Insulation;

19'™ International Symposium on High Voltage Engineering, Pilsen, Czech Republic,
2015

Z. Krasucki, H.F. Church, C.G. Garton; A New Explanation of Gas Evolution in Electri-
cally Stressed Oil-Impregnated Paper Insulation; Journal of The Electrochemical
Society, Vol. 107, No. 7, 1960, pp. 598-602

M.H. Zink; Zustandsbewertung betriebsgealterter Hochspannungstransformator-
durchfiihrungen mit Ol-Papier-Dielektrikum mittels dielektrischer Diagnose; Disser-
tation Technische Universitat Imenau, Universitatsverlag limenau, 2013



Literaturverzeichnis 155

[98] S. Baxter; Electrical Conduction of Textiles; Transactions of the Faraday Society,
Vol. 39, 1943, pp. 207-214

[99] P. Zukowski, T.N. Koltunowicz, K. Kierczynski, J. Subocz, M. Szrot, M. Gutten; Assess-
ment of Water Content in an Impregnated Pressboard based on DC Conductivity Mea-
surements. Theoretical Assumptions; IEEE Transactions on Dielectrics and Electrical
Insulation, Vol. 21, No. 3, 2014, pp. 1268-1275

[100] A. Krieg; Modellierung von Leitungsmechanismen im Pressspan fir HGU-Anwen-
dungen; Master-Thesis Hochschule Wiirzburg-Schweinfurt, 2015

[101] A. Kiichler; Ausbildung und Steuerung elektrischer Felder bei Gleichspannungsbean-
spruchung; 6. RCC-Fachtagung , Werkstoffe zur Anwendung in der el. Energietechnik
unter den besonderen Anforderungen der HGU*, Berlin, 2015, S. 12-50

[102] M.A. Lampert; Simplified Theory of Space-Charge-Limited Currents in an Insulator
with Traps; Physical Review, Vol. 103, No. 6, 1956, pp. 1648-1656

[103] R.M. Neagu, J.N. Marat-Mendes, E.R. Neagu; Electric Charge Transport Mechanism at
Medium Fields in Low-Density Polyethylene; International Conference on Solid Di-
electrics, Toulouse, France, 2004, pp. 25-28



