
Введение

Так называемые 0�3 композиты и полимерные
смеси с высокой диэлектрической проницаемостью
широко применяют в различных электрических
конструкциях и изоляционных системах. Под 0�3
композитами обычно понимают композиционные
диэлектрики, в которых размер частиц наполнителя
существенно меньше толщины образца [1]. Ранее
было показано [2–4], что применение наполнен�
ных полимерных диэлектриков с высокой диэлек�
трической проницаемостью позволяет значительно
повысить пробивное напряжение в изоляционных
системах в квазиоднородном электрическом поле
[2], время до пробоя высоковольтных кабелей с ко�
аксиальной системой электродов [3] и время до за�
рождения дендритов в резконеоднородном элек�
трическом поле [4]. Однако частотные спектры ди�
электрических потерь для 0�3 композитов и поли�
мерных смесей существенно изменяются при изме�
нении частоты и температуры. Поэтому, при разра�
ботке и производстве композиционных материалов
(КПМ) с заданными электрофизическими свой�
ствами необходимы исследования температурно�
частотных зависимостей действительной (ε') и мни�
мой (ε") составляющих комплексной диэлектриче�
ской проницаемости (ε *). Метод частотной диэлек�
трической спектроскопии может быть хорошим ин�
струментом для оценки областей применения но�
вых КПМ. Целью данной работы является исследо�
вание спектров диэлектрической релаксации поли�
мерных КПМ и смесей.

Экспериментальная техника и образцы

В качестве образцов были использованы КПМ с
высокой диэлектрической проницаемостью на ос�
нове синтетических резин, полиэтилена низкой
плотности (ПЭНП) и полимерных смесей на его ос�
нове. В качестве наполнителя в КПМ использовал�
ся мелкодисперсный порошок сегнетоэлектриче�
ской керамики цирконат�титанат свинца (ЦТС�19)
со средним размером сферических частиц ~1 мкм. 

Полимерные смеси, такие как: 88 об. %
ПЭНП+12 об. % хлорпарафина, 60 об. %
ПЭНП+20 об. % каучука СКН�26+20 об. % поли�
винилхлорида, 88 об. % ПЭНП+12 об. % хлорсуль�

фополиэтилена, а также наполненные КПМ на ос�
нове ПЭНП изготавливались методом экструзии.
Образцы формовались из гранул методом горячего
прессования в гидравлическом прессе при давле�
нии 10 МПа и температуре 160 °С в течение 20 мин
с последующим медленным охлаждением до ком�
натной температуры под давлением

Все 0�3 композиты на основе эластомерных ма�
триц изготавливались методом вальцевания. Поро�
шок керамики ЦТС�19 постепенно добавлялся в ма�
трицу при вальцевании. Объемное содержание на�
полнителя в матрице изменялось от 10 до 55 об. %.
Образцы изготавливали также методом горячего
прессования в гидравлическом прессе с нагреваемы�
ми плитами при давлении 10 МПа с последующей
вулканизацией при температуре 180 °С в течение
20 мин и медленным охлаждением под давлением.
Образцы представляли собой диски диаметром
100 мм. Толщина образцов на основе эластомерных и
полимерных матриц составляла 200±10 и 150±15 мкм,
соответственно. На обе поверхности образцов мето�
дом термического испарения в вакууме наносились
измерительный и потенциальный серебряные элек�
троды диаметром 25 и 40 мм, соответственно. 

Измерения ε' (или емкости С) и tgδ (или ε")
проводили на переменном напряжении промы�
шленной частоты 3 В с помощью измерительного
комплекса фирмы Solartron Analytical. Схема экс�
периментальной установки показана на рис. 1. Из�
мерения проводили в диапазоне частот от 10–2 до
106 Гц и температур от 20 до 70 °С. Во всем частот�
ном диапазоне выполнялось от 5 до 20 измерений
на декаду. При каждых экспериментальных усло�
виях было испытано не менее 5 образцов. 

Рис. 1. Схема экспериментальной установки: 1) амплитудно�
частотный анализатор Solartron 1260; 2) диэлектриче�
ский интерфейс Solartron 1296; 3) персональный ком�
пьютер со встроенной GPIB�картой; 4) испытательная
ячейка с образцом; 5) температурный контроллер
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Экспериментальные результаты и обсуждение

На рис. 2 приведены типичные частотные зави�
симости емкости С и tgδ для 0�3 композитов с вы�
сокой диэлектрической проницаемостью. Видно,
что максимум диэлектрических потерь для КПМ
на основе ПЭНП (рис. 2) наблюдается в области
высоких частот (104…106 Гц). Кроме того, при уве�
личении объемного содержания наполнителя в ма�
трице спектры диэлектрических потерь сильно из�
меняются, а максимум потерь смещается в область
более низких частот. Очевидно, что данные КПМ
могут быть использованы для применения в каче�
стве изоляционных материалов в низкочастотной
области спектра, т.к. при высоких частотах они
имеют максимальные потери при любых объемных
наполнениях от 10 до 50 об. %.

Рис. 2. Частотные зависимости емкости С и tgδ для компози�
ций на основе ПЭНП с различным содержанием на�
полнителя ЦТС�19 в матрице: а) 10; б) 30; в) 40 об. %

Аналогичная ситуация наблюдается для КПМ
на основе эластомеров (рис. 3) с той лишь разни�
цей, что частотная зависимость tgδ является более
сложной по сравнению с КПМ на основе ПЭНП.
Это обусловлено тем, что эластомерная матрица
является полярным диэлектриком, и взаимодей�
ствие между матрицей и частицами наполнителя
намного выше, чем для КПМ на основе ПЭНП.

а)

б)

Рис. 3. Частотные зависимости емкости С и tgδ для эласто�
мерных композиций с различным содержанием на�
полнителя ЦТС�19 в матрице: а) 40; б) 55 об. %

Релаксационный максимум потерь для КПМ на
основе эластомерной матрицы (рис. 3) наблюдает�
ся в диапазоне средних частот (103…105 Гц). Компо�
зиции на основе эластомерной матрицы, напол�
ненные ЦТС�19, не столь удачны, как КПМ на ос�
нове ПЭНП, поскольку они имеют нестабильные
свойства во всем исследованном диапазоне частот
и температур, несмотря на их высокую диэлектри�
ческую проницаемость.

Смещение максимума диэлектрических потерь
в область более низких частот с увеличением объе�
много содержания наполнителя в матрице может
быть обусловлено двумя процессами. 

Во�первых, повышением энергии взаимодей�
ствия между молекулами матрицы и сегнетоэлек�
трического наполнителя. Во�вторых, захватом сво�
бодных носителей заряда полем макродиполей,
формирующихся за счет спонтанной поляризации
в частицах наполнителя. 

Так как новые 0�3 композиты и смеси использо�
вались в качестве высоковольтной изоляции, в
частности, в высоковольтных кабелях, при их раз�
работке должны обязательно учитываться не толь�
ко частотные, но и температурные зависимости
комплексной диэлектрической проницаемости. 

На рис. 4 показаны температурно�частотные за�
висимости комплексной диэлектрической прони�
цаемости для полимерной смеси 88 об. %
ПЭНП+12 об. % хлорпарафина. Видно, что при
повышении температуры максимум диэлектриче�
ских потерь смещается в область высоких частот. 

Взаимосвязь между частотой f0, соответствую�
щей максимуму ε", и обратной температурой 1/Т
обычно используется для оценки энергии актива�
ции процесса релаксации Wi [5]. По эксперимен�
тальным данным, рис. 4, было оценено значение Wi
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хлорпарафина: Wi=0,834 эВ. Очевидно, что данная
полимерная смесь может быть использована в ка�
честве изоляционного материала с высокой диэ�
лектрической проницаемостью для высоковоль�
тных устройств, предназначенных для работы в
области высоких частот, поскольку в области низ�
ких частот она имеет повышенные диэлектриче�
ские потери во всем исследованном диапазоне ра�
бочих температур. 

Рис. 4. Температурно�частотные зависимости мнимой со�
ставляющей комплексной диэлектрической проница�
емости полимерной смеси 88 об. % ПЭНП+12 об. %
хлорпарафина

При разработке новых 0�3 композитов с задан�
ными свойствами представляла интерес оценка
значения эффективной диэлектрической проница�
емости КПМ в слабом электрическом поле с помо�
щью известных моделей таких, как Лихтенекера,
Максвелла�Гарнетта, Брюггемана и др. [6]. Было
установлено, что для исследованных КПМ форму�
ла Брюггемана [7] наиболее точно описывает экс�
периментальные данные и может быть использова�
на для оценки эффективной диэлектрической про�
ницаемости εeff 0�3 композитов:

где εf , εeff и εm – диэлектрические проницаемости
наполнителя, КПМ и матрицы, соответственно, и
φ– объемное содержание наполнителя в КПМ. Рас�
четные и экспериментальные значения εeff для КПМ
на основе ПЭНП приведены в таблице. Видно, что
разница между расчетными и экспериментальными
значениями не превышает 10 %, что вполне удовле�
творительно для инженерных расчетов.

Таблица. Расчетные и экспериментальные значения εeff 0�3
композитов на основе ПЭНП, наполненных ЦТС

В данной статье мы рассматриваем еще два ас�
пекта, очень важных с точки зрения практического
использования новых КПМ, а именно, перера�
спределение электрического поля внутри 0�3 ком�
позитов за счет образования локального поля Ло�

ренца на границе раздела матрица/наполнитель и
наличие диэлектрического гистерезиса в сильном
электрическом поле. 

Локальное поле Лоренца на границе раздела ма�
трица/наполнитель EL1 и электрическое поле вну�
три частицы наполнителя EL2 без учета дипольного
взаимодействия можно рассчитать по формулам [8]:

где E0 – напряженность внешнего электрического
поля. Например, локальное поле в полимерной ма�
трице на границе раздела матрица/наполнитель 0�3
композита на основе ПЭНП при наполнении 40
об. % увеличивается в 3 раза, а поле внутри частиц
наполнителя уменьшается в 45 раз по сравнению с
величиной внешнего поля E0. Это может приводить
к локальному пробою 0�3 композита в сильном
электрическом поле при более низких значениях
приложенного напряжения.

Еще одной важной особенностью поведения 
0�3 композитов с высокой диэлектрической про�
ницаемостью в сильном электрическом поле явля�
ется диэлектрический гистерезис в зависимостях ε'
и tgδ=f(Е). На рис. 5 показаны полевые зависимо�
сти ε' и tgδ для 0�3 композита на основе ПЭНП при
изменении напряжения промышленной частоты
50 Гц в прямом и обратном ходе. Техника экспери�
мента подробно описана в [9]. Хорошо видно, что
значения ε' и tgδ, измеренные в прямом и обратном
ходе, существенно отличаются друг от друга. Гисте�
резис значений ε' и tgδ для КПМ с наполнителем
из ЦТС�19 связан с наличием спонтанной поляри�
зации в материале наполнителя и ее “запаздывани�
ем” при изменении напряжения.

При разработке 0�3 композитов с высокой диэ�
лектрической проницаемостью с наполнителем из
активных диэлектриков для повышения надежно�
сти работы изоляционных конструкций необходи�
мо учитывать описанные выше эффекты сильного
поля: локальное усиление электрического поля на
границе раздела наполнитель/матрица и нелиней�
ное изменение электрофизических характеристик
КПМ в сильном электрическом поле.

Рис. 5. Полевые зависимости ε' и tgδ для 0�3 композитов на
основе ПЭНП с наполнением ЦТС 40 об. %, 20 °С
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Заключение

1. Исследованы температурно�частотные зависи�
мости комплексной диэлектрической проница�
емости полимерных 0�3 композитов и смесей.

2. Метод диэлектрической спектроскопии являет�
ся хорошим инструментом для неразрушающе�

го контроля состояния полимерных диэлектри�
ков в электрическом поле и оценки областей их
применения.

3. Эффекты сильного поля в полимерных 0�3 ком�
позитах (нелинейное изменение ε' и tgδ)
необходимо учитывать при разработке новых
КПМ с заданными свойствами.
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Введение

Известно, что процесс разрушения твердых ди�
электриков в резконеоднородном электрическом
поле имеет дискретный во времени характер и
включает додендритную (инкубационную) стадию,
стадию развития разрушения и предпробивную
стадию [1–5]. Предпробивная стадия завершается
формированием канала высокой проводимости,
замыкающего электроды, в результате чего проис�
ходит пробой диэлектрика. В [5–8] показано, что
этот процесс сопровождается скачкообразным из�
менением перепада температуры на поверхности
диэлектрика, который можно контролировать ди�
станционно, с помощью тепловизионных систем.
На инкубационной стадии старения перепад тем�
пературы остается постоянным вплоть до зарожде�
ния дендрита. В полимерных диэлектриках зарож�
дению дендрита предшествует появление так назы�

ваемой “области вырождения”, которая связывает�
ся с формированием микрополостей под действи�
ем различных факторов, таких как:

• эрозия материала под действием частичных
разрядов [9–12];

• разрушение молекул полимера в результате их
взаимодействия с инжектированными носите�
лями заряда [13, 14]; 

• образование субмикротрещин под действием
пондеромоторных сил [4, 15, 16];

• разрыв связей в молекулах полимера в результа�
те нарушения термофлуктуационного равнове�
сия [16–18].

Процесс формирования субмикротрещин, ми�
крополостей и каналов неполного пробоя должен
сопровождаться некоторым начальным уровнем ча�
стичных разрядов, вызывающих нагрев диэлектри�
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