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絶縁液体薄膜の導電特性
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Electrical Conduction of Insula ting Li司uidFilms 

Asao OHASHI 

To understand th巴 currentpeak phenomena appearing in conduction in dielectric liquid 

films， it is important to tak巴 intoaccount the formation of the diffuse layer at the interface 

between metal and the liquid 

τhe liguid always contains some free ions that are attracted by a metal. Some of them 

(usuaUy negative) wiII experience a stronger attraction， while an equivalent amount of positive 

ions wiII stay on the liquid side， and wiII give rise to electrical unbalance in liquid 

It is clearly shown by both experiments and num巴ricalanalyses that the unbalance in amount 

between positive and negative ions is the essential factor to explain the tansient current-voltage 

characteristics of dielectric liquid films 
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j由浸紙絶縁系は，油浸紙と導体の間および油浸紙間に

μmオーダの厚さの液層を有し， この液層の特性が泊浸

紙絶縁系の絶縁性能を左右すると言われている 11。そこで

筆者らは数 μmの厚さの絶縁液体薄膜の導電特性や誘

電特性について以前より調べており，その一部はすでに

報告した21九しかしそれらは不純物を含まない純粋な絶

縁油を試料に用いた場合のものであった。実用のi由浸紙

絶縁系では，その液層部分に不純物イオンが含まれてい

ることが予想されるので，今回不純物イオンを含む試料

について導電特性を調べたのでその結果をまとめて報告

する。

さて実験結果の解析からわかったことであるが，電極

間に存在する液層の厚さが μmのオーダになると液層

は電圧印加前にすでに帯電状態にあるということであ

る。 般に，金属と絶縁性液体とが接触すると，金属側

に負の，液体側に正の電荷が互いに相対峠した界面電気

二重層が形成されるので41液体側だけを見れば液体は正

に帯電していると言える。

電気二重層を形成する電荷は界面電荷と呼ばれ，空間

電荷とは区別される。しかし低導電率の液体では，液体

側の界面電荷は界面から μm~mm の範聞に分布して存

在しており，いわゆる拡散層を形成しているのでこの範

囲では空陽電荷として扱う必要がある。

以下に述べる実験結果すなわち絶縁液体薄膜の電圧一

電流特性はすべて液層に存在する過剰(過剰であること

が本質的に重要〕の正イオンをキャリヤとする空間電荷

制限伝導機構で説明できることを示す。

2.実験方法

図 Iに測定系の概略を示す。図中の記号Gは電源で，

矩形波および正弦波交流を発生し，必要に応じてそれぞ

れ電圧と周波数を変えることができるものである。 Cは

測定セノレで， 2枚のスライドガラスに電極金属として AI

を真空蒸着したあと重ね合せて平行平板コンデンサを構

成している。電極面積は 2x 2 mm2，ギャップ長は約10

μmである。このセノレには試料液体としてシリコーン油

(動粘性係数 1cStの poly-dimethylsiloxane)が満た

されている。シリコーン油にはイオン源として NaCIや

界面活性剤 AOTを10ppm程度混入した。 Rは電流検出

抵抗である。測定回路の時定数(CR)はlO-'s程度の値で

あるが， 10-'s以上の時間領域で導電々流を測定している

ので，回路の充電々流は無視することができる。 Rで検

出した電流波形は直流アンプAで増幅され， CRTIこえが

カサ1る。

図 1

N 
測定系

G 電源， C テストセノレ， R 検出抵抗

A 直流アンプ， CRT:波形記録装置
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3 計算手順

実験結果を理論と比較検討するために，電流波形の数

値解析を以下のような仮定と手順の下に行なった。すな

わち，可動イオンは l価の正イオンのみとし，その位置

Xにおける密度を n(x)，平均密度を n。とする。負イオン

は動かず，その密度は平均正イオン密度の α倍(0三五

庄三 1)とする。つまり (1)式で定義される庄は正と負の

イオンの数のアンバランスの程度を表わすパラメータで

ある。

度
一
度

密
一
密

ン
一
ン

オ
一
オ

イ
て
イ

負
一
正

均
一
均

平
一
平

d
 

さらにキャリヤ(今の場合正イオン〉は電極において完

全にブロックされると仮定する。また 次元モデノレで考

'-マ.z G o 

数値計算は，電極聞を微少区聞に等分 (50等分〕し

ある時刻における各ブロックの電界 E(x)と電荷密度 ρ

(討を次の Poissonの式を満足するように計算する。

δE(x)ρ(x) -aeno十en(x)
axε ε  

それをもとに次式から電流密度 J(討を計算する。

dn(x) 
J(x) = en(x)μE(x) -eD ~'d~'一

次に微少時間経過後の n(x)の変化を次式から計算する。

dn(x) dJ(x) e ~";，"'/ = - ~J ，'~/ (4) 
dt dx 

以上の計算手11演を繰り返すことにより外部回路に流れる

電流の時間変化が計算される。

なお， この数値計算を実行するにあたり，誤差を実用

上十分小さくすべく，電極間の刻み幅ムxに対して次式

が満足されるように時間の刻み幅 LHを設定した。

ムt<LlX/μE (5) 

上式は時間ムt内にイオンの動く距離がムxより小さけ

れば小さい程誤差が小さくなることを意味している。

計算に必要な定数として以下の数値を採用した。比誘

電率 ε8=2.5，正イオンの移動度μェ 4x lO-scm'fv.s，正

イオンの拡散係数D二 5X lO-'cm'fs，ギャップ長 1=5 

μm。

4 実験結果と計算結果の比較および検討

4.1 電圧極性反転時の過渡電流

絶縁物に直流電圧を印加し， しばらくしてから電圧の

極性を反転させると一般に図 2に示すような波形の電流

が流れる。すなわち電圧極性反転後の電流にピークが現

われる。ピーク時聞からキャリヤの移動度が推定できる

のでこのピーク現象は古くから研究されており， ピーク

発生機構については定性的に理解されている 5}6)。しかし

ν 

べ
図 2 電圧極性反転時の電圧，電流波形

v 印加電圧波形 i 電流波形
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(3) 図3 電圧極性反転後の電流波形の実測例

定量的には不明な点が残されている。すなわちこれまで

理論計算で得られた電流波形は実験で得られた電流波形

とは程遠いものであった。

さて図 3は，動粘性係数 1cStのシりコーンi由にイオ

ン源として NaCIを混入した試料の電圧極性反転後の電

流波形を示したものである。ギャップ長は J二 13.9μm，

印加電界は Vo/1ニ 12.8kVfcmである。 (a)はイオン密度

の小きい場合の電流波形であり， (b)は(a)よりイオン密度

が数倍大きい場合のものである。 (a)では電流はピークを

迎えた後単純に減衰しているが， (b)ではピーク後しばら

く減衰の遅い平担部が見られる。しかしピーク時間 tpは

共に等しくむと 3msであり， μニ l'/Votpよりイオン移

13 _ ~ 
Ylo=3x10 cYn v 

Vo=2 v 

。2 

図4 種々の aiこ対する電圧極性反転電流の計算例
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図5 種々lloに対する電流波形の計算例

(a) : a= 0の場合 (b) α= 1の場合

動度を求めると μ'"4 x 10-5cm'/v.sとなる。

図 4は種々の日に対する極性反転後の電流波形の計

算例である。ただし反転〔前)後の印加電圧は Vo=2 V， 

(電界にして Vo/l=4 kV/cm)であり，正イオン密度

llo二 3x 1013cm-3とした場合のものである。図からわか

るように，庄が小さくなる程，すなわち正イオンか過剰

になる程電流波形に明確なピークが現われる。

図 5(a)， (b)はそれぞれ a=0，および庄三 1の場合に

ついて，種々の n。における電流波形の計算結果て、ある。

図 5(a)の α=0の場合における llo::::20X 101'cm-3のカー

ブが実験例の図 3(a)のカーブに対応し llo二二60X 101' 

cm-3のカーフが同じく図 3(b)のカーブに対応している。

また図 5(b)からわかるように，aニ 1すなわち正負イオ

ン数が等しい場合はn。の大小にか Lわらず電流波形に

は明確なピークは現われない。

4.2 初期電圧印加時の過渡電流

試料液体中の正イオンと負イオンの数に大きなアンバ

ランスがある場合は，電圧の極性を反転しなくとも初期

電圧印加時において電流波形にピークが現われる。以下

にそのような場合の実験例と計算例を示す。

図6(a)に示す電圧を試料液体に印加したとき流れる電

流の波形を図 6(b)に示す。図 6(a)において，時刻 t与さ Oに

おいて印加する電圧 V。は10Vで一定であり， tく Oに印

加されている電圧 Vo'を 10， -2， -0.5， 0， 1，およ

(a) 

!(7.6 fi 

図 6 ステップ電圧印加時の電流波形の実演u例

(a) 印加電圧波形 (b)‘電流波形

び3Vと変えた。 Vo'=-10Vの場合の電流波形が通常

の電圧極性反転法による電流である。 V。三 Oの場合はも

はや電圧極性反転法とは言えないかも知れない。 V。ヒ 0

の場合がここで問題とする初期電圧印加時に相当する。

この場合でも電流波形に明らかにピークが認められる。

なおこの実験に用いた試料は，動粘性係数 1cStのシ

リコーン油にイオン源として陰イオン性界面活性剤

(AOT)を400ppm混入したものである。 AOTはシリコ

ーン油に溶けやすく，陰イオンは電極金属表面に吸着し，

陽イオンは『ノリコ←ンi由に残って過剰に存在するように

なると考えられる。

図 7は，種々の a に対する初期電圧印加時の電流波形

13 -3 
Ylo = 2 x 10 -c m 

Vo=2 v 

L一一一一一L一一一__j_一一一上一一一一上三o 1 234  
t (msec) 

図7 種々の a~こ対する電流波形の計算例
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図8 種々の iloに対する電流波形の計算例

。

の計算結果である。計算方法や定数の設定は電圧極性反

転法の計算の場合〔図4)と同様である。この図からわ

かるように出土 Oの場合，すなわち正負イオン数のアン

バランスが非常に大きい場合に電流波形にピ←クが現わ

れる。

そこで，iXニ Oに固定し，種々の iloに対して電流波形を

計算した結果が図 8の各曲線である。この図から， iloが小

さい場合は電流波形にピ クは現われないが，大きくな

るにつれて明確なピークが現われることがわかる。実験

例の図 6(b)の Vo'二 Oのカーフと計算例図 7の α=0の

カーブとはよく一致している。

4.3 極性反転時と初期電圧印加時の電流波形の比較

日 二 Oの場合について，電圧極性反転時と初期電圧印

加時の電流波形を比較すると図 9のようになる。 no=

50 X 1012cm-3とイオン密度が大きい場合は極性反転時，

初期電圧印加持共にピ クが見られる。このイオン密度

比極性反転時には電流波形のピーク後に平坦部が現わ

れる程十分大きいが，初期電圧印加時の電流波形に平坦

部をもたらす程には充分ではない。イオン密度が小さく

iloニ 5x 1012cm-3の場合は，極性反転時の電流波形にか

ろうじてピークが現われるものの，初期電圧印加時には

もはやピークは見られない。

X157」 no= 一一静岡乾
5r 5ぜい3 _ーー知期電圧印力日
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図 9 極性反転時と初期電圧印加時の電流波形の比較

以上のような両場合の電流波形の違いは，試料液体中

の過剰イオン数が同じでも，これによる空間電荷電界の

影響が異なることに起因している。

(a) 

図10 イオン分布と電界のモデノレ図

(a) 電圧極性反転直前

(b) 初期電圧印加直前

図10(a)，(b)はそれぞれ電圧極性反転直前および初期電

圧印加直前の空間電荷の偏在とそれによる電界の分布の

様子をモデノレ的に表わした図である。過剰電荷〔今の場

合，正イオン〕は， (a)では一方の電極前面に偏在してお

り， (b)では両電極前面に半分づっ別れて存在している。

したがって伝導に寄与するキャリヤの量は(a)の場合は(b)

の場合の 2倍となる。以上の考察から，空間電荷効果は

(a)の場合の方が(b)の場合より大きく，したがって電極間

の過剰イオン密度が同じなら(a)の場合すなわち電圧極性

反転時の方が(b)の場合(初期電圧印加時〕よりも電流波

形にピークが現われやすいことが理解できる。

4.4 交流電圧印加時の電流波形と tailo 

直流電圧を印加したときの電流波形にピークの現わ

れるような試料に正弦波形交流電圧を印加すれば，電流

は正弦波にならないて、あろう。したがってこのような試

料の誘電正接 tailoは電圧依存性を持つことが予想され

る。以下にこのことについて実験例と計算例を紹介する。

( a) 

30 Hz 

8 V 

(b) 

30 Hz 

17 V 

面積=総電街量
(c) 

に一今日号閉

l走行lC!プロッ7士"'!
jぃ3草耳問下、3期閉i

図11 正弦波交流電圧印加時の電流波形の実測例
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図11は，正弦波交流電圧を印加したとき流れる電流波

形の実測例である。試料は前述の実験(図 3の実測例)

に供したものと同じ試料である。図ll(a)は印加電圧が 8

V， (b)は17Vの場合で、共に周波数は30Hzである。 (c)は電

流に寄与するキャリヤの動きを説明するための図であ

る。すなわち，キャリヤ(今の場合，過剰の正イオン〕

は印加電圧の負の半サイクノレで一方の電極へ押しやられ

ており，続く正の半サイクノレが始まると同時に他方の電

極へと走行し始める。キャリヤが走行している期間電流

が流れる。走行速度は印加電圧に比例するので，印加電

圧が大きい程早く対向電極へ到達するので電流の流れて

いる期間は短いことになる。正の半サイタノレの後半で電

流が流れていないのはキャリヤが対向電極まで達してし

まってストップしているからである。以上が，図ll(a)と

(b)の電流波形の現われる物理的意味である。

次に，このような電圧ー電流特性を持つ試料の tano 

の電圧依存性の実測例を示し，それに定量的説明を与え

ることにする。

図12は同じ試料の tanoの電圧依存性を調べた実験結

果の例である。この図の最大の特徴は， tan oが電圧の上

昇とともに増大する低電圧領域と，逆に減少する高電圧

領域とがあることである。また両領域の境界となる電圧

は周波数が高くなる程高電圧側に移行する。

0.1 

0.01 

1.5 3 5 
電圧 (v)

図12 種々の周波数における tanoの電圧依存性の実測

例l

図13は種々の aに対する tanoの電圧依存性の数値

計算の結果である。計算方法はSternの方法によった九

ただし，ギャップ長 1=4μm，周波数 f=30Hz，μ=3X

1o-5cm'/v.s， no= 6 X 101'cm-3とした。この図から aが

Oに近くなる程，すなわち正イオンが過剰になる程実測

例とよく合致するようになることがわかる。そこで a=

LQ 
z 0.1 
~ 

f = 30 Hz 
l=4μm 

i N=6x10'え仰f.J

i )J = 3X1O5 crr和sec

0.01l 』自 1111L_l__l_l_ι ょ1 j j j L 

0.1 0.3 0.5 1 3 5 
電疋(v)

図13 種々の aに対する tanoの電圧依存性の計算例

0.1 

。目。1

Cメ=0

ムL..~ムLLl J
3 5 10 

電圧 (v)

図14 a=  0の場合の種々の周波数における tanoの電

圧依存性の計算例

0とした場合について，種々の周波数における tanoの

電圧依存性を計算したのが図14で‘ある。実験結果の図12

と非常によく一致していることがわかる。

ここで計算結果の物理的解釈をしておこう。高電圧領

域でtanoが電圧の上昇とともに減少する現象は Gar-

ten効果としてよく知られているへこの領域ではtano 

は次式に従うことが理論的に示されている。

一一一一一 3 
tan o∞no..j 2 1Cf Vーす (6) 

この高電圧領域では，印加電圧の半サイクノレの期間の途

中でキャ担ヤは電極聞を完走してしまい，次の半サイタ

ノレが始まるまでの時間対向電極に留まっている。印加電

圧が高くなる程留まっている期間は長くなり，したがっ

て電流が流れない期間も長くなり，したがってまた伝導

損失すなわち tanoは小さくなる。図11の電流波形の測

定例の写真はこの高電圧領域におけるものである。

一方，低電圧領域で tanoが電圧の上昇とともに増加

する機構は明らかではなかった。定性的には電圧の上昇

とともにキャリヤ密度が増加するからであると言われて

来Tこへもしそうなら高電圧領域でtanoは(6)式に従わな

くなり，実験結果とも一致しなし、。さらに筆者らの実験

条件で、は電圧の上昇に伴うキャリヤ密度の増加は見られ

なかった。このことは図11からわかる。すなわち図11の
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電流波形を半サイクノレにわたって積分した値が全キャリ

ヤの電荷であるが，印加電圧がちがっても積分値はほぼ

等しい値になるからである。

低電圧領域において tanoが電圧の上昇とともに増大

する現象は，試料中に正イオンが過剰に存在すると仮定

すれば説明することができる。すなわち，電極聞には正

キャリヤしか存在せずかっ印加電圧が非常に小さい場合

は，キャリヤは自分自身の作る空間電荷電界のため両電

極へ押しやられ，前述の図10(b)のような分布をする。逆

に外部電圧が非常に大きい場合は，キャ担ヤは自分自身

の作る電界の影響をあまり受けずに外部電界だけに支配

される分布をする。中程度の外部電圧では，電圧が高く

なるにつれて自分自身の作る空間電荷電界で両電極へ押

しやられていたキャリヤがパノレク中へ出て来るようにな

り，伝導に寄与するようになる。これはあたかも電圧の

上昇に伴って新たなキャリヤが発生したかに見える。そ

のために tanoは電圧の上昇とともに増大すると解釈で

きる。しかしキャリヤ数には限りがあり，この傾向はや

がて止り， tan oはある電圧でピークを迎え，やがて(6)式

で表わされる領域へ入ることになる。

5 まとめ

電極聞に存在する試料液体や池浸紙絶縁系における導

体と油浸紙あるいは油浸紙聞に存在する油層は常に電気

的に中性状態にあるとは限らない。油中に存在する正お

よび負イオンはその金属や紙に対する親和力の違いから

正または負イオンのどちらかが過剰になっている場合が

ある。正負イオン数のアンバランスの程度は油層の厚き

が薄い場合に顕著である。このような状況では，過剰イ

オンによる空間電荷効果として，電圧極性反転時や初期

電圧印加時の過渡電流波形にピ-{1が現われること，お

よび tano Iこ電圧依存性が現われることを実験と理論に

よって明らカ吋こした。

数値計算において，過剰キャザヤとして正イオンを選

んだが，これは流動帯電の実験から多くの液体が正に帯

電することに合せたもので9) 過剰キャリヤを負イオンと

しても一般性は失なわれない。

最後に，本研究は元名古屋大学助手工学博士下川博文

氏(現在幾徳工業大学助教授)に負うところ大であり，

ここに感謝の意を表します。
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