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研究成果の概要（和文）：直流電界下の絶縁材料内部をUltra Fast Chargeが通過する時にスパイク状パルス電
流が流れると考えられているが，その電荷の正体は不明である。本研究では，低密度ポリエチレンシートに注入
された各種キャリアの挙動を電流測定と空間電荷分布測定により観察し，スパイク電流を引き起こすキャリア源
の特定を目指した。電子や正負イオンがポリエチレン内に注入された時の電流と空間電荷分布を計測した。電子
成分が注入されるとスパイク発生頻度は増加するのに対し，正イオンの注入によりその頻度は低下した。

研究成果の概要（英文）：It is believed that a spike pulse current flows when Ultra Fast Charges 
passes through the inside of an insulating material under a DC electric field. However, the 
conduction mechanism of the fast charge is still not clear. In this study, we observe the behavior 
of various carriers injected into low-density polyethylene sheets by current measurements and space 
charge measurements to identify the carriers causing the spike current. The current and space charge
 distribution are measured when wether electrons or ions are injected into polyethylene. The 
frequency of spike increases when electrons are injected, whereas it decreases when positive ions 
are injected.

研究分野： 高電圧工学

キーワード： 空間電荷　Ultra Fast Charge　移動度　ポリエチレン　スパイク電流

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
Ultra Fast Chargeと呼ばれるような高速移動する電荷が存在すると考えられている一方で，ポリエチレン内部
には電界が高いのに動かない電荷群が存在することも知られている。これらの不思議な現象の機構を解明するこ
とで，絶縁材料における電気伝導の物理を正しく理解することが本研究の目的である。研究を通じて得られた知
見は，電力用高電圧ケーブルの材料設計や製造技術の進化につながるものと信じる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 固体誘電体中の高電界電気伝導機構は，金属や半導体におけるそれよりも複雑で，バンド理
論だけで説明することが難しい。固体誘電体の中でも高分子材料の場合は，結晶性を有する領
域と非晶質な領域が混在するため，特に複雑である。1980 年代までは， Time of Flight 法を用
いた光刺激過渡電流測定によるキャリア移動度測定や，熱刺激電流測定によるトラップ深さの
評価などが盛んに行われ，長い年月をかけてこの分野の学術が発展してきた。1990 年代から
2000 年代に入ってからは，パルス静電応力法(PEA 法)を用いて固体誘電体中の空間電荷の分布
を直接観察する研究が盛んに行われるようになり， 10-13 m2V-1s-1の桁よりも低い移動度を有す
る低速度の空間電荷の存在が数多く確認されてきた。さらにその発生条件や不純物キャリアの
影響も明らかにされている。さらに 2010 年代には，通常よりも３桁以上大きな速度で高分子
中を移動する Ultra-Fast Charge と呼ばれる空間電荷の存在と，それに対応していると思われ
るスパイク状パルス電流に注目が集まってきた。我々も直流高電界下の低密度ポリエチレンに
おいてスパイク状のパルス電流が間欠的に直流成分に重畳されていることを確認するとともに，
その発生頻度が酸化防止剤の添加により抑制されることを確認している。しかし残念ながら電
流測定と同時に空間電荷を観測することによって，スパイク電流が現れる瞬間の空間電荷挙動
を実験的に調べた例は見当たらない。 
 
２．研究の目的 
 「スパイク電流が検出される時，どのくらいの量の電荷がどのくらいのスピードで動いてい
るのか。」「Ultra-Fast Charge はどこをどうやって移動しているのか。」「早い電荷と遅い電荷
の違いは何なのか。」これらの学術的問いが，本研究の核心である。いくつかの研究グループが，
Ultra-Fast Charge の伝導機構の解釈にソリトン伝導の概念を適用している。しかしソリトン
伝導であることを特に支持するような実験事実は得られていないのが現状である。 

2010 年以降，Ultra-Fast Charge が注目されるその一方で，電界が高くなればなるほど動き
難くなる電荷群が存在していることにも注目が集まってきた。これらの不思議な現象の機構を
解明することで，高分子絶縁材料における電気伝導の物理を正しく理解することが本研究の目
的である。 
 
３．研究の方法 
 先にも述べたように，高分子材料の移動度測定には Time of Flight 法が古くから用いられて
きた。最近では，Charge chromatography と称する方法を用いて外部電界により注入された空
間電荷の過渡的な動きを観察することによる移動度評価もなされている。一般的なパルス静電
応力法の場合，一定の直流電界下における空間電荷の動きを観察する。これに対し，Charge 
chromatography では直流電圧に励起パルス電圧を重畳することで，試料内部にマーカーとな
るキャリア塊を強制的に注入し，その後の塊の動きを追跡する点に特徴がある。この方法は良
い方法であるものの，注入される空間電荷の種類（電子成分，イオン成分）を制御できない点
に解決すべき課題が残っている。Ultra-Fast Charge のキャリア種は何か，逆に動きの遅い電
荷の主成分は何かについて議論するためには，注入される電荷に選択性を持たせる必要がある。
今回我々は，この問題を解決するための手法として，針，メッシュおよび平板よりなる三電極
型電荷注入装置を製作
し，その有効性を検証す
るところから始めた。 
 三電極型電荷注入装置
の断面構造を図１に示
す。アルミニウム製の接
地平板電極と銅メッシュ
（#50）製のスクリーン
電極との間に厚さ 150µm
のポリオレフィン系シー
ト試料が挟まれている。
シートは低密度ポリエチ
レ ン （ 住 友 化 学 工 業
（ 株 ）， ス ミ カ セ ン
G201）とエチレン-エチ
ルアクリレーと共重合樹
脂（（株）ENEOSNUC, 
DPDJ6182）を任意の比
率でブレンドし，その混

 
図１ 三電極型電荷注入装置の断面構造 



 

 

和物を加熱プレス成形することにより得られた。ブレンド比率を調整することにより，高分子
内の極性基含有率を任意の値に設定することができる。 
図１中のスクリーン電極の電位 Vsは常に一定である。スクリーン対平板電極の中心軸上には，
距離を隔てて針電極が備えられている。電解研磨により先端曲率半径が 10 µm に調整された木
綿針を，その先端からスクリーン電極までの距離が 10 mm となるように上部に固定した。針電
極の電位 Vnを Vsよりも高くしておけば，両者の電位差|𝑉! − 𝑉"|の大きさに応じて針先でコロナ
が発生する。コロナ放電により気中に放出された電荷群は電界に沿って移動し，さらにそれら
の一部はスクリーンの間隙を通り抜け，ポリエチレンが挟まれている高電界領域へと移動する。
予備実験において，針先から供給される電荷のうち 9 割程度はスクリーンに吸収されるものの，
残りの約１割の電荷がスクリーンを通過することを確認している。 
一般に，金属と高分子が理想状態で接触している場合，金属から高分子に電荷が移動するた

めには，金属のフェルミ準位と誘電体の伝導帯とのエネルギーギャップに起因する電位障壁が
形成されるため，空間電荷が界面を通過するには障壁を越えるだけのエネルギーが必要である。
一方，気中（真空準位）に放出された電子やイオンから高分子をみた場合，表面には電位障壁
が存在しないのでバルク内への侵入が比較的容易である。すなわち図１のアクリル製チャンバ
内の雰囲気を大気圧空気のまま，もしくは大気圧窒素に置換した状態のもとで|𝑉! − 𝑉"|の値を
大きくすることにより，特定の電荷担体を高分子内へ注入することができる。本研究では，下
部平板電極の中心導体部に微小電流計を接続し，電荷注入時のスパイク電流発生頻度を評価し
た。さらに微小電流計ではなく厚さ 9μm の圧電素子を中心導体背後に密着させ，スクリーン
電極に幅 5ns 高さ 500V のパルス電圧を重畳することにより，空間電荷分布も計測した。空間
電荷分布測定時には，スクリーン電極上部の押しバネを用いてシートを平板電極に押し付ける
ことで音響的整合を得た。|𝑉! − 𝑉"|の値を一定にしたままで，スクリーン越しに空間電荷を常
時注入した状態で，定常電流と空間電荷分布を計測した。スパイク電流の原因となり得るキャ
リア種の形成に対する雰囲気の影響を調べると共に，シートの極性基含有率がスパイク電流発
生頻度に及ぼす影響についても調べた。 
 
４．研究成果 
<4.1>  雰囲気の影響 
大気圧空気中もしくは窒素ガス中における，正極性もしくは負極性での定常電流密度と印加

電界 𝑉" 𝑑⁄  との関係を図２(a)(b)(c)(d)に示す。ここで用いた試料は，低密度ポリエチレン単
体シートなので，ポリマー中に極性基はほとんど含まれていない。図中のパラメータ|𝑉! − 𝑉"|
は，スクリーン電極-針電極
間の電位差を表している。
この数値が大きいほど針先
からの電荷放出量が増え
る。(a)の空気中正針の場
合，針先で形成される電荷
の主成分は窒素正イオンで
ある。 |𝑉! − 𝑉"|の上昇に伴
い，定常電流値が上昇して
いることがわかる。ただ
し，その上昇率は比較的小
さく，窒素正イオンの注入
によって桁違いに電流が増
えるほどではない。(c)の窒
素ガス中正針においても，
窒素正イオンが針先近傍で
形成される。したがって電
荷放出量の増加に伴う電流
増加の傾向は(a)のそれとお
よそ同じである。ただし，
電流の絶対値においては，
(a)よりも(c)の方が小さい
傾向にある。(b)の空気中負
極性の場合，針先で形成さ
れる電荷の主成分は酸素負
イオンである。 |𝑉! − 𝑉"|の
上昇に伴う，電流値の上昇
率は(a)や(c)と大差ない。
ここで注目すべきは，(d)の
窒素ガス中負極性における 
|𝑉! − 𝑉"|の上昇に伴う電流

 

 
図２ 印加電界と電流密度の関係 



 

 

値の上昇率は他よりも
著しく大きい点であ
る。窒素ガス中におけ
る，電子の付着係数は
極めて小さいので，
(d)の条件下では，シ
ート内に注入される空
間電荷は電子成分が主
であるとみなされる。
以上の結果は，電子伝
導におけるキャリア移
動度は，イオン伝導に
おけるそれの数倍以上
になることを示唆して
いる。しかし，Ultra-
Fast Charge の移動度
は，通常の空間電荷よ
りも３桁以上大きいと
されていることを考慮
すると，図２における
電流増だけで Ultra-
Fast Charge の伝導機
構を説明するのは困難
である。 
図２(a)(b)(c)(d)と
全く同じ条件下におけ
る，スパイク電流発生
頻度と印加電界との関係を図３(a)(b)(c)(d)に示す。ここで注目すべきは，|𝑉! − 𝑉"|の上昇と
共に，スパイク電流発生頻度が上昇するのは(d)の窒素中負極性だけであるという事実である。 
(a)と(c)の正極性におけるスパイク発生頻度は，むしろ上昇するどころか，|𝑉! − 𝑉"|の上昇と
共に下降している。すなわち，スクリーン電極側から注入された窒素正イオンもしくは窒素イ
オンと高分子間での電荷授受によりバルク内に蓄積された正孔の移動度は小さいため，これら
の多くは高速で移動することなく内部に蓄積し，その結果としてシート内部の電界分布が歪ん
だ状態で定常状態に落ちついていると思われる。 
 空気中もしくは窒素ガス中で，|𝑉! − 𝑉"| = 3	kVの電位差で正針もしくは負針から空間電荷を
注入している状態で
の空間電荷分布を図
４ (a)(b)(c)(d)に示
す。全てにおいて注
意すべきは，シート
上部に接するスクリ
ーン電極が銅メッシ
ュ製なので，この界
面における音響イン
ピーダンスの整合が
不十分である点であ
る。すなわちスクリ
ーン電極近傍の電荷
密度の大きさは正確
性に欠けている。し
たがって本実験にお
いては，シート内部
の電荷蓄積状態にの
み注目して考える。
(a)(b)(c)において，
シート内部には，ス
クリーン電極側から
の単極性電荷注入に
よる空間電荷が蓄積
されているのがわか
る。正極性の場合，
(a)の空気中にせよ

 

 
図３ 印加電界とスパイク電流発生頻度との関係 

 

 
図４ |𝑉! − 𝑉"| = 3	kV における空間電荷分布 



 

 

(c)の窒素中にせよ，内部
の空間電荷の正体は窒素の
正イオンであるか，もしく
は正イオンと高分子との間
での電荷の授受により形成
された正孔であると思われ
る。(a)と(c)との間で分布
の形が異なるのは興味深い
事実であるが，違いの原因
については今のところ不明
である。一方で負極性の場
合，(b)の空気中ではバル
ク全体にわたって酸素負イ
オンに起因する空間電荷群
が蓄積されているのに対
し，(d)の窒素中ではバル
ク内の空間電荷密度が極め
て小さいことがわかる。こ
の事実は，(d)における伝
導電流の値が他よりも桁違
いに大きく，かつスパイク
電流の発生頻度も他より大きいという実験事実とよく対応している。 
 
<4.2> 極性基含有率の影響 
 図５(a)と図５(b)は，空気中もしくは窒素ガス中で，|𝑉! − 𝑉"| = 3	kVの電位差で負電荷を注
入している状態での印加電界と定常電流値との関係について，試料の極性基（アクリル酸エチ
ル）含有率をパラメータとしてプロットしたグラフである。パラメータ中の EA0%の表記は，
アクリル酸エチル含有率 0%，すなわち低密度ポリエチレン単体試料を意味する。高分子中の極
性基含有率の上昇とともに，電流密度が大きく上昇していることがわかる。極性基の存在が電
流上昇に寄与するのは，正極性でも観測された。正極性における定常電流の大きさは，負極性
のそれよりも一桁程度小さいことを確認している。 
 窒素ガス中もしくは空気中で，|𝑉! − 𝑉"| = 3	kVの電位差で負電荷を注入している状態での印
加電界とスパイク電流発生頻度との関係について，極性基含有率をパラメータとしてプロット
したグラフを，図６(a)および図６(b)に示す。まず，図６(a)(b)の縦軸のスケールが,図３のそ
れとは全く違う点に注意が必要である。極性基を含まない低密度ポリエチレンの場合には，ス
パイク電流発生頻度は１秒あたり数回程度であったのに対し，高分子の側鎖にアクリル酸エチ
ルが形成されると，スパイク発生頻度が桁違いに上昇することがわかる。定常電流値の場合，
図５(a)と図５(b)に示したように，空気中と窒素中との間で明瞭な差は認められなかった。と
ころがスパイク発生頻度に関しては，空気中よりも窒素中の方が３倍から５倍程度大きいこと
がわかる。正極性においても同様の評価をしている。窒素中正極性および空気中正極性におけ
るスパイク発生頻度は，図６(b)の窒素中負極性でのそれと比べて，かなり小さいことを確認し
ている。以上の結果から，スパイク電流が発生するためには，キャリア源としての電子が注入
されること，さらにホッピングサイトとしての役割を果たす極性基がバルク中に点在すること，
この２条件を満足する必要があると考えられる。 
 以上の研究成果から，スパイク電流が高頻度で引き起こされるための必要条件がわかってき
た。今後は定常的に電荷を注入するのではなく，パルス的に針先から電荷を注入した後の，電
流と空間電荷分布の過渡的変化について調べる予定である。 
 
 

 

図５ 印加電界と電流密度の関係（負極性のみ） 
 
 

 
図６ 印加電界とスパイク電流発生頻度との関係（負極性のみ） 
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