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Проведено численное моделирование электрического пробоя монокристаллов перхлората аммония в дина-

мическом режиме. Решена система дифференциальных уравнений, описывающая процессы в эквивалентной

схеме генератора импульсных напряжений совместно с кинетическим уравнением ударного размножения

электронов и уравнением теплового баланса. Рассчитаны зависимости электрической прочности перхлората

аммония в динамическом режиме от межэлектродного расстояния и длительности переднего фронта импуль-

са высокого напряжения. Результаты расчетов удовлетворительно согласуются с имеющимся экспериментом
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Введение

В последние десять лет появилось значительное число

работ по исследованию закономерностей электрического

пробоя полимерных диэлектрических пленок и энерге-

тических материалов [1–8]. Актуальность работ [1–5]
обусловлена тем, что диэлектрические пленки применя-

ются, например, в импульсных высоковольтных конден-

саторах, а диэлектрические эластомеры — в электроме-

ханических преобразователях. В работах [1–3] показано,
что экспериментальные данные по электрической проч-

ности полимеров можно объяснить, используя ионизаци-

онный механизм пробоя диэлектриков, не связанный с

развитием в них ударной ионизации. В работах [1,5] рас-
сматривается влияние скорости нарастания напряжения

на образцах на их электрическую прочность. Изучение

электрической прочности энергетических материалов

вызвано необходимостью решения проблем безопасно-

сти при их производстве и транспортировке в связи с

возможностью их электризации, а также применением

их в искровых электродетонаторах [6–8]. В [8] рассмот-
рено влияние наноразмерных добавок на инициирование

энергетических материалов высоковольтным электриче-

ским разрядом. Предложена модель пробоя, в основе

которой лежит образование бесконечного перколяцион-

ного кластера из наночастиц.

Перхлорат аммония (ПХА) является ионным ди-

электриком (NH+
4 ClO

−

4 ) с протонной проводимостью и

шириной запрещенной зоны порядка 6.06 eV [9]. При-

меняется ПХА в качестве окислительного компонента

смесевых ракетных видах твердого топлива в связи с

большим содержанием кислорода [10].

Влияние электрического поля на термическое разло-

жение и электрический пробой ПХА рассмотрено в ра-

ботах [11–18]. В [11–13] показано, что постоянное и им-

пульсное электрические поля уменьшают индукционный

период термического разложения ПХА. В [14–16] пред-
ставлены экспериментальные результаты по электри-

ческому пробою поликристаллических таблеток ПХА.

Электрическая прочность ПХА зависит от плотности

таблеток, межэлектродного расстояния, длительности

переднего фронта импульса высокого напряжения τ ,

а также от дозы D предварительного γ-облучения.

Зависимости напряжения пробоя при разных толщинах

таблеток от τ имеют вид кривых с минимумами. Для

таблеток ПХА при дозе предварительного γ-облучения

D = 315 kGy минимум пропадает. Электрический про-

бой необлученных и облученных таблеток ПХА проис-

ходит в воздушных порах.

В работах [17,18] представлены экспериментальные

результаты по электрическому пробою монокристаллов

ПХА импульсами высокого напряжения. Электрический

пробой ПХА происходил в динамическом режиме на

переднем фронте импульса высокого напряжения, т. е.

в режиме перенапряжения. Осциллограмма напряжения

на образце имела плавный подъем и резкий спад в

случае электрического пробоя ПХА. За напряжение

электрического пробоя образца полагалась напряжение

в максимуме кривой. Естественно, в максимуме кривой

производная dU/dt = 0. В случае электрического про-

боя ПХА в образце проскакивала электрическая искра.

В [17,18] показано, что электрическая прочность ПХА

в динамическом режиме зависит от межэлектродного

расстояния L и длительности переднего фронта импуль-
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са высокого напряжения τ . Зависимость электрической

прочности от τ равносильна зависимости от обратной

величины скорости подъема напряжения на образце.

Целью настоящей работы является численное модели-

рование электрического пробоя монокристаллов ПХА в

динамическом режиме от межэлектродного расстояния

и длительности переднего фронта импульса высокого

напряжения с использованием ударного механизма раз-

множения электронов.

Постановка задачи

На рис. 1 представлена эквивалентная схема генера-

тора импульса высокого напряжения. На основе законов

Кирхгофа для токов в узле и напряжений в электри-

ческих контурах запишем дифференциальные уравнения

для напряжений на конденсаторах

dUG

dt
= −

UG −UC

τG
, (1)

dUC

dt
=

UG −UC

τ
−

UC

(r + Rl)C
. (2)

Здесь приняты следующие обозначения: CG — нако-

пительная емкость генератора импульсного напряже-

ния; UG — напряжение на накопительной емкости;

τG = RCG — характерное время разряда накопительной

емкости; C, R — емкость и сопротивление формиро-

вателя переднего фронта импульса напряжения дли-

тельностью τ = RC; UC — напряжение на емкости C;

Rl — сопротивление, ограничивающее ток в цепи при

электрическом пробое ПХА; r — сопротивление моно-

кристалла ПХА.

Емкости и сопротивления эквивалентной электри-

ческой схемы (рис. 1) имеют следующие значения:

CG = 250 nF, R = 330� и Rl = 150�. Емкость C при

численном решении уравнений (1), (2) варьировалась

от 1.2 до 29 nF.

Система уравнений (1), (2) дополняется кинетическим
уравнением для электронов и уравнением теплового

баланса
dn
dt

= G0 + ανdn − kr n2
−

νdn
L

, (3)

cρ
dT
dt

= σE2 + Q, (4)

где n — концентрация электронов; α — коэффици-

ент ударной ионизации электронов; k — константа

U
G

U

CG

U
CC r

RlR
i1 i3

i2

Рис. 1. Эквивалентная схема генератора.

рекомбинации электронов с дырками; νd — дрейфовая

скорость электронов; T — температура образца; ρ и c —

плотность и удельная теплоемкость ПХА; Q — удельная

скорость тепловыделения при разложении ПХА; σ —

электронная удельная проводимость образца.

Кинетическое уравнение (3) для электронов включает

в себя процессы ударного размножения электронов и их

гибель вследствие рекомбинации с дырками и выноса

из диэлектрика [19]. Естественно, в данной наиболее

простой записи уравнения (3) не учитывается образо-

вание объемного заряда, а также захвата электронов

на примесные центры [19], например, образованные

протонами. Да это и невозможно сделать корректно, так

как ПХА — практически не исследованное соединение

с точки зрения физики полупроводников, как например,

классические полупроводники германий или кремний.

В уравнение (3) включено дополнительное слагаемое —

генерационный член G0. Это слагаемое учитывает об-

разование первичных электронов в объеме диэлектрика

вследствие фоновой генерации или экзоэлектронной

эмиссии из электродов [20]. Кроме того, под G0 можно

понимать скорость опустошения ловушек в электриче-

ском поле вследствие эффекта Френкеля [21]. Если не

учитывать в уравнении (3) слагаемое G0, то ударное раз-

множение электронов не происходит вследствие выноса

начальных электронов из объема диэлектрика. Расчеты

проводились при G0 = 103 cm−3s−1.

Дрейфовая скорость и электронная проводимость об-

разца определяются выражениями

νd = µE, σ = qµn,

где µ — подвижность электронов; E = U/L — напря-

женность электрического поля а образце ПХА; q —

элементарный заряд. Расчеты проводились при подвиж-

ности электронов µ = 0.2 cm2/(V · s). Значение подвиж-

ности электронов подбиралось таким образом, чтобы как

можно лучше описать экспериментальные результаты по

зависимости электрической прочности монокристаллов

ПХА от межэлектродного расстояния [17]. Вкладом

дырок в ударное размножение и проводимость прене-

брегли, так как подвижность дырок в ионных кристаллах

значительно меньше подвижности электронов.

Напряжение на образце ПХА вычислялось по форму-

ле

U = UC
r

r + Rl
. (5)

Сопротивление образца рассчитывалось по формуле

r =
L

S(σ + σ0)
,

где S = πd2/4 — площадь электрода; σ0 —

протонная удельная проводимость образца, равная

∼ 10−14 (� · cm)−1 при T = 300K [9]; d = 0.7mm —

диаметр электродов [17].
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Коэффициент ударной ионизации электронов вычис-

лялся по выражению [18]:

α = 2 · 104 exp

[

−

(

8.4 · 106

E

)0.4
]

, cm−1.

Константа рекомбинации электронов kr в ПХА пола-

галась порядка 10−11 cm3/s. Константа kr такого порядка

измерена, например, в ионном кристалле AgBr [22].
Для ПХА плотность монокристалла ρ =

= 1.95 · 103 kg/m3 [9], удельная теплоемкость

c = 660.0 + 1.72 · T J/(kg · K) [23]. Скорость

тепловыделения

Q =
ρQmZ

M
exp

(

−
Ea

RT

)

,

где Qm = 171.24 kJ/mol — тепловой эффект

реакции термического разложения ПХА [24];
M = 117.45 · 10−3 kg/mol — молярная масса ПХА;

Z = 108 s−1 — частотный фактор; Ea = 125.6 kJ/mol —

энергия активации реакции термического разложения

ПХА. Кинетические параметры для Z и Ea взяты из [24]
для температурного интервала 468−553K.

Система дифференциальных уравнений (1)−(4) имеет
следующие начальные условия:

UG(0) = 10 kV, UC(0) = 0, n(0) = 1 cm−3, T (0) = 330K.

(6)

Определим функциональную зависимость напряже-

ния U на образце при t < t∗, где t∗ — динамическое

время задержки электрического пробоя диэлектрика.

Положим, что r = ∞. Тогда уравнение (2) примет вид

dUC

dt
=

UG −UC

τ
. (7)

Решая систему дифференциальных уравнений (1) и (7),
получим выражения для напряжений на емкостях CG

и C :

UG(t) = UG(0)

[

τ0

τ
+

(

1−
τ0

τ

)

exp

(

−
t
τ0

)

]

, (8)

UC(t) = UG(0)
τ0

τ

[

1− exp

(

−
t
τ0

)]

, (9)

где

τ0 =
τGτ

τG + τ
=

CG

CG + C
τ .

Учитывая, что CG ≫ C и r = ∞, окончательно получим

зависимость напряжения на образце и емкости C от

времени и крутизны переднего фронта импульса

U(t) = UC(t) = UG(0)

[

1− exp

(

−
t
τ

)]

. (10)

Таким образом, крутизна переднего фронта импульса

напряжения зависит только от емкости C . Выраже-

ние (10) совпадает с выражением для зависимости

переднего фронта напряжения от времени, приведенного

в работе [1].

0 1 2 3 4

U
,

k
V

0

6

3

9

2

1

t, sm

t*

U*

Рис. 2. Зависимость напряжения на образце ПХА от времени

при τ = 1.5 µs и L = 0.01 (1), 0.03 cm (2) (расчет).

Результаты численных расчетов
и их обсуждение

Система обыкновенных дифференциальных уравнений

(1)−(4) с начальными условиями (6) решалась числен-

но методом Рунге–Кутта 4-го порядка точности [25]
совместно с уравнением (5). Некоторые результаты

численного моделирования электрического пробоя мо-

нокристаллов ПХА в динамическом режиме приведены

на рис. 2–5.
На рис. 2 приведены расчетные кривые зависимо-

сти напряжения U на образце ПХА от времени при

длительности переднего фронта импульса высокого на-

пряжения τ = 1.5µs и межэлектродных расстояниях

L = 0.01 (1) и 0.03 cm (2). За напряжение пробоя

при численном решении системы уравнений (1)–(4)
принималось напряжение U∗ в точке изменения знака

производной dU/dt, т. е. в точке U = U∗производная

dU/dt = 0 (рис. 2, кривая 1) [1,19]. Для кривой 1

(L = 0.01 cm) напряжение пробоя U∗ ≈ 5.25 kV, а ди-

намическое время задержки электрического пробоя

t∗ = 1.137µs. Сопротивление образца ПХА в данный

момент времени равно r∗ ≈ 24.2 k�, а ток через образец

i∗3 ≈ 0.217A (рис. 3). Расчеты показали, что ток i3 за

время 1t = 0.137µs вследствие ударного (цепного) раз-

множения возрос на пять порядков. Это говорит о том,

что время развития электрического пробоя при ударной

ионизации значительно меньше динамического времени

задержки электрического пробоя. Концентрация элек-

тронов в момент пробоя n(t∗) = 3.36 · 1015 cm−3. Ско-

рости ударного размножения, рекомбинации и выноса

электронов из объема в момент пробоя соответственно

равны

ανdn = 0.34 · 1024 cm−3s−1, kr n2 = 0.11 · 1021 cm−1s−1,

νdn
L

= 0.35 · 10234 cm−3s−1.

Из сравнения данных скоростей видно, что основным

каналом гибели электронов является их вынос из объема

образца, а не рекомбинация.
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Рис. 3. Зависимости токов i1 (1), i2(2) и i3 (3) от времени

в эквивалентной схеме генератора импульсного напряжения

при τ = 1.5 µs и L = 0.01 cm.

Учитывая неравенство r∗ ≫ Rl , из выражения (5)
имеем, что U∗ ≈ UC в момент пробоя. Расчеты показали,

что UC(t∗) ≈ 5.28 kV. Значение U∗ можно оценить и по

формуле (10). Так, при t∗ = 1.137 и τ = 1.5µs из (10)
имеем U∗ ≈ 5.31 kV, т. е. немного завышенное значение

для напряжения пробоя.

Электрические токи в эквивалентной схеме вычисля-

лись по формулам

i1 =
UG −UC

R
, i2 =

UG −UC

R
−

UC

r + Rl
, i3 = i1 − i2.

(11)
Результаты расчетов токов изображены на рис. 3. Как

видно из рис. 3, до начала развития электрического

пробоя ток i1 ≈ i2, а ток i3 ≈ 0. После электрического

пробоя ток i2 меняет свое направление, т. е. емкость C
начинает разряжаться. Это приводит к появлению мак-

симума на зависимости UC(t) при t = 1.205µs. Напряже-

ние на емкости в максимуме UC = 5.41 kV. Производная

в данный момент времени

dUC

dt
=

UG −UC

τ
−

UC

(r + Rl)C
= 0.

Из данного выражения имеем, что i1 = i3, i2 = 0. При-

чем ток i1 имеет минимум (рис. 3, кривая 1). Воз-

растание тока i1 после минимума вызвано разрядом

емкости C через сопротивления Rl и r .
Спад напряжения на образце после электрического

пробоя происходит вследствие уменьшения сопротивле-

ния образца. Как показали расчеты, изменением тем-

пературы ПХА к моменту пробоя можно пренебречь.

Температура резко начинает возрастать после электри-

ческого пробоя. Например, к моменту времени t = 1.5µs

температура образца увеличивается примерно на 150.0K

вследствие джоулева разогрева, концентрация электро-

нов n ≈ 7.31 · 1017 и ток через образец i3 ≈ 19.4A.

Вклад экзотермической реакции разложения ПХА в

повышение температуры образца к данному моменту

времени незначителен.

В настоящее время общепринятым является протон-

ный механизм термического разложения ПХА [9]. Элек-
тронный механизм [26], согласно которому первичным

элементарным актом разложения ПХА является переход

электрона от аниона к катиону

NH+
4 + ClO−

4 → NH0
4 + ClO0

4, (12)

был отвергнут в связи с тем, что ПХА является ши-

рокозонным диэлектриком. Однако образующиеся при

ударной ионизации электроны (e−) и дырки (h+) могут

инициировать неравновесную экзотермическую реакцию

разложения ПХА (12). Влияние ионизирующего излуче-

ния на разложения ПХА показано, например, в [9].

Образование сквозного канала диаметром несколько

микрон в ПХА при электрическом пробое может быть

обусловлено пинч-эффектом [21], который приводит к

возрастанию плотности тока в центре кристалла ПХА.

Таким образом, можно предположить, что выгорание

сквозного канала в ПХА происходит после падения

напряжения на образце.

На рис. 4 приведена зависимость электрической

прочности ПХА от межэлектродного расстояния при

τ = 1.5µs. Как видно из рис. 4, результаты расчетов

удовлетворительно согласуются с экспериментом [17].
Необходимо отметить, что в работе [17] допущена

неточность. Точка для E∗ при L = 0.08 получена при

UG(0) = 14 kV. При UG(0) = 10 kV электрический про-

бой ПХА не происходит.

На рис. 5 представлены экспериментальные [18] и

расчетные зависимости электрической прочности ПХА

от длительности переднего фронта импульса высо-

кого напряжения τ при межэлектродном расстоянии

L = 0.03 cm (треугольники и расчетная кривая 1) и

L = 0.01 (точки и расчетная кривая 2). Как видно из

рис. 5, расчетная кривая 1 при L = 0.03 cm количе-

ственно удовлетворительно согласуется с результатами

0 0.02 0.04 0.06 0.08

E
* ,

M
V

/c
m

1.2

L, cm

0.4

0.8

Рис. 4. Зависимость электрической прочности ПХА от меж-

электродного расстояния L при τ = 1.5 µs: точки — экспери-

мент [17], линия — расчет.
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Рис. 5. Зависимость электрической прочности ПХА от дли-

тельности переднего фронта импульса высокого напряжения τ :

N, • — эксперимент при L = 0.03 и 0.01 cm [18]; кривые 1, 2 —

расчет при L = 0.03 и 0.01 cm.

экспериментов. Расчетные значения электрической проч-

ности при L = 0.01 cm отличаются от эксперименталь-

ных данных примерно на 40%. Кроме того, видно, что

экспериментальные значения электрической прочности

ПХА при τ > 1.5µs не зависят от τ . Согласно [27],
независимость электрической прочности диэлектриков

при больших τ может являться следствием образования

объемного заряда.

Из рис. 5 видно, что расчетные значения E∗, наобо-

рот, зависят от τ . Причем чем больше τ , тем слабее

становится зависимость E∗ от τ . Это можно показать

качественно, если от выражения (10) взять производную
по τ :

dE(t)
dτ

∣

∣

∣

∣

t=t∗
≈ −

t∗UG(0)

τ 2L
exp

(

−
t∗

τ

)

. (13)

Так же из данного выражения видно, что чем меньше

межэлектродное расстояние, тем круче ведет себя зави-

симость E∗(τ ), что согласуется с результатами расчетов

и качественно с экспериментом при τ ≤ 1.5µs (рис. 5).
Следовательно, время задержки электрического пробоя

монокристаллов ПХА определяется в основном време-

нем заряда емкости C, т. е. временем подъема напряже-

ния на образце, а не характерным временем развития

ударного размножения электронов. Вот поэтому резуль-

таты расчетов напряжения электрического пробоя ПХА

в динамическом режиме удовлетворительно согласуются

с экспериментом.

Определим сдвиг протонов в электрическом поле:

1x = µp
UG(0)

L

t∗
∫

0

[

1− exp

(

−
t
τ

)]

dt

= µp
UG(0)

L

[

t∗ − τ + τ exp

(

−
t∗

τ

)]

. (14)

Подвижность протонов [9]

µp = 20 exp(−Wp/RT ) cm2/(V · s),

где Wp = 78.14 kJ/mol — энергия активации

подвижности протонов. При L = 0.01 cm, τ = 1.5µs,

t∗ = 1.137µs и T = 300K имеем из (14), что

1x = 1.65 · 10−12 cm. Следовательно, поляризацией

ПХА вследствие смещения протонов за динамическое

время задержки электрического пробоя монокристаллов

ПХА можно пренебречь.

Таким образом, удовлетворительное совпадение ре-

зультатов расчета электрической прочности ПХА от

межэлектродного расстояния и длительности передне-

го фронта импульса напряжения с экспериментальны-

ми результатами позволяет считать доказанным, что

электрический пробой монокристаллов в динамическом

режиме ПХА происходит вследствие ударного размно-

жения электронов в электрическом поле. Для лучшего

описания экспериментов по зависимости электрической

прочности от толщины диэлектрика и длительности

переднего фронта импульса напряжения необходимо

учитывать влияние объемного заряда [27,28].

Заключение

В работе проведено моделирование электрического

пробоя монокристаллов в динамическом режиме ПХА.

Численно решены система дифференциальных уравне-

ний для электрических контуров эквивалентной схемы

генератора импульсных напряжений, кинетическое урав-

нение для электронов и уравнение теплового баланса.

В кинетическом уравнении для электронов учитывались

процессы ударного ионизации, рекомбинации и выноса

электронов из объема ПХА. Рассчитаны зависимости

электрической прочности ПХА от межэлектродного

расстояния и длительности переднего фронта импульса

высокого напряжения. Результаты расчетов удовлетвори-

тельно согласуются с экспериментом по электрическому

пробою монокристаллов ПХА в динамическом режиме.

Время задержки электрического пробоя монокристаллов

ПХА определяется в основном временем подъема напря-

жения на образце, а не характерным временем развития

ударного размножения электронов. Спад напряжения

на образце после электрического пробоя обусловлен

уменьшением сопротивления диэлектрика. Расчеты по-

казали, что джоулевым разогревом в момент пробоя

ПХА можно пренебречь.
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