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Ozet: Epoksi reginesi ve epoksi tabanli furfuraldoksim kompozitinin dielektrik parametreleri paralel plakali kondansator metodu ile
10 kHz - 13MHz frekans aralifinda HP 4192A LF Empedans Analizorii kullanilarak olciilmiistiir. Numunelerin dielektrik sabitinin
reel (&) ve sanal (£€”) kisimlan ile ac iletkenliklerinin frekansla degisimi kompleks empedans spektroskopi teknigi kullanilarak

incelenmistir. Kompozit maddelerin kutuplanma 6zelliklerine uygun olarak & and € niin frekansin artmast ile azaldig ve yiiksek
frekanslarda sabit bir degere yaklastigi bulunmustur. ac iletkenligi frekansa, frekansin bir kuvvetiyle orantili olarak baghdir ve

O, ®" ile tammlanir. Epoksi recinesi ve furfuraldoksim kompoziti icin n degerleri sirasiyla 0,8945 ve 0,9984 olarak

bulunmustur. n’nin bu degerleri sistemin elektriksel iletiminin sicrama (hopping) mekanizmasi ile agiklanabilecegini gosterir.

Anahtar Kelimeler: Dielektrik Sabiti, Dielektrik Kayip, Ac Iletkenlik, Epoksi Reginesi

Dielectric and Electrical Properties of Epoxy Resin and Epoxy-Based
Furfuraldoxime Composite

Abstract:Dielectric parameters of epoxy resin and epoxy-based furfuraldoxime composite have been measured using parallel plate
capacitor method using HP 4192A LF Impedance Analyzer at a frequency range between 10 kHz- 13 MHz. Change of real ( 8/) and
imaginary (8”) parts of dielectric constants and ac conductivity of materials with frequency have been investigated by complex

. . ’ ” . . . .
impedance spectroscopy technique. € and € are found to decrease with increasing frequency and they tend to constant at higher
frequencies indicating the polar nature of the composite materials. The ac conductivity becomes frequency dependent varying as a

the power of frequency and it is described O . o< @" . Values of n for epoxy resin and furfuraldoxime composite were found

respectively 0,8945 ve 0,9984. The values of exponent n suggest that the hopping mechanism dominates for electrical transport
process in the system.
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Giris

Epoksi recinesi; optiksel, mekaniksel ve elektriksel Epoksi reginesi tabanli kompozitlerin  elektriksel

ozellikleri goz Oniine alindiginda olduk¢a ©nemli bir
polimer grubudur. Son yillarda epoksi recinesi tabanli
kompozitler {izerinde yaygin bir sekilde calisilmaktadir
(Smith, 2001; Tsotra, 2005; Zhang, 2006; Liu, 2008).
Epoksi tabanli kompozitler kimyasal (suya, aside ve
alkaliye oldukg¢a iyi diren¢ gostermeleri v.s.), mekanik
(yapilarinin elastik olmasi, kuvvetli bir yapistirict
olmalart v.s.) ve elektriksel (diisik kayip faktorii,
dielektrik ozellikleri v.s.) ozellikleri nedeniyle elektronik
aletlerden ucak sanayisine kadar oldukca farkli alanlarda
yaygmn olarak  kullanilmaktadir  (Kurbanl, 2001;
Kouloumbi, 2005; Hamerton, 2006). Bu malzemeler
heterojen yapida ele alinmakta olup icerisine katilan
modifakatore gore degisen dielektrik 6zelliklere
sahiptirler (Psarras, 2003; Paligovd, 2004; Kalogeras,
2005; Nicolau, 2007).

*hakbas @mku.edu.tr

ozelliklerinin ve bu oOzelliklerin frekansla degisiminin
bilinmesi bu maddelerin dogru kullanim alanlarinin
belirlenmesinde ~ 6nemli  rol  oynar.  Empedans
spektroskopisi  polimer  kompozitlerin  elektriksel
ozelliklerinin frekansla degisimi konusunda Onemli
bilgiler veren metotlardan birisidir. Maddelerin alternatif

akima vermis olduklarn tepki oOzellikle heterojen
maddelerin yapilariyla (gbzenekler, araylizey
kutuplanmalar1 v.s.) ilgili Onemli bilgiler saglamasi
nedeniyle kompozitlerin incelenmesinde uygun bir

yontemdir. Empedans analizériinde, paralel plakali siga
kullanilarak 6lciilen s1iga (C(f)) ve kayip tanjant ( tan d)

kullanilarak dielektrik sabitinin (€ *) reel (£”) ve sanal
(&”) kisnu ile ac iletkenlik (o . ) asagidaki formiillerden
hesaplanabilir (Rao, 2002).
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Burada d paralel plakali kondansatoriin iki plakasi
arasindaki uzaklik, A elektrotlarin yiizey alani,

£,=8.85x10""" C*/N.m* boslugun dielektrik sabiti
ve @ =27f agisal frekanstir.
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a) Epoksi recginesi
O

b) Furfuraldoksim bilesigi

CH=NOH

Sekil 1. Numunelerin kimyasal formiilleri

Bu caligmada epoksi reginesinin (Diglycidyl ether of
bisphenol A) ve epoksi recinesine oksim tiirevleri ile
modifikasyonundan elde edilen furfuraldoksim
katkilanarak elde edilen kompozitinin 10 kHz-13 MHz
frekans araliginda sia ve kayip tanjant Olciimleri
yapilmustir. Numunelerin empedans Ol¢iimleri
kullanilarak  epoksi  reginesi ve  furfuraldoksim

kompozitinin reel dielektrik sabiti (&), sanal dielektrik
sabiti (£”) ve ac iletkenligi (0, ) hesaplanarak frekansla
degisimi incelenmistir.

Materyal

Azerbeycan Sumgait Kimya Fabrikasindan ticari olarak
temin edilen 18:65 epoksi grup ylizdesine sahip epoksi
recinesine (Diglycidyl ether of bisphenol A) (Sekil 1a),
modifikator olarak Sekil 1b’de kimyasal formiilii verilen

furfuraldoksim bilesigi uygun aldehitlerin hidroksilaminle
reaksiyonundan sentezlenerek % (5-15) oraminda
katilmigtir.  Sertlestirici olarak ise polietilenpoliamin
(PEPA) modifikator miktarina uygun olarak yine % (5-
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20) oraninda katilmistir (Ahmetli, 2001; Ahmetli, 2007).
Bilesenler tamamen karistirildiktan sonra kaliplarda 2 saat
80 °C’de, 1 saat 100 °C’de ve 1 saat 120 °C’de tutularak
sertlestirilmistir.

b) Furfuraldoksim kompozitinin

Sekil 2. Numunelerin 100 kez biiyiitiilmiis resimleri

Dielektrik Olciimler

Dielektrik ol¢iimler icin, elektrot kutuplanmasinin etkisini
minimuma indirmek amaciyla, disklerin her iki yiizii
giimiis boya (silver paint) ile boyanarak elektrotlar
olusturulmug ve bu yiizlerden uygun kontaklar alinmistir.
Numunelerin s18a (C) ve kayip tanjant (tan ¢ ) dlgiimleri
paralel plakali siga yontemi ile HP 4192A LF Empedans
Analizori kullanilarak 10kHz-13MHz frekans bolgesinde
oda sicakliginda gergeklestirilmistir.

Sonuglar ve Tartisma

Epoksi  reginesi ve  furfuraldoksim  kompoziti
numunelerinin reel dielektrik sabiti (£°(f)) Denk.
(1)’den hesaplanarak frekansa gore degisimleri Sekil 3’te
verilmistir. €'(f) her iki numune igin diisiik frekans
bolgesinde biiyiik degerler alirken, artan frekansla
azalmaktadir. Furfuraldoksim katkisi1 epoksi recinesinin
reel dielektrik sabitinde azalmaya neden olmustur.
Furfuraldoksim kompozitinin ve epoksi recinesinin reel
dielektrik sabitleri icin 10 kHz’de sirasiyla 3.6 ve 4.2
degerleri olctilmiistiir. Diisiik frekans bolgesinde hizli bir
sekilde azalan furfuraldoksim kompoziti ve epoksi
recinesinin reel dielektrik sabitlerinin 100 kHz’deki
degerleri sirasiyla 3.43 ve 3.93 olmaktadir. 100 kHz’den
sonra €(f) her iki numune icin de daha yavas bir

sekilde azalmaktadir.
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Sekil 3. Epoksi recinesi ve furfuraldoksim kompoziti icin
reel dielektrik sabitinin frekansla degigimi

Furfuraldoksim kompozitinin literatiire yeni girmis olmasi
nedeniyle dielektrik ozellikleri hakkinda herhangi bir
caligma olmamakla birlikte epoksi recinesi ve epoksi
tabanli malzemelerin elektriksel ozellikleri ile ilgili bir¢cok
caligma yapilmistir. Epoksi recinesinin dielektrik sabiti
oda sicakliginda ve diisiikk frekanslarda 3-6 arasindadir
(Hamerton, 2006). Metal parcaciklar1 katkili epoksi
kompoziti i¢in 50°C-140 °C sicaklik araliginda ve 5 Hz—
13 MHz frekans bolgesinde yapilan bir calismada £, 2-
16 arasinda verilmektedir (Psarras, 2002).
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Sekil 4. Epoksi reginesi ve furfuraldoksim kompoziti icin
sanal dielektrik sabitinin frekansla degisimi

Epoksi reginesi ve furfuraldoksim kompozitinin kompleks
dielektrik sabitinin £”(f) sanal kismu Denk. (2)’den
Sekil 4’te
Epoksi recinesine yapilan furfuraldoksim

hesaplanarak frekansa gore degisimleri
cizilmistir.

katkis1 dielektrik kayiplarin bir Ol¢lisii olan sanal
dielektrik sabitinde azalmaya neden olmustur. Dielektrik
kayip 10 kHz’de epoksi reginesi icin 0.17 degerinden
baslarken furfuraldoksim kompoziti icin 0.11 degerinden
baslamaktadir. Epoksi reginesi icin £”(f), 2 MHz’e

kadar hizla, daha biiyilk frekanslarda daha yavas
azalmaktadir.  Furfuraldoksim  kompozitinin ~ sanal
dielektrik sabiti ise 500 kHz’e kadar hizla azalmakta, 500
kHz- 3 MHz araliginda hemen hemen sabit (0.097)
kalmaktadir. 3 MHz- 4 MHz araliginda bir miktar
artmakta ve 4 MHz’den 13 MHz’e kadar neredeyse sabit
(0.102) bir degerde devam etmektedir.
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Sekil5. Epoksi reginesi ve furfuraldoksim kompoziti

icino,. 'nin @ ile degisimi: isaretler deneysel
verileri, ¢izgiler Denk.4 kullanilarak hesaplanan
degerleri gosterir

Epoksi recinesi ve furfuraldoksim kompoziti numuneleri
icin ac iletkenligi (0,.(®)) Denk.(3)’ten hesaplanarak
acisal frekansla degisimi Sekil 5’°te sekil ile gosterilmistir.
ac iletkenligi her iki numune i¢in de hemen hemen aym

1,8x107 (Qm)",
1,2x107(Qm)")  ve

frekansla lineer olarak artmaktadir. Frekansin artmasi ile

degerden baslamaktadir (epoksi

furfuraldoksim  kompoziti

furfuraldoksim kompozitinin ¢, (@) degerindeki artisin
epoksi recinesinin 0. (@) degerinden biraz daha yavag
oldugu goriilmektedir.

Iletkenlik malzeme igerisinde serbest tagtyicilarin (iyon,
elektron) neden oldugu elektronik iletim etkisi ile olusur.
Incelenen numuneler polimer tiirii malzemeler oldugu icin
icerisindeki katki maddeleri, safsizliklar v.s. nedeniyle
iletime neden olan serbest tasiyicilar bulunur. Bu
tastyicilar uygulanan alanin etkisiyle plakalar arasinda bir
iletime neden olacaktir ve frekansin artmasi ile de
artacaktir.  Sekil S5’te  goriildiigii gibi incelenen
numunelerin ac iletkenlikleri frekansa acgik bir sekilde
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baghdir ve frekansin artmasiyla artmaktadir. Sabit
sicakliktaki ac iletkenligi asagidaki sekilde ifade edilir.

o, (w)=¢e,0e" (@) =0, +A(®)" “)

Burada ©0,, @—0 limitinde 0, (®) nin aldig

degerdir. A ve n sicakliga ve katki maddelerine bagl bir
parametredir ve O ile 1 arasinda degisir. Denk.4 “evrensel
ac yasasi (the ac universality law)” olarak tanimlanir.
Diizensiz yapiya (disordered) sahip farkli bircok
maddenin ac iletkenligini dogru sekilde aciklamaktadir
(Dyre, 2000). Denk.4’tin sag tarafindaki frekansa bagl
ikinci kisim yerel iyonik sigramalarin (hops) bir
sonucudur ve dipollerin yeniden yonelim siiregleri
hakkinda bilgi verir.

Sekil 5’te Denk.4 kullanilarak bulunan degerlerin
deneysel verilerle olduk¢a uyumlu oldugu goriilmektedir.
O-a
sicrama (hopping) mekanizmast ile aciklanabilecegini
gosterir. Epoksi recinesi ve furfuraldoksim kompoziti icin
n degerleri sirastyla 0,8945 ve 0,9984 olarak bulunmustur.
n’nin birden kiiciik degerleri yiikk tasiyicilari veya
numunedeki kusurlar ve safsizliklar nedeniyle olusan
dipollerle iliskilidir (Fahmy, 2007). Sicrama (hopping)
siireci, numune icerisinde yiik tasiyicilar1 veya dipoller
nedeniyle olusan cesitli mesafelerdeki enerji seviyeleri
arasinda bir seviyeden bagka bir seviyeye gecme seklinde
gerceklesmektedir.

. ile @ arasindaki lineer baglilik iletkenlik siirecinin

Degerlendirme

Bu calismada epoksi recinesi ve epoksi tabanl
furfuraldoksim kompozitinin dielektrik 6zellikleri ve ac
iletkenlikleri ~ kompleks  empedans  spektroskopisi
teknikleri kullanilarak 10 kHz—-13 MHz frekans araliginda
incelenmistir. Kompozit yapilarda bulunan katki
maddeleri, safsizliklar gibi etkiler nedeniyle maddenin
icerisinde arayiizey kutuplanmasina neden olacak
herhangi bir yone yonelmis yiikler her zaman bulunur. Bu
yiiklere disaridan bir alan uygulandiginda numunedeki
biitiin atomlar ya da atom gruplar1 yeniden dizileceginden

diisiik frekanslarda €'(f) ve &”(f)oldukca biiyiik
degerler alir. Frekans arttik¢a kutuplu molekiillerin sayis1
da arttigindan €°(f) ve €”(f)’de bir azalmaya neden

olacaktir ve yeterince molekiil kutuplandiktan sonra
frekansla degisimi oldukca az olacaktir. Sekil 3 ve 4’te
goriildiigii gibi numunelerin £'(f) ve €”(f) dielektrik
sabitleri diigiik frekanslarda biiyiik iken artan frekansla
azalmaktadir.

Numunelerin ac iletkenlikleri diisiik frekanslarda sabit bir
degere yaklagsmaktadir. Yiiksek frekanslarda, Denk.4’te
verilen evrensel ac gii¢c yasasina uygun olarak frekansin
kuvvetiyle orantili bir sekilde artmaktadir. Bu davranis
sicrama (hopping) modeli ile aciklanabilir. Numune
icerisinde rasgele dagilmis olan katki maddelerinin
arayiizeylerde kutuplanmasi ile olusan enerji bariyerlerini
asan yiik tasiyicilart nedeniyle bir si¢grama (hopping)
siireci olugsmaktadir.
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