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Oz

Cam elyaf takviyeli ve doymamis polyester bazli polimer kompozit malzemelerin iletkenlik ve dielektrik
ozelliklerini kontrol etmek i¢in son yillarda yaygin bigimde kullanilan karbon nanotiipler, yiiksek potansiyelli
materyallerdir. Bu calismada doymamis polyester bazli standart levha kaliplama pestili (Sheet moulding
compound/SMC) ve yiizde 1,2 oraninda tek duvarli karbon nanotiip (TDKN) ile katkilanmis malzeme i¢in, kritik
calisma parametreleri olan AC elektriksel iletkenligi, dielektrik sabiti, dielektrik kayip faktdrii ve dielektrik
dagilim faktorii (kayip tanjant) degerleri karsilastirmali olarak analiz edilmistir. 50 Hz ve 100 kHz frekans
araliginda yapilan 6l¢imlerden elde edilen sonuglar, karbon nanotiip katkisinin yalitkan olan malzemenin direncini
6nemli dlgiide azalttigini ve malzemenin AC iletkenligini 6nemli dlglide arttirdigini ortaya koymustur. Ayni
zamanda katkili numune i¢in iletkenligin frekans degisiminden neredeyse bagimsiz oldugu da sonuglardan
goriilmektedir. Bununla birlikte dielektrik ozelliklerin farkli polarizasyon etkileri nedeniyle frekansa bagh
davranig sergiledigi ve artan frekans degerlerinde azalma egilimi gosterdikleri bulunmustur.

Anahtar kelimeler: Karbon Nanotiip, Levha Kaliplama Pestili, AC iletkenlik, Dielektrik Sabiti.

AC Electrical Conductivity and Dielectric Properties of Carbon Nanotube
Reinforced Sheet Moulding Compound

Abstract

Carbon nanotubes are high potential materials that have been widely used in recent years to control the conductivity
and dielectric properties of glass fiber reinforced and unsaturated polyester-based polymer composite materials.
AC electrical conductivity, dielectric constant, dielectric loss factor and dielectric dispersion factor (loss tangent)
which are critical operating parameters were analyzed comparatively for the unsaturated polyester based standard
sheet molding compound and its 1,2 percent single-walled carbon nanotube (SWCNT) reinforced version in this
study. The results obtained from the measurements made in the frequency range of 50 Hz and 100 kHz revealed
that the carbon nanotube addition significantly reduced the resistance of the insulating material and remarkably
increased the AC conductivity of the material. It can also be seen from the results that the conductivity is almost
independent of frequency variation. However, it has been found that dielectric properties of materials exhibit
frequency-dependent behavior due to different polarization effects and tend to decrease at increasing frequency
values.

Keywords: Carbon Nanotube, Sheet Molding Compound, AC Conductivity, Dielectric Constant.

1. Giris

Geleneksel cam elyaf takviyeli polimer (CETP) kompozitlerde katki maddesi olarak karbon
nanotiiplerin (KNT) kullanimina iligkin ¢aligmalarin sayist son yirmi yilda 6nemli dl¢lide artmmstir [1-
4]. Polimer kompozitlere diisiik konsantrasyonlarda eklenen karbon nanotiiplerin malzemenin
elektriksel iletkenliklerini olaganiistii derecede arttirdigi ve hatta iletkenliklerinin yar1 iletken
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seviyelerine ulastigi literatiirde yapilan ¢aligmalardan iyi bilinmektedir [5-7]. Yiiksek en/boy orami,
mekanik dayammi, {stiin elektriksel ozelliklere sahip karbon nanotiiplerin kompozit malzemeye
eklenmesi, elektromanyetik radyasyon kalkani gibi uygulamalarda yalitkan dogaya sahip polimerin
iletkenlik 6zelliklerini iyilestirmek ve kontrol edebilmek adina biiyiik avantajlar saglamaktadir [8].

Karbon nanotiip ile gii¢lendirilmis kompozitlerde elektriksel iletkenligi tanimlayan temel teori
stiziilme teorisidir [9,10]. Diisiik konsantrasyonlu katkili karbon nanotiipler, matristeki kiimeler halinde
rastgele dagitilir. Bu durumda, diren¢ azalmasina ragmen kompozit, yalitim &zelliklerini korumaya
devam eder. Katki maddesinin konsantrasyonu artmaya basladiginda, izole edilmis kiimeler yavas yavas
biiyiir. Sonunda, matris i¢inde birbirine bagli bolgeler olusturulur. Polimerin yalitim durumdan iletim
durumuna gectigi bu noktaya siiziilme (perkolasyon) esigi veya kritik konsantrasyon denir. Elektriksel
stiziilme esiginin degeri, polimer matrisine, katki maddesinin yogunluguna ve kompozitin hazirlama
yontemine bagli olarak degisir [11].

Bu ¢alismada, doymamis polyester bazli levha kaliplama pestili (SMC-Sheet Moulding
Compound) malzemeler standart ve tek duvarli karbon nanotiip (TDKN) katkili bigimde tiretilmistir.
Uretilen malzemelerin AC iletkenlik davramslar1 ve dielektrik ozellikleri frekansa baglh olarak
incelenmis ve deneylerden elde edilen veriler kullanilarak karsilagtirmali olarak analiz edilmistir. Teorik
fitler sayesinde ise Ol¢lim yapilamayan frekans araliklarinda, malzemelerin karakteristikleri ortaya
konulmus ve yapilan dl¢iimlerin dogrulugunu test eden diizeltilmis belirleme katsayilar1 hesaplanarak
analizlere dahil edilmistir.

2. Materyal ve Metot
2.1. Materyal Uretimi

Sicak pres iiretim metodu yoluyla %26 oraninda doymamis polyester, %11 oraninda dolgu maddesi,
%1.8 oraminda stiren, %0.5 oraninda peroksit, %1.8 oraninda ¢inko siilfit, %33 oraminda kalsiyum
karbonat, %0.9 oraninda kivam verici madde ve %25 oraninda cam elyaf igeren iki adet SMC malzeme
hazirlanmustir. ilki standart prosediirle hazirlanirken ikinci numuneye ek olarak agirlikca %1.2 oraninda
tek duvarli karbon nanotiip katkilanmistir.

URETIM AKIS DIYAGRAMI
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Sekil 1. Numunelerin iiretim akis diyagrami

Uretilen cam elyaf katkili numunelerin iiretim akis diyagrami Sekil 1°de goriilmektedir.
Numunelerin iiretim siirecinde ilk olarak polyester regine ve diger katki malzemeleri malzeme i¢inde
meydana gelebilecek topaklanma gibi heterojen durumlar1 engellemek ve tiim bilesenlerin entegrasyonu
amactyla mikserlerde devamh karistirilarak kivamli bir hamur elde edilmistir. Hamur daha sonra
polietilen tasiyici filmlerin lizerlerine serilmistir. Burada hamura cam elyaf takviyesi yapilmig olup cam
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elyaflarin miimkiin oldugunca hamurun i¢ine homojen dagilmasina 6zen gosterilmistir. Hamura kirpilan
cam elyafin diger bilesenlerle uyumunun dahi iyi olmasi i¢in lizerine yeni bir kat hamur daha serilmistir.
Hava bosluklarini yok etmek i¢in hamur tasiyici filmler arasinda sikistirilmis ve firina gonderilerek sicak
pres uygulanmistir. Malzemenin olgunlasmasi i¢in en az 2 giin kadar firinda birakilmis ve sicak pres
yontemiyle 135-175°C sicaklilar1 arasinda 1sitilmis olan kalipta bekletilmistir. Piyasadaki CETP
malzemelerin viskozite degeri, 1sitma sicakligi ve siiresine bagli olarak degiskenlikler gostermektedir.
Bu ¢alisma igin iiretilen numunenin minimum viskozite degeri 17000 Pa.s ve maksimum degeri 21100
Pa.s olarak 6lgiilmiistiir. 160 kg/cm? kalip baski basincinda tutulan malzemenin her milimetresi i¢in
2,5 dakika kaliplama siiresi uygulanmistir. Daha sonra {iriin kaliptan ¢ikarilarak fazlaliklari tiraglanmig
ve 250 mm x 150 mm x 3 mm’lik 6rnekler test plakalarina basilarak tiretilmistir. Sekil 2°de goriildiigii
gibi numuneler, test plakalarindan 20 ¢m uzunlugunda ve 1,5 cm genisliginde kesilerek olgtimler
almmugtir.

Karbon nanotiip katkili

Sekil 2. Olgiimlerde kullanilan standart ve karbon nanotiip katkili numuneler.
2.1. Metot

Her iki yilizeyi glimiis macun ile kaplanan kompozit filmlerin elektriksel tepkileri, 50 Hz ila 100 kHz
frekans araliginda bir empedans spektrometresi (Zurich Technologies, MFIA Impedance Analyzer)
yardimryla analiz edilmistir. Iletkenligin frekansa bagli degisimini incelemek iin sicaklik sabit tutulmus
ve 6lgtimler oda sicakliginda tamamlanmustir. CETP kompozitlerin AC iletkenliklerini (cac) ifade etmek
icin su esitlik kullanilmistir [12]:

O4qc = Opc + AfS (1)

opc dogru akim iletkenligi, f frekans, A ve n sabitlerdir. Dogru ve alternatif akim iletkenlikleri,
Siemens/metre (S/m) biriminde hesaplanmis olup frekansin birimi ise Hertz (Hz) olarak alinmustir.
Malzemenin dielektrik 6zelliklerini analiz etmek i¢in ise ilk olarak numunelerin sigalar1 6lgtilmiistiir.
Bu dlciimler igin paralel plakali kondansator elde etmek amaciyla iki metal plaka arasma 20 mm
boyunda, 5 mm genisliginde ve 4 mm kalinliginda olan numuneler yerlestirilmistir. Metal plakalarin
yiizeyleri kutuplanma etkisini en aza indirmek i¢in giimiis boya ile isleme tabi tutulmustur. Oda
sicakliginda ve degisen frekans degerlerinde yapilan bu siga 6lgtimleri Keysight U1733C LCR metre
kullanilarak dogrudan gergeklestirilmistir. Numunenin boyutlarini kullanarak kompozit malzemelerin
dielektrik sabitleri agagidaki esitlik ile hesaplanmistir [7].

g =C.

Py @)

Denklemde C 6l¢iilen si13a degeri, L plakalar arasi uzaklik, &, boslugun gegirgenlik katsayisi, A plaka
alamidir. Olgiilen siga degerinin birimi Farad (F), plakalar arasi uzakligin birimi metre, boslugun
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gecirgenlik katsayis1 birimi Farad/metre (F/m) ve plaka alani birimi m? olarak alinmstir. Dielektrik
kayiplar malzemenin zaman iginde 1sinmasina neden olarak performansini olumsuz etkileyen
parametrelerdendir. Dielektrik kayip faktorii malzemenin elektrik alandan kazandii enerjinin 1s1
enerjisine doniisme orani olup su sekilde hesaplanir [13].

L

e = RATe ®)

Burada R elektriksel direng olup birimi Ohm (Q) dur. Dielektrik dagilma faktorii veya kayip tanjanti ise
dielektrik kayiplardan dolay1 elektromanyetik enerjinin ne kadarnin 1s1 enerjisine doniistligiinii gésteren
bir parametre olup dielektrik kayip faktoriiniin dielektrik sabitine oranidir [7].

14

€
Tand = = (4)

3. Bulgular ve Tartisma
3.1. AC lletkenlik

Sekil 3, katkisiz standart ve karbon nanotiip katkili numunelerin alternatif akim iletkenliklerini 50 Hz-
100 kHz frekans araliginda géstermektedir. Standart numunenin iletkenligi frekans ile lineer bir davranis
sergilerken, iletkenliginin de belirli bir seviyede kaldigi1 gériilmektedir. Bununla birlikte TDKN ilave
edilen malzemenin AC iletkenliginin neredeyse frekanstan bagimsiz olup yaklasik olarak 102 S/m
degeri aldig1 ortaya konulmustur. Yariiletkenlerin iletkenlik seviyesi olan bu deger, kritik siiziilme
esiginin asildigin ve karbon nanotiiplerin malzeme iginde iletkenlik ag1 olusturduklarim géstermektedir
[14].
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Sekil 3. AC iletkenlik degerlerinin frekansa bagli olarak degisimi.

3.2. Dielektrik Ozellikler

Sekil 4’de standart ve TDKN eklenmis numunelerin dielektrik sabitlerinin frekans ile degisimi
verilmektedir. Semboller deneysel sonuglardan elde edilen degerleri gosterirken ¢izgiler yapilan teorik
fiti gostermektedir. Oda sicakliginda, 50 Hz ve 100 kHz frekans araliginda gergeklesen dlgtimlerde
diisiik frekans degerlerinde malzemelerin dielektrik sabitlerinin daha biiylik oldugu goriilmektedir.
Bunun nedeni diisiik frekans degerlerinde etkin olan ara yiizey, atomik ve elektronik polarizasyonlarin
varligi olarak agiklanabilir. Atomik ve elektronik polarizasyonlar ani gelisen etkilesimler olup dielektrik
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sabitinin frekansa bagimliligin1 6nemli bi¢cimde etkilemezken ara ylizey polarizasyonunun etkisi fazla
olup 6zellikle diistik frekanslarda dielektrik 6zellikleri en ¢ok etkileyen mekanizmadir [15,16]. Artan
frekanslarda ise polarizasyon etkilerinin azalmasiyla numunelerin dielektrik sabitlerinin azaldigi
goriilmektedir. Tiim frekans degerlerinde TDKN katkili numunenin dielektrik sabitleri standart

malzemeye oranla daha diisiiktir.
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Sekil 4. Dielektrik sabitlerinin frekansa bagli olarak degisimi.

Karbon nanotiipler, yariiletken veya iletken dogaya sahip pargaciklar olmalari nedeniyle
malzeme icine katkilandiklar1 zaman siiziilme esigi denilen kritik katkilama konsantrasyonunu
astiklarinda malzemeyi iletken haline getirirler [9, 10, 17]. Bununla birlikte, karbon nanotiipler kiimeler
halinde toplanmaya meyilli pargaciklar olduklarindan diisiik frekanslarda matris icerisinde belirli
bolgelerde dagilim gosterirler. Bu durum da, yiiksek frekanslara nazaran diisiik frekanslarda karbon
nanotiip katkili numunenin dielektrik sabitini arttiran neden olarak sunulabilir.
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Sekil 5. Dielektrik kayip faktoriiniin frekans ile degisimi.
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Malzemelerin dielektrik kayip faktorlerinin frekans ile degisimi ise Sekil 5°de verilmektedir.
Malzemenin kristal drgiisiine ve icyapisina bagl olan dielektrik kayiplarin en ¢ok standart numunede
yasandigi goriilmektedir. Gozeneklilik, mikro catlaklar, diisiik kimyasal uyum, vb. nedenlerle olusan
dielektrik kayiplar, malzeme igerisinde 1s1 merkezleri gibi davranarak termal gerilimi indiiklerler. Bunun
sonucunda malzeme igine giren enerjinin bir kismi 1s1 enerjisi seklinde harcanarak malzemenin
isinmasina neden olur. Karbon nanotiipler, malzeme igindeki iletim kayiplarimni azaltarak malzemeyi en
verimli hale getirmis ve karbon nanotiiplii malzeme diger numuneye gore daha az isinmugtir.
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Sekil 6. Dielektrik dagilma faktoriiniin frekans ile degisimi.

Sekil 6’de dielektrik dagilma faktorii diger deyisle kayip tanjant degerlerinin frekansa bagl
degisimi gosterilmektedir. Kayip tanjant degerleri, kayip faktorii ile benzer bi¢imde davranis
sergileyerek frekans ile ters orantili bi¢imde degisir. Her iki dielektrik 6zellikteki bu azalma yiiksek
frekanslara gidildikge polarizasyonlarin etkilerini yitirmesi ile agiklanabilir. Standart ve TDKN ile
giiclendirilmis kompozit numune i¢in dielektrik sabitinin, dielektrik kayip faktoriiniin ve kayip tanjantin
frekansin fonksiyonu olarak degisimini tammlamak icin asagida verilen logaritmik bir fonksiyon
tammlanmustir.

y = a.In(—=b. Inx) (5)

Burada a ve b teorik fit i¢in hesaplanan katsayilardir. Tablo 1’de kompozitlerin dielektrik sabitlerinin
frekansla degisim egrisine yapilan fit parametreleri ve modelin dogrulugunu test eden diizeltilmis
belirleme katsayilar1 (R?) goriilmektedir. Ozellikle TDKN katkili numuneler icin elde edilen deneysel
sonuclarla logaritmik fit fonksiyonunun tutarli oldugu ortaya konulmustur.

Tablo 1. Dielektrik sabitinin frekans ile degisimi igin yapilan fitteki parametreler.

Katsayilar Standart SMC TDKN/SMC
a -1,1 -0,67
b -9,8.10* -8,4.10*
R? 0.94 0,98

Benzer sekilde Tablo 2 ve Tablo 3’de sirasiyla dielektrik kayip faktoriiniin ve dielektrik dagilim
faktoriiniin frekans ile degisimini teorik agidan tamimlamak amaciyla yapilan fit degerleri mevcuttur.
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Her iki durumda da o6zellikle TDKN katkili SMC numuneleri i¢in yapilan teorik fitlerin deneysel
sonuglarla oldukca uyumlu oldugu goriilmektedir. Boylece Ol¢lim yapilmayan diger frekans
degerlerinde de malzemelerin dielektrik davranislart 6ngoriilebilir hale gelmistir.

Tablo 2. Dielektrik kayip faktorii-frekans degisimi igin yapilan fitteki parametreler.

Katsayilar Standart SMC TDKN/SMC
a -0,69 -0,98
b -9,7.10* -6,6.10*
R? 0,87 0,98

Tablo 3. Dielektrik kayip faktorii-frekans degisimi igin yapilan fitteki parametreler.

Katsayilar Standart SMC TDKN/SMC
a -0,0027 -0,0041
b -9,7.10* -6,6.10*
R? 0,77 0,97

4. Sonuc ve Oneriler

Tek duvarli karbon nanotiip gibi iletken dogali parcaciklar ile uygun yogunluklarda malzemeyi
gliclendirme, bir kompozit malzemenin elektriksel 6zelliklerini kontrol edebilmenin yollarindan biridir.
Yapilan ¢aligma kapsaminda standart ve TDKN ile giiglendirilmis SMC numuneler hazirlanarak
malzemelerin AC iletkenlikleri ve dielektrik 6zellikleri karsilagtirmali olarak incelenmistir.

Katkisiz standart numune, frekans arttikca dogrusal olarak artan AC iletkenligi ile tipik bir
yalitim davramsi sergilerken TDKN katkili numune i¢in kritik esik oraminin asildigi ve kompozit i¢inde
bastanbasa bir iletkenlik aginin olustugu goézlenmistir. Diger bir ¢ikarim da TDKN ilave edilen
malzemenin AC iletkenliklerinin neredeyse frekanstan bagimsiz olmasidir.

Diistik frekanslarda numunelerin homojen olmayan i¢yapilari ve malzemede meydana gelen
polarizasyonlar nedeniyle dielektrik sabiti ve dielektrik kayiplarin yiiksek oldugu, frekansin artmasiyla
da polarizasyonlarin etkilerini kaybederek dielektrik sabitlerinin ve kayiplarinin azalmasina yol agtig1
ortaya konulmustur. Ozellikle TDKN katkili numune icin elde edilen sonuglarin yapilan fitlerle de
uyumlu oldugu gdsterilmistir.

Yapilan hesaplarin ve elde edilen bulgularin 1s51831nda TDKN katkili malzemenin, yariiletken
malzemelerin kullanildigr mikrodalga sogurucu malzeme tasarimi gibi uygulamalar i¢in ideal oldugu
ortaya konulmustur. Benzer sekilde mikroelektronik alaninda kapasitor gibi dielektrik 6zellik gerektiren
uygulamalar i¢in ise standart SMC malzemelerinin verimlilik acisindan 6n plana ¢iktig1 goriilmektedir.
Sonraki ¢aligmalarda farkli katkilama konsantrasyonlarinda bu malzemelerin iletkenlik ve dielektrik
davranislar1 incelenebilecegi gibi farkli sicakliklarda optimum ¢alisma sartlari da belirlenebilir.

TesekKkiir

Yazarlar ¢alisma sirasinda kullanilan takviye malzemelerinin temininde ve numunelerin tiretilmesindeki
katkilarindan dolay1 Literatiir Kimya’ya tesekkiirlerini sunar.

Yazarlarin Katkisi
Yazarlarin makaleye olan katkilar1 esit orandadir.
Cikar Catismas1 Beyam

Yazarlar arasinda herhangi bir ¢ikar ¢atigmasi bulunmamaktadir.
Arastirma ve Yayin Etigi Beyam

Yapilan caligmada arastirma ve yayn etigine uyulmustur.
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