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OZET

YUKSEK LiSANS TEZi

4000 G/MOL MOLEKULER AGIRLIGA SAHIP POLIETILEN INCE
FiLMLERIN DIELEKTRIKSEL OZELLIKLERININ INCELENMESI

Maria NAZ

istanbul Universitesi
Fen Bilimleri Enstitlst

Fizik Anabilim Dah

Damsman : Dr. Ogr. Uyesi Sahin YAKUT

Yapilan ¢alismada termal buharlastirma yontemi kullanilarak 4000 g/mol polietilen (PE) ince
filmler hazirlanmistir. Film kalinliklar1 50, 100, 250, 500, 750, 1000 nanometre olarak
belirlenmistir. Birbirinden farkli olan filmlerin frekansina, kalinligina ve sicakligmna gore
dielektrik sabiti (K'"), dielektrik enerji kayb1 (K"), AC iletkenlik (cac) ve elektrik moduli (M)
degerleri 6l¢iilmiistiir. Frekans aralig1 olarak 1Hz-20MHz aras1 ve sicaklik olarak 100°C ile -
40°C aras1 belirlenmistir. Sonuglara dayanarak yapi iginde AC iletkenlik ve mimkin

polarizasyon mekanizmalar1 tespit edilmistir.
Subat 2021, 69 sayfa.

Anahtar kelimeler: AC iletkenlik, dielektrik spektroskopi, elektrik mddulds, ince film,
Polietilen, polarizasyon mekanizmalari.
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SUMMARY

M.Sc. THESIS

INVESTIGATION OF DIELECTRICAL PROPERTIES OF
POLYETHYLENE THIN FILMS WITH A MOLECULAR WEIGHT OF
4000G/MOL

Maria NAZ

Istanbul University
Institute ofGraduate Studies inSciences

Department of Physics

Supervisor : Assist. Prof. Dr. Sahin YAKUT

In this study, 4000g/mol polyethylene (PE) thin films were prepared by using thermal
evaporation method. Film thicknesses are determined as 50, 100, 250, 500, 750, 1000
nanometers. The dielectric constant (K'), dielectric energy loss (K"), AC conductivity ((cac) and
electrical modulus (M") values were measured according to the frequency, thickness and
temperature of the films that differ from each other. The frequency range has been determined
between 1Hz-20MHz and as the temperature between 100°C and -40°C. Based on the results,

AC conductivity and possible polarization mechanisms were determined within the structure.
February 2021, 69 pages.

Keywords:AC Conductivity, Dielectric spectroscopy, Electric Modulus, Thin Film,

Polyethylene, Polarization Mechanisms.

Xiv



1. GIRIS

Polimerik maddeler hem endiistri hem de toplum hayatinda 6nemli bir yer edinmektedir. [1].
Cesitleri genis olan bu malzemeleri ¢ekici kilan elektriksel iletkenlik gibi 6zelliklerin genis bir
araliga sahip olmasidir. Mesela, bir taraftan bazi polimerik malzemeler 1078 (S/m) elektriksel
iletkenlik degerine sahip iken yine aym simif malzemeler icin bu deger 10* kadar ¢iktig
goriilmiistiir. Bu tarz 6zelliklere sahip oldugu i¢in polimerik malzemeler insan hayatinin hemen
hemen her sektoriinde yer almaktadir. Mesela, tipta, ilag, beslenme urunlerinde, ulasim
endustrisinde ve tekstil gibi ¢ok alanlarda kullanmaktadir [2]. Polimerik malzemeleri bu kadar
genis kapsamda kullanilmasinin en baslica sebeplerden kolay {iiretimi, sekillendirilebilmesi,
kabul edilebilir seviyede mekanik 6zelliklere sahip olmalarinin yani sira atmosferik kosullara
kars1 dayanikli olmasi, elektrik, 1s1 ve sesi iletkenliklerinin iyi olmasi, kimyasal etkilere kars1

dayanikli olmalari, hafif ve ucuz olmasi sayilabilir [3].

Ince film formunda zincir yapilarinda meydana gelen degisikliklerden dolay:r bu malzemeler
polimerimse veya polimerik adi ile tanimlanir. Polimerik ve organik ince filmler son yillarda
gelismis uygulamalarda kullanilabilir olmalarindan dolay1 deger kazanmislardir. Bu yapilar

LED’lerde, sensdrlerde, sarj edilebilir pillerde kullanilmaktadirlar.

Poly ve mer kelimelerin birlesimiyle meydan gelen Polimer kelimesi aslinda molekullerin

kimyasal baglarla baglanarak ulusturulan yiiksek molekiil agirlikla malzemedir [4,5].

Polimerlerin temel yapisal 6zelligi, ana zincirinden kaynaklanir. Polimerlerde ana zincir
iizerindeki tekrar eden molekiiller ve atomlar arasindaki 1-1,5 A aras1 bag uzunluguna sahip
kuvvetli baglar ve polimer zincirleri arasindaki baglanmalarda gdzlenen 3-4A arasi uzunluga
sahip zayif baglar bulunmaktadir [6]. Zayif baglar 6zellikle capraz bagl ve {i¢ boyutlu polimer
yapilarda goriilmektedir. Genelde iki karbon atom arasindaki baglardan olusan polimer
zinciriler aynt monomerle olusursa homopolimer aksi taktirde ise monomer olarak

adlandirilirlar.

Polimerik malzemeleri smiflandirmak igin farkli tip parametreler kullanilabilir. Mesela
kimyasal yap1 olarak, mekanik Ozellikler, isleme tiirii olarak, fiziksel davraniglar ve kullanim

alani olarak siniflandirabiliriz.



Yine polimerik malzemelerin giindelik hayattan bir 6rnegi olarak Polietilen veya IUPAC adi
alan Polieten (PE) malzemesi iki karbonun ve dort hidrojenin kendi aralarin bagindan olusur.
Sekilde 1.1°de polietilen molekdlin bir bolimi 6rnek olarak verilmistir. Bu molekiilde CH>

atomlarinda bulunan C atomlar1 kendi aralarinda uzun bir yap1 olugturmaktadir.

Sekil 1.1: Polietilen molekulin bir bélimu.

Polietilen, etilen (veya eten) monomerinin polimerizasyonundan yapilir. Polietilen kimyasal
formili (C2Hg4) n'dir.

I—(?—I
I—O—=I

n

Sekil 1.2: Polietilenin Goésterimi.

Polietilen ilk olarak Alman kimyager Hans von Pechmann tarafindan sentezlendi ve 1898'de

diazometani arastirirken tesadiifen hazirladi.

Polietilen esas olarak (¢ siniflara ayrilir. Yogunlugu 0,910 ile 0,940 g / cm3 arasinda degisen
diisiik yogunluklu polietilen (LDPE). Yogunlugu 0,910 ile 0,920 g/cm3 arasinda degisen
yogunluklu linear diisik yogunluklu polietilen (LLDPE). Yogunligu 0.941 ile 0.967 g/cm3

arasinda degisen yuksek yogunluklu polietilen (HDPE). Sekil 1.3’te gosterilmektedir.



Sekil 1.3: LDPE, LLDPE, HDPE baglar.

Polietilenin ticari uygulanabilirligi, diger termoplastikleri gore diisik erime noktasi ile
siirhidir. Orta ve yliksek yogunluklu polietilenin erime noktas1 120-130°C araligindadir. Diisiik
yogunluklu polietilen i¢in erime noktast 105-115 © C arasindadir. Bu sicakliklar, polietilen
tipine gore biiylik Ol¢iide degisir, ancak polietilenin teorik erime iist sinirinin 144-146°C oldugu

bildirilmektedir.

Polietilen su emmez. Su buhar1 ve polar gazlarin gegirgenligi plastiklerden daha diistiktiir.

Polietilen uzun siire giines 15181 maruz kaldigi durumda kirilgan hale gelir.

Geri doniistiiriilmiis polietilen, ¢ikarilan plastigin uzaklastirilmasi ve geri doniistiiriilmiis re¢ine
uretimi sonucunda elde edilmektedir. Daha sonra islenmemis polietilen ile harmanlanabilir,
ekstriide edilebilir ve film elde edilerek torba ve boru iiretimine doniistiiriilebilir. Geri

doniistiiriilmiis polietilen, islenmemis polietilen kadar net degildir.



2. GENEL KISIMLAR

2.1. KAPASITORLER

2.1.1.Sabit Elektrik Alanda Kapasitor

Iletken plakalarin arasinda bosluk veya dielektrikli bir malzeme yerlestirerek olusturulan
yapiya kapasitor denir. Plakalar arasinda AV kadar potansiyel farki uygulanirsa kapasitoriin AV
potansiyel farkina karsilik Q kadar yuklenmesi beklenir. Uygulanan potansiyel fark altinda

kapasitoriin ne kadar yiiklenebilecegin 6l¢iisii o kapasitoriin kapasitesi olarak adlandirilir.
Bosluk(hava) kapasitoriiniin kapasitesi,

Co = Q (2.1

ifadesi ile tanimlanir.

Kapasitenin birimi (SI) Farad (F), Q kapasitérde depolanan yiik miktaridir ve birimi

Coulomb’dur, AV elektrotlar arasinda olusturulan potansiyel farktir ve birimi Volt’tur.

Kapasite degeri kapasitoriin geometrisine ve paralel plakalar arasinda kalan bdlgenin

ozelliklerine baghdir.

Eger kapasitor plakalar arasinda bosluk varsa, kapasitoriin kapasitesi

A

Co = €7 (2.2)

seklinde tanimlanir. Burada A elektrotlarin yiizey alani, d elektrotlarin arasindaki uzaklik ve &,

boslugun permitivitesi 8.85 x 10~12Fm™* dir.
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Sekil 2.1: Bosluk kondansatdriinde, parallel plakalar arasinda olusan elektrik alan ¢izgileri.

Kapasitore potansiyel farki uygulandiginda, iletken plakalar arasinda sekil 2.1°deki gibi diizgun
elektrik alan olusturmak i¢in iletken plakalar aras1 uzaklik, ylzey alanindan mertebe olarak ¢ok

kiglk olmas1 gerekir (d<<A).

Kapasitorin plakalari arasina bir dielektrik malzeme yerlestirildiginde, kapasitoriin kapasitansi

artar. C dielektrikli kapasitorin kapasitansi, € dielektrik malzemenin permitivitesi olmak Gzere,

A
= SE (2.3)

ile ifade edilir.

Sekil 2.2: Bataryaya baglanan bosluk ve dielektrikli kapasitoriin kapasitans.



Bir kapasitoriin plakalar1 arasina yerlestirilen elektriksel iletkenligi diisiik malzemeye dielektrik
denir. Kapasitoriin iki plakasi arasina bir dielektrik malzeme yerlestirildiginde, bir kapasitoriin

kapasitansi artar. Dielektrik malzeme kapasitore asagidaki katkilari saglar:

Dielektrik sabiti, dielektrik malzemenin ayirt edici bir 6zelligidir ve bir malzemeden digerine
degisir, kapasitansi k faktorii ile artirir. Dielektrik, iki plaka arasinda mekanik destek olusturur
ve plakalarin birbirine dokunmadan daha yakin olmasin1 saglar.

Plakalar1 arasinda bosluk oldugunda C, kapasiteye sahip bir kapasitor, bir bataryaya baglanarak
V, voltajma yklenir.

Kapasitér tamamen yiiklendiginde, batarya baglantisi kesilir. Q, yuku plakalar tizerinde bulunur
ve plakalar arasindaki potansiyel farkinin V, oldugu odl¢iliir.

Plakalar arasinda bir dielektrik yerlestirildiginde, potansiyel farkin V gibi daha kiigiik bir degere
distiigii goralir. Dielektrik kapasitoriin, bosluk kapasitoriine gore Sekil 2.2°deki gibi daha fazla

yiiklenecegi goriilecektir.

Sekil 2.3: Bataryaya baglanan bosluk ve dielektrikli kapasitoriin yiiklenme miktarlari.

k> 1 oldugunda AV < AV, olacaktir.

1



Bu denklemdeki sabit k, plakalar arasindaki malzemenin dielektrik sabiti veya rolatif
permitivite olarak adlandirilir. Dielectrik sabiti k sadece bir sayidir ve degeri yoktur.

Bir dielektrikli kapasitoriin kapasitansi,

Qo Qo Qo
C:VZEZKV_OZKCO (25)

Denklem(2.5) plakalar arasindaki boslugu tamamen bir dielektrik malzemeile doldurarak
kapasitans k faktorii ile arttirilabilecegini sdyler.
Bir dielektrikli kapasitorde depolanan elektrik enerjisi de etkilenir. Bos bir kapasitorde
depolanan enerji U, ve dielektrikli bir kapasitorde depolanan enerjisi U dir. Denklem (2.6)
dielektrikli kapasitorde depolanan enerji gosterir.

1Q2
U= E? (26)

2.1.2. Dielektrigi Mikroskopik Buyutta incelenmesi

Aralarinda d mesafesi bulunan pozitif (+q) ve negative (-q) yuklerinin olusturdugu elektriksel
yapi elektrik dipol olarak adlandirilir. Elektrik dipoller, dipol momentleriyle temsil edilir.

Elektrikli dipol moment,

p=qd (2.7)

Sekil 2.4'de gosterilir. Burada d, negatif yik ile pozitif yiik arasi uzakliktir. Dipol moment
vektorl negatif yiikten pozitif yiikke dogrudur. Dipol momentin birimi (SI) coulomb-metre

(Cm); bununla birlikte, atomik fizik ve kimyada yaygin olarak kullanilan birim debye'dir (D).



Sekil 2.4: Elektrik dipol momenti.

Kapasitor plakalari arasindaki dielektrik madde oldugunda, plakalar arasindaki potansiyel

farkinin azalmasiyla toplam E elektrik alan da

E=E (2.8)

oraninda azalmaktadir.

ideal bir dielektrik malzemeyi inceleyerek elektrik alandaki azalmaya agiklayalim.

Lt ¢+ ++ ¢+ 4 +4 444+ ]

Sekil 2.5: Dis elektrik alan yokken ve alan altinda dipollerin dagilima.

Sekil 2.5’te elektrik alan olmadigi durumda dielektrik malzemesinde dipoller homojen
dagilmaktadir. Dielektrikli kapasitor plakalar arasinda V, potansiyel fark uygulandiginda,
plakalar arasindaki dielektrikli malzeme igerisindeki dipollerin ilizerine bir tork etki eder.
Dipoller tork etkisi altinda elektrik alan dogrultusunda sekil 2.5°te gosterildigi gibi, bir donme

hareketine zorlanir. Dipollerin donme hareketi, elektrik alanin frekansina ve sicakliga baghidir.
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Sekil 2.6: Diizgiin elektrik alan altinda pozitif ve negatif yiike etkiyen tork.

Bu tork iligkisini matematiksel olarak gosterelim; F Uygulanan kuvvet olmak Uzere

F=qE (2.9)

olarak yazilir. Burada E uygulanan elektrik alan ve q yiiklerin arasindaki mesafedir. Sistemde

etki eden 7 tork ifadesi,
T=dxF (2.10)

bagintis1 kullanilarak sistem tizerindeki tork hesaplanir.

2| = © = |d||F|sing (2.11)
T = Fxsinf + F(d — x)sin6 (2.12)
T = Fd sin@ (2.13)

Uygulanan kuvvet F= q E ve yuk merkezleri arasindaki mesafe d= p/q, tork ifadesi
T = pEsin@ (2.14)
T=pxE (2.15)

seklinde yazilir. Tork vektorel bir blyukligidiir ve sekil 2.7 de gosterildigi lizere yoni sayfa

diizleminden igeri dogrudur.
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Sekil 2.7: Dipolin donme hareketine neden olan tork.

Kapasitor plakalar: arasinda dielektrik madde varken potansiyel farkinda ve E elektrik alanda

meydan gelen azalma Gauss Yasasindan yararlanarak aciklanabilir.

Plakalar arasinda bosluk varken: Paralel plakali bir kapasitoriin plakalar arasinda bosluk

oldugunda plakalar arasindaki E, elektrik alani bulmak igin Gauss Yasasi kullanilir. Gauss

Ylzeyinden gecen net aki:

¢e=FE.dA=E,A="2 (2.16)
_Q
Eo = (2.17)

Bosluk kapasitoriine ait olan elektrik alan ifadesidir. Q/A birim alandaki yiik miktari, o yiik
yogunlugudur. YUk yogunluguna baglh olarak elektrik alan ifadesi

E= 83 (2.18)
seklindedir.

Plakalar arasinda dielektrik malzame varken: Ege kapasitoriin plakalar: arasinda dielektrik

malzeme varsa sekil 2.8'deki gibi bir Gauss yuzeyi segilerek, elektrik alan ifadesi

$E.dA =Ea =22 (2.19)

€o

E=%% (2.20)
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E=L_% (2.21)

€,A €,A

elde edilir. Q’, dielektrikli kapasitoriin indiiklenmis yiiktiir. Q ile Q" yukler zit isaretli yiiklerdir.

Q — Q" belirlen Gauss yuzeyindeki yuku temsil eder.

Sekil 2.8: Bos ve dielektrikli kapasitorde secken Gauss yiizeyi.

(2.21) denklemi, Elektrik alanin biiyiikliigiinii yiik cinsinden yazilirsa,

E=b__@¢ ¢ (2.22)
K Ke,A €,4
Qe _ Qo ¢
Ke.A - €,A €,A (223)
’ 1
Q' =0(1- E) (2.24)

olarak elde edilir.

Dielektrik malzemenin yiizeyinde indiiklenmis yiik miktar1 plaka yiizeyinde yiik miktardan her
zaman ki¢uk olur (Q' < Q).

yiik yogunlugu olarak yazilirsa,

o' =o(1-2) (2.25)

K

seklinde olur.
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(2.23) Denklemi sadelestirildiginde

=)+ (%) 226)

seklinde elde edilir. Denklim (2.26)’nin vektorel gosterimi

D=¢E+P (2.27)

seklindedir. Burda (2.27) denklemde ilk terim deplasman alanina, ikinci terim plakalar arasinda

uygulanan alana ve son terim de polarizasyon nedeniyle olusan alana karsilik gelmektedir.
2.2. Polarizasyon Mekanizmalari

Dielektrik malzeme, elektrik alana polarize olarak cevap verir. Polarizasyon dipollerin elektrik
alan etkisine verdikleri tepkiden meydana gelir. Polarizasyon vektori kapasitor plakalarinin

yiizeylerindeki nétiirlesmis yuklerle ilgilidir. Ortalama dipol momenti,
B =aE (2.29)

seklinde gosterilir. Burda o polarlanabilirlik katsayisidir ve E™ yerel elektrik alani olarak

tanimlamaktadir.

Polarizasyon vektor,
P = (k — e E = NaE (2.30)

seklinde yazilir. Bu denklem dielektrigin makroskopik boyuttaki parametresi olan k dielektrik

sabiti degerini molekiiler parametreler olan N, o ve E ile iliskilendirir.
2.2.1. Elektronik Polarizasyon

Bir atomun yapisini gz oniine aldigimizda ¢ekirdegi elektrik agidan nétronlar ve pozitif yuklU
protonlardan ve gevresi rastgele hareket eden elektron bulutundan olusur. Dis elektrik alan
uygulandiginda atomum ¢ekirdegi ve etrafindaki negatif elektron bulutu birbirinden ayrilir. Bu
hafif yiik ayrimi, atomun bir tarafini1 biraz pozitif ve karsi tarafin1 biraz negatif yapar. Meydana
gelen polarizasyona elektronik polarizasyonu denir ve sekil 2.9"de gosterilmektedir. Dielektrik
malzemelerde elektronik polarizasyon gozlenmektedir. Elektronik polarizasyon kisa bir stre
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icerisinde meydana gelir. Elektronik polarizasyon yiiksek frekanslarda yaklasik 105Hz’de
gozlenmektedir. a. Elektron bulutunun elektrik alanin etkisi altinda gekirdegin hareket etme

kabiliyetini temsil eder ve diger bir deyisle elektronik polarizlenebilme katsayisidir.

Sekil 2.9: Elektronik Polarizasyon.

2.2.2. iyonik Polarizasyon

Iyonik polarizasyon, iyonik kristal elementlerde meydana gelir. D1s elektrik alan yokken, kristal
icindeki pozitif iyonlar negatif iyonlar1 iptal eder ve toplam yiik sifir olur. Dis elektrik alan
uygulandiginda, negatif ve pozitif yik iyonlar yer degistirir ve bu da indiiklenmis bir
polarizasyona yol acar. Sekil 2.10°de elektrik alan nedeniyle iyonlarin yer degistirmesini
gostermektedir. Iyonik polarizasyon «a; ile temsil edilir. Kristal drgilyii olusturan iyonlar,
elektronlara gore kiitle bakimindan daha agir oldu igin elektronik polarizasyona gére daha uzun
stirede meydana gelir. Iyonik polarizasyon genel olarak iyonik malzemelerde meydana gelir ve
elektronik polarizasyona gore diisiik frekanslarda gozlenir. Iyonik polarizasyon yaklasik

1013Hz’de gozlenmektedir.

©:0:0 ©°0 @
JOLIOK o@® @ o
©e®o@® © o® o®
oc@e@®o )%) ®

E=0 E#0

Sekil 2.10: Iyonik Polarizasyon.
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2.2.3. Dipolar Polarizasyon

Dipolar polarizasyon elektrik alan yokken dipolleri sahip molekillerde meydana gelir. Bu
molekiillere dis elektrik alan uygulandiginda, yapida bulunan dipol momentlerinin iizerine bir
tork etki eder. Bunun sonucunda molekiiller uygulanan elektrik alanin gerektirdigi sekilde
yonelme egilimi gosterirler. Elektrik alan kaldirildiginda dipoller tekrar eski pozisyonu doner.
Bu durum dipolar polarizasyon olarak adlandirilir ve ad ile temsil edilir. Bu polarizasyon
mekanizmas1 103-10° saniye araliginda gerceklesir ve 1kHz-1MHz frekans araliginda

gozlenir.

>
PN - | \ —@ - / \
& /S |® OO

Sekil 2.11: Dipolar Polarizasyon.

2.2.4.Ara Yuzey Polarizasyon

Ara ylizey veya uzay yuki polarizasyonu, iki malzeme arasindaki bir ara yizde veya bir
malzeme igindeki iki bolge arasinda bir dis elektrik alan nedeniyle bir yiik birikimi oldugunda
meydana gelir. Bu tiir elektrik polarizasyonu ve iyonik polarizasyondan farklidir ¢iinkii bagl
pozitif ve negatif yikleri, yani iyonik ve kovalent bagl yapilari etkilemek yerine, arayiizey
polarizasyon da serbest yikleri etkiler. Sonug olarak, araylizey polarizasyon genellikle amorf
veya ¢ok kristalli katilarda gozlenir. Sekil 2.12"de gostermektedir. Elektrik alani, dielektrik
malzemenin yalitim &zellikleri nedeniyle bir yiik dengesizligine neden olacaktir ve yaklagik 10°
2 Hz frekans civarinda meydana gelmektedir. Burada as ara yiizeyler polarizlenebilme

katsayidir.
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Sekil 2.12: Ara Yuzey Polarizasyon.

Frekansin, dielektrik sabit1 ve dielektrik kayib gore polarizasyon mekanizmalari sekil 2.13" de

gosterilmistir.

space
charge

dipole

relative permittivity

atomic

108 10° 1012 10 Frequency (Hz)

Sekil 2.13: Frekansin, dielektrik sabit1 ve dielektrik kayib gore polarizasyon mekanizmalari.

2.3. Kapasitorde Degisken Elektrik Alan ve Dielektrik Kayip

Bir bosluk kapasitoriiniin plakalar: arasinda o agisal frekansl bir potansiyel farki uygulanirsa,

potansiyel fark
V=Vt (2.31)
seklinde ifade edilir. Kapasitorin plakalar ylzeyler

Q=CV=CVewt (2.32)

ile ytiklenir. Bu yiiklenmeye neden olan yiiklenme akimi;
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daQ _ d ; . ;
Io=—=— (CV et = iwCV et (2.33)

seklindedir. Bu denklemi diizenlersek

cosg + isin% =1 (2.34)
oldugunu bildiginden i = eig (2.31) denklemde yerine yazarsak,

I, = e2wCV et = wC,V e @7 (2.35)

ifade elde edilir. Bu esitlikte I, = wC.V, yerine yazarsak,

I, = 1" (2.36)

seklindedir. Goriildiigi gibi yiikleme akim1 ve uygulanan potansiyel arasinda 90° faz fark var.
Yani akim uygulanan voltajdan 90° ileridedir. Bu durum sekildeki fazor diyagramiyla agiklanir.
Bu durum sadece plakalar arasinda tamamen bosluk bulunan kapasitor igin gegerlidir. Boyle

bir yapiya ait olan kapasitor ideal kapasitor olarak tanimlanir.

Eger kapasitor plakalar arsinda bir dielektrik malzeme varken kapasitore potansiyel fark
uygulanirsa dielektrik yap1 polarlandigi zaman enerji kaybi meydana gelir. Bu durumda
dielektrikte enerji kaybindan dolay1 bir kayip akim s6z konusu olacaktir ve I ile gosterilir.
Dielektrikli kapasitorde ylkleme akim ile uygulanan voltaj arasinda faz farki 90° den farkli

yani 90-6 kadar olacaktir. Bu durum fazor diyagramiyla gosterilir.

<v

(a) (b)

Sekil 2.14: Degisken elektrik alan altinda (a) Bos kapasitoriin fazor diyagramiyla gosterimi,
(b) Dielektrikli kapasitoriin fazor diyagramiyla gosterimi.
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Konduktans G = 1/R olmak Uzere,

Iy = GV (2.37)
Kapasitoriin toplam akim,

=1+ Iz = (inC + GV (2.38)

Yiikleme akim ile toplam akim arasindaki faz acinin tanjanti

tand =& = 1 (2.39)

Ic wRC

kayip faktorii olarak tanimlanir. Yiikleme akim ile kayip akimlarin degisken elektrik alan
etkisinde aralarindaki faz farki géz Oniine alarak dielektrik maddenin igerisinde yilikleme ve
kay1p bilesenleri olarak tanimlanabilecek bir ifade kullanilabilir. Bu amacla burada dielektrik

kompleks permitivitesi dielektrigin ayrit edici 6zelleklerinden biridir ve ifadesi
e =¢ —ig’ (2.40)
olarak yazilir. Toplam akim bu ifadeden yararlanarak;

I = (iwe' + we") 2V (2.41)

£ —ig

I=iwC ==V (2.42)

&
o

seklinde yazilir. € elektrik permitivitenin gercek bileseni, ve & elektrik permitivitenin sanal

bilesent,

k", kompleks dielektrik sabiti

K* == (2.43)
seklinde tanimlanir ve ifadesi

K* =K —iK (2.44)

k' Dielektrik sabiti, .~ dielekrik enerji kaybidir.
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Dielektrikli kapasitor i¢in fazor diyagrami dikkate alinarak toplam akim ifadesi,

I'=22=2 (Ve = iwCV, et (2.45)
C =x*C, (2.46)
I'=iw(k — ik )CV et (2.47)
I'= iwk CV e + wk CV et (2.48)
tand = 11_,: = % = ';— (2.49)

Burda kayip faktori ifadesinden, dielektrik sabitinin gercek ve sanal kisimlarin oran oldugu

gorulmektedir.
Dielektrikte gbzlenen akimlar, akim yogunlugu ile ifade edilir.
Akim yogunlugu,

wKk CV,e'wt

I
JEE T (2.50)

14
E| =< (2.51)

C.=2¢ (2.52)
d
Denklem 2.51 ve 2.52 Akim yogunlugu denklem 2.50"de yerini yazarsak

Ir _ Awek Ede'®t

J=F = (2.53)
] =we'E (2.54)
Oypc = (1)8” (255)

elde edilir. Denklem (2.55) dielektrik ortamin degisken alan iletkenligi denir.
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2.4. CLASIUS-MOSOTTI DENKLEMIi

Polarizasyon, dipollerin iizerine etki eden elektrik alanin biiyiikliigiine bagladir. Polarizasyonun

degeri,
P=Nji (2.56)

olarak ifade edilir. Denklem 2.56’de N birim hacim basma dipol sayisi, i, ortalama dipol

momentidir.
Polarizasyon katsayisi, a ve lokal elektrik alan, E* olmak uzere, polarizasyon
P = NaE' (2.57)

olarak yazilir. Dis elektrik alanin etkisinde polar olmayan molekiillerin olusturdugu dipollerin
modelini inceleyelim. Bir referans molekil tzerine etkiyen yerel alan, dis elektrik alanin

etkisiyle meydana gelir. Sekil 2.15" deki modelli g6z oniine alinarak agiklanir.

Sekil 2.15: Dielektrik malzemede meydana gelen yerel elektrik alan.

Bu modeldede madde i¢inde A referans molekiiliiniin etrafinin sanal bir kiireyle ¢evrelendigini
varsayalim. A referans molekulin tizerine etkiyen bileske elektrik alan, E_{ plakalarin arasinda

olusan elektrik alani, E 2, dipoller arasinda olusan elektrik alan ve E 3, Civardaki dipollerden

kaynaklanan elektrik alan1 olmak iizere,

E'=E,+E,+E; (2.58)
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Burada E 1 dig elektrik alan oldugundan E olarak alinir veE 3 elektrik alani E 1 Ve E 2, ye gore

cok kiicik oldugundan ihmal edilebilir. Kire igerisinde bir dA ylizey alani segersek, her alana

karsilik gelen bir elektrik alan olacaktir. Yatay dogrultudaki elektrik alanlar birbirlerini nétrler.

Oldukga kUgUkEzelektrik alani igin,

= _ 1 dqgcosé
dE2 T ame, 12

dq =dA X Pcosf
dA = 2nr? sin 6d0

dq = 2nr? P cos 6 sin 8d6

1 2nr? P cos? @sin0dO

dE2 =

41E, T2

1

TE,

21 P cos? 0 sin 6d6O

dEZ =

denklemi (2.65) elde edilir. Integral ¢6ziimii ile, [ dE, = E,

2l fon cos? 6 sin 6d6

27 4nme,

sonucuna ulasilir.

Bu sonucu yerine yazarak

221, 3@, B -
E'=E'+E2=E+;(k —1)=2(x +2)

(2.59)

(2.60)
(2.61)
(2.62)

(2.63)

(2.64)

(2.65)

(2.66)

(2.67)

(2.68)

(2.69)

(2.70)
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2.30 denklem ile 2.70 denklem esitledigimizde,

R , N S B,

P=(k —1)eE = NaE' =~ (k +2) (2.71)
denklemi diizenlersek,

K -1 __ Na

N (2.72)

K+2  3g

elde edilir ve bu esitlik Clausius-Mossotti esitligi olarak adlandirilir. Bu esitlik makroskobik
biiyikliik olan dielektrik sabiti (x) ile mikroskobik biyiklik polarizasyon sabiti (a)
iliskilendirmektedir. Clausius-Mossotti esitligi dielektrik sabiti (makroskobik biiyiikliik) ile

polarizasyon sabitin (mikroskobik biiyiikliik) arasinda iliski kurar.
2.5. Debye Modeli

Bir dielektrik malzemeye elektrik alan uygulanirsa, dipoller salinim hareketi yaparlar ve
birbirlerine surtundrler. Elektrik alan etkisi altinda dipollerin hareketi sonucu olusan
polarizasyon zamanin bir fonksiyonu olarak degisimler gosterir. Bu tanimlama dogrultusunda

t=0 aninda polarizasyon
Po =Py + P, (2.73)

ile gosterilebilir. Burada P, elektrik alan etkisi ile anlik polarlanma(kutuplanma) olup Pg
elektronik polarizasyon ve P, atomik polarizasyonun toplamidir. Zaman ilerledikce uygulanan
degisken elektrik alanin yon degistirmesinden dolay1 dipoller doneceklerdir ve sonucu olusan
polarizasyon zamanin bir fonksiyonu olarak degisimler gosterir. Herhangi bir t aninda, toplam

polarizasyon,
P(t) =P, + P(dipol) (2.74)
denkleminde oldugu gibi zamana bagli bir polarizasyon elde edilir. Burda

P(dipol) = (£ — &x)E(t) (2.75)
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Dipolar polarizasyonunda meydana gelen degisim, dipollerin denge konumundan farklariyla
oranlanabilecegi diisiiniilerek, dipolar polarizasyonun zamanla degisecegi kabul edilmis olur.

Bu durum,

AP(gipony __ 1

dt - ; (Ps(dipol) - P(dipol)) (2-76)

denklemi ile verilir. Burada t dipolleri elektrik alan uygulandiktan sonra dipollerin iki denge

durumu arasindaki zamandir ve rolaksasyon zamani denir. P01, Sabit elektrik alan etkisinde

polarizasyondur ve
Ps(dipol) = (&5 — €x)E (2.77)

olarak yazilir. Polarizasyonun zamanla degisim denklemi

AP (dipo 1
o =7 [(es — £0)E = Plaipon] (2.78)

seklinde yazilir. Eger alternatif elektrik alan uygulanirsa (E = Eje'®?),

dP g 1 1 '
(Zttpol) +-Paipon = - (&5 — £x)Ege'®* (2.79)

seklinde elde edilir. Denklemin integrali alindiginda,

t

P(dipol) = Ce_; + Meiwt (280)

1+iwt

Esitligin ilk terim degisken davranisini ifade eder, t —oo iken sifira gider. ikinci terim ise kalict

durumunu ifade eder.

(es—20)Ey
Plaipony = e (2.81)

Degisken elektrik alan s6z konusu oldugunda uygulanan alan ile polarizasyon vektori

arasindaki faz farki,
e =g —ig" (2.82)

kompleks dielektrik sabiti sekilde gosterilir. Kompleks dielektrik sabiti relaksasyon zamanina

bagl olarak
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(6g—€00) (1—-iwt)

* __ €§—€mw0 __
€ = ot e = S T T (2.83)
yazilir ve bu denklemi reel ve imajiner kisimlarina ayrilirsa,
I ES—Ew0
€' =€t =0 (2.84)
1 (Es—&n)wt
e = et (2:85)

denklemleri elde edilir. Bu denklemler Debye Denklemleri olarak adlandirilirlar. Debye
Denklemleri sekil 2.16'de gortildigii gibi dielektrikte degisken elektrik alan altinda meydana

gelen polarizasyonda relaksasyon zamaninin etkisini ortaya koyarlar.

Reel ve imajiner kisimlarin orant,

tan§ = &, = Estelot (2.86)

! Es+Eowt?

dipollerin doniisleri sirasinda siirtiinmeler sonucunda meydana gelen enerji kayb1 verir.

[
EE
-
f
E
Ey [ —
-
H\
e
Ny
y,
Ey =Eg
g 1N
@ ] ﬁ""-——_ I
Eon —

Sekil 2.16: Debye Rolaksasyon Grafikleri.
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2.6. Drude Modeli

Drude modeli, serbest elektron modeli olarak da ifade edilir. Bu model metallerin 1s1 sigasi,
manyetik geg¢irgenlik, termal iletkenligi ve elektrodinamigi hakkinda bilgi verir. Bu modelde
elektron-elektron ve elektron-iyon etkilesmelerini dikkatte alinmaz ve elektrik alan icinde

etkiyen kuvvet,

F=md=qE (2.87)
5 aE
Q=12 (2.88)

seklinde verilir. Burda q elektron yiikii, m elektron kiitlesi ve E elektrik alandir ve bu

elektronlarin hizi
Ve =V, +at (2.89)

olarak yazilir. Burda 175 stiriklenme hiz1 ve 171 ilk hizidir. 171 = 0 olmak Uzere denklemi

diizenlersek
Vs=Lr (2.90)
elde edilir. Akim yogunlugu,

1
J = = nqVs (2.91)

olmak {iizere, n birim hacimdeki yiik tastyicilarinin sayisidir. Vs ifadesini denklemde yerine

yazarsak,
_ na’E 2.92
j =" (2.92)
J=0.E (2.93)
__ nq’E
0.E= —T (2.94)
2
Oy = Mo (2.95)
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iletkenlik ifadesi el edilir. Bu ifadeye dc iletkenlik denir ve elektrik alana bagli degildir.
2.7. Alternatif Tletkenlik

Elektrik alan altinda bagli yiiklerin hareketleri gézlemlendiginde, surtinme kuvvetlerini de g6z

ontinde bulundurulmalidir. Elektrona etkiyen kuvvet

F=md=qE+F, (2.96)
ﬁd yiikler arasindaki stirtinme kuvveti olup ﬁd = — mTV ile verilir. Denklemi duizenlersek,
mé = qF + (-2Y) (2.97)
Y gE -7 (2.98)
m 41— gF (2.99)

Alternatif alan altinda elektrik alan ve hiz zamana bagli olacagindan,

E(t) = Eje'®t (2.100)

V(t) = Vye®t = % = iwVe'wt (2.101)
ile verilir. Sonucta

miwVye!®t + %eiwt = qE e'@t (2.102)

Vom (iw + 1) = qE, (2.103)

Vo = (5) e Fo (2100

denklem (2.104) siiriiklenme hizina esit olacagindan;

Vo = Vs (2.105)
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Akim yogunlugu yazarsak

J=nqVs =271 (2.106)
ve
J(w) = g(w)E(w) (2.107)

bu ifadede iletkenligi yerine yazdigimizda;

Jo

o(w) = o (2.108)
olur. o(w) ‘nin paydasini reel yapip sanal ve reel olarak yazdigimizda,
o(w) = —2_ — 1or% (2.109)

1+w?7?2 1+w?27?
denklem 2.109°deki birinci terim reel, ikinci terim sanal ifade olacaktir. Burdaki reel olan terim

Jo

0(w) = —— (2.110)
AC iletkenlik diye adlandirilir. DC ve AC toplamda
Orop(w) = g + 0(w) (2.111)

seklinde yazilir.
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3. MALZEME VE YONTEM

3.1. POLIMER ORNEKLERIN HAZIRLANMASI

Kaplama hiicresi i¢in gerekli sartlar1 sagladiktan sonra kaplama islemine baslanir. Bu sartlar;
hiicre i¢inin temiz olmasi, hazir olan tasiyict ve flamanin kirlilikten arindirilmis olmasi,
malzemenin yerine oturtulmasi, igindeki basing seviyenin uygun Seviyede olmasidir. Bu
sartlarin hazirlik siireglerinden kaplama islemi hazirlik siirecimizin mihenk tasidir, zira mikro
diizeyde bir kirlilik sonug¢larimizi baskalastirabilir. Kullandigimiz her sarf malzemesi ve aleti

mutlak surette temiz olmalidir.
3.1.1. Tasiyic1 secim ve temizligi

Kaplamanin yapilacagi taban malzemesi tasiyicidir. Tastyici olarak 76x26x1 mm'lik 6lgllere
sahip cam tastyicilar (mikroskop camlari) kullanildi. ince film &rneklerin hazirlanmasi sirasinda
kullanilan tastyicinin temiz olmasi onemlidir. Ciinkii kapladigimiz malzemenin tabana iyi
tutunabilmesi ve sicakliga karsi dayamkliligini 6nemli oranda etkiler. Iyi bir filmin
kaplanabilmesi i¢in tastyict ylizeyinin toz ve yag gibi kirliliklerden iyi bir sekilde temizlenmesi
gerekir. Cam tasiyicilarin temizligi 2 asamada, mekanik ve kimyasal olarak yapilmistir.
Mekanik temizlik pamuk araciliiyla deterjan kullanilarak yapildi. Camlarin ylizeyi temizleyici
madde ve yumusak bir kumas (tercihen pamuk) araciligi ile ovalanir. Ovalama isleminin
ardindan cam tasiyicilar, temizleyici maddeden arindirmak igin akiskan su altinda tutularak
durulanir. Son olarak saf sudan gecirilir. Boylece kaba kirliligi fiziksel olarak atildi. Ardindan
kimyasal temizlik i¢in saflik oran1 yiiksek Aseton (CH3;COCH;), Metil alkol (CH;0H) ve saf
su icerisine ayr1 ayr yerlestirilerek ultrasonik temizleyicide 10 dakika bekletildi. Temizlenen
cam tastyicilar kurutmak i¢in 100°C’ye ayarlanmis etiive yerlestirilir. Son olarak nem ve kirden

uzak tutmak icin desikatérde muhafaza edildi.
3.1.2. Flaman Sec¢imi ve Hazirhig:

Kaplanacak malzemenin buharlagsmasi ig¢in gereken 1siy1 aktaran tele flaman denir. Flaman
se¢iminde dikkat edilecek birka¢ énemli konu vardir. Ilki flaman olarak kullanacagimiz metalin
erime sicakliginin, buharlastiracagimiz malzemenin buharlagma sicakligindan daha yiiksek

olmas1 gerekir ve ikincisi ise buharlastiracagimiz malzemeye gore flamanin tipine karar
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vermektir. Flaman i¢in tungsten veya molibden malzemeler tercih edilir. Bu metallerin erime
noktasmin yiiksek olmasi yiiksek sicakliklara dayanabilmesini saglar. Flamanin uglarina
potansiyel fark uygulanarak akim gecirilir ve akkor haline getirilir malzeme-buharlagtirilir.
Muhakkak temizlenmesi gereken bu tellerin(flaman) temizlik islemi degaz adi verilen yontemle
yapilir. Degaz; buharlastiracak malzeme olmadan flamanin sisteme baglanarak, vakum
altindayken, iizerinden yliksek akim gegcirilerek akkor haline getirilmesiyle gergeklestirilir.
Degaz isleminden sonra flaman kirilganlasacagi icin, bu islem onceside flaman biikiilerek
istenilen sekle sokulmalidir. Bu ¢alismada aliiminyum elektrotlar1 kaplamak i¢in Imm kalin

spiral seklindeki %99 saflikta tungsten flaman kullanilmistir.
3.2. POLIETILEN INCE FILM ORNEKLERIN HAZIRLANMASI

Yapilan ¢aligmadaki polietilen ince filmler, termal buharlastirmayla hazirlanmistir. Bu sistemde
buharlastirma potasi icerisine yerlestirilmis kiilce polimerlerin (monomer) termal yolla (1sitma)
buharlastirilmas1 yapilarak tasiyici lizerine ince film formunda kaplanmasi yoluyla 6rnekler
ince film formunda elde edilmistir. Ornek kaplama isleminin gergeklestirildigi vakum hiicresi
Sekil 3.1° de goriilmektedir. Kaplama hucresi, i¢ hacimi yaklasik 30 It, paslanmaz ¢elik yapiya
sahip, silindir seklinde ve gerektiginde cihaz ve Ol¢lim sistemi eklenebilmesi icin disardan

giriglerle fonksiyonel hale getirilmis olma, gibi 6zelliklere sahiptir.

Kalinlk

Holder v _ N - » Kristali

| ———» Cam Tagiyici

Shutter«—__

Vakum
Haznesi

Gaz

Girig\1 — . Pota
- ] ﬁ I
— [

Vakum o

Sistemi
} ‘ L Gug J

Sekil 3.1: Orneklerin hazirlandig: sistem.
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Orneklere; ilk adimda alt elektrot kaplamas1 yapilir, ikinci adimda polietilen kaplanir ve son
olarak Ust elektrot kaplama islemi yapilir. Bu ii¢ asamanin ardindan Al-PE-Al formunda
kapasitif ornekler kullanima hazir hale gelir. Ince filmlerde her kalinlikta 6l¢iim degerleri farkls

olacagindan hazirlanan 6rneklerin kalinliginin belirlenmesi énemlidir.
3.2.1. Orneklerin Ust ve Alt Elektrotlarinin Hazirlanmasi

Elektrotlar icin %99,09 saflik degerine sahip aliminyum kullanildi. 1 mm c¢apa sahip
aluminyum telden 10 mm’lik pargalart alip “u” sekli verildi. Sekil verilen Al pargalar flamanin
Uzerine asmadan once aseton doldurulmus beherde arindirildi ve flamanin tizerine asildi.

Elektrot &rnekleri i¢in termal buharlastirma islemin basing degeri ~10° Torr degerindedir.

Temizlenmis ve kurutulmus cam, alt elektrot kaplama islemi i¢in alt elektrot maskesine
yerlestirilir. Bir saat yiiksek vakum altinda, alt elektrot maskesi ve u seklindeki aliminyum
parcalar Edwards Model 6E cihazina yerlestirerek, kaplama igin bekletilir. Aluminyum tellerin
buharlagmasi igin flamanin tizerinden 12A akim gegirildi. Bu kaplama islemi ile alt elektrot

elde edildi.

Ust elektrot kaplama islemleri daha hassas ve 6zenle yapildi. Zira iist elektrodun kaplanmasi
icin yerlestirilecegi cam Ustlinde var olan alt elektrot, PE maddesi ile kapli durumdadir.
Malzemenin difiize olmamasi igin iist elektrot 1s1ya fazla maruz kalmadan kisa bir siire iginde
kaplanir. Sirayla yapilan islemler sonrasi camimn Ustinde Al-PE-Al seklinde 6 adet 6rnek el

edilir.
3.2.2. Malzemenin Hazirlanmasi

Kullanilan Polietilen malzemesi 4000g/mol molekiil agirliklarina sahip olup Sigma Aldritch
firmasindan alinmistir. Malzeme kaplamasi i¢in, kaplanan alt elektrot cam maskeye
yerlestirildi. Bakir potanin 2/3’{i 4000g/mol molekiil agirlig1 sahip PE ile dolduruldu. Uzerinde
0,1 cm gapli ve 5 mm uzunluga sahip bakir teller yerlestirildi. Bununla polimer sagilmasi
engellenir, plrizsiz bir yuzey elde edilir ve kaplamak i¢in hiz ayarlanir. Torr International Inc.
marka kaplama cihazina pota ve maske yerlestirildi. 4,5-5 saat araliginda =10 Torr civar

basing altinda kaplanda.
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3.2.3. Kaplamanin Hiz1 ve Ornek Kalinhgmin Belirlenmesi

Ornek hazirlama siirecinde kaplama hizin1 ve kaplanan 6rneklerin kalinligi énemlidir. Bu

parametreler belirlemek i¢in Quartz Crystal Microbalance (QCM) yontemi kullanilmustir.

Ornek hazirlarken kaplama hizi 3-4 A/s olarak belirlendi. 4000g/mol molekiil agirliklarina
sahip Polietilen malzemenin kalinligin olusturdugu farklar1 gérebilmek icin (20, 100, 250, 500,

750 ve 1000 nm) kalinliklarda numuneler hazirlandi.
3.3. ELEKTRIKSEL KARAKTERIZASYON

Numunelerin elektriksel davranislarini belirlemek igin broadband dielektrik spektroskopi
kullanildi.

3.3.1. Broadband Dielektrik Spektroskopiyle Olgiimler

Dielectric Spectroscopy (DS), dielektrik 6zellige sahip malzemelerin yapisindaki polarizasyon
mekanizmalar1 hakkinda bilgi edinmek, yapinin alternatif iletkenligini tespit etmek ve ayrica
polimer drneklerde yapidaki ¢apraz bag yogunlugunu camsi gecis sicakligi gibi parametrelere

gore degisimlerini tespit etmek i¢in kullanilir.

Dielektrik spektroskopi incelemelerinde frekansa bagli kapasite grafiklerden faydalanilarak
yapidaki rolaksasyon mekanizmalart hakkinda bilgiler edinilebilir. Yap1 icerisinde meydana
gelen polarizasyon mekanizmalarinin etkinlik bolgelerinin degistigi yani bir polarizasyon
mekanizmasinin etkinligini kaybedip digerinin etkin hale geldigi bolgelerde frekansa baglh
dielektirk kaybin(tand) davranisinda bir takim maksimum frekanslar (pikler) ya da diger adiyla

rezonans frekanslart gézlenir.

Yiiksek veya diisiik sicaklik bolgelerinde polimer malzemenin tiirline bagl olarak polimer
segmentlerinin mobilitelerinin degisimleri hakkinda yani hal degisimleri hakkinda bilgi veren
bir bagka rdlaksasyon frekansi gozlenir. Bu frekans kullanilarak polimer yapiya ait olan camsi

gecis sicakligr incelenebilir.

Alpha-A High Resolution Dielectric, Conductivity and Impedance Analyzer cihazi kullanarak

dielektrik spektroskopi 6l¢timler alinmaistir.
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Sistemde kullanilan cihaz ile;
Alternatif elektrik alan1 3 pHz-20 MHz araligiyla uygular.

Sicakliga bagl dlctimleri cryostat sistemi ile sivi azot kullanarak 100 °C ile -40 °C arasinda

almabilir.
Azot akisi ile kurutulmus bir ortamda 6lgliim yapilir.

Olgiim sirasinda ornek iizerine 3 mV ile -3 V arasinda potansiyel fark uygulanir.Tez

calismasinda Orneklerin tizerine 1 V (rms) potansiyel fark uygulandi.
Sistem bilgisayar Gzerinden kontrol edilir.

Bu calismada 6rneklerin alt ve {ist elektrotlarina kontak almak i¢in ince bakir telleri ve indiyum
ile lehim alindi. Alinan kontak 6rnekler cihaza baglanarak 100°C — (-)40°C sicaklik ve 1 Hz-
20 MHz frekans araliginda kapasite(C) ve kayip faktor(tand) degerleri dl¢lilmiistiir.

Gergek ve sanal parcgalari belirlenen dielektrik katsayis1 6l¢iilen kapasite ve kayip degerlerinden
elde edilmistir. Daha sonra degisken alan iletkenligi (AC) hesaplanmistir. Elde edilen verilerin

grafigi Origin Lab programyla ¢izilir. Olglim cihaz1 sekil 3.2'dedir.

Sekil 3.2: Alpha-A High Resolution Dielectric, Conductivity and Impedance Analyzer.
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4. BULGULAR

4.1. FARKLI KALINLIGA SAHIiP OLAN POLIETILEN iINCE
FILMLERIN DIELEKTRIiK SABITLERININ ACISAL FREKANS VE
SICAKLIGA GORE DEGISIMI

4000g/mol PE(Polietilen) ince film dielektrik sabitlerinin frekansa ve sicakliga bagh

davranislar sekil 4.1 ile sekil 4.7 arasinda verilmistir.

e Calisilan kalinlik bolgesinde tim orneklerde, dielektrik sabiti artan frekans ile
azalmaktadir.

e Dielektrik sabiti artan sicaklikla artig1 gozlenmektedir.

o Kalinlik artikca dielektrik sabitinin artig1 gozlenmektedir.

o Yiiksek ve diisiik frekans bolgesinde olmak iizere 2 polarizasyon mekanizmasi

g6zlenmektedir.
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Sekil 4.1: 20nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik sabitinin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.2: 100nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik sabitinin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.3: 250nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik sabitinin frekansa ve sicakliga gore

degisimi.
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Sekil 4.4: 500nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik sabitinin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.5: 750nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik sabitinin frekansa ve sicakliga gore

degisimi.
100 5 = 100°C
El + 90°C
80 3 + 80°C
] - » 70°C
] - « 60°C
60 3 - » 50°C
N - « 40°C
. - 30°C
~ R ., ’ = 20°C
40 . - A‘AAM .. » 10°C
4 * ” R " - - Ooc
N *oay “a a, = . » -10°C
> . e « -20°C
- MEN “ e .+ -30°C
”’»., > i . e ) "o 40°C
* A X -
LR ", "oo.,“ 4aa,
e 2 92999 * K A ke > > > rpppy * Adas
~ILERRT IRt A WA
-""I R | T T T LR |
10t 102 10° 104 10°
o (rad/s)

Sekil 4.6: 1000nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik sabitinin frekansa ve sicakliga gore

degisimi.
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Sekil 4.7: Oda sicakliginda 1 kHz frekansta dielektrik sabitinin kalinliga bagli grafigi.

4.2. FARKLI KALINLIKLARDA HAZIRLAN POLIETILEN INCE
FILM DIELEKTRIK KAYIPLARININ ACISAL FREKANSA VE
SICAKLIGA GORE DEGISIiMi

20nm, 100nm, 250nm, 500nm, 750nm ve 1000nm kalinhigindaki 4000g/mol PE ince filmlerin

dielektrik kayibini frekansa ve sicakliga bagli grafikleri verilmistir.

e Bultin kalinliklarda dielektrik kaybi sicakligin artmasina bagli olarak artis
gostermektedir.

e Bltin kalinliklarda dielektrik kaybin, frekans: arttirildiginda ilk olarak azalmasinin
ardindan ytiksek frekans bolgesine dogru bir maksimuma ulastig1 izlenmistir.

e Buitin kalinliklarda iki polarizasyon mekanizmasi gozlemlenmektedir.

e Kalinlik degerler arttik¢a kay1p piklerin yiksek frekansa dogru ilerledigi gorulmektedir.
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Sekil 4.8: 20nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik kaybinin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.9: 100nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik kaybinin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.10: 250nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik kaybinin frekansa ve sicakliga gore

degisimi.
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Sekil 4.11: 500nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik kaybinin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.12: 750nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik kaybinin frekansa ve sicakliga gore

degisimi.
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Sekil 4.13: 1000nm kalinlig1 olan PE ince filmin dielektrik kaybinin frekansa ve sicakliga
gore degisimi.
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Sekil 4.14: Oda sicakliginda 1 kHz frekansta dielektrik kayibin kalinliga bagl grafigi.

4.3. FARKLI KALINLIKLARDA HAZIRLANAN POLIETIiLEN INCE
FILMLERIN ALTERNATIF ILETKENLIGININ ACISAL FREKANS
VE SICAKLIGA GORE DEGISiMi

20nm, 100nm, 250nm, 500nm, 750nm ve 1000nm kalinligindaki 4000g/mol molekiiler kiitleye
sahip Polietilen (PE) ince filmleri ait alternatif iletkenlik degerlerinin frekansa ve sicakliga bagl

davranisi Sekil 4.15 ile 4.20 arasinda verilmistir.

e AC iletkenligi; sicaklik arttik¢a artigini gozlenmektedir.
e AC iletkenliginin degisen kalinlikla beraber neredeyse tiim frekans araliklarinda arttigi

g6zlenmektedir.
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Sekil 4.15: 20nm kalinlig1 olan PE ince filmin alternatif iletkenliginin frekansa ve sicakliga

gore degisimi.
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Sekil 4.16: 100nm kalinlig1 olan 4000 g/mol PE ince filmin alternatif iletkenliginin frekansa

ve sicakliga gore degisimi.
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Sekil 4.17: 250nm kalinligi olan 4000 g/mol PE ince filmin alternatif iletkenliginin frekansa
ve sicakliga gore degisimi.
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Sekil 4.18: 500nm kalinlig1 olan 4000 g/mol PE ince filmin alternatif iletkenliginin frekansa
ve sicakliga gore degisimi.



43

x101t
10000
= 100°C
1000 L4 90°C
« T | o80°C
_.--IL a :,‘sgg » 70°C
100 T 555 « 60°C
- 24 o
—_ _:::::A : . ‘:::»’ g > 50°C
E 10 K 2 “.v" > >:*§§@ x 40°C
) LenmE Lot §§§ - 30°C
@ s DAt ::**ggg § = 20°C
a o » 02 o
o Mol e
> o * 999%° ; 3 ¢
L e » -10°C
014, & gt « -20°C
; it o -30°C
0.01 -40°C
0001 L T R | A | x LR 1 |
10t 10? 10° 10* 10°
o (rad/s)

Sekil 4.19: 750nm kalinligi olan 4000 g/mol PE ince filmin alternatif iletkenliginin frekansa
ve sicakliga gore degisimi.
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Sekil 4.20: 1000nm kalinlig1 olan 4000 g/mol PE ince filmin alternatif iletkenliginin frekansa
ve sicakliga gore degisimi.
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Sekil 4.21: Oda sicakliginda 1 kHz frekansta alternatif iletkenliginin kalinliga bagl grafigi

4.4. FARKLI KALINLIKLARDA HAZIRLANMIS POLIETILEN INCE

FILMLERIN ELEKTRIK MODULUN ACISAL FREKANSA VE
SICAKLIGA BAGLI DAVRANISI

Elektrik modiilii yapinin uygulanan dis elektrik alana kars1 dayaniminin bir 6l¢iistidiir.

Uygulanan dis alana karsilik elektrik modiil 100 °C ile -40 °C sicaklikta frekansa bagli olarak
incelendiginde (Sekil 4.22 — 4.28):

e Dielektrik sabitinin tersine artan frekans ile elektrik modiil artmaktadir.
e FElektrik moduli artan sicaklikla azalmaktadir.

e 1kHz frekans bolgede artan film kalinligiyla birlikte elektrik modiil azalmaktadir.
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Sekil 4.22: 20nm kalinlig1 olan PE ince filmin Elektrik modiiliin frekansa ve sicakliga gore
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Sekil 4.24: 250nm kalinligi olan PE ince filmin Elektrik modiiliin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.25: 500nm kalinligi olan PE ince filmin Elektrik modiiliin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.26: 750nm kalinligi olan PE ince filmin Elektrik modiiliin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.27: 1000nm kalinlig1 olan PE ince filmin Elektrik modiiliin frekansa ve sicakliga gore
degisimi.
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Sekil 4.28: Oda sicakliginda 1 kHz frekansta Elektrik mddiiliin kalinliga bagli grafigi.
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5. TARTISMA VE SONUC

Yapilan ¢alismada termal buharlagtirma kullanilarak 4000 g/mol polietilen(PE) ince filmler
hazirlanmistir. Film kalinliklar1 50, 100, 250, 500, 750, 1000 nanometre olarak belirlenmistir.
Birbirinden farkli olan filmlerin frekansina, kalinligina ve sicakligina gore dielektrik sabiti (K'),
dielektrik enerji kayb1 (K"), AC iletkenlik (cac) ve elektrik modull (M) degerleri 6lglilmiistiir.
Frekans araligi olarak 1Hz-20MHz aras1 ve sicaklik olarak 100 °C ile -40 °C aras1 belirlenmistir.
Sonuglara dayanarak yapi i¢inde AC iletkenlik ve mimkin polarizasyon mekanizmalari tespit
edilmistir. Bulgular kisminda incelenen grafiklerde gbzlenen davraniglarin degerlendirmesi her

grafik grubu icin ayr1 ayr1 verilmektedir.

Sekil 4.1-4.6 arasindaki grafikler yorumlandiginda, arttirilan frekans ile dielektrik sabitin
diistiigii, arttirllan sicaklikla dielektrik sabitin yiikseldigi ve artan kalinlik ile yiikseldigi
gozlenmektedir. Dielektrik sabiti yapinin polarize olabilmesinin bir 6l¢iisiidiir. Polietilen yap1
itibariyle ana zincirinde kovalaent bagli C-C baglarindan ve yan dallar olarak da C-H baglari
iceren molekilerden olusmaktadir. Gézlemlenen frekans bandinda polietilen temel Grgiisiiniin
polarizasyonuna iligkin yanitlar aranacaktir [26-29]. Diisiik frekanslarda molekiler zincirin
uygulanan dig elektrik alanin degisimine uyum saglayabilmesi ve alanin degisimini takip
edebilmesi mimkiin olacagindan, dielektrik sabiti diisiik frekanslarda biyiiktiir. Frekans
arttik¢a polimer zincir uygulanan elektrik alanin degisimini takip edemez ve polarize olabilme
kabiliyeti azalir. Bu azalma dielektrik sabitinin artan frekans ile azalmasi seklinde gozlenir [20,
24, 33, 35, 37]. Tiim 6rneklerde artan sicaklikla birlikte dielektrik sabiti de artmaktadir [50, 51].
Bu davranis yapidaki polarlanmanin sicakliga bagli oldugunu gostermektedir. Sicaklik etkisi
ile yapida bulunan yiiklerin kazanacaklari termal aktivasyon enerjilerinin etkisi ile daha kolay
polarize olabilmesi beklenebilir. Ayrica, termal etki ile yapida gdzlenmesi olas1 genislemeler
ile birlikte yap1 daha kolay polarize olunabilen bir sekle donebilir. Bu da artan sicaklikla artan
dielektrik sabitini acgiklamakta kullanilabilecek bir degerlendirme olabilir. Sekil 4.7° deki
dielektrik sabitine film kalinliginin etkisi incelendiginde, film kalinligi artik¢a dielektrik
sabitinin de arti@1 gozlenmektedir. Literatiirden bilindigi tizere polimer ve polimerimsi ince
filmlerin yiik¢ii ylizey bolgelerine siki tutunacak olmalari g6z 6niinde tutulabilir. Polimer ince
filmin yikgclye dayanan alan1 polarlanma kabiliyeti koti olan tabakalar hatta literattirde gegen
ad1 ile 6lii tabaka olarak adlandirilirlar. [39, 40]. Bu alanlarin diisiik kalinlik degerlerine sahip

ince filmlerde polarlanmanin toplamina ciddi bir etkisi olacagi i¢in, bu filmlerde dielektrik
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sabitlerinin diisiik olmasi muhtemeldir. Film kalinliklarim1 arttirdik¢a dielektrik sabitinin de
yukselmesi beklenecektir. Ayrica daha kalin 6rneklerde bosluk yogunlugunun ince 6rneklere
kiyasla daha az olmasi olast ve literatiirde bahsedilmis bir durumdur. Bu da kalinligin dielektrik
sabit lizerinde etkili olmasina neden olabilir. Bu yorumlara ilave olarak daha kalin ince filmde
daha fazla yiikiin bulunmasi da dielektrik sabitin daha kalin 6rneklerde daha yiiksek degerlerde
olasin1 destekleyebilir [51-55]. Sekil 4.7’ de dikkat ¢eken bir baska davranis da dielektrik
sabitin kalinliga bagl davraniginda yiiksek kalinliklara gidildik¢e frekanstan bagimsiz bir
davranigin gézlenmeye baslanmasidir. Grafikte secilmis olan 1kHz frekans degerinde kalinliga
bagl olarak yapida bulunan yiiklerin polarizayonu daha 6nce siralanan 6lii tabaka, bosluk
yogunlugu ve ylik miktar1 gibi parametrelerden etkilenerek artan kalinlik ile birlikte
kolaylasmis ya da daha fazla meydana gelmistir. Fakat belirli bir kalinlik degerinden sonra (Bu
kalinlik 1000 nm’ biraz altinda ya da biraz iizerinde olabilir) yapida meydana gelebilecek daha
diisiik bosluk yogunlugunun, etkisi oldukca azalmis 6lii tabakanin ya da artan ytlik miktarinin
artisa neden olamayacagi bir polarizasyon doygunlugu olusacaktir. Bundan dolay1 da kalinligin
daha fazla artis1 dielektrik sabitini etkileyemeyecektir. Frekanstan bagimsiz dielektrik sabiti
davraniginin gozlenmeye basladigi bu kalinliktan itibaren ince film yapinin hacimsel (bulk)

ozellikler gostermeye basladigi sdylenebilir.

Sekil 4.8-4.13 arasindaki grafiklerde, 4000 g/mol PE ince filmlerin her bir kalinlik degeri i¢in,
sicaklik arttikca dielektrik kaybi artmaktadir. Yapiya uygulanan elektrik alana kars1 direng ile
olusan, polarize olan ve olmaya ¢alisan yiiklerin bu sirada ugradiklar1 dielektrik enerji kaybi
olarak tanimlanir. Sicaklik artisi ile dielektrik sabitin artisin1 destekler bir sekilde gozlenen
dielektrik kayiptaki bu artis artan polarize olma egiliminin bir sonucu olarak ytiklerin birbirleri
ve ortam ile daha fazla etkileserek daha fazla enerji kaybetmesi olarak degerlendirilebilir.
Dielektrik kaybin frekansa baglilig1 incelendiginde, iki farkli polarizasyon mekanizmasinin
varlig1 gozlenebilmektedir [42]. GOzlenen yuksek frekanslarda gozlemlenen polarizasyon PE
yan dallarinin polarlanmasina ve algak frekanslarda olusan polarizasyon PE temel 6rgiisiiniin
polarlanmasina sebep olabilir. Ayrica Sekil 4.14” te incelenen dielektrik kaybin kalinliga
baglilig1 da dielektrik sabitin kalinliga bagliligina benzer bir davranis ortaya koymaktadir [21].
Artan kalinlikla birlikte artan dielektrik sabiti yani polarizasyon enerji kaybinin da artmasina
neden olacaktir. Belirli bir kalinlik degerine kadar kay1p artig gdsterdikten sonra ayn1 dielektrik
sabitin sergiledigi gibi bulk sinir olarak adlandirilabilecek bir sinir kalinlik degerinden sonra

kalinliktan bagimsiz olarak sabit bir deger alacaktir.
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Sekil 4.15-4.20 arasindaki grafiklerde, 4000g/mol PE ince filmlerin alternatif iletkenligi her bir
kalinlik degeri i¢in, frekansin ve sicakligin artmasiyla, artis gostermektedir [47]. Artan frekans
ile atopiam = opc + AwS bagmtisina uygun bir davranig gostermektedir. Bu davranis literatiir ile
uyumludur [49]. Dielektrik kaybin frekansa bagli davranisini destekler nitelikte AC iletkenligin
frekansa bagli davramiginda da belirli sicaklik degerlerinde iki farkli polarizasyon
mekanizmasinin varliglr gézlenmektedir. Bu polarizasyon mekanizmalar1 diisiik frekanslarda
ana zincirin polarizasyonuna, yiiksek frekanslarda ise yan dallarin polarizasyonuna atfedilebilir.
Sicakligin AC iletkenlige etkisi incelendiginde kalinlik arttik¢a sicakligin AC iletkenlik
tizerinde daha belirgin etkisinin ortaya c¢iktig1 ve artan sicaklikla iletkenligin arttig
gozlenmektedir. Bu davranis bosluk yogunlugunun ve 6lii tabaka olarak adlandirilan tasiyici
yiizeye oldukea iyi tutunan tabakalarin kalinli§a bagl olarak genel polarlanma tizerine etkisinin
bir sonucu olarak diisiiniilebilir. Diistik kalinlikla ince film 6rneklerde bosluk yogunlugu ve 6lii
tabaka toplan polarizasyonu ve AC iletkenligi belirgin bir sekilde etkileyebilecek etkiye
sahiptir. Bundan dolay1 sicaklik ile yapiya kazandirilmak istenen termal aktivasyon katkisinin
sicakliga bagl olarak AC iletkenlikte belirgin bir farklilik ortaya ¢ikaramamasina neden
olabilir. Bu degerlendirmenin tam tersi olacak sekilde film kalinlig1 arttikca bosluklarin ve 61t
tabakanin etkinligi azalacagindan termal olarak yapiya verilen enerjinin polarlanmaya daha
belirgin bir sekilde etkisi sicaklik ile belirgin sekilde degisen AC iletkenlik degerleri ile
gozlenebilecektir. Sekil 4.21° deki, AC iletkenligin film kalinligina bagli davranisi
incelendiginde dielektrik sabit ve dielektrik kayip wverilerini destekleyecek sekilde AC
iletkenligin belirli bir kalinliga kadar arttig1 ve sonrasinda kalinliktan bagimsiz hale geldigi
goriulmektedir. Daha kalin &rneklere gidildikce AC iletkenligin yaklasik 1,5x107%% S/cm
degerinde kalinliktan bagimsiz hale ulagtig1 goriilmektedir. Bu deger PE ince filmler i¢in bulk
AC iletkenlik degeri olarak adlandirilabilir.

Dielektrik sabiti uygulanan dis elektrik alanin etki altinda yapidaki yikli varliklarin
polarlanabilmelerinin ve gosteren rélaksasyon davranisinin bir 6l¢iisii iken bunun tam tersi
olarak yapimin yiiklii varliklarin polarize olmalarina kars1 davranigi bir diger deyisle gézlenen
gecikmeler (retardation) ise elektrik modiil olarak tanimlanir [32]. Sekil 4.22-4.27 arasindaki
grafiklerinde, 4000g/mol molekiil agirligina sahip polietilen (PE) ince filmlerin elekrik modulii
her bir kalinlik degeri i¢in, artan frekans ile birlikte artmaktadir. Elektrik modiil (M') tanimi1
itibariyle yiiklerin polarizasyonlar1 sirasinda ugrayacaklar: enerji kayiplarin1 da géz Oniine

aldigimizda elektrik alanine degisimine cevap vermelerinde meydana gelebilecek gecikmelerin
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Olcusidar [31]. Bu da elektrik modiiliin frekansa bagli olarak dielektrik sabitin davranisinin
tersi bir davranig sergilemesine neden olacaktir. Frekans arttikca yapida arttigi gozlenen
polarlanmadan kaynaklanan gecikmeler elektrik modiiliin artis1 seklinde gozlenmektedir. Sekil
4.28’ deki goriildigii gibi, film kalinligina bagli olara elektrik modiiliin kalinlik arttik¢a azaldigi
gorulmektedir. En diisiik kalinliktaki filmin elektrik modiilii en yiksektir. Burada da yine
bosluklara ve 6lii tabakaya atifta bulunmak yanlis olmayacaktir. Bahsedildigi tizere bu iki etken
polarizasyonun azalmasina ve gecikmesine neden olabilecek faktorlerdir. Daha ince olan
orneklerde bosluk ve 6lii tabaka etkilerinin daha baskin olabilecegi géz oniine alindiginda yap1
da belirgin bir gecikme etkisinin g6zlenmesi beklenecektir. Bu da en ince érnek olan 20 nm
orneginde dielekrtik gecikmelerin yani elektrik modiiliin en yiiksek degerlerde olmasini

gerektirmektedir.

Polietilen (PE) ince filmlerin dielektrik 6zelliklerinin incelendigi bu tez ¢alismasinda yapilan
degerlendirmeler neticesinde, incelenen frekans ve sicaklik araligi g6z Oniine alindiginda
yapida gozlenmesi miimkiin olan iki polarizasyon mekanizmasinin varligi tespit edilmistir. Bu
mekanizmalardan diisiik frekanslarda gozlenen PE ana zincirinin ya da biyiik zincir
parcalarinin  polarizasyonuna atfedilebilir. Yiiksek frekanslarda belirli sicakliklarda
gozlenebilen mekanizma ise PE zincirinin yan dallarmin polarizasyonuna atfedilebilir. Bu
degerlendirmeyi dielektrik kayip, AC iletkenlik ve elektrik modiiliil frekans ve sicaklia bagl
davraniglar1 da desteklemektedir. Sicakligin etkisinin yapida gozlenen toplam polarizasyonu
destekler nitelikte oldugu goriilmektedir. Bir diger 6nemli parameter olan kalinligin dielektrik
cevaplara etkisi literatiirden de bilinen bosluk yogunlugu ve 6lii tabaka etkilerinin PE ince
filmler tizerinde de etkinlikklerinin 6nemli boyutlarda olabilecegini gostermektedir. Bu
etkilerin 1s181inda PE ince filmlerin kalinliklarinin artisinin dielektrik sabit, dielektrik kayip ve
AC iletkenlik degerlerinde belirli bir kalinlik degerine kadar artsin gézlenmesi, tanima itibariyle
elektrik modiil i¢in ise belirli bir kalinlik degerine kadar artan kalinik ile azalma gostermesi s6z
konusu olmaktadir.tam degerolarak goriilememekle birlikte 1000 nm kalinlik degerinin biraz
altinda ya da biraz listiinde bir degerde incelenen dielektrik parametrelerin kalinliktan bagimsiz
bir degere ulastiklar1 gozlenmektedir. Bu kalinlik degeri yapinin dielektrik agidan hacimsel
(bulk) davraniglar sergilemeye basladigi kalinlik olarak adlandirilmaktadir. 4000 g/mol
molekiiler kiitleye sahip PE ince filmler i¢in yapilan bu dielektrik inceleme ile ve bu
sonuglardan iiretilecek yayin ¢alismalari ile literature ilgili molekiiler agirliktaki PE 6rneginin

sahip oldugu dielektrik 6zelliklerin incelenmesi ile katki yapilmasi saglanacaktir. Ayrica bir
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yalitim malzemesi olarak da kullanilan bu polimerin ince film halinde kullanilabilirligine ait
fiziksel 6lguler ve degerlendirmelerle de kullanim alanina yonelik katki saglanacaktir. Ilerleyen
stirecte fiziksel kaplama tekniklerinden en basit olani olarak adlandirilabilecek termal kaplama
yontemi ile kolayca iiretilebilmis olan bu polimerin, benzer teknik kullanilarak katkilanmast ile
iletkenligi yiiksek, dielektrik sabiti yiiksek, dielektrik kaybi diigsiik gibi ekstra ozellikler
kazandirilarak literature daha farkli boyutlarda bir katkinin yapilmasi da hedeflenmektedir.
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