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OZET

BaTiO/PANI KOMPOZITLERINi YAPISAL ve DIELEKTRIK OZELLIiKLERINiN
INCELENMESI

Bu tez calismasinda, BaTiO; sol-gel teknigi ile elde edildi. Dielektrik sabiti yiiksek
olan BaTiO; ile iletkenligi yiiksek polimerlerden polianilin (PANI) kimyasal
yontemler kullanilarak BaTiO3;/PANI nano kompozitler elde edildi. Bu nano
kompozitlerlerin yapisal ve dielelektrik 6zellikleri incelendi.

BaTiO3/PANI nano-kompozitlerin yapisal analizleri FT-IR, XRD ve SEM
teknikleriyle yapildi. FT-IR sonuclari, molekiiler etkilesmenin N-H atomlarindaki
hidrojen atomlar1 ve ¢dzelti ortamindaki oksijen atomlar: lizerinden gerceklestigini
gosterdi. XRD sonugclari, sol-jel yontemi ile sentezlenen BaTiOs’lin yapismnin kiibik
perovskit yapida oldugunu dogruladi. BaTiO3;/PANI kompozit &rneklerde,
BaTiO5’lin kristal yapisinin degismedigi gozlendi. SEM ve XRD sonuglari, BaTiO;
parcaciklarinin polimer matrisinde gémiilii durumda oldugu ve heterojen dagildigini,
PANI’nin BaTiO5’ii ¢evreledigi ve kismen ara yiizey etkilesmelerinin de oldugunu
gosterdi.

Farkl iki frekans bolgelerindeki dielektrik davraniglar kompozit i¢indeki BaTiO5’iin
konsantrasyonun artmasiyla dielektrik sabitinin arttigmi gosterdi. Her iki frekans
bolgesi iginde BaTiO3/PANI kompozitlerin stabil bir durum sergilediklerini gosterdi.
Sanal permivitenin frekansa bagli degisimleri frekansin artmasi ile yapida
polarlanmanin azaldig1 ve iletkenligin olumsuz etkilendigini ortaya koydu. GHz gibi
yiiksek frekanslarda bu tiir kompozit 6rneklerin elektromanyetik dalga sogurma
ozelliklerinin ¢ok yiiksek olabilecegi ve uygulama alanlarma Onemli kathlar

saglayabilecegi Onerildi.

Haziran,2012 SINEM SiPAHIOGLU
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ABSTRACT

STRUCTURAL and DIELECTRIC PROPERTIES of THE BaTiO3;/PANI
COMPOSITES

In this study, BaTiO; was obtained by the sol-gel technique. BaTiOs,which has high
dielectric constant, doped with high conductivity polymer polyaniline (PANI) were
obtained BaTiOs/PANI nano-composites using chemical methods.

Structural and dielelectric properties of these nano-composites were investigated.
Structural analysis of BaTiO3;/PANI nano-composites were conducted by FT-IR,
XRD and SEM techniques. FT-IR results showed that molecular interaction may
be occurred through hydrogen atoms at the N-H bonds (atoms) and the oxygen
atoms at solvent medium. The results of XRD confirmed that BaTiO; synthesized by
sol-gel method is the cubic perovskite structure. It was observed that in
BaTiO3;/PANI composite samples, the crystal structure of BaTiO; were unchanged.
The results of SEM and XRD show that BaTiO; particals are seen as embedded and
dispersed heretogen in the polymer matrix, BaTiO3 particles are surrounded with
PANI and is part of the interfacial interactions.

Different regions of the two-frequency dielectric behavior of composite has been
showed that increasing concentration of BaTiO; resulted with increasing in the
dielectric constant. Both frequency region showed that BaTiO;/PANI composites
exhibit a stable condition. Frequency dependent changes in complex permittivity
showed that polarization and conductivity was reduced with increasing frequency.
Also at high frequencies, this kind of composite samples may have very high
absorption rate of electromagnetic waves of frequencies around GHz and this

suggests important contributions on many applications.

July,2012 SINEM SiPAHIOGLU
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BaTiO3

PANI

FT-IR

SEM

XRD

fce

D'

D"

: Baryum Titanyum OKksit
: Polianilin
: Fourier Transform Infrared Spectroscopy

: Scaning Electron Microscope

: X-Ray Difractiometer

: Yiizey merkezli kiibik yap1
: Elektrik alan

: Plakalar aras1 uzaklhk

: Plakalar arasindaki potansiyel fark:
: Boslugun yiik yogunlugu

: Boslugun elektriksel gecirgenligi

: Statik dielektrik sabiti

: Dielektrik real permivite sabiti

: Dielektrik sanal permivite sabiti

: Kutuplanma

vi



SEKIL LISTESI SAYFA NO

Sekil I1.1. : ideal Perovskit YapiSL.........ccceveveureueeireeeeeeeeeeeeeeereeseeeeeneenenas 7
Sekil IL.2. : Perovskite YapiSi......cccocuviiiiiieeeeeiiiiiiieee e 8
Sekil I1.3. (a) Vakumlu bir kapasitor (b) Dielektrik maddeli bir kapasitor... 10
Sekil I1.4. : KOMPOZIL ....vvvvieieeeeiiiiiiiiieeee et eee e e e e 14
Sekil IIL.1. :Bragg Kirmim Yasast ........cceeeevviiiiiiiiieeeeeiiiiiiieeee e e 21
Sekil II1.2. :(a)Kristalin XRD Goriintiisii (b) Amorf Yapinim XRD
GOTTNETIST ¢ttt et e et e e et e e e e e e 21
Sekil II1.3.: Rigaku SmartLab X-Isin1 Kirinim Cihazi ..., 22
Sekil I11.4.: Perkin Elmer Spectrum 100 FT-IR Spektrometrenin

GOTTNTIMT ...ttt ettt e e e e e e e et e e e e 23
Sekil IIL.5. :JEOL Scanning Electron Microscopes (SEM) Cihazi............... 24
Sekil II1.6: Leybold Univex 450 Kaplama Cihazi.............ccccvvveeeeeenennnnnenn. 25
Sekil II1.7: Hewlett Packard 4194A Impedance/Gain-Phase Analyzer......... 25
Sekil IV.1.:PANI/BaTiO; Etkilesmesinin Reaksiyon Semasit....................... 27
SeKil IV.2.:FTIR GrafiK ....oooooeeeeieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee e 27
Sekil IV.3.: BaTiO3; Nanotozlarm XRD Ol¢iim Sonuglart.............cccocv.e..... 28
Sekil IV.4.: Kompozitlerin XRD Sonuglart.........ccccceeeevvviiiiieieeeeeieiiie, 29

Sekil IV.5.: (a) %40 PANI / %60 BaTiO; (b) %20 PANI / %60 BaTiO3 ...30
Sekil IV.6. (a), (b) : Polimerizasyon yontemi ile elde edilen

BaTiO3/PANI 6rneklerinin SEM gOrintileri .........coocvvvevvveeeeeeeniciiiiiieeeen, 31
Sekil IV.6. (¢) : Polimerizasyon yontemi ile elde edilen BaTiO3/PANI

orneklerinin SEM gOTUNtUIeri.......ccoveiiviiiiiieieeeieeeee e 32
Sekil IV.7.(a): Diisiik frekans i¢in dielektrik permivite reel kismi ([1') ...... 33
Sekil IV.7.(b): Diisiik frekans i¢in dielektrik permivite sanal kismi ([1").....34
Sekil IV.8.(a): Yiiksek frekans icin dielektrik permivite reel kismi ([1') ...... 35

Sekil IV.8.(b):Yiiksek frekans i¢in dielektrik permivite sanal kism1 ([1") ....35

vil



TABLO LISTESI SAYFA NO

Tablo I1.1.: ileri teknolojik seramikler ile geleneksel seramiklerin

Kars1lastirilmast. . ... ..o e 5
Tablo I1.2. : Onemli ii¢lii yapilara ait 6zellikler...................coooviiiiiiiin.. 6

viii



BOLUM I
GIRIS

I.1.Giris

Glinliik yasantimizda 6nemli yeri olan polimer ve polimer katkili malzemeler,
endiistride ve teknolojide yaygin olarak kullanilmaktadirlar. Farkli yap1 ve 6zellikler
gosteren bazi polimerlerin yararliligi bu tiir malzemelerin elektriksel 6zellikleri ile
ilgili olup, elektriksel yalitkan, dielektrik kapasitor ya da mikrodalga aygitlarda
kullanilmalarina olanak saglar. Ayrica, baz1 polimerlerin iistiin optik Ozellikleri
vardir ve bunlar, ugak camlari, giivenlik camlarinin i¢ katmanlar1 v.b. alanlar i¢in

olduk¢a 6nemlidir [1,2].

Polimer ve polimer katkili malzemelerin kullanim alanlarinin artmasi, bu yonde
gelismekte olan bilim ve teknolojinin ¢alismalarma hiz kazandirmis ve bilim
insanlarmi, yeni polimerlerin  sentezlenmesi ve bunlarin  Ozelliklerinin
tyilestirilmesine yonelik yogun calismalara sevk etmektedir. Bu ¢aligmalar igerisinde
on plana ¢ikanlar, iletken polimerlerin iletkenliklerini, sentez kosullarin1 ve sentez
yontemlerini degistirerek kontrol altina almak ve kararliliklarini artirma yonelik
olmustur. Bu amagla yapilan ¢aligmalarda, kimyasal ve elektrokimyasal yontemlerle

bir ¢ok iletken polimer sentezlenmistir [3].

Polimerler ile ilgili dielektrik ¢alismalar ise 1958’lerde baslamis ve polimerlerin
elektrik endiistrisinde kullanimlari, molekiiler hareketlilik ve relaksasyon siireleri ile

ilgili dielektrik 6zelliklerin incelenmesi gibi bir¢ok ¢caligmalar yapilmistir.

Diger yandan her gegen giin artan taleplere ve seramik malzemelerin
gelismesine bagli olarak, dielektrik karakteristiklerin (esasen yalitkan) 6nemi giinden
gline artmaktadir. Ayni1 zamanda beklentiler, iletisim araclar1 gibi elektronik

cithazlarin boyutlarin1 kiigiiltme girisimlerini de kac¢inilmaz kilmaktadir. Bu ve



benzeri nedenler ile birlikte BaTiO; gibi dielektrik sabiti yiiksek seramik

malzemelerin iizerinde son yillarda yapilan ¢alismalar yogunlagsmaktadir [4].

[leri miithendislik seramiklerinin iiretiminde kullanilan baslangi¢ malzemelerinin
mikron alt1 boyutta, saf reaktif ve daha diislik sicakliklarda katilagabilir olmas1
istenmektedir. Ayni zamanda, elektromanyetik aletlerin kiigiilen boyutlarda hizla
gelismesi bir parcacigin dielektrik sabiti ve mikrodalga frekanslarinda diisiik
kayiplardan dolay1 seramiklerin 6nemi giderek artmaktadir. Dielektrik materyaller
arasinda BaTiO; yiiksek dielektrik sabiti, diisiik dielektrik kaybi ve elektrik alana
bagl yiiksek dielektrik katsayisina sahip olmasi bakimindan en c¢ok arastirilan
materyaller arasinda 6n siralardadir. Ozellikle yeni malzemeler elde etmek igin
arastirmalar yaygin olarak, biiyiik dielektrik sabitine sahip olanlar ile ferroelektrik

seramik kompozitler {izerine yogunlasmaktadir [5,6].

Polimer agirliklt malzemelerin sicaklik, metal bazli malzemelerin ise yiiksek
agirlik ve korozyon gibi dezavantajlara sahip olmalari, uygulama alanlarina gore her
ikisinin belirli oranlarda ve farkli kimyasal proseslere gore sentezlenmesiyle elde
edilen seramik ve kompozit malzemelere olan ilgiyi her gegen giin daha da

artirmaktadir [7].

Bu tez ¢alismasinda incelenecek BaTiOs nanotozlari, oncelikle kimyasal olarak
sol-gel teknigi ile elde edildi. Daha sonra, BaTiOs/Polimer kompozitler iki farkli
yontem ile sentezlendi. Bunlardan birincisinde dogrudan BaTiOs;/PANI kati-kati
karisimi ve ikincisi ise BaT103 ayn1 anda anilin ile birlikte kimyasal polimerizasyon
yontemi ile sentezlenerek kompozit drnekler elde edildi. Tiim kompozit 6rneklerin
yapisal etkilesme parametreleri, Fourier Transform Infrared Spektoskopisi (FT-IR),
Scaning Electron Microscope (SEM) ve X-Ismlar1 Difraktometresi (XRD) ile
yapildi. Dielektrik 6zellikleri, diistik frekans (1 KHz — 1 MHz) ve yiiksek frekans (1
MHz — 40 MHz) araliklarinda empedans analizor ile incelendi. Dielektrik dl¢iimler
ile bu nanokompozit yapilarin, dielektrik permitivitenin reel ve sanal bilesenleri ile

dielektrik kayiplar1 hakkinda bilgiler elde edildi.



Tezin ikinci bolimiinde, BaTiOs; ve benzeri ferroelektrik seramikler ile
polimerler hakkinda teorik bilgilerin yan1 sira bu tiir 6rnekler iizerine yapilan amaca
uygun literatiirlere yer veridi. Ugiincii boliimde, deneysel yontemler hakkinda bilgiler
ve orneklerin elde edilmesi ile ilgili, dordiincii boliimde ise deneysel sonuglar detayli
olarak verildi ve literatiir karsilastirilmasi yapildi. Son olarak besinci boliimde de

elde edilen bulgularin kisa degerlendirilmesine ve onerilere yer verildi



BOLUM II

GENEL BiLGILER

I1.1. SERAMIK MALZEMELER

Seramik {iretiminin ge¢misi eski c¢aglara dayanmasma ragmen, seramik
endiistrisinde ki gelismeler tarih boyunca devam etmistir. Seramik malzemeler,
metal ve ametal (metal olmayan) elementlerin birbirlerine birinci derecede iyonik

bagla baglandig1 inorganik, metal dis1 malzemelerdir [8].

Seramikler sert, kirilgan, yiiksek ergime derecesine sahip olmasi ile birlikte,
diistik elektrik ve 1s1l iletkenlik, 1s1l kararlilig1 olan ve yiiksek basinca dayaniklilik
gosteren kimyasal malzemelerdir. Seramik malzemelerin cogu metaller gibi, kristal
yapidadir ve yapilarinda fazla sayida serbest elektron bulunmamasi yoniinden
metallerden farklidir. Cogu seramik malzeme, serbest elektronlar1 olmayis1 nedeniyle

saydam, ince tabakali ve 1s1y1 iletebilir haldedir.

Seramikler genel olarak kullanim alanlarmma ve Ozelliklerine gore klasik
(geleneksel) ve ileri teknolojik seramikler olarak iki ana gruba ayrilmakla birlikte,
siniflandirilmalarinda pek ¢ok yaklagim miimkiindiir. Seramikleri kimyasal bilesim,
mineral igerigi, Uretim yontemleri, Ozellikleri veya kullanim alanlarina gore

siniflandirabiliriz [9].

Ileri teknolojik seramiklerle, geleneksel seramiklerin karsilastirilmalar1 sematik
olarak Tablo II.1’de verilmistir. Buna gore, ileri teknolojik seramikler geleneksel
seramiklerden baslica, hammadde, iliretim yOntemleri ve mikro yapi agisindan
farklhiliklar ~ gostermektedir. Geleneksel seramikler, dogal hammaddelerden
dretilirlerken, ileri teknolojik seramiklerin hammaddesi sentezleme yontemleriyle
yapay olarak hazirlanmaktadir. Bunun nedeni, yapay ham maddelerin istenmeyen
maddelerden arindirilmis olarak ¢ok saf halde ve istenilen fiziksel Ozelliklerde

iiretilebilmesidir [10].



Ta.blo I1.1 Ileri teknolojik seramikler ile geleneksel seramiklerin karsilastirilmasi [25].

Geleneksel Seramik Tleri Teknolojik Seramik
Dogal Hammaddeler: Kil, Kuars, | Yapay Hammaddeler: ALO:s.
Hammaddeler Kalsit, Feldispat vb. Si1C, SiN,. B4C, ZrO, vb.
Sekillendirme Slip dokiim, Seramik ¢arki Izostatik pres, Ekstriizyon
Sinterleme Smterleme 1slemu firmlarda yiiksek sicakliklarda yapilir
Uriinler Porselen esya, tugla, kiremit Tiirbin kanadi, Niikleer yakitlar,
Dielektrik malzemeler vb.
Mikroyap1 Optik mikroskop, SEM, TEM
Maliyet Ucuz Pahal1

Glinlimiizde seramik malzemelere olan ilginin artmasmin baslica nedenleri;
yiiksek sicaklik dayanimi, kimyasal kararliligi, sert olmalari, erozyon ve asmmmaya
kars1 direnglerinin yiiksek olmasi, metallerden hafif olmalar1 ve maliyetlerinin ucuz

olmasi seklinde siralanabilir [11].

Seramik malzemeler ¢ogunlukla metallerde oldugu gibi kristal yapili, bazilari
amorf yapili, bazilar1 da hem kristal hem amorf yapilidir. Fakat seramik kristallerde
atomlarm dizilisi ¢ok daha karisiktir. Ornegin; temel bir seramik hammaddesi olan
kaolinit yani ALS1,05(OH),’iin kristal yapisinda Al, Si, O ve OH kokii olmak iizere
dort degisik tiir yapisal birey vardir. Seramik malzemelerde yapi taglarinin dizilisi
degisik bicimlerde olabilir. Bunlar, {i¢ boyutlu uzayda diizenli (kristal), bir diizlem

boyunca diizenli ve tamamen diizensiz (amorf) dizilislerdir.
Genel olarak seramiklerde kristal yapilar {i¢ ayr1 tiire ayrilabilir.
1. AX Tiirti Yapilar

2. AmXp Tiirti Yapilar
3. AmBnXp Tiirli Yapilar



Tablo I1.2 Onemli {i¢lii yapilara ait drnekler [10]

Yap1 Adi Formiili Ornekler
Spinel AB)Xy FeAl,O4, ZnAlLOs, MgALOs, CoFe, 0y
Olivin ABX, Mg, S104, FeSi0,, ALBeO,, Mg,SnSe,
Kalsit ABX; CaCO;, MgCO;, FeCO;, MnCO;
Perovskit ABX; BaTi0;, CaTiO;, SrSn0;. SnZrO;
Piroklor ABy X5 BuT1n0O7 AmyZr,04, LayZr 04, Yb, T1, 04

11.1.1 ABX;3 Perovskite Seramikler

Perovskite ailesine dahil bir¢ok titanat, elektronik, elektro-optik ve elektro-
mekanik gibi cesitli elektronik uygulamalarda kullanilir. Perovskite yapili, Bariyum
titanat, yiiksek dielektrik sabiti ile ¢ok katmanl kapasitorler, piezoelektrik transistor
ve cesitli elektro-optik aletler gibi elektronik bilesenleri liretmek i¢in yaygin olarak

kullanilir.

Kiibik perovskit biiyiik bir katyon ve anyon, bir de kiigiik ikinci bir katyon igerir.
Biiyiik katyonlar, biiyiik anyonlarla birlikte siki paket kiibik yapiyr meydana
getirirken, kiiciik katyonlar da birim hiicrede oktohedral bosluklarin dortte birini
doldururlar. Sekil 1I.1 ideal bir perovskit yapisim1 gostermektedir. Bu yapiya ornek
olarak, BaTiO;, SrTiOs;, KNbO;, NaTaOs, CslO3;, LaAlO;, KMgFs, BaLiFs, SrLiH3,
Pb(Mg0.67Nb0.33)O3, Ba(Zn0.33Nb0.67)O3 ve Pb(Fe0.67 W0.33)O verilebilir. Bu
yapilarda bulunan iyonlar birbirlerine iyonik, kovalent veya iyonik-kovalent baglarin

bir karigimi seklinde baglanmislardir [10].



Sekil I1.1. Ideal Perovskit Yapisi

Bu tez c¢alismasinda incelenen BaTiOs;, ABOs;-tipi perovskite kristaller
grubundadir ve en 6nemli kiibik simetriye sahip ferroelektrik malzemeler arasinda
yer almaktadir. Ozellikle ferroelektrik perovskitler arasinda yine BaTiO3 ve BaZrOs,
elektro-optikte dalga rehberlerinde, lazer frekansini katlandirma ve yiiksek kapasiteli
hafiza hiicreleri gibi bir¢ok farkli yerde teknolojik uygulamaya sahiptirler. Bunlarin
yani sira ABOj tipi perovskit kristaller, sliperiletken, magnetoresistans, ferroelektrik
gibi bircok fiziksel 6zelliklere sahip malzeme smifindadirlar. Yine perovskitlerin
yeni bir uygulamasi, son zamanlarda ince film alan etkili transistorlerde kullanilan

hibrid organik inorganik malzemelerde bulunmustur [12].

BaTiO;‘lin voltaja olan duyarhiligi, yiiksek dielektrik sabiti ve piezo-elektrik
ozelliginden dolay1, ¢ok-katmanli kapasitor [13], termistor [14], opto-elektronik [15]
olarakta kullanimini miimkiin kilmaktadir. Ayrica, BaTiOs‘lin karakteristik
ozelliklerinden dolay1 elekromanyetik dalga sogurucusu olarak da kullanilir [16,17].
Ayn1 zamanda ytiksek dielektrik sabitine sahip polimer malzemeler elektro-manyetik
dalga sogurucusu olarak da kullanilmaktadir [16]. Bu nedenle, BaTiO; iin farkl

frekanslardaki dielektrik davraniglarmi incelemek oldukca 6nemlidir.

ABX3 kompozisyonlar1 eger kiigiik B katyon fcc (ylizey merkezli kiibik yapi)
dizideki oktahedral ara yiizeyde yer kaplayan ise daha biiyiik bir katyon ile oksijenle



birlikte fcc kafes formu tiirev yapisi olan, fcc olarak kabul edilir. Burada B

katyonunun en yakin komsusu ise sadece oksijendir [18].

Perovskite kiibik yapmin birim hiicresi yapida oksijen ve atomik dagilima gore

Sekil I1.2 de goriilmektedir.

- - 07 Oxyveen . - A (Ba™? Barium) ' - B (Ti"™ Titanium)

Sekil I1.2. : Perovskite yapis1

Sekil I1.2 de, B ( Ti™ titanyum ) un koordinasyon sayist 6 iken A (Ba+2
Baryum) un koordinasyon sayis1 idealize durumda 12 olarak goriilebilir. Perovskite
yapidaki BTO tetragonal simetriye sahip olup cisim merkezlidir. Orgii sabitleri a=
3.994 A ve ¢=4.035 A dur. 125°C altinda ferroelektrik olup bu sicakligm iizerinde
paraelektriktir. 5°C nin altinda ortorombik yapida ferroelektrik ve -90 °C altinda ise
rombohedral yapida ferroelektriktir.

I1.2. Dielektrik Ozellikler

Bir madde tizerine bir dis elektrik alan uygulandiginda, enerji depolama yetenegi
gosteriyorsa “dielektrik” olarak adlandirilir. Dielektriklerin en 6nemli 6zelligi, bir dis
elektrik alanin etkisi altinda kutuplanma yetenekleridir. Dielektrik sabiti (Permitivite-
elektriksel gecirgenlik) bir alanin etkisi altinda dis elektrik bélgede ne kadar enerji

saklandigint ve malzeme igerisinde ne kadar enerji kayboldugunu gosterir.

e}



Malzemenin dielektrik sabiti iki elektrik yiik arasindaki elektrostatik kuvveti azaltan

bir miktardr [19].

Dielektrik malzemeler elektrigi iletmezler, ancak uygulanan elektrik alandan
etkilenirler. Elektrik alan etkisinde, elektron ve atomlar yer degistirir. Bunun
sonucunda elektrik yiik merkezleri kayar ve elektriksel kutuplanma olusur. Olusan
elektriksel dipoller, dielektrik malzeme ylizeyinde elektriksel ylik birikimi saglar.
Dielektrik malzemeler valans ve iletim bandlar1 arasinda genis bir enerji araliga
sahiptir. Bu nedenle, bu malzemeler yiliksek bir 6zdirencine sahiptirler. Dielektrik
malzemenin iki onemli uygulama alani yalitkanlar ve kondansatorledir. Yalitkan
olarak kullanilmalarmnin nedeni, elektrik devresinde yiik transferini engellemeleridir

[20].

Dielektrik 6zelliklerin ¢alisilmasinin temel amaci, bir nesnenin bagil gecirgenligi
(permitivite) ile igermekte oldugu fazlar arasindaki iliskiyi en 1yi sekilde
aciklamasidir. Bu amag i¢in uygun olan ve ayn1 zamanda teknolojik anlamda da ilgi

ceken faz diyagraminin bir bolgesi ile siirhidir [21].

Dielektrik malzemeler veya elektriksel olarak yalitkan malzemeler, elektrostatik
alanlara uzun siire kars1 koyabilen malzemelerdir. Bu malzemeler uygulanan dogru
akim (DC-gerilim) etkisi altinda elektrik akimimin ge¢gmesine karsi ¢ok biiyiik direng
gosterirler, yani teorik olarak DC gerilim altinda dielektriklerin hi¢ akim tagimadigi
kabul edilebilir. Fakat uygulamalarda genellikle ¢cok zayif bir akim (siznt1 akimi)
tasidiklar1 saptanmistir. Yani yalitkan malzemelerin 6zdirenci ¢ok biiyiik olsa da yine
de sonlu bir degerdir. Yalitkan malzemenin kalitesi, malzemenin 6zdirencinin biiytik

degerlerde olmasina baghdir [22].

Dielektrik teorinin, matematiksel olarak formiile edilmesi i¢in alanlar ve yiik
yogunluklarma bagl olarak ¢alisilmasi uygundur. Bu durumu agiklamak icin paralel

plakali bir diizlem kapasitér g6z oniine alalim:
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Sekil IL.3. : (a) Vakumlu bir kapasitor. (b) Dielektrik maddeli bir kapasitor.

Sekil 11.3.(a)’ da, plakalar iizerindeki yiikler, plakalar arasindaki uzayda bir E
elektrik alanina neden olur. Sekil II. 3.(b).’de, plakalar tizerindeki yiiklerin bir kismu,
dielektrik i¢cindeki yiiklerin yer degistirmesiyle dengelenir ve plakalar arasindaki

uzayda bir E elektrik alan1 olusturmaz.

Paralel plakali bir diizlem kapasitor (kenar etkileri thmal edilmis) i¢in, E

elektrik alani
v
E = " L1)

seklinde tanimlanir. Burada d, plakalar arasi uzaklik, V plakalar arasindaki
potansiyel farktir. Temel elektrostatikte alan ve yiik yogunlugu arasinda
%0

E=2 (IL.2)

€o

seklinde bir iligki vardir. Burada o, plakalar1 arasinda bosluk bulunan kapasitoriin

plakalar1 tizerindeki yiik yogunlugudur. ( ise boslugun dielektrik sabitidir.

Sabit bir dig gerilim altinda bir dielektrik malzeme kapasitér igine
konuldugunda, dielektrigin varligiyla kapasitdr icinden daha fazla yiik akar.
Dielektrik malzemenin konulmasi ve fazladan yiik olusumu icin yeteri kadar uzun bir

siire gegtikten sonra yiikk yogunlugu
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0 = &.0 (IL.3)

seklinde olur. Burada , €s dielektrik malzemenin yeteri kadar uzun bir zaman sonraki

statik dielektrik sabitidir.

Dielektrik teoride genellikle

o
D:_
0

veya (IL.4)
D=¢'.gy.E

seklinde, Elektrik deplasman vektorii (yer degistirme vektorii) D alan tanimi
kullanilir. Burada o , dis alan ve kutuplanmanin birlesik etkisi ile plakalar lizerinde
toplanan toplam yilik yogunlugudur. &' ise malzemenin bagil dielektrik sabitidir.
Artan kapasitans, dielektrigin icerisinde pozitif ve negatif yiiklerin normal
konumlarinda bir miktar yer degistirmesi anlamina gelen kutuplanmadan
kaynaklanir. Bu tiir yer degistirmeler her madde igerisinde az veya ¢ok olusur ¢iinkii
madde ytiklii birimlerden olusmustur. P kutuplanmasi, yiiklerin i¢ yer degistirmesiyle

plakalar iizerinde toplanan yiik yogunlugu seklinde

o = &.(gy + P) (I1.5)

ile tanimlanir.

(I1.5) denkleminin (I1.4) denklemi ile birlestirilmesiyle

[ go(ap+P) __

D=2=2%* _ ;4 p (IL6)
0 €o
D=".¢e.E=0y+P.¢ = F=24%g (IL7)
0 0
! P ! P
E=E + % = ¢E-E="1 (IL8)

0 0
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Dielektrik malzeme i¢indeki kutuplanma

p=,(—-1)E (IL9)

bi¢iminde elde edilir.

Uygulanan elektrik alana bagli olarak farkl dielektrik mekanizmalar1 vardir. Her

dielektrik mekanizmasi kendi karakteristik frekansi etrafinda merkezlenmistir. Genel

olarak, dielektrik mekanizmasi relaksasyon ve rezonans siiregleri olarak iki farklh

durumda ele alinabilinir. Bu durumlar yiiksek frekans bolgesinde rezonans ve diisiik

frekans bolgelerinde ise relaksasyona karsilik gelir. Permitivitenin frekansa gore

degisimine bagl olarak dort farkl polarizasyon mekanizmasi gosterir. Bunlar kisaca;

1.

Iyonik Relaksasyon: Iyonik iletkenlik ara yiizey ve wuzay yik
relaksayonundan olusur. Iyonik iletkenlik diisiik frekanslardan etkilenir ve
sadece sistemdeki kayiplar ortaya ¢ikar. Ara yiizey relaksasyonu heterojen

sistemlerde ara yiizey yiik tastyicilar1 tuzaklandigr zaman meydana gelir.

Dipol Relaksasyon: Elektrik alan uygulandiginda uyarilan dipollerin siralanisi
ve siirekliliginden kaynaklanir ve sicaklik ve ¢evredeki kimyasallara bagli

olarak degisir

Atomik Polarizasyon: Molekiillerdeki elektron dagiliminin, dis alan
uygulanmasma bagli olarak zit yiliklii iyonlarin yoriingelerinden sapma
yaparak indiiklenmis dipol moment olusturmalar1 olarak bilinir infrared

bolgesinde gozlenir ve dielektrik kayip daha azdir.

Elektronik Polarizasyon: Notr atomda pozitif ylikler ¢ekirdekte, negatif yiiklii
elektronlar ise, cekirdegin cevresine dagilmis durumda iken uygulanan
elektrik alanin siddetine bagh olarak, cekirdek ve elektronlarin zit yonde yer
degistirmesi yliklii merkezlerinin birbirlerini ¢ekmesi sonunda ulasilan denge
durumundaki indiiklenmis moment olarak bilinir. Elektromanyetik

spekturumda goriiniir ya da UV frekans bolgesinde gozlenir.
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I1.3. Polimerler

Sentetik polimer bulunmadan 6nce, dogal kaucuk, seliiloz, nisasta, vb. gibi dogal
polimerik maddeler endiistride kullanilmaktaydi. Dogal polimerlerin kullanimi, ¢cok
eski tarihlere kadar uzanir. Kullanim amacina uygun olarak dogal polimerlerin yani
sira maddenin islenmesi, mekanik, fiziksel ve kimyasal 6zelliklerine gore tarihsel
gelisim i¢cinde sentetik ve yar1 sentetik polimerler gelistirilmistir. Polimerler, uzun
zincirli molekiiller olup, monomer denilen ¢ok sayida daha basit birimlerin birbirine
eklenmesiyle elde edilirler. Polimerlerin hem organik hem de inorganik kullanimlari
yaygindir. Endiistriyel ve teknolojik uygulamalara gore, yalitkan, yar1 iletken ve
iletken polimerler sentezlenmektedir. Dolayisiyla sentetik polimerlerin sayisi,
cesitliligi ihtiyaca goOre artmakta ve buna baglh olarak da farkli tekniklerle

arastirmalar her gecen gilin gelismektedir.

I1.3.1. Anilin/Polianilin Tarihcesi

Polianilin (PANI) baz1 metaller gibi benzer 6zelliklere sahip olan bir polimerdir.
Polianilin, ilk olarak 1835 yilinda anilinin yiikseltgenmesiyle elde edilmis ve daha
sonraki calismalarinda bu sekilde elde edilen her {iriin i¢in “anilin siyah1” terimi
kullanilmistir. Aromatik aminin kimyasal olarak yiikseltgenmesiyle elde edilen
iirlinlerin analizini yapmistir. Bundan sonra sulu siilflirik asit ¢ozeltisiyle elde edilen
son lriiniin, koyu kahverengi bir ¢okelek oldugunu bulmustur. 1904 ‘de, sulu HCI
icindeki anilinin ¢ozeltisinin benzer bir yiikseltgenme gosterdigini bulmustur [23].
1970’11 yillardan sonra yapilan arastrmalar da polianilinin iletkenlik 6zellikleri
incelenmis ve oldukca iletken bir polimer oldugu gozlenmistir. Ayni1 zamanda
1990’larin sonlarinda polianilinin esnek ve kullanishh bir polimer oldugu ve
bilgisayar ciplerine kadar pek c¢ok uygulama alanlarinda da kullanilabilecegine

yonelik goriisler ileri siiriilmiistiir.
2000’11 yillara geldigimizde ise gelisen teknoloji ve polianilin iizerinde

yapilan ¢aligmalar sonucu; farkli formlarda veya kompozit olarak farkli materyallerle

birlikte endiistride kullanilmasiyla ilgili yapilan ¢aligmalarin sayis1 gozle goriiliir bir
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sekilde artmistir. Ayn1 zamanda diger iletken polimerlere gore ucuz ve gevreci

olmasi polianiline olan ilginin artmasina neden olmustur. [24].

11.3.2. Polianilinin Kullanim Alanlan

Polianilinin; termal stabilitesi, ekonomik ve ¢evreci olmasi kolay sentezi ve
ozelliklerinin degisebilmesi, elektriksel iletkenligi, yiliksek visikozitesi, iletkenlik
degisimi, farkli oksidasyon basamaklari, yiliksek kapasitans degerleri ve renk
degistirme gibi pek c¢ok 0Ozelligi yiiziinden; elektriksel, elektronik termoelektrik,
elektrokimyasal, elektromanyetik, elektromekaniksel, elektroreolojik gibi pek ¢ok

alanda kullanilmaktadir.

I1.4. Kompozit Malzemeler

Istenilen ya da beklenilen amaglara ve dzelliklere uygun olarak, farkh iki veya
daha fazla malzemenin makro/mikro-diizeyde belirli sartlar ve oranlarda farkl
yontemler kullanilarak elde edilen yeni Ozelliklere sahip malzemelere kompozit
malzeme denir. Kompozit malzemeler, kendilerini olusturan bilesenlerin iistiin
ozelliklerini bir araya getirerek o maddelere kiyasla ¢cok daha iistlin 6zelliklere sahip
yeni bir malzemedir. Cam elyafli polyester levhalar, ¢elik donatili beton elemanlari,

otomobil lastikleri ve seramik metal karisimi olan yapilar bunlara 6rnek verilebilir.

I

Katki Fazi Ana Faz Kompozit

Sekil I1.4. Kompozit
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Kompozitler ¢ok fazli malzemeler olarak bilinirler ve siirekli bir ana faz ile onun
icine dagilmis olan katki fazi ile elde edilebilirler. Burada faz ile kastedilen, bir
malzemenin i¢yapist  yOniinden farkli olan kisimlaridir  ve iki  tiirli
mikroskobik/makroskobik bir bilesimle elde edilir. Genel olarak kompozit, kendisini

olusturan malzemelerin tek basma sahip olamayacaklar1 6zellikleri gosterir [25].

Kompozit malzemeler gelisen teknolojide Onemli bir yere sahip olup, farkli
disiplinler i¢inde farkli siiregler ile farkli bilesenler kullanilarak elde edilebilirler. Bu
tez caligmasinda da ele alinan metalik/polimer kompozitler ise ¢ok genis kullanim
alanlarma sahiptir. Bu tiir kompozitlerin boyutlarinin ayarlanabilir olmasmin yani
sira, metalik malzemelerin korozyon ve polimer malzemelerin de yiiksek sicaklik
kararsizliklarmi biiyiik 6lclide ortadan kaldwran ozelliklere sahip olmalar1 6nemli
avantajlaridir. Ayrica, bir¢ok 6zelliklerinin metallere gore farklilik gdstermesi, 6zgiil
agirliklarinin  hafif olmasi kullanimda biliylikk avantajlar1 arasindadir. Yine
kompozitler malzemelerin yiiksek mukavemeti, korozyona dayanimlari, 1s1, ses ve
elektrik izolasyonu saglamalar1 kullanim alanlar1 i¢in bir iistiinliik saglamaktadir. Bu
ozelliklerinden dolay1 kompozit malzemeler, otomobil gdvdesi ve tamponlarinda,
deniz teknelerinde, bina cephe ve panolarinda, ev esyalarinda, tarim araglarinda,
uzay ve havacilik sanayisinde, silah, roket ve diger bir¢ok sanayi alaninda

kullanilirlar.

IL.5 Literatiir Calismasi

Zhi-Min Dang ve arkadaslari, BaTi03/Polyimide nanokompozit filimler tizerinde
yaptig1 ¢alismalarda polimerizasyon yontemi kullanmiglar yiiksek termal kararlilik
ve dielektrik permitivite gézlemlemislerdir. BaTiO3; polimer matrisinde homojen
dagilimi ve poly (amic asid) (PAA) baslangi¢c maddeleri arasinda elektrostatik cekim
oldugunu BaTiOs/Polymide arasinda ise hidrojen bag etkilesmesinin gergeklestigini

ileri siirmektedirler [26].
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Philseok Kim ve arkadaslari, BaTi03;/Phosphonic acid polimer nanokompozitler
iizerinde yaptig1 calismalarda Al elektrotlar arasinda dielektrik nanokompozit film
olusturmuslar, frekansa bagli kapasitans ve kayip faktorii Ol¢iimlerinde yiiksek
dielektrik sabiti hesaplamiglar ayn1 zamanda bu tiir yapilarin kapasitdr olarak da

kullanilabilecegini 6ne siirmiislerdir [27].

Kensaku Sonoda ve arkadaslari, barium stronium titanat/Polimer kompozitlerin
dielektrik 06zellikleri iizerinde yaptiklar1 ¢alismada carbonylic asidin karbon
zincirlerinin uzunluguna gore goreli permivitenin ve ylizey modifikasyonlarinin
parcacik dagilimina gore degistigini gozlemisler. Ayrica kompozitin termal ve
mekanik analizlerinde kompozitlerin mekanik o6zelliklerinin bu duruma bagli daha

cok etkilendigini iddia etmistirler [28].

Bu tez calismasmin temelini olusturan BaTiOs;/PANI iizerine oOzellikle de
C.C.Yang ve arkadaslar1 ve H.C.Pant. ve arkadaslarmin yaptiklar1 ¢aligmalar 6n

plana ¢ikmaktadir.

C.C.Yang ve arkadaslari, emisyon polimerizasyon yontemi ile BaTiOs;/PANI
nanokompozitleri elde edilmisler, spektroskopik ve mikrodalga sogurma 6zellikleri
iizerine ¢alismislardir. Elde ettikleri sonuglarda dielektrik ve manyetik 6zelliklerin
olduk¢a uyumlu oldugunu ve yiiksek frekanslarda mikrodalga sogurulmasinin genis

bir frekans araliginda gozlemlendigini ortaya koymuslardir [29].

H.C.Pant ve arkadaslar1 ise BaTiOs:/PANI kompozitleri iizerine yaptiklari
calismalarda, agirlikca farkli oranlarda BaTiOs; ve polyanilini dogrudan katkilayarak
homojen sekilde dagilmalarmi saglamislardir. Spektroskopik ve dielektrik 6zellikleri
izerinde elde ettikleri sonuglarda ise yapisal ve mikrodalga o6zelliklerini
karsilagtrmiglardir. Elde ettikleri bulgularda, PANI konsantrasyonlarma gore
dielektrik permitivitenin degistigini ve BaTiO; parcaciklari/PANI arasindaki
etkilesmenin N-H bagiyla yakindan ilgili oldugunu gézlemlemislerdir [30].
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III. BOLUM

II1. 1 MATERYAL VE YONTEM

II1. 1.1 Sol-Gel Yontemi

Sol-gel yontemi, ilk olarak tesadiifen 1846 yilinda Ebelmen tarafindan
kesfedilmis, ancak o donemlerde fizikgiler tarafindan yeterli ilgiyi gérmemistir. 1939
yilinda SiO; ile film hazirlanabilecegini iddia eden Geffcken, 6nemli bir adim atarak
1953 yilindan sonra sol-gel yonteminin uygulanabilir hale gelmesine onemli katki

saglamistir [31].

Kat1 malzemenin siv1 siispansiyon i¢indeki haline Sol denir. Sol, kat1 maddelerin
siv1 icinde dagilmis olarak kalmasidir. Molekiiler aras1t Van der Walls ve elektriksel
itme kuvvetlerinin etkisi yercekimi kuvvetine gore daha fazla oldugu icin soli
meydana getiren malzemeler dibe ¢okmez. Bu durumda molekiil ¢ozelti iginde
siserek normal olmasi gerekenden daha biiylik bir hacme kavusur, bu maddeye de

Gel denir [32].

Seramik ve cam malzemelerin yapimi i¢in, Sol-Gel yontemi ¢ok yonlii bir
cozelti islemidir. Genellikle sol-gel yontemi sivi halde bulunan ¢ogunlukla da
koloidal solden kat1 jel fazina gegisi kapsar. Kolloid; dispersiyon fazinimn 1-100 nm

gibi cok kii¢lik olmasindan dolay1 yergekimi kuvvetleri ihmal edilir.

Sol-gel siirecinin,
e Hidroliz ve konsantrasyon orani
e Alkoksidlerin cinsi
e Reaksiyon sicakligi

e Eklenen su miktari
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gibi bazi degiskenleri vardir [33].

Avantajlari, sol-gel stireci ile ilgili diisiik sicakliklarda kullanilmasi, ¢ok kiiclik
Olciide yiiksek kalitede iyi tozlarin olusturulabilmesi, oda sicakliinda sivi halde
kalabilmesinden dolay1 optik kaplamalarda kolaylikla uygulanabilmesi sayilabilir.
Dezavantajlar1 olarak, kimyasallarin maliyetinin yliksek olmasi, kurutma esnasinda

hacimsel degisme ve ¢atlama gibi 6zellikler sayilabilir.

I1I. 1.2. BaTiOy5’iin Sol-Gel Yontemiyle Elde Edilmesi

Sol-gel yontemi, hem ince film hem de toz malzemeleri elde etmek i¢in
geleneksel bir yontemdir ve istenilen 6zellikte parcacik boyutlar: elde edebilir. Basit,
kontrol edilebilir olmasi ve diisiik sicakliklarda {iretim siirecinden dolayi, BaTiOs iin
hazirlanmasinda bu yontem tercih edilmistir. Gel’in yapisal ve fiziksek o6zellikleri,
sol-gel yonteminin kimyasal modifikasyonu, konsantrasyon, hidrolizin oranma ve
baslangi¢ icin sec¢ilen maddeye bir de siirecin diger parametrelerine baglidir. Bu
sentezi yaparken, Mazdiyansni ve arkadaslar1 yiiksek safliktaki Ba metallinin bir
tiirevi olan barium isopropoxide kullanmigslar, bunun yan1 sira Flaschen ise baslangic
malzemesi olarak Ba(OH), kullanmistir. Ritter ve arkadaslar1 da sistemin igindeki

BaO-TiO, fazin sentezini alkoxide-esasli ¢alismislardir [34].

Bu tez caliymasinda, BaTiOs; polikristal tozlar asagidaki yontem kullanilarak
sol-gel teknigi ile sentezlenmistir. {lk olarak, baryum asetat, puratronic metaller (Alfa
Aeser) ve Titanyum (IV) tert-butoxide (Aldrich) sicakliga dayanikli kapali bir kap
icinde metanol katilarak oda sicaklifinda cozelti elde edildi. Cozeltiyi bir arada
tutmak i¢in buzul asetik asit bu ¢ozelti igine atildi. Daha sonra bu karigim, manyetik
karistiric1 ile 12 saat boyunca homojen ve saydam bir yapi oluncaya kadar oda
sicakliginda karistirildi, sonra kabin kapagi agilarak ayni sicaklikta 3 giin boyunca
karigtirildi. Polikristal yap1 elde edildikten sonra 950 °C de 10 dk. tavlandi. BaTiOs3,
Sol-Gel ydntemiyle, Bahgesehir Universitesi'nde Dog. Dr. Liitfi Arda’nin
Laboratuarinda kendisiyle birlikte 6grencisi Ars. Gor. Dogan Akcan’m katkilariyla

elde edilmistir.
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I11.1.3 Kompozitlerin elde edilmesi

Bu tez ¢alismasinda inceledigimiz BaTiO3;/PANI kompozitlerini elde etmede iki
farkli yontem kullandik. Bunlardan biri polimerizasyon yontemi, digeri ise dogrudan

katkilama ve karistirma yontemidir. Her iki yontem de asagida kisaca anlatilmistir.

I1I.1.3.1 BaTiO3/PANI Kompozitinin Polimerizasyon Yontemiyle Elde

Edilmesi

BaTiO; tozlar1 sol-gel metodu ile hazirlandi. BaTiO3;/PANI emisyon

polimerizasyon yontemi ile elde edildi.

BaTiO; nano tozlar deiyonize su icinde dagitildi ve 3 saat boyunca oda
sicakliginda manyetik karistirict kullanilarak karistirildi. Anilin ve sodyumdodesil
benzen siilfonat (DBSA) (molar oran1t Anilin: DBSA = 1: 3) daha 6nce hazirlanan
BaTiOs-su karisimma eklendi. Monomer-BaTiOs-su karisimi 3 saat boyunca
karistirildi ve ~ 0 °C ye kadar sogutuldu. Polimerizasyonu baslatmak igin
(NH4)2S,0s in sulu ¢ozeltisi kullanildi. Polimerizasyon 12 saat boyunca ~ 0 °C de
gerceklestirildi. Elde edilen kompozit 24 saat boyunca 40 °C vakum etiiviinde
kurutuldu [29].

I11.1.3.2. BaTiO3;/PANI Kompozitinin Dogrudan Karnstirma Yontemiyle
Elde Edilmesi

Bu yontem ile de birbirinden farkli iki ayr1 kompozit elde edildi. Oncelikle sol-gel
yontemiyle elde edilen BaTiO3; 105 °C de yaklasik 3 saat boyunca etiivde kurutuldu
daha sonra 0,8 g BaTiO; ile 0,2 g PANI (Aldrich) yaklasik 12 saat boyunca oda
sicakliginda manyetik karistiricida karistirilarak elde edildi. Bu yontemle elde edilen
ikinci ornek ise 0,6 g BaTiOs ile 0,4 g PANI (Aldrich) konsantrasyonlar1 ayn1 iglemler
uygulanarak elde edildi.
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Iki ayr1 yontemle elde edilen ii¢ farkli 6rnek, mekanik pres yardimiyla yaklasik 4

ton basing ile sikistirilarak 10.5 mm capinda paletler haline getirildi.

I11.1.4. Karakterizasyon islemlerinde Kullanilan Teknikler

I11.1.4.1. X-Isinlar1 Kirimimi (XRD)

X-ismlart kirmmmi 1912 yilinda Von Lue tarafindan kesfedildikten sonra,
glinlimiize gelene kadar bilimde ve endiistride bir¢cok ©nemli uygulama alanma
sahiptir. Kristal atomlarinin geometrik diizeni ve aralarindaki mesafe hakkindaki

bilgilerin ¢ogu dogrudan kirmnim ¢alismalariyla belirlenmistir.

Fotonlarin kristal yapisi, ndtronlarin ve elektronlarin kirinimi yoluyla incelenir.

Bir X-151n1 fotonunun enerjisi de dalga boyuna bagli olarak

E=—= (I11.1)

dir, burada h Planck sabiti olup degeri h=6.63*10"* Js’dir. Denklem (III.1)’de yer
alan sabit degerlerin yerine yazilmasi ile dalga boyu A i¢in asagida verilen ifade elde
edilir.

12400

A== (I11.2)

Bragg Yasasi A ve 0’nin uyumunu gerektirir. Ug boyutlu bir kristale herhangi
bir agiyla ¢arpan A dalga boyuna sahip tek renkli X 1smlar1 genel olarak kristal
tarafindan  yansitilmayacaktir. Boyle bir  kristalde Bragg yansimasinin
gerceklestirilebilmesi i¢in dalga boyunun veya aginin taranmasi gerekir. Kirinim

yontemleri 6zellikle bunlar1 gergeklestirmek i¢in diizenlenir.
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Bragg's Law =
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Sekil II1.1. Bragg Kirinim Yasasi

111.1.4.2. Toz Kirimimi

X-1sinlarinin toz kirmim deneylerinde, numunelerin 1yice 6giitiilmesi ve
miimkiin oldugu kadar kiiciik tanelere ayrilmasi gerekmektedir. X-1gmnlar1 kirmimi
kristal yapiya sahip maddeleri analiz etmek i¢in diger analiz yontemlerine gore
ustiinliiklere sahiptir. Bunlarin en 6nemlilerinden birisi, cismi ayr1 ayri olusturan
kimyasal elementler cinsinden degil de numune icinde bulundugu sekliyle
aciklayabilmesidir. Ayrica bu yOntemle malzemenin kristal dizilise sahip olup
olmadigy, kristal yonelimleri, tanecik biiyiikliikleri gibi 6zellikleri hakkinda da bilgi
elde edilir. X-1mnlarmin dalga boylar1 numunedeki atomik mesafelerle orantili olup,
bu nedenle yapisal arastirmalarda numunenin 6zelliginin kaybolmasina neden olmaz.
Ayrica numunelerin yapisal Ozelliklerinin amorf ya da kristal olup olmadig:
belirlenebilmektedir. Amorf ve kristal yapilara 6rnek olan XRD grafikleri Sekil
II1.2.(a) ve Sekil II1.2.(b)* de gosterilmistir [35].

shilddet ibov v ol vl i
Saddet | sayumn' dakika)
= o 2 = P "

L 1 b | (i11] il ] - =
18 F A

(a) (b)

Sekil II1.2. (a)Kristalin XRD goriintiisii (b) Amorf yapmin XRD goriintiisii
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Sekil II1.3. Rigaku SmartLab X-Ism1 Kirinim Cihazi

Sekil I11.3. de deneylerimizde XRD o6l¢iimlerini yaptigimiz cihazin resmi

goriilmektedir.

I11.1.4.2. Fourier Transform Infrared Spectroscopy (FT-IR)

Infrared (IR) spektroskopisi, elektromanyetik spektrumun kirmizi alt1 bolgesini
inceleyen bir spektroskopidir. Sogurma spektroskopisi olup, yaygin olarak Fourier
Transform Infrared Spectroscopy (FT-IR) olarak bilinir. Elektromanyetik
spektrumun infrared bolgesi genellikle yakin, orta ve uzak kirmizi alti diye
adlandirilir. Yiiksek enerjili yakin kirmizi alt1 bolge, yaklasik 14000-4000 cm™ (0.8-
2.5 um dalga boyu) araliginda olup harmonik titresimlerin uyarilmasina karsilik
gelir. Orta-kirmuz1 alt1 bolge, yaklasik 4000-400 cm™ (2,5-25 pm) araligina karsilik
olup temel titresim ve ilgili donme-titresim yapisini incelemek ic¢in kullanilabilir ve
molekiiler spektroskopi olarak bilinir. Uzak kirmizi alt1 bolge ise, yaklasik 400-10
cm” araliginda mikrodalga bolgesine komsu uzanan (25-1000 pum) araligma karsilik,
diisiik bir enerji bolgesindedir ve mikrodalga bdlgesinde kismen igerdiginden donti

spektroskopisi i¢cinde kullanilabilir.

FT-IR spektroskopisi ile ele alinan 6rnegin yapisal analizi i¢in, elektromanyetik

(em) spektrumun infrared bolgesinden madde iizerine 1s1n gonderilir. Gonderilen
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isinimin elektrik alan bileseninin frekansi ilgili maddenin titresim frekansi ile ayni
oldugunda madde em 1sinimi1 sogurur. Gelen ve ¢ikan 1ginim arasindaki fark madde
tarafindan sogurulan 1smim olup, gecirgenlik/siddet-dalga sayist spektrumu
incelenerek, ilgi maddenin yapis1 hakkinda bilgi edinilebilir.

Etkilesme,

[ =1l (I11.3)

Beer-Lambert bagmtis1 ile tanimli olup, bir titresimin kirmizi alti bolgede
gbzlenebilmesi icin incelenen maddenin elektrik dipol momente sahip olmasi

gerekir.

Molekiilleri olusturan atomlarin siirekli bir hareket i¢inde olmalarindan dolayz,
molekiiliin 6teleme hareketleri ya da bir eksen etrafinda donme hareketleri etrafinda
ve kimyasal bagm uzunlugunun periyodik olarak azalip artmasi veya molekiildeki
acilarin periyodik olarak degismesine neden olan titresim hareketleri gozlenir.
Infrared (IR) spektroskopisi molekiillerde ortaya ¢ikan bu tiir gerilme, diizlem i¢i ve

diizlem dis1 egilme gibi bir¢ok farkli titresim hareketlerini inceler.

Ayrica bu teknikte, Fourier Transformu kullanilmasinin amaci, kaynak ve
detektor arasindaki uyumu saglamak ve bdylece ayni anda tiim frekanslari
kaydedebilmektir. Bu durum ayni zamanda, c¢abuk bozulabilen biyolojik

molekiillerin aktif durumda spektrumlarinin alinmasini miimkiin kilar [36].

Bu tez ¢aligmasinda, Perkin Elmer 100 FT-IR Spectrometer System

kullanilarak Kirmizi alt1 spektrumlar elde edilmistir.

Sekil I11.4. Perkin Elmer Spectrum 100 FT-IR Spektrometrenin goriiniimii
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I11.1.4.3. Scanning Electron Microscope (SEM)

Taramali elektron mikroskobu (SEM) genel olarak, incelenen 6rnek atomlarmin
hizlandirilmis elektronlarin ile etkilesme ilkesine dayanir. Goriintiilleme sisteminde,
yiikksek bir gerilim altinda ivmelendirilen elektronlar, numunelerin biitiin ylizeyini
tarar. Elektron ve numune atomlar1 arasinda olusan ¢esitli girisimler sonucunda
meydana gelen etkilerin uygun algilayicilarda toplanmasi ve  sinyal
giiclendiricilerinden gecirildikten sonra bir katot 1s1n tiipiiniin ekranina aktarilmasiyla
elde edilir ve bunun sonucunda ii¢ boyutta yiizey yapilari incelenir. Yine belirli
derinliklerde yap1 i¢inde yer alan katki atomlariin veya polimer zincirlerin gorsel

pozisyonlari belirli biiylitme oranlarina gore elde edilebilir.

Sekil I11.5. JEOL Scanning Electron Microscopes (SEM)

I11.1.4.4. Dielektrik Olciimleri
Dielektrik Ol¢iimlere baslamadan Once, palet seklinde 10.5 mm ¢apmnda

sikistirilmig orneklerin fiziksel buharlastirma yontemiyle her iki yiizeylerinden ayni

birim kesit alanlarda yiiksek saflikta aliiminyum kontaklar alindi. Buharlastirma
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islemleri Leybold Univex 450 kaplama cihazinda ve 10 mbar basing altinda yapildi.

Kontaklarin yapildigi adi1 gecen fiziksel buharlastirma cihazi asagida goriilmektedir.

Sekil I11.6: Leybold Univex 450 Kaplama Cihazi

Her iki yiizeylerden Al kontak yapilmis omik numuneler, Hewlett Packard
4194A Impedance/Gain-Phase Analyzer (Agilient) kullanilarak, diisik frekansl
(100Hz-10’ Hz) ve yiiksek frekansli (10°- 4.10° MHz) araliklarinda 6l¢iim yapilmustur.

Sekil I11.7: Hewlett Packard 4194A Impedance/Gain-Phase Analyzer
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BOLUM IV

SONUCLAR VE TARTISMA

IV.1. FT-IR Sonuglan

Dogal halde anilin ve hem polimerizasyon yontemi ile hem de kat1 katkilama
yontemi ile elde edilen 6rneklerin ayr1 ayr1 FT-IR spektrumlari alimmistir. Dogal
halde saf anilinin FT-IR spektrumunda (Sekil IV.2°de); 3351.93 cm™ N-H gerilme,
1618.23 cm™ ve 1599.86 cm™ NH, gerilme, 1496.99 cm™ C-H biikiilme, 1272.50
cm” C-N gerilme, 1272.50 cm™ C-O gerilme, 1174.26 cm™ C-H biikiilme ve 747.78
cm’ C-H gerilme karakteristik pikleri literatiir ile uyumlu sekilde gdzlenmistir
[29,30,37] . Sol-Gel yontemi ile elde edilen BaTiOs’lin FT-IR spektrumunda ise yine
literatiir ile uyumlu olarak, 560 ve 450 cm™ Ti-O titresimlerinden kaynaklanan
BaTiO5’lin  karakteristik pikleri gozlemlenmistir. Kompozit Orneklerin FT-IR
spektrumlar1 incelendiginde ise, anilinde 3351 cm™ goriilen N-H gerilme piki
BaTiO3;/PANI kompozitinde kaybolmaktadir. Bu durum agirlikli etkilesmenin N-H
bagindaki H atomlar: ile ¢ozelti ortamindaki OH molekiilleri arasinda oldugu ve O
atomlar1 {izerinden BaTiO; molekiillerine baglandigin1 gostermektedir. Benzer
durum, Z. M. Dang ve arkadaslarimin BaTiOs;/Polyimide nanokompozit filmler
iizerine yapmis olduklar1 calisma ile uyumludur [26]. Yine FT-IR 6l¢iimlerimizin
sonuglar;, H. C. Pant ve arkadaslarmin BaTiOs;/PANI kompozitlerin dielektrik
ozellikleri lizerine yapmis olduklar1 dlgiimleri ile uyum icindedirler [30]. Ayrica,
dogrudan katkilama ile 0,2 g PANI ve 0,8 g BaTiOs; kullanilarak hazirlanan
kompozit 6rnekler ile 0,4 g PANI ve 0,6 g BaTiOs kullanilarak hazirlanan kompozit
orneklerinin FT-IR spektrumlar1 karsilastirildiginda PANI miktarinin artmasiyla
piklerin siddetlerinin arttig1 goriilmektedir. Bu da ortamda PANI’nin artmasiyla
BaTiOs;’in ince tabakalar halinde PANI tarafindan ¢evrelenmesiyle BaTiOs’in
karakteristik titresim piklerinin goézlemlenmesinin zorlastig1 seklinde yorumlanabilir.
Tim kompozit 6rneklerde titresim frekanslar1 etkilesmeye bagl olarak, dogal haldeki
aniline gore diisiik frekans bolgesine bir miktar kaymaktadir. Bu degisim, 6zellikle

N-H iizerinden H—>O etkilesmesinde NH, grubundaki N-H bagi kuvvet sabiti
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azalmasina bagl olarak, biikiilme titresiminin diisiik frekans bdlgesine kaymasina
neden olmaktadir. Bu ¢alismada elde edilen FT-IR sonucglarma gore, PANI/BaTiO;

etkilesmesinin reaksiyon semasi Sekil IV.1.’de ki gibi oldugu diistiniilebilir.

H H H )
\ \ N

Sekil IV.1. BaTiO3/PANI etkilesmesinin reaksiyon semasi

BaTi0:

BaTiO=PANI (Sentez)

=T ..
Anilin

e wyal

%80 BaTi0%:20 PANI

%60 BaTi0: 40P AN
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omrl

Sekil IV.2. FTIR grafik
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IV.2. XRD Sonuglarn

BaTiOslin literatiirdeki XRD sonuclar1 Sekil.IV.3.’de verilmistir [38].

101
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Two Theta ()

Sekil IV.3. BaTiOs; nanotozlarin XRD 6l¢iim sonuglar1 [38].

Bu tez c¢alismasinda sol-gel yOntemiyle sentezlenen BaTiO;’iin yapisi
literatiir ile olduk¢a uyumlu olup, BaTiO;’iin karakteristik kiibik perovskit yapida
oldugu XRD sonuglar1 ile dogrulanmistir. Ayn1 zamanda grafiklerden, kullandigimiz
BaTiO; nanotozlarin tetragonal yapida olduklari ve orgii yapilarinin yansima
diizlemleri (100), (101), (111), (200), (210), (211), (202), ve (211) olarak
bulunmustur (JCPDS# 31-0174) [39,40].
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Sekil 1V.4. Kompozitlerin XRD sonuglari

Polimerizasyon yontemi ve kati katkilama yontemi ile elde edilen BaTiO3/PANI
kompozit orneklerin XRD (kirmim) sonuglart ise Sekil IV.4. de toplu olarak
verilmistir. Sekil 1V.4. den goriildiigli gibi, siddetleri biraz degismekle birlikte
BaTiO; dogal haldeki yonelimleri degismemistir. Bu durum kompozit olusumunda
PANI’nin BaTiO; g¢evrelemesine ragmen BaTiOs’lin kristal yapisinin degismedigini
ve tetragonal perovskit yapisini korudugunu ortaya koymaktadir. Yine Sekil
IV.4.’den goriildigii gibi polimerizasyon sonucu elde edilen BaTiO; /PANI’iin 22°-
23% (20) deki pikleri, kat1 katkilama yontemi ile elde edilen orneklerde 24°-27°
arasindaki bolgeye kaymaktadir. Literatiirde 26°-27° (20) de PANI’nin dogal halde
gozlenen yayvan piki dikkate alindiginda, H.C. Pant ve arkadaglarinin calismalarinda
uyumlu olarak ortamdaki PANI konsantrasyonun artmasma gore BaTiOs’lin (100)
yonelimine karsilik gelen pikin birkag derece kaymasmma neden olmaktadir. Bu
BaTiO3/PANI etkilesmesini dogrulamaktadir. Etkilesme PANI'nin BaTiOs’i
cevrelemesi seklinde olup, BaTiO3;/PANI ara ylizeylerinde yapisal etkilesimler
gozlenmemistir. C.C.Yang ve arkadaslarinin yapmis olduklar1 ¢aligmadaki XRD

sonuglariyla bu sonu¢ uyusmaktadir.
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IV.3. SEM Sonuclan

Sl 5 pm

23.02.2012 000942

Sekil IV.5. () % 60 BaTiO3/% 40 PANI  (b) % 60 BaTiO3/% 20 PANI

Sekil 1V.5.(a) ve (b)’de, kat1 kat1 karisimi (katkilama) ile elde edilmis olan
kompozitlerin yiizey morfolojisine ait SEM goriintiileri goriilmektedir. XRD
sonuclari ile uyumlu sekilde BaTiO; oraninin artmasina bagli olarak, polimer matris
icerisindeki dagiliminin degistigi goriilmektedir. Bu degisim genelde bolgesel
kiimelenmeler seklinde olup homojen degildir. Dagilimda BaTiOs’lin tane boyut
analizi yapilamadigindan kiimelenmelerdeki tane boyutlarina gore bir arada
yigilmalarmi yorumlamak zordur. Ayrica, Sekil IV.5.(b)’deki kirilma hem SEM
gortintiilenmesi ile ilgili olumsuz bir durumdan hem de kati katkilanmada

homojenligin diizgiin olarak saglanamadigi seklinde diisiiniilebilir.
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Polimerizasyon yontemi ile elde edilen BaTiO3;/PANI o6rneklerin SEM
gortntiileri Sekil IV.6. (a), (b) ve (c) de goriilmektedir.

.
= . =—— 5rym ,
iigh PC-Std. 10k 5 o 23%2.20i2.

Sekil IV.6. (a) Polimerizasyon yontemi ile elde edilen BaTiOs/PANI

orneklerin SEM goriintiileri

Sekil IV.6. (b): Polimerizasyon yontemi ile elde edilen BaTiOs/PANI

orneklerin SEM goriintiileri
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Sekil IV.6.(c). Polimerizasyon yontemi ile elde edilen BaTiO3/PANI 6rneklerin
SEM goriintiileri

Polimerizasyon yonteminde BaTiO; pargaciklarin polimer matrisinin i¢inde
gomiilii bir dagilimi, literatiire uygun dagilim gostermekte ve Sekil 1V.6.(a)’da
goriildiigii gibi yogun BaTiOs pargaciklart goriilmektedir. Bununla beraber, Sekil
IV.6.(c)’deki gibi derinlik arttiginda c¢ubuksu yapilar belirgin olarak ortaya
cikmaktadir. Bu durum, hem PANI’nin yiizeysel sogurma 6zelligi nedeniyle hem de
BaTiO3/PANI  kompozitlerin hazirlanmas: sirasinda BaTiO; molekiillerinin
¢coziilmesi igin (NHy4),S,0s baglaticist ve ortamda yiizey aktifligi artirict
(sodyumdodesil benzen siilfonat) etkisiyle, BaTiOs parcaciklar1 bir araya gelerek bu
goriiniimii olusturdugu seklinde yorumlanabilir. Ayn1 zamanda bu SEM goriintiileri,
PANI molekiillerinin BaTiOs i ¢evreledigi ve BaTiOs-in kristal yapisinin

degismedigi sonuglarini dogrular niteliktedir.

IV.4. BaTiO3/PANI’ nin Dielektrik Davranislarinin incelenmesi

Polimerizasyon yontemi ve kati katkilama yontemi ile elde edilen
BaTiO3/PANI kompozit orneklerin her iki yiizeylerinden fiziksel buharlastirma
yontemi ile Al kaplanarak, sandvi¢ tipi omik kontaklar alinmistir. Literatiir

incelemeleri dikkate almarak en uygun durum 1 kHz-1MHz ve 1 MHz-40 MHz
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frekans araliklarinda yapilmis, empedans analizor ile dielektrik permivitenin reel (L)
ve sanal ([1") kism1 oda sicakliginda frekans degisimine bagh 6lciilmiistiir. Dielektrik
permivitenin reel (') ve sanal ([1") kisstmlarinin 1 kHz-1 MHz ve 1 MHz-40 MHz
frekans araliklarina gore degisimleri sirasiyla Sekil IV.7.(a ve b) ve Sekil IV.8. (a ve
b) ’de goriilmektedir.

Literatlirde ¢ok sayida fakli polimer ve organik molekiiller ile BaTiO;
etkilesmesine bagl arastirmalar mevcuttur. Bunlarm bir kisminda ince film seklinde
hazirlanan 6rneklerin dielektrik davranislar1 genel olarak konsantrasyona ve sicakliga
bagl incelenmistir. Her iki inceleme sonuglarinda BaTiOs; konsantrasyonunun
artmasma Ozelliklede yiizeyde yogunlagmalara gore dielektrik sabiti artmakta ve

kayip faktorii azalmaktadir [41-44 ].

1 kHz -1 MHz frekans bolgesinde dielektrik permivitenin reel ([1') ve sanal
(L") kisimlarinin frekansa bagli degisimleri sirasiyla Sekil IV.7. (a ve b)’de

goriilmektedir.
600
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Sekil IV.7.(a) Diisiik frekans icin dielektrik permivite reel kismi ([1")
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Sekil 4.7.(b) Diisiik frekans i¢in dielektrik permivite sanal kismi1 ([1")

Sekil 4.7.(a)’da goriildiigii gibi, 1 MHz frekans bodlgesine kadar yapilan
Olgtimlerde, kompozit igerisindeki PANI konsantrasyonunun artmasmna gore reel
permivite ([1') azalmaktadir. PANI’nin iletken polimer oldugu dikkate alindiginda
bu davrams beklenen bir durumdur. Ozellikle sentez yontemiyle elde edilen drnekte
belirgin olmakla beraber tiim 6rnekler yaklasik 10* Hz den sonra kararli bir durum
sergilemektedir. Bu davranig artan frekansla birlikte dielektrik sabiti ve kayiplarin
azaldigina ve kompozitlerin daha kararli yapilara doniistiigiine isaret etmektedir.
Sanal permivitenin ([1") frekansa bagli olan degisiminde ise yine yaklasik 10* Hz
frekans degerinden sonra sanal permitivite yavaslayan stabil bir durum
sergilemektedir. Sanal permivitenin ([1") frekansa bagli eksponansiyel bu degisimi
frekansin artmasi ile yapidaki polarlanmanmn azaldigi ve dielektrik iletkenligin

azaldig1 seklinde yorumlanabilir.
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Sekil IV.8.(a) Yiiksek frekans i¢in dielektrik permivite reel kismi (L")
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Sekil IV.8.(b) Yiiksek frekans i¢in dielektrik permivite sanal kismi ([1")
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BaTiO; konsantrasyonu ve yapr icindeki dagilimina gore dielektrik
permitivite ([1') kayda deger bir degisim gdstermemektedir. Sekil IV.8.(a)’dan
goriildigi gibi, PANI konsantrasyonu azaldiginda BaTiOs;/PANI kompozitin
dielektrikligi yaklagik dort kat artmaktadir. PANI’nin oldukg¢a 1yi bir iletken polimer
oldugu dikkate alindiginda bu beklenen bir durumdur. Polimerizasyon yontemiyle
elde edilen BaTiO3;/PANI kompozitte ise kararlt bir durum s6z konusu olup, 6zellikle
yiizeysel etkilesmeye bagli BaTiO;’in PANI tarafindan ¢evrelendigi ve dielektrik
permitivitenin ([1') daha diisilk degerde gdzlenmesine neden oldugu sdylenebilir.
Ayni zamanda bu dielektrik 6zelliklerin yapisal sonuglarla uyumlulugu ve onlari
destekler durumda olmasi bakimindan énemlidir. Sekil IV.8.(a)’deki BaTiO3/PANI
kompozitlerinin dielektrik permivitesinin stabil davranisi bu tiir 6rneklerin daha
yiiksek frekanslarda (GHz) elektromanyetik dalga sogurma 6zelliklerinin oldukga
yiiksek olabilecegini diisiindiirmektedir. Ancak hem bu tez ¢alismasinin amaci hem
de yiiksek frekans bolgesinde dalga kaynagi ve ilgili cihazlarin boliimiimiizde
bulunmamasi nedeniyle Olgiimler yapilamamistir. H.C.Pant ve arkadaglarinin
BaTiO3/PANI kompozitlerin dielektrik 6zellikleri tizerine yaptiklar1 calismada,
mikrodalga yiiksek frekans bolgesinde dielektrik permitivitenin frekansa bagl
degisimini benzer davramis gozlemislerdir. Bu durumun, yiiksek frekanslarda
dielektrik relaksasyonun artmasiyla BaTiOs; tanecikleri ve PANI arasindaki

baglantilarin olumsuz yonde etkilendigi seklinde yorumlamislardir [30].

Sekil IV.8.(b)’deki dielektrik permitivitenin sanal kisminmn ([1") frekansla
degisiminden gorildiigii gibi, hem polarizasyon yontemiyle elde edilen hem de kati
katkilama yontemiyle elde edilen kompozit 6rnekler benzer davranis sergilemektedir.
Ancak, frekansin ~23 MHz den sonra katkili Orneklerde yayvan bir anomali
gozikkmekte ve dielektrik permitivitenin sanal kismu ([1") artma egilimi
gostermektedir. Bu durum, BaTiO; nanotozlarin polimer matrisine heterojen bir
sekilde dagiliminda, ortamda hidrojen transferine bagli olarak yonelime gore
dielektrik iletkenligin bir miktar artmasina isaret etmektedir. Polimerizasyon sentezi
ile elde edilen ornekte ise daha kararli bir durum s6z konusu artan frekansa gore

dielektrik ozellikler bir miktar degismektedir.
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Bu tez calismasinda elde edilen bulgular bir c¢ok literatiir ¢alismasiyla
uyumludur. Kisaca bazi literatiir ¢aligmalart ile karsilagtirmalar yapildiginda,
BaTi03/PANI nano kompozitlerin polimerizasyon yontemi ile elde edilmesinin, Z.-
M. Dang ve arkadaslarmin BaTiOs;/Polyimide Nanokompozit {izerine yaptiklari
calismayla dielektrik permitivite sonuglari uyumludur [26]. Yine, S. Liang ve
arkadaslar1 ile R.A.Dine-Hsrt ve arkadaslarinin polimer katkili nano kompozitlerin,
yapisal, mekanik, kimyasal ve elektriksel 6zellikleri {izerine yaptiklar1 caligmalarda
polimer yogunluguna bagli olarak bu Ozelliklerin 6nemli Olciide etkiledigini

gozlemlemislerdir [45,46].

Polimer/seramik dielektrik malzemeler de polimer matrisi i¢inde inorganik
parcaciklarin dagiliminin dielektrik sabitinin artmasina sahip oldugu, polimer ve
seramik dolgu malzemeleri arasindaki uyumlulugu dogrudan etkiledigi gézlenmistir

[47].

Lion ve arkadaslarmin polianiline ve polyinyalcohol karigimi {izerine yaptiklari
dielektrik relaksasyon calismalarinda ise polar OH gruplarinda benzer bir O—H
dipol moment yoneliminin uygulanan alanla relaksasyonu arttigmi belirlemislerdir

[48].
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BOLUM V

DEGERLENDIRMELER ve ONERILER

Bu tez calismasinda, BaTiO3; nano tozlar, kimyasal olarak sol-gel teknigi ile elde
edildi ve BaTiOs/polimer kompozitler iki farkli yontemle sentezlendi. Bunlardan
birincisinde dogrudan BaTiO3;/PANI kati-kat1 karigimi ve ikincisi ise BaTiOs3 ayni
anda anilin ile birlikte kimyasal polimerizasyon yontemi ile sentezlenerek kompozit
ornekler elde edildi. Tim kompozit Orneklerin yapisal etkilesme parametreleri,
Fourier Transform Infrared Spektoskopisi (FT-IR), Scanning Electron Microscope
(SEM) ve X-Isnlar1 Difraktometresi (XRD) ile yapildi. Dielektriksel 6zellikleri, 100
KHz-1 MHz frekans ve 1 MHz—40MHz frekans araliklarinda empedans analizor ile

incelendi.

Bu tez caligmasinda elde dilen sonuglar IV. B6liim de yorumlanmis ve literatiir
karsilastirmas1 yapilarak, literatiire uyumluluklar: irdelenmistir. Genel olarak bu tez

calismasi i¢in degerlendirme ve Oneriler asagidaki gibi siralanabilir.

I.  Dogal halde saf anilin, sol-gel yontemi ile elde edilen BaTiOslin ve
BaTiO3/PANI  kompozitlerin  FT-IR  spektrumunlarinda, BaTiO;’iin
karakteristik pikleri gozlemlenmis olmakla beraber, anilinin 3351 cm™’de
goriilen N-H gerilme piki BaTiO3/PANI kompozitte kaybolmustur. Bu durum
molekiiler etkilesmenin N-H bagindaki H atomlar1 ile ¢ozelti ortamindaki OH
molekiilleri arasinda oldugu ve O atomlar1 {izerinden BaTiOs; molekiillerine
baglandig1 seklinde yorumlanmis ve bu mekanizmanimn literatiir ile uyumlu

taslak sekli sonuglar boliimiinde verilmistir.

IL. XRD sonuglary, sentezlenen BaTiOs’lin yapismin karakteristik kiibik
perovskit yapida oldugunu dogrulamistir. Polimerizasyon ydntemi ve kati

katkilama yontemi ile elde edilen BaTiO3/PANI kompozit 6rneklerin XRD
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I1I.

IV.

sonuclarinda ise BaTiOs’lin kristal yapismnin degismedigi ve FT-IR
sonuglarint destekler nitelikte oldugu goriilmiistiir. Etkilesmelerin agirlikli
olarak, PANI’'nin BaTiOs’ii ¢evrelemesi ile oldugu ve bir miktar
BaTi03/PANI ara ylizeylerinde yapisal etkilesimlerin de s6z konusu oldugu

seklinde yorumlanmuistir.

SEM goriintiilerinde 6zellikle polimerizasyon yoOntemiyle elde edilen
BaTi03/PANI kompozit 6rneginde, BaTiO; par¢aciklarin polimer matrisinde
gomiilii durumda heterojen dagildig: ve literatiire uygun oldugu gézlenmistir.
Bu o6rnek i¢cin sonuclarm PANI molekiillerinin BaTiO5’ii ¢evreledigi ayni
zamanda yukaridaki sonuglara uyumlu oldugu ve BaTiOs5’lin kristal yapisinin
degismedigi, katkilama ile elde edilen kompozit 6rneklerde ise sonuglarin

farkliliklar gosterdigi gozlenmistir.

100 KHz-1 MHz frekans ve 1 MHz—40MHz frekans araliklarinda yapilan
dielektrik olgtimler dnemli sayilabilecek sonuclar ortaya koymustur. Her iki
inceleme sonuglarinda BaTiO; konstrasyonunun artmasiyla orantili olarak,
dielektrik sabitinin arttig1 ve kompozitlerin daha kararli yapilara doniistigi
gozlenmistir. 100 KHz—1 MHz frekans bolgesinde sanal permivitenin (L")
frekansa bagli degisimi frekansin artmasi ile yapidaki polarlanmanin azaldig:
ve dielektrik iletkenliginin de azaldigi seklinde diisiiniilmiistiir. 1 MHz—
40MHz frekans bolgesinde ise 6zellikle dielektrik permivitenin reel kisminin
(1" frekansa bagli degisimi, stabil bir davranig sergilemistir. Bu sonug, bu tiir
orneklerin daha yiiksek frekanslarda (GHz) elektromanyetik dalga sogurma
degerlerinin  oldukg¢a  yiiksek olabilecegine ve literatiire  katki

saglayabilecegine isaret etmektedir.

Biitiin bulgular dikkate alindiginda, polimerizasyon yontemi ile elde edilen
BaTi03/PANI nano kompozit 6rnegin sonuglarinin, kati katkilama yontemi

ile elde edilen 6rneklere gore daha 1yi ve daha uyumlu oldugu goriilmiistiir.
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VL

BaTiO3/PANI nano kompozitlerin sentezlenme islemlerinde en verimli
orneklerin elde edilmesine bagli olarak, GHz frekans bdlgesinde uygun
elektromanyetik 1s1nimm kaynagi ile yapilacak elektromanyetik sogurma
Ol¢timlerinin endiistriyel ve teknolojik gelismeler ile uygulama alanlarina

olumlu katki saglayacagi diistintilmektedir.
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