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OZET

BAZI METAL VE BOYA IYONLARI KATKILI HIDROJELLERIN DIELEKTRIK
OZELLIKLERININ INCELENMESI

OZTURK, Muhittin
Nigde Omer Halisdemir Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii

Fizik Anabilim Dali

Danisman : Prof. Dr. Orhan YALCIN
Haziran 2018, 157 sayfa

Bu tez calismasinda, radikalik katilim polimerizasyon teknigi ile opto-elektronik
cihazlarda akilli sentetik devreler ig¢in rodamin-B, safranin, kristal mor, malasit yesil
oksalat ve metal iyonlar1 (Ag™, Mn*2, Ni*?, Co™, Cr*®) yiikli hidrojeller sentezlendi.
Farkli boya ve metal iyonlari katkili hidrojellerin morfolojik karakterizasyonlari
taramali elektron mikroskobu ve optik mikroskobu kullanilarak yapildi. Boya ve metal
iyonlar1 katkili hidrojellerin dielektrik 6zellikleri genis bir frekans araliginda ve oda
sicakliginda empedans spektroskopisi ile detaylica incelendi. Ayrica elektrik modiil
tabanli Cole-Cole diyagramlar1 ve bunlarin Smith-Chart’ a uyarlanmis halleri, Brown
hareketi, iyonik iletim, viskoelastik davranislar, konsantrasyona bagli dalgalanma
0zelligi ve toplam polarizasyon etkiler farkli boya ve metal iyonlar1 katkili hidrojellerde
gozlendi. Gozlenen devre ve viskoelastik sistemdeki Brownian hareketinin boya
iyonlar1 ve hidrojeller arasindaki etkilesimlerden, boya molekiilleri ve oksijen gruplari
arasindaki Coulomb etkilesiminden ve kompozit hidrojel kanallarindaki iyon gog¢iinden
kaynaklandig1 belirlendi. Boya ve metal iyonlart katkili hidrojellerin potansiyel
uygulamalar1 opto-elektronik, biyosensorler, mikrobiyal yakit hiicreleri, siiper
kapasitorler, ilag dagitim, doku rejenerasyonu ve hibrid tip organlar olarak sunuldu.

Anahtar Sozciikler: Hidrojeller, iyonik boyalar, metal iyonlari, dielektrik 6zellikler, empedans
spektroskopisi, Brown hareketi, Cole-Cole diyagram, Smith-Chart



SUMMARY

INVESTIGATION OF THE DIELECTRIC PROPERTIES OF SOME METAL AND
DYE IONS-DOPED HYDROGELS

OZTURK, Mubhittin
Nigde Omer Halisdemir University
Graduate School of Natural and Applied Sciences

Department of Physics

Supervisor : Prof. Dr. Orhan YALCIN

June 2018, 157 pages

In this thesis, rhodamine-B, safranin, crystal violet, malachite green oxalate and metal
ions (Ag", Co*, Cr¥, Mn*, Ni®") loaded hydrogels were synthesized for smart
synthetic circuit in opto-electronic devices by using the radical participation
polymerization technique. The morphological characterization of different dye-and
metal ions-doped hydrogels were performed by using scanning electron microscopy and
optical microscopy. Dielectric properties of dye-and metal ions-doped hydrogels were
investigated in an extended frequency range by impedance spectroscopy at room
temperature in detail. In addition, the electric modulus based Cole-Cole diagrams and
their adopted to Smith-Chart, the Brownian motion, the ionic conduction, the
viscoelastic behavior, the fluctuation feature of the concentrations and the total
polarization effects were investigated for different dye and metal ions doped hydrogels.
The observed circuit and Brownian motion in viscoelastic system were determined to
originate from the interaction between dye ions and hydrogels, coulomb interaction
between dye molecules and oxygen groups and the ion-migration in the composite
hydrogels channels. The potential applications of dye and metal ions doped hydrogels
were presented include the topics such as opto-electronics, biosensors, microbial fuel

cells, super capacitors, drug delivery, tissue regeneration and hybrid-type organs.

Keywords: Hydrogels, ionic dyes, metal ions, dielectric properties, impedance spectroscopy, Brownian

motion, Cole-Cole diagram, Smith-Chart



ON SOZ

Bu doktora tezinde, hidrojel sentezlemede en ¢ok tercih edilen ve ayni1 zamanda en
uygun sentezleme tekniklerinden biri olan radikalik katilim polimerizasyon yontemi ile
saf hidrojeller sentezlendi. Bu hidrojellere Ag™, Mn*?, Ni*2, Co*, Cr*® metal ve RB,
SR, KrM, MYO boya iyonlar1 katkilanarak iiretilen 6rneklerin dielektrik ozellikleri
Empedans Spektroskopi teknigi ile detaylica arastirildi. Bu numunelerin morfolojik
karakterizasyonu Taramali Elektron Mikroskop (SEM) ve Optik Mikroskop (OM) gibi
teknikler vasitasiyla yapildi. Boya iyonlar1 yiiklenmis hidrojellerin, metal iyonu
katkilanmis hidrojellere kiyasla daha yiiksek iyonik iletkenlik ve daha diisiik empedans
degerlerine sahip oldugu tespit edildi. Boya yiiklenmis 6rneklerin esdeger bir elektrik
devresine karsilik gelen Cole—Cole cizgilerinin Smith Chart diyagramiyla uyumlu
oldugu belirlendi. Dolayisiyla bu malzemelerin elektronik devre teknolojilerinde

kullanilabilecegi sonucuna varildi.

Tez ¢alisgmam boyunca her tiirlii bilgi, yardim ve destegini esirgemeyen tez danismanim
Sayin Prof. Dr. Orhan YALCIN’ a en kalbi tesekkiirlerimi sunarim. Tez g¢alismam
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BOLUM I

GIRIS

Hidrojeller son 40 yildir kapsamli aragtirma alanlarindan birisidir. Akilli jeller olarak da
bilinen hidrojeller, tic boyutlu aglarinda biiyiik miktarda su tutabilen ancak capraz
baglanmis aglar1 sayesinde suda ¢Oziilmeyen hidrofilik yapidaki polimerler olarak
adlandirilir (Ahmed, 2015; Buchholz ve Graham, 1998; Brannon-Peppas ve Harland,
1991; Li vd., 2013). Su tutma kapasitesi ve gegirgenlik bu hidrojelin en onemli
ozelliklerinden birisidir (Hennink ve Nostrum, 2002; Hoffman, 2002). Son yillarda
dogada tabi halde de bulunan dogal hidrojellerin yerini uzun 6miirlii, yiiksek su emme
kapasitesi ve dayanikli olmasi nedeniyle Sentetik hidrojeller almustir. Sentetik

hidrojeller, sicakligin keskin ve gii¢lii oldugu kosullarda da kararlidir (Ahmed, 2015).

Biyo-uyumluluk, hidrojellerin saglamasi beklenen en 6nemli karakteristik 6zelliklerden
birisidir. Hidrojellerin biyo-uyumlulugu saglayabilmesi i¢in zehirli olmamas1 gerekir.
Hidrofilik yiizeyleri viicut sivilariyla temas ettiginde diisiik ara yiizey serbest enerjisine
sahip olmasi nedeniyle hidrojeller iyi bir biyo-uyumluluk gosterir. Ayrica hidrojellerin
yumusak ve kauguk yapisi ¢evresindeki dokuya tahrisi en aza indirir (Anderson ve
Langone, 1999; Smetana, 1993). Hidrojelleri olusturan ¢apraz baglar, vizkoelastik ve
bazen de saf elastik davranis sergilemelerini saglar. Dolasiyla bu capraz baglar,
hidrojellerin yapisina, elastikligine ve yapiskanligina katkida bulunur. Bu akilli jeller ag
yapilar1 arasinda onemli su igeriginden dolayr dogal dokuya benzer derecede bir
esneklige sahiptir. Ayrica hidrojellerin polaritesini, yilizey Ozelliklerini, mekanik
ozelliklerini ve sisme davranislarini kontrol ederek kimyasi degistirilebilir (Gulrez vd.,
2011).

Hidrojeller, bir dizi Kklasik kimyasal vyollarla sentezlenebilir. Bu yontemler,
polimerizasyon tipi tek adimli ve reaktif gruplara sahip polimer molekiillerin sentezini
iceren ¢ok adimli sentezleme teknikleridir. Ayrica bu akilli jeller uygun capraz
baglayici maddeler ile polimerlerin sonradan ¢apraz baglanmalari yontemiyle de
sentezlenebilir. Diger taraftan arastirmacilar, ¢apraz baglanma yogunlugu gibi yapi
tizerindeki molekiiler dlgekte kontrollii polimer aglarn tasarlayip biyolojik bozunum,

mekanik mukavemet uyaricilara kimyasal ve biyolojik tepki verebilme gibi 6zelliklere



sahip ozel jeller sentezlemektedirler (Burkert vd., 2007). Hidrojeller dis cevresel
kosullarda meydana gelen degisikliklere kars1 biiziilmek veya genislemek gibi kontrol
edilebilir tepkiler verecek sekilde sentezlenir. Bu jeller sicaklik, elektrik/manyetik alan,
151k, basing, ses, pH, iyonik kuvvet gibi dis ¢evreden gelen fiziksel ve kimyasal
uyaricilara kargt hacimlerinde degisiklikler gostererek tepki verir. Hidrojellerin dis
ortamdan gelen fiziksel ve kimyasal uyaricilara karsi hacimlerindeki degisim o kadar
koklii olur ki bu durum faz gegisi olarak ortaya ¢ikar (Jarry vd., 2002; Nho vd., 2005;
Schuetz vd., 2008; Shin vd., 2010; Tabata, 2009; Shantha ve Harding, 2002; (Raju ve
Raju, 2001; Takeda ve Taniguchi, 1985).

Hidrojeller tamamen kati1 veya tamamen sivi olmama O6zelliklerinden dolay1 kati1 ve
stvilarda bulunmayan durulma, elastik, viskoz gibi bir¢ok davranislara sahiptir. Ayrica
bu tiir hidrojeller ¢apraz baglayict derisimi, monomerlerin seyreltilmesinin baglangig
derecesi, ag yapisini olusturan birimlerin kimyasi, denge sisme derecesi ve yiik
yogunlugu gibi ozellikler de sergiler (Kizilay ve Okay, 2003a; Orakdogen ve Okay,
2006; Funke vd., 1998). Bunlara ilave olarak hidrojellerdeki iletkenlik ve hacim
fraksiyonu, capraz bag yapist ve monomer derisimi ile alakalidir (Yazic1 ve Okay,
2005). Monomer derisimi, ¢apraz bag yogunlugu ve iyonik gruplarin sayisi ile dogru
fakat sisme kapasitesi ile ters orantilidir (Naghash ve Okay, 1996; Flory, 1953).

Hidrojellerde istenmeyen bir durum olarak goriilen optik berrakligi ve mukavemeti
kokli bir sekilde azaltan bolgesel jel homojenligi bulunur. Bolgesel jel homojenligi
haraketli karsit iyonlarin etkileri nedeniyle hidrojellerin iyonizasyon derecesini azaltir
(Kizilay ve Okay, 2003b; Bastide ve Candau, 1996; Shibayama, 1998; Lindemann vd.,
1997; Ferry, 1980; Rosiak ve Yoshii, 1999).

Wichterle ve Lim tarafindan 1954 yilinda ilk sentetik hidrojellerin sentezlenmesiyle
beraber hidrojel triinler teknolojide birgok alanda kullanim firsat1 buldu (Wichterle ve
Lim,1960). Hidrojel teknolojilerinden hijyenik firiinlerde (Singh vd., 2010), tarimda
(Amulya, 2010), ilag dagitiminda (Singh vd., 2010; Amulya, 2010; Mehrdad vd., 2009;
Singh vd., 2010; Kashyap vd., 2005), yapay kar iiretiminde (Singh vd., 2010), gida katki
maddelerinde (Chen vd., 1995), biyomedikal uygulamalarda (Stamatialis vd., 2008;
Kaihara vd., 2008), doku miihendisliginde (Zhang vd., 2011), yara bezlerinde



(Sikareepaisan vd., 2011) ve biyosensor uygulamalarda (Krsko vd., 2009; Wang vd.,
2010) yararlanilir.

Hidrojeller biyomedikal ve eczaciligin pratik uygulamalar1 i¢in son zamanlarda bir¢ok
arastirmacinin ilgisini ¢ekmektedir. Fizyolojik kosullar olustugunda istenilen siire
boyunca hidrojeller biitiinliiglinii koruyabilmektedir. Hidrojelerin diisiik molekiil
agirligina sahip, biyomakromolekiillerin gegislerinin kolay oldugu bir malzeme olmasi
ve biyolojik sistemler ile biyo-uyumluluk igerisinde olusu en biiyiik avantajidir (Jeong
vd., 2002).

5 ve 10 mg BaFe;2019 (16 ve 21 nm ¢apli) nanopargacik i¢eren poliakrilamid (PAAm)
hidrojellerin sisme ve manyetik 0Ozellikleri incelenmistir. Nanopargacik iceren
hidrojellerin sisme oOzelliklerin degismesinin manyetik ozelliklerini etkileyecegi

belirlenmistir (Sozeri vd., 2013).

Manyetik NiFe,O4 nanopargacik igeren poliakrilamid (PAAm) hidrojellerin elektriksel
ve manyetik ozelliklerinin incelendigi ¢alismada, NiFe,O, nanopargacik varliginin
hidrojellerin daha homojen olmasina katki sagladigi goriildii. Siiperparamanyetik (SP)
Ozelliklere sahip olan nanoparcacik katkilt hidrojellerin manyetik adsorbant

uygulamalari i¢in ¢ok uygun oldugu tespit edildi (Chen vd., 2013).

Hidrojellerin  kapasitor o6zelliklerini 1yilestirmek i¢in nitrojen katkili hidrojeller
sentezlenmistir. Bu hidrojellerin  ¢ok hizli bir sarjda/desarjda bile yiiksek gii¢
yogunluguna sahip olmasi nedeni ile siiperkapasitor ozelligi sergiledigi saptandi.
Dolayistyla bu tiir hidrojellerin elektronik devrelerde ¢ok yiiksek gii¢ yogunluklu
kapasitor olarak kullanilabilecegi 6ngoriildii (Hoffman, 2012).

Hidrojelerin canli hiicreleri barindiracak ve hiicrelerin rahatlikla ¢ogalmalarini
saglayacak kadar genis gozenekler igermesi nedeniyle doku zedelenmesinin onarilmasi,
organ tahribatlarinin tedavisi ve organ yenilenmesinde kullanilabilecegi belirlendi
(Sozeri vd., 2013).

Iyon vyiiklemenin hidrojellerin sisme davranislar1 iizerinde olusturacag: etkileri
incelemek amaciyla poli (akrilamid-ko-N, N’-metilenbisakrilamid) hidrojeller piratin

fluoroprobun  (trisodyum  8-hidroksipiren-l, 3,6-trisiilfonat) iyonlar1 yiiklenerek



sentezlenmistir. Yiiklenen iyon derisiminin hidrojellerin sisme kinetigini 6nemli 6l¢iide
degistirdigi saptanmigtir (Alveroglu vd., 2009). Mevcut noral protez uygulamalarinda
kullanilmak tizere norotrofin katkilanmis hidrojellerin néron-cihaz temasimni gelistirdigi,
giic gereksinimini disiirdiigi ve elektrot yogunlugunu artirdigr tespit edilmistir (Winter
vd., 2007).

Kobalt katkili hidrojelerin manyetik ozellikleri iizerine kobalt derisiminin giigli
etkisinin oldugu tespit edildi. Kobalt katkilanmis hidrojelerin dis alana karsi
diamanyetik bir tepki verdigi gozlendi (Sozeri vd., 2009).

Mikro-pargacik ve yiiksek elektromekanik oOzelliklere sahip olan aljinat katkili
hidrojellerin, viicuttaki kondrosit mekanik iletimde ve doku iskelesinde

kullanilabilecegi tespit edildi (Rouillard vd., 2010).

Dodesilbenzen siilfonik asit katkili hidrojellerin diisiik frekans bolgesindeki (50 Hz-1
MHz) dielektrik ve iletkenlik ozelliklerinin arayiizey polarizasyondan etkilendigi ve
yiiksek degerler aldigi tespit edildi. Ayrica katki derisiminin artmasiyla hidrojellerin
icinde iletim kanallarmin artigi ve buna bagli olarak iletkenliginin de arttigi goriildii

(Afzal vd., 2010).

Protonik iletkenligin polimerik zincirlerin hareketliligine ve molekiiler hareketliligin de

polimer-su etkilesime bagli oldugu tespit edildi (Pissis vd., 1999).

Malasit yesil boya katkili metil metakrilat/poli (vinilasetat) ince filmlerde iletim
karakteristigi lizerinde Schottky-Richards mekanizmasinin hakim oldugu tespit edildi.
Ayrica bu c¢alismada malasit yesil boyada bulunan bolgesel dipollerin dielektrik
Ozellikler {izerine biiylik etkisinin oldugu belirlendi (Abd-ElKader vd., 2013).
Tekrarlanan donma/¢6ziilme teknigi ile sentezlenen hidrojellerin diger hidrojellerden
farkli olarak karmasik dielektrik davranis sergiledikleri tespit edildi. Bu yontemle
sentezlenen hidrojellerde dielektrik sabitinin ve kayip faktoriiniin ¢apraz baglanma
yogunlugunun artmasiyla arttigit goriildii. Ayrica bu tiir hidrojellerdeki dielektrik
spektrumlarinin u¢ kutup gruplarindaki hidroksit (OH) bolgesel hareketlilik ve durulma
mekanizmasindan kaynaklandigi saptandi (Londono vd., 2012).



Zumriit nanopargacik katkili polianilinin hidrojellerin saf polivinil pirolidon ve polivinil
alkol hidrojellere gore ¢ok daha yiiksek hidrasyon orani sergilemekle birlikte benzer
sisme davranis1 gosterdikleri tespit edildi. Ayrica dogru akim iletkenliginin tiim
hidrojeller i¢in benzer olmakla birlikte, polivinil pirolidon hidrojellerin nanopargacik
katkilt polianilinin hidrojellere kiyasla daha yiiksek degerler aldigi tespit edildi
(Dispenza vd., 2007).

Poli-hidroksietil akrilat hidrojellerin diclektrik ge¢irgenliginin, iletkenliginin ve elektrik

e

modiiliiniin suyun bir fonksiyonu olarak degistigi belirlendi (Pissis ve Kyritsis, 1997).

Hidrojellerin  dielektrik ve iletkenlik  6zelliklerinin  incelendigi  ¢alismada,
dielektrik/iletkenlik degerlerinin serbest iyonlarin hidrojel kanallar iginde rahat hareket

edememesinden dolay1 arttig1 belirlendi (Sasaki vd.,1999; Aouada vd., 2006).

Bu doktora tezinde gapraz baglayicit olarak N, N'-metilenbis akrilamid (MBAAmM),
baslatict olarak potasyum peroksodisiilfat ve monomer olarak da 2-akrilamido-2-
metilpropan siilfonik asit (AMPS), itakonik asit (IA) kullanilarak poli (AMPS-ko-I1A)
capraz bagh saf hidrojeller sentezlendi. Sentezlenen bu saf hidrojellere bazi metal ve
boya iyonlarmin katkilanmasi ile {iretilen numunelerin dielektrik ve elektriksel
karakterizasyonu Empedans Spektroskobi teknigi ile yapildi. Uretilen bu katkil
hidrojellerin morfolojik karakterizasyonu ise Taramali Elektron Mikroskobi (SEM) ve
Optik Mikroskobi (OM) teknikleri kullanilarak gerceklestirildi.

Oncelikle dielektrik ve iletkenlik &zellikleri bilinen bazi gegis metalleri ile ayn
derisimde (50 mg/L) iyonik boya katkili hidrojeller frekansin bir fonksiyonu olarak
incelendi. Diisiik ve yiiksek frekans bolgelerinde boya iyonlari katkili hidrojellerin
empedans degerinin hangi fiziksel 6zelliklere karsi geldigi belirlendi. Iyonik boya
katkili hidrojeller ile metal iyonlar1 katkili hidrojellerin iyonik iletkenlikleri detaylica
karsilastirildi. Bunlara ilave olarak dielektrik sabitin gercek ve sanal kismimin diisiik
frekans ve yiiksek frekans bolgelerindeki toplam polarizasyona etkileri detaylica
arastirildi. Bu tez ¢alismasindan elde edilen sonuglar literatiirle karsilastirildi (Sredi¢
vd., 2008; Dispenza vd., 2006; Konsta vd., 1991; Jia vd., 2003; Wan vd., 1995).
(Ramesh vd., 2011; Rajendran vd., 2004; Liew vd., 2012).



Diger taraftan hidrojellere farkli derisimlerdeki iyonik boyalar katkilanarak boya
derisiminin hidrojellerin dielektrik ve iletkenlik o6zellikleri tiizerine etkileri Yyine
frekansin bir degiskeni olarak incelendi. Katkilanmis biitiin boyalarda derisimin
degisimine bagl kalmaksizin dielektrik degerlerinin diisiik frekans bolgelerinde elektrot
polarizasyon etkiden dolay1 yiiksek degerler aldigi goriildi (Saha vd., 2017; Dereman
vd., 2014; Sengwa ve Sankhla, 2007a). Artan frekansla birlikte iyonik boya katkili
hidrojellerin dalgali hareketlerinin boya iyonlart ile hidrojellerin bantlar1 arasinda
olusan ara yiizey etkilesimlerden ve Brown hareketinden (Brownian motion) tespit
edilerek literatiirle karsilastirilmasi yapildi (Xu vd., 2014; Mahmoodi vd., 2012; Dutta
ve Biswas, 2002; Mishra ve Rao, 1998).

Iyonik boya ve metal iyonlar1 katkili hidrojellerin karmasik dielektrik sabit ve elektrik
modil diizlem cizgileri (Cole-Cole diizlem ¢izgileri) non-Debye durulma modeli ile
aciklandi. Bu katkili hidrojellerin Cole-Cole diizlem ¢izgilerinin olusmasi, bu
malzemelerin elektriksel kullanimi ile ilgili 6nemli sonuglara gétiirdiigii belirlendi. Her
bir malzeme igin Cole-Cole diizlem ¢izgileri ve bu g¢izgilerin Smith Chart
diyagramindaki karsiliklar1 ¢izildi. Smith Chart diyagramlarindan iyon Kkatkili
hidrojellerin elektrik modiiliiniin diizlem ¢izgilerinin esdeger bir elektrik devresine (RC)
karsilik geldigi gosterildi. Bu durumdan iyon katkili hidrojellerin ne tiir bir entegre
devrede kullanilabilecegi tespit edildi (Boyd, 1980; Boettcher ve Bordewijk, 1978; Cole
ve Cole, 1941; Smith, 1939).

Bu giris bilgisinden sonra ikinci bolimde dielektrik malzeme, dielektrik sabitin frekans
bagimliligi, dielektrik o6zellikler, polarizasyonlarin smiflandirilmas1 ve dielektrik
durulma mekanizmalar1 gibi konularda kurumsal bilgiler verildi. Ugiincii béliimde ise
bu tez calismasinda kullanilan saf hidrojellerin sentezlenmesi ve sentezlenen
hidrojellere baz1 metal ve boya iyonlarinin katkilanmasindan kisaca bahsedildi. Ayrica
yine bu boliimde iiretilen numunelerin morfolojik karakterizasyonunda ve dlgiimlerinde
kullanilan  taramali elektron mikroskobu, optik mikroskobu ve empedans
spektroskobisinin ¢alisma prensibleri hakkinda bilgi verildi. Deneysel sonucglar ve
tartismanin yer aldigr dordiincii boliimde ise iiretilen metal ve iyonik boya katkili
hidrojellere ait veriler ve fiziksel yorumlar tartisildi. Uretilen numunelerin opto
elektronik ve sensor uygulamalar agisindan elverisli bir {iriin olacaginin bir kanit1 olarak

gortilen elektrik modiile ait Cole-Cole ¢izgileri ve onlarin elektronik devrelerin teorik



alt yapisi olan Smith Chart diagrami ve elde edilen malzemelerin ne tiir bir

elektrik/elektronik devrede kullanilabilecegi detaylica tartisildi.



BOLUM 11
KURAMSAL BILGI
2.1 Dielektrik Malzeme

Bir dis elektrik alan uygulandiginda net bir elektriksel yiik akisi olmayan fakat yiiklerin
yer degistirerek polarize olabilme yetenegine sahip oldugu ve yik veya enerjinin
depolanabildigi maddelere dielektrik malzeme denir (Tareev, 1975; Ren ve Lam, 2008).
Bagka bir deyisle dielektrik madde, serbest elektronu olmayan dolasiyla elektriksel
olarak yalitkan olan malzemedir. Bu malzemeler elektriksel olarak yalitkan olmalarina
ragmen uygulanan dis elektriksel alanin etkisiyle yer degistirebilen elektrik yiik
tastyicilarinin - diizenine sahiptir. Dielektrik malzemelere bir dis elektrik alan
uygulandigr zaman, alan etkisinde kalan elektriksel yiiklii elektronlar, iyonlar ve
molekiiller yon degistirirler. Elektriksel yiiklerin yonlerinin degismesine bagli olarak
elektriksel yiikk merkezleri kayar ve neticede bir polarizasyon olusur. Ayrica dielektrik
malzemelerin valans ve iletim bantlar1 arasindaki enerji aralig1 2 eV den biiyiik ve 6zgiil
direngleri 10* (ohm.m) ve iizeri degerdedir. Bu malzemelerde, iletken malzemelerin
aksine yiiklerin hepsi belirli atom veya molekiillere sikici baglidir. Bu baglanma nedeni
ile yiiklerin tek yapabildigi atomun veya molekiiliin i¢inde biraz hareket edebilmektir

(Callister, 2007; Zengin, 2007; Delipinar, 2013).

Dielektrik malzemeler deneysel olarak tayin edilebilen boyutsuz bir biiyiiklik olan ve
‘e’ ile sembolize edilen dielektrik sabitle karakterize edilir. Elektrik alan varliginda
olusan dipol etkilesimler bu malzemelerin kondansator iiretimine elverisli olmasini
saglayan ylizey tabakalardaki elektriksel yiiklerin birikmesini saglar. Kondansatore bir
dis gerilim uygulandig1i zaman plakalardan biri negatif digeri ise pozitif elektriksel
yiikle yiiklenmis olur. Iki plaka arasindaki ilgili elektrik alan pozitiften negatife yonelir.
Kapasitans (C), her iki plakada depolanan yiik miktari ile ilgili olup, kapasitansin degeri

c=2 2.1)

ifadesinden hesaplanir.



Burada V, kondansatér boyunca uygulanan voltaj ve Q ise elektriksel yiiktiir. Diger
taraftan kondansatoriin plakalarinin paralel oldugu ve bu plakalar arasinin da vakumlu

oldugu diistintildiigiinde kapasitans

o
Il
™
o
~x

(2.2)

esitliginden elde edilir. Burada A levhalarin alanini, [ ise levhalar aralarindaki mesafeyi
temsil eder. gy, vakumun ge¢irgenligi olarak ifade edilir ve evrensel bir sabit olup,
degeri 8.85 X 10 C?)Nm?’ dir. Plakalar arasindaki bélgeye kondansatoriin yiik
depolama kapasitesini artiran bir dielektrik malzeme yerlestirilirse bu durumda

kapasitans

RN

(2.3)

ifadesinden hesaplanir. Burada &, dielektrik ortamin gegirgenligi olup vakumun
gecirgenliginden biiytiktiir. Genellikle dielektrik sabiti olarak adlandirilan goreceli
gecirgenlik ise

— (2.4)

esitligi ile verilir ve dielektrik ortamin gegirgenliginin vakumun gegirgenligine oranina

esittir.

Diger taraftan kondansatorlerde, ylizey yik yogunlugunun (D) veya kondansator
plakasinin birim alani bagina diisen yiik miktarinin (C/m?) elektrik alanla orantil oldugu
gortliir. Literatiirde yiizey yiik yogunlugu olan ‘D’ c¢ogu zaman dielektrik yer

degistirme olarak da tanimlanir. Bir vakum ortaminda dielektrik yer degistirme ifadesi
Dy = &E (2.5)

seklinde tanimlanir. Denklem (2.5)” de D,, vakum ortamindaki dielektrik yer degistirme
ve E, uygulanan dis elektrik alan olarak belirlenir.

Benzer sekilde dielektrik ortam varliginda ise



D = ¢E (2.6)
esitligi mevcuttur. Burada D, dielektrik ortamdaki yer degistirme olarak tanimlanir.
Ayrica bir dielektrik malzemenin varliginda kondansatoriin plakalari iizerindeki ylizey

yiikk yogunlugu

D=¢E+P (2.7)

esitligi ile ifade edilir. Denklem (2.7)’ de P, polarizasyon ifadesidir. Birgok dielektrik

malzeme i¢in polarizasyon uygulanan harici elektrik alanla orantilidir. Bu oranti,

P =¢y(s, — 1E (2.8)

Denklem (2.8)” deki gibi gosterilir. Burada ¢,, uygulanan dis elektrik alanin
biiyiikliigiinden bagimsizdir.

Kapasitansin agiklanmasinda en iyi yaklasimlardan biri de alan vektorleri yardimiyla
olacaktir. Bilindigi iizere her bir elektrik dipolii i¢in pozitif ve negatif elektrik yiikii

arasinda bir ayrim vardir. Bir elektriksel dipol moment (p)

p=qd (2.9

seklinde verilir. Denklem (2.9)’ da g, her dipol yiikiiniin biiyiikliigi ve d, negatif ve
pozitif yiikler aras1 mesafedir. Elektrik dipol moment, negatif yiikten pozitif yiike dogru
yonelmis bir vektordiir. Bir elektrik alanin varliginda, elektrik dipolii uygulanan alan
yoniinde yonelten bir kuvvet olusur. Bu kuvvetin etkisiyle dipollerin uygulanan dis

elektrik alan yoniinde hizalanmasida polarizasyonu olusturur.

2.2 Dielektrik Sabitin Frekans Bagimlihg:

Dielektrik malzemeleri en iyi karakterize eden olgu olan dielektrik sabitin frekans
bagimliligi, bu malzemelerin teknolojik uygulamalar1 agisindan olduk¢a Onemlidir.

Genellikle dielektrik malzemelere bir dis elektrik alan veya gerilim uygulandiginda

zamanla akimin yonii degisir yani akim alternatiftir (ac). Bir ac elektrik alani tarafindan
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polarize olmaya maruz kalmis dielektrik malzeme disiiniildiigiinde, belirli bir siireg
icerisinde olusan dipoller, her yon degistirme isleminde uygulanan harici alanin yoniine
bagl olarak yeniden yonelmeye ¢alisir. Farkli polarizasyon tipleri i¢in, dipollerin alan
yoniinde yeniden hizalanabilme kabiliyetine bagli olarak minimum ve maksimum

hizalanma stireleri farklilik gosterir (Callister, 2007).

Dielektrik malzemelerde dis elektrik alan etkisinde olusan polarizasyonun durulma igin
gereken minimum yeniden yonelim siiresine karsilik gelen frekansa durulma frekansi
denilir. Bir dipole uygulanan elektrik alan frekansit durulma frekansini astigi zaman,
dipoliin yonelim yoniinii kaydirmaya devam edemez ve dolasiyla dielektrik sabite

katkida bulunmaz.

Bir dielektrik malzeme i¢inde polarizasyon mekanizmasi sona erdiginde, dielektrik sabit
degerinde artan frekansla birlikte ani bir diislis goriiliir. Aksi durumda eger polarizasyon
mekanizmas1 devam ediyorsa, dielektrik sabit degeri hemen hemen frekanstan bagimsiz
davranis sergiler. Dielektrik sabitin frekans bagimliligi, daha ¢ok frekans spektrumunun
diisiik oldugu bolgelerde aktiftir. Bir ac elektrik alanina tabi tutulan dielektrik malzeme
tarafindan elektrik enerjisinin emilmesi, dielektrik kayip olarak adlandirilir. Bu kayip,
dielektrik malzeme i¢inde olusan dipol polarizasyonun etkisini kaybettigi durulma
frekans1 civarindaki frekanslarda Onem kazanir. Ayrica dielektrik malzemelerin
teknolojideki kullanimi diistiniildiiglinde, dielektrik kaybin diisiik olmasi tercih edilir
(Delipinar, 2013; Callister, 2007; Zengin, 2007).

2.2.1 Dielektrik ozellikler

Dielektrik 6zelliklerin analizinde faydalanilan en temel yaklasim kapasitans ve kayip
faktorii degerlerinin Slgiilmesidir. Olgiilen kapasitans ve kayip faktorii degerlerinden
yola c¢ikilarak karmagsik dielektrik sabitin gercek ve sanal kisimlarinin degerleri
belirlenir. Elektrik enerjisinin depo edilebilme 6zelligi olan kapasitans ifadesini
dielektrik sabitin gercek kismina baglayan denklem asagidaki gibi ifade edilir
(Delipinar, 2013; Coskun vd., 2012; Zengin, 2007).

g =L (2.10)

SoA
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Denklem (2.10)’daki d ve A, malzemenin kalinligi ve malzemenin alani olarak

tanimlanir.

Diclektrik malzemelerin en temel Ozelliklerini karmasik dielektrik sabiti (*(w))
gosterir. Uygulanan dis elektrik alan etkisinde dielektrik malzemenin igerisinde ne
kadar enerji depolandigini dielektrik sabitin gercek kismi, malzemelerde meydana gelen
enerji kayip oldugunu ise dielektrik sabitinin sanal kisim1 gosterir. Bu durum Denklem
(2.11)’ deki gibi ifade edilir (Cho vd., 2003; Scaife, 1989; Kaya ve Fang, 1997; Coskun
vd., 2012).

e (w) = ¢'(w) —ie' () (2.11)

Denklem (2.11)’deki &'(w) ve €"(w), sirastyla karmasik dielektrik sabitin gergek ve
sanal kismina karsilik gelmektedir. Ayrica dielektrik malzemelerdeki kayip olarak agiga
cikan enerjinin, malzemelerde depolanan enerjiye orani ‘tanjant kayip faktor’ olarak

tanimlanir ve asagidaki gibi ifade edilir.

g (0)
£(w)

tand = (2.12)

Dielektrik malzemlerde olusan enerji depolama ve kayip faktoriiyle ilgili stirecler
hakkindaki en net bilgi, Cole-Cole durulma modellerinden faydalanarak elde edilir.
Cole-Cole ¢izgileri bir dielektrik malzeme iginde tek durulma zamanimnin olup
olmadiginin belirlenmesi acisindan son derece Onemlidir. Tek durulma zamanl bir
dielektrik malzeme i¢in Cole-Cole ¢izgileri bir yarim daire ile tanimlanir. Cole-Cole
cizgileri ayn1 zamanda elektriksel bir devreye karsilik gelir. Cole-Cole ¢izgileri tam bir
daire olusturdugu zaman bu Smith Chart diyagramindaki diren¢ devresini karsilik gelir
(Cole ve Cole, 1941; Smith, 1939; Townsend, 1995; Tiwari, 2011; (Tsangaris vd.,

1998). Bu Cole-Cole durulma siirecini anlatan karmasik dielektrik sabit ifadesi:

Es—Eyp

e (w) = ¢ (w)-is (w) =sw+m

(2.13)

Denklem (2.13)’ deki gibi verilir.
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Denklem (2.13)’ deki w = 2mf, i ve t sirasiyla uygulanan elektrik alanin agisal
frekansi, sanal say1 birimi ve durulma zamani olarak tanimlanir. Ayrica bu denklemdeki
&, Ve & sirastyla yiiksek ve diisiik frekans dielektrik gecirgenligini ve a, parametresi ise
sicakliga bagli (0 < a <1) arasinda degerler alan bir sogurma sabiti gosterir. Cole-Cole

durulma tipini ifade eden Denklem (2.13)’ i ger¢ek ve sanal kisimlarina ayiracak

olursak:

g(®) =&, + (65 — ew)# |1+ sin (%) ()] (2.14)
ve

£'(w) = (& — &) # |(@n)*~%cos (ZF)] (2.15)

ifadeleri elde edilir. Denklem (2.14 ve 2.15)’deki A ve ¢ ifadeleri sirasiyla asagidaki

gibi tanimlanir.

1
A= [1 + Z(a)r)l‘“sinaz—” + (wr)z(l‘“)] /2 (2.16)
ve
B i [((ur)l‘“cos% ] 517
¢ = tan | 1+ (wt)l‘“sin%‘ 217)

Denklem (2.14) ve (2.15)’ in en sadelesmis hali ise Denklem (2.18) ve (2.19) gibi ifade
edilir.

(5—2e0){1 +(0D) 17° sin("z—“)}

) = ot e 0 (2.18)
ve

" <%0 ( )1—(1 =
() = et eos(5) (2.19)

1+2 (mr)l‘o‘sin(g—a)+(wt)2(1—a)'
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Tek durulma zamanli homojen dielektrik malzemelerin karmasik dielektrik sabitleri
Debye esitligi ile tanimlanir (Debye, 1929). Frekansa bagli olarak dielektrik durulma
siirecinin (Laplace doniistimii ile ifade edilen) Debye modeline uygun oldugu
durumlarda (bir dielektrik malzemeye sabit bir elektrik alan uygulandiginda frekansin
eksponansiyel olarak degistigi durumlarda) yani Denklem (2.13)” deki a = 0 olur. Diger
taraftan 0 < a <1 arasinda olursa non-Debye modeline uyar. o = 0 oldugunda, Denklem
(2.11)’ de verilen karmasik dielektrik sabit ifadesi asagidaki Denklem (2.20)° deki
forma doniistir (Wang ve Richert, 2005).

e(w)= e, + % (2.20)
Debye durulma modelinde, karmagik dielektrik sabitin ger¢ek ve sanal kismi asagidaki

Denklem (2.21)’deki gibi ifade edilir.

T
1+ (wT)?2

e'(w) — e, = (65 — &) —i(eg —&y) (2.21)

_ 1 48
1+ (wT)?
Ayrica oo = 0 oldugunda, karmasik dielektrik sabitin gercek ve sanal kismi ile yiiksek ve

diistik frekansin dielektrik gegirgenligi arasindaki iliski asagidaki Denklem (2.22)’deki
gibi verilir (Coskun vd., 2012; Mitsumata vd., 1998).

— 2 " R 2
(8 (o) — (800 + %)) +¢(w)? = (%) (2.22)
2.2.2 Empedans ozellikleri

Uygulanan alternatif akima kars1 koyan, karmasik bir biiyiikliik (Z* (w)) ile ifade edilen
0z dirence empedans denir. Karmasik empedans Olclimleri, genellikle malzemenin
yiizey ve hacim (bulk) 6zelliklerini ayirt etmek i¢in kullanilir. Malzemelerin yiizey ve
hacim Ozelliklerinin belirlenmesi, 0 malzemenin iletim 6zellikleri agisindan son derece
faydal1 bilgiler sunar. Dolayisiyla malzemelerin iletim 6zelliklerini belirleyen karmagik
empedans, Denklem (2.23)’ deki gibi ifade edilir (Heaviside, 1886; Kennelly, 1893;
Pissis ve Kyritsis, 1997; Macdonald, 1992).
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7*(w) = Z'(w) —iZ"(0) = R(w) — iX(w) (2.23)

Denklem (2.23)’deki Z'(w) ve Z"(w) sirasiyla karmasik empedansin gercek ve sanal
kismi olarak tanimlanir. R (w) ve X (w) ise karmasik empedansin gergek ve sanal
kisimlarimi ifade eden rezistans ve reaktanstir (Heaviside, 1886; Kennelly, 1893).
Empedans fazi, akim ve gerilim arasindaki faz farkindan kaynalanir. Akim ve gerilim
arasindaki faz farki, faz acisi () olarak tanimlanir ve Denklem (2.24)° deki gibi ifade

edilir.

6 = tan~! () (2.24)

Z'(w)
2.2.3 Elektrik modiil ozellikleri

lletkenlik 6zelligi kazandirilmis dielektrik malzemelerde, yiiksek dielektrik gecirgenlik
ve yiiksek iyonik iletkenlikten dolayr ara yiizeydeki durulmalar net olarak goriilemez.
Yani ara yiizeydeki dielektrik mekanizmay1 yoneten polarizasyon iletkenlikten dolay1
belirsizlesir. Bu polarizasyonu net olarak tespit etmek, diisiik frekanslardaki iletkenlik
ve dielektrik gegirgenligin degerlerindeki degisiklikleri en aza indirmek i¢in elektrik
modiil 6l¢iimleri yapilir. Ayrica diisiik frekans bolgelerindeki iyonik iletim ve dipol
yonelme etkisini birbirinden ayirt etmek i¢in karmagik elektrik modiil kullanilir (Pissis
ve Kyritsis, 1997; Bordi vd., 2007). Karmasik elektrik modiil (M*(w)), Denklem (2.25)’
deki gibi verilir (Brohede vd., 2005; Dixon, 1990; Smaoui vd., 2009).

M*(®) = M'(0) + iM"(w) (2.25)

Yukaridaki denklemde M'(w) ve M"(w) sirasiyla karmasik elektrik modiiliin ger¢ek ve
sanal kisimlarina karsilik gelir. Elektrik modiil dielektrik sabit ile ters, empedans ile
dogru orantilidir. Bu orantilar Denklem (2.26) ve Denklem (2.27)’ daki gibi verilir
(Pradhan vd., 2008):

1
e (w)’

M*(w) = (2.26)

M*(w) = iweyZ* (w). (2.27)
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Ayrica Denklem (2.13) den yola ¢ikarak Denklem (2.26) bagintisini kullanarak Debye
modeli i¢in elektrik modiiliin diizlem ¢izgilerinin olusturdugu yaricapt r =

(Moo (@)—Ms(w))

> olan yarim dairenin denklemi;

(M) - (Mw(w);MS(w)))z M) = ((Moom)z—ms(w)))z (2.29)

seklinde ifade edililir (Tsangaris vd., 1998; Zengin 2007).
2.2.4 letkenlik ozellikleri

Maddelerin iletkenlik 6zelliklerini belirleyen en Onemli etken, atomlarinin dis
yorlingelerindeki serbest elektron sayilaridir. Eger malzemeye bir dis elektrik alan
uygulanirsa atomlar/molekiiller arasinda serbest elektron veya iyon akisi olusur ve bu

malzemeler iletkenlik 6zellik sergiler (Callister, 2007).

Polimerik malzemelerin serbest elektronlarinin iletim siirecine katilmamalar1 nedeniyle
iletkenlikleri zayiftir ve oda sicakliginda biiyiik cogunlugu yalitkandir. Bu nedenle saf
polimerlerde dolu olan valans bandi ile bos olan iletim bandi arasindaki bant araligi
genellikle 2 eV den daha biiyiiktiir. Iyon katkili polimerlerde ise gerek katyon gerekse
anyonlar bir elektrik yiikiine sahiptir ve bir elektrik alan uygulandiginda elektriksel
yiikler go¢ veya difiizyon olma yetenegine sahip olurlar. Uygulanan harici elektrik alan

altinda katyon ve anyonlarin hareketleri zit yonde olur.

Bir iyonik polimerin iletkenligi, hem elektronik hem de iyonik katkilarin toplamina
esittir. Malzemenin frekans ve sicakliga bagl olarak, toplam iletkenlik {izerinde her iki
katki da etkin olabilir. Alternatif akima kars1 iyon katkili bir polimerin tepkisi frekansa
bagli karmasik iyonik iletkenlik ile tanimlanir. Karmasik iyonik iletkenlik ise:

oc*(w) = o'(w) + io"(w) (2.29)

denklemi ile ifade edilir.

16



Iletkenlik spektrumunun tipik frekans bagimlilig1 diisiik frekansli dagilim, orta frekans
platosu ve yiiksek frekansta genisletilmis dagilim olmak ftizere ii¢ ayirt edici bolge ile
ifade edilir. iletkenligin frekans bagimlilig1 veya iyonik iletkenligin Jonscher tarafindan

ifade edilen evrensel dinamigi (Jonscher, 1977 ve 1980),

oac(w) = 0p(w) + Aw® (2.30)

Denklem (2.30)” deki gibi verilir. Denklemde o4 (w) ac iletkenlik, o, (w) smirlayici
sifir frekans iletkenligi, A bir istel sabit, w = 2mf agisal frekans ve ‘S’ gii¢ yasasinin
iistel sabiti olarak ifade edilir. Bu s degerlerine bakilarak incelenen 6rneklerin iletkenlik
mekanizmalar1 hakkinda bilgi elde edilmektedir. Logo,-—l0ogw grafiginin degisiminden
s degerleri hesaplanir. Deneysel olarak “s” degeri log-log grafigi egiminden hesaplanip
meydana gelen iletkenlik mekanizma tiirleri Cizelge 2.1’ de verilmektedir (Tiwari vd.,
2013; Lunkenheimer vd., 2006; Cramer ve Buscher, 1998; Elliott, 1994; Ke vd., 2010;
Tiwari ve Shahi, 2005).

Cizelge 2.1. “s” parametrelerine bagl olarak olusan iletkenlik mekanizmalar1

“s” parametre degerleri Iletkenlik mekanizmasi
s~0 DC iletkenlik
0<s<0,7 Miskili Bariyer Atlamali (Correlated Barrier Hoping)
0,7<s<1 Kuantum Mekanik Tiinel (Quantum Mechanical
Tunneling)
=1 Neredeyse siirekli kayip (Nearly Constant Loss)
s>1 Stiper Dogrusal Gii¢ Kanunu (Super Linear Power
Law)

2.3 Polarizasyonlarin Siniflandirilmasi

Polarizasyon, uygulanan bir dis elektrik alan etkisindeki atomik veya molekiiler dipol
momentlerin uygulanan alan yoniinde hizalanmasidir. Bir dielektrik malzeme, toplam
gecirgenligine katkida bulunacak birkag dielektrik mekanizmaya veya polarizasyon
etkisine sahip olabilir. Mikroskobik seviyede, malzemenin dielektrik 6zellikleri {izerine

birka¢ dielektrik mekanizmanin etkisi ayni anda olabilir (Callister, 2007; Feldman vd.,
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2006). Frekans degisimi ile birlikte dielektrik ozellikleri belirleyen ¢ok farkli
polarizasyon tipleri (elektrot polarizasyon, iyonik polarizasyon, dipol polarizasyon vb.)
vardir. Bu polarizasyon tipleri farkli frekans bolgelerinde kendilerini géstermektedirler.
Diisiik frekans bolgesinde, katkili hidrojellerin dielektrik o6zelliklerini etkileyen en
onemli faktor elektrot polarizasyondur; yiiksek frekans bdlgesinde yonelim

polarizasyonudur.

Atomlarin ya da molekiillerin i¢inde yiik hareketliligi oldugu zaman polarizasyon
atomik, elektronik, iyonik ve yonelim (dipolar) olmak {izere dort tipe ayrilarak
incelenir. Lakin bir dis elektrik alan uygulandigi zaman malzeme boyunca serbest
yiikler rahatga hareket edemiyorsa (yiik hareketliligi bolgesel olarak sinirlandiriimissa)
bu dort polarizasyondan farkli olarak elektrot veya ara yilizey polarizasyon olusurur.
Genellikle dielektrik maddeler malzemenin cinsine veya uygulanan harici elektrik

alanin bigimine bagli olarak bu polarizasyon tiplerinden en az birini sergiler.

s
£'lw) dipolar T @
Fan
®
S E v ©
w atomik elektronik
=)
1yonik
&e''(m)
L | I L | [ | | | [ | | | [ | -
| [ 1 | [ I [ [ | I -
108 108 10° 1012 1015

Frekans (Hz)

Sekil 2.1. Polarizasyon tiplerinin frekansla olan gelisimi (El Khaled vd., 2016;
Delipinar, 2013; Zengin, 2007)

Ozellikle dipol ydnelim ve iyonik iletkenlik mikrodalga frekanslarinda giiclii bir sekilde
etkilesime girer. Atomik ve elektronik mekanizmalar nispeten zayiftir ve genellikle
mikrodalga bolgede sabittir. Elektrot veya ara yiizey polarizasyon serbest
elektronlarin/iyonlarin rahat¢a hareket edemedigi yani mobilitenin diisiik oldugu
malzemelerde diisiik frekans (10 Hz-10* Hz) bolgelerinde etkindir. Her dielektrik

mekanizmasinin karakteristik bir "kesme frekansi" vardir. Frekans arttik¢a, dielektrik
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sabite katki saglayan yavas mekanizmalar sirayla ortadan kalkar ve yerini daha hizl
olan mekanizmalara birakir. Dielektrik kayip faktorii, her kritik frekansa karsilik
gelecek bir pik (tepe) degerine sahiptir. Her mekanizmanin biiyikligi ve kesme
frekansi farkli malzemeler icin benzersizdir, birbirinden farklilik gosterir. Mesela su
diisiik frekanslarda giiglii bir dipolar etkiye sahiptir, fakat dielektrik sabiti 22 GHz
civarinda ¢arpici bir sekilde devreden ¢ikar. Yani bu frekans bolgesinde dielektrik sabit

frekans degisiminden etkilenmez.

Elektrot Polarizasyon

Elektrot polarizasyon pozitif ve negatif yiiklerin uygulanan bir dis alanin etkisiyle
yoneliminden kaynaklanir. Dielektrik malzemelere harici bir elektrik alan
uygulandiginda serbest hareket eden pozitif ve negatif yiikler elektrotlar arasinda
siirlandirilip, alan etkisiyle zit yonlerde harekete zorlandiginda elektrot polarizasyon
meydana gelir. Malzemelerin dielektrik 6zelliklerinin diisiik frekans bolgesinde yiiksek
degerler almasinin en temel nedeni elektrot polarizasyon etkisinin bu bolgede ¢ok etkin
olmasidir. Elektrot polarizasyon etki artan frekansla birlikte malzemenin dielektrik
ozellikleri iizerindeki etkinligini kaybeder. Mikrodalga frekans bolgelerine gelindiginde
elektrot polarizasyon tamamen kaybolur; yerini iyonik ve dipolar polarizasyona birakir
(Feldman vd., 2006; Delipinar, 2013; Callister, 2007; Zengin, 2007).

Atomik Polarizasyon

Kizil Gtesi veya bu frekans bolgelerine yakin araliklarda gerceklesen atomik
polarizasyon, uygulanan bir dis elektrik alan tarafindan etkilenen ve baglar1 iyonik
bagla baglanmis malzemelerin iyonlarini bir arada tutan iyonik baglarin bozulmasi ile
olusur. Birbirine yakin olan pozitif ve negatif iyonlar (katyonlar ve anyonlar) uygulanan
harici elektrik alanin yoniine bagli olarak birlikte yakinlasir veya uzaklasir. Burada
katyonlar ve anyonlar arasinda bir kutup ¢ifti olusur, fakat gecici bir polarizasyondur.
Atomik boyutlarda meydana gelen bu gegici polarizasyona, atomik polarizasyon denir
(Feldman vd., 2006; Delipinar, 2013; Callister, 2007; Zengin, 2007).
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Elektronik Polarizasyon

Elektronik polarizasyon tiim atomlarin igerisinde bir dereceye kadar indiiklenebilir. Bir
malzeme {lizerinde alan etkisi yokken elektronlar ¢ekirdek c¢evresinde homojen olarak
dagilmig ve yiik merkezleri cakisiktir. Bir dis elektrik alan uygulandiginda ise, pozitif
yiiklii cekirdege gore negatif yiiklii elektron bulutunun merkezinin yer degistirmesiyle
elektronik polarizasyon vuku bulur. Bagka bir deyisle, harici bir elektriksel alan
uygulandiginda eksi yiiklii elektronlar alanin art1 elektroduna, art1 yliklii ¢ekirdek eksi
elektroduna dogru ¢ok az da olsa yer degistir. Elektronik polarizasyon, bir elektrik
alanin varliginda olur ve tiim dielektrik malzemelerde bulunur. Elektronik polarizasyon,
151k dalgalarinin  elektronlar1 kolaylikla etkileyebilecekleri 10** Hz civarindaki
frekanslarda olusur. Elektronik polarizasyon biitiin dielektrik malzemelerde olusmasina
ragmen, dielektrik sabite katkisi oldukg¢a diistiktiir(Callister, 2007; Zengin, 2007;
Feldman vd., 2006; Delipinar, 2013).

Iyonik polarizasyon

Iyonik polarizasyon yalnizca iyonik olan malzemelerde gerceklesir. En basit manada
iyonik polarizasyon uygulanan dis elektrik alan etkisiyle katyonlarin bir yodnde
anyonlarin ise bu yone zit yonde yonelerek yer degistirmesidir. Bir malzeme igerisinde

iyonik polarizasyon olustugu zaman net dipol moment olusur (Callister, 2007).

Yonelim (Dipolar) Polarizasyonu

Yonelim polarizasyonu ilk defa Debye tarafindan incelenmis ve dipolar polarizasyon
olarak adlandirilmistir. Malzeme i¢inde elektronlarin diizenli dagilimi, siirekli bir dipol
momentin olusmasini saglar. Uygulanan bir dis elektrik alan olmadigi durumlarda, bu
dipol momentler rastgele yonelmis durumdadir ve polarizasyon olusmaz. Diizenli
yonelim yalnizca kalict dipol momentlere sahip olan maddelerde gergeklesir. Yonelim
polarizasyonu kalict momentlerin uygulanan alanin yoniinde hizalanmasindan
kaynaklanir. Bu hizalama (doniisiim) egilimi atomlarin termal titresimleri tarafindan
engellenir ve bdylece sicaklik arttikga polarizasyon azalir. Yonelim polarizasyon
mikrodalga bolgesine diisen frekans araliginda meydana gelir. Bu bdlgede, enerji alan

yahut veren dipollerin yonelim polarizasyonu oldukga uzun bir zamanda gergeklesir. Bu
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gerceklesme zamanini belirleyen temel faktorler, molekiillerin boyutlar ve viskoziteleri
(i siirtinme katsayilar1) olarak belirlenir. Dielektrik malzemelerde molekiiler
boyutlarin ve i¢ silirtiinme katsayilarinin biliylik olmasindan dolayr y6nelimli
polarizasyon oldukg¢a yavastir ve durulma tipindeki bir polarizasyon olarak goriiliir.
Ayrica, yonelimli polarizasyonun en aktif goriildiigii dielektrik maddeler, kendiliginden
kutuplu olan polar maddelerdir (Zengin, 2007; Delipinar, 2013). Bilindigi {izere
yonelimli polarizasyonlarda genellikle durulma siiregleri etkin olur. Bu nedenle
malzemenin dielektrik 6zellikleri tizerine yonelimli polarizasyon etkisini daha iyi analiz

edebilmek i¢in ‘Debye’ ve ‘Cole-Cole’ durulma modelleri kullanilir.

2.4 Dielektrik Durulma Mekanizmalari

Dielektrik malzemelerde durulma mekanizmalart ‘t’ ile sembolize edilen ve bir
malzeme iginde bulunan atom veya molekiillerin mobilitesinin (hareketliliginin) bir
Ol¢iisii olan “durulma zamani” ile tanimlanir. Dielektrik malzemelerin i¢inde bulunan
serbest yiiklerin uygulanan dig alan etkisiyle hizalanmalar1 siirecinde meydana gelen ig
carpismalar, durulma zamaninin eksponansiyel olarak azalmasina neden olur.
Uygulanan alan malzeme tizerinden kaldirildiginda siire¢ tersine doner ve dielektrik
sistem ayni durulma zaman sabitiyle eski durumuna donme egilimine girer (Callister,
2007). Biitiin dielektrik maddelerin ‘f* ile sembolize edilen karakteristik bir durulma

frekansi vardir. Bu frekans, durulma zamani ile ters orantilidir.

Dielektrik Durulma

Dielektrik malzemelerde olusan her polarizasyon mekanizmasi bir rezonans veya
dielektrik durulma (polarizasyonu olusturan iyonlarin durulmasi) frekansina sahiptir.
Rezonans frekans etkisi, kizil Gtesi ve lizeri frekanslarda olusan atomik ve elektronik
polarizasyonda goriiliir. Dielektrik durulma frekansi ise tamamen yiiklerin yonelimini
kontrol eden dipol polarizasyonla iliskilidir. Durulma frekansinin altindaki frekanslarda
uygulanan elektrik alan, yiliklerin alan yoniinde hizalanmasina izin verecek kadar yavas
olup dipol polarizasyon kolaylikla olusur. Bu durumda dielektrik malzeme i¢inde olusan
enerji kaybi ihmal edilecek kadar kiigiiktiir. Lakin durulma frekansinin iizerindeki
frekanslarda uygulanan alan yiiklerin polarizasyon olusturmasina izin verecek kadar

yavas degildir. Bu bolgede polarizasyon uygulanan dis elektrik alana uymakta zorlanir
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ve aralarinda bir faz farki olusur. Bu yiizden durulma frekansinin iizerindeki
frekanslarda dipolar polarizasyon sistem tiizerindeki etkinligini tamamen kaybeder ve

enerji kayb1 maksimum seviyeye ulagir.

Dipolar polarizasyonlarda durulma frekanslar etkili oldugu i¢in durulma denklemleri
kullanilir. Bu denklemler tek zamanli durulma gosteren sistemleri ifade eden ‘Debye’
ve ‘Cole-Cole’ durulma modelleri ile ¢ok zamanli durulmalara karsilik gelen ‘Cole-
Davidson’ ve ‘Havriliak-Negami’ durulma modelleridir. Bu tez ¢alismasinda iiretilen
numunelerin dielektrik 6l¢iimleri 100 Hz-40 MHz frekans araliginda gerceklestirildigi
icin elektrik alan etkisi ile olusan dipolar polarizasyonlar ‘Debye’ ve ‘Cole-Cole’
durulma modelleriyle uyumlu tek zamanli durulma sergiledi. Bu nedenle dielektrik
durulmalar1 agiklamakta, ‘Debye’ ve ‘Cole-Cole’ durulma modelleri kullanildi1 (Zengin,
2007; Feldman vd., 2006; Delipnar, 2013).

Debye Durulma Modeli

Tek bir durulma zamanma sahip malzemelerin durulma frekansi, frekansin bir
fonksiyonu olan gegirgenlige karakteristik bir tepki olarak ortaya ¢ikan Debye durulma
modeli ile tanimlanir. Diger bir deyisle, bir tek durulma zamanli sistemlerin karmasik
dielektrik sabitleri Debye modeliyle agiklanir. Dielektrik sabitin ger¢ek kismi, durulma
frekansinin meydana geldigi gecis bolgesinde sabittir. Buna ek olarak, dielektrik sabitin
gercek kismi, durulma frekansinin bulundugu pik (tepe) degerlerinin iistiinde ve altinda
giderek kiiciik degerler alir. Debye modelini agiklayan en iyi metod, sistemin siddetle
bastirtlmis harmonik osilatdr gibi diigiiniilmesiyle miimkiin olacaktir. Burada
maksimum devinim frekansi sistemin zaman sabitinin temel belirleyicisi olur (Debye,
1929). Bir dielektrik madde igin karmasik dielektrik sabit ifadesi Denklem (2.11)’ de
verilmisti. Buna ilaveten dielektrik sabitin Debye esitligi, Denklem 2.22° de verilmisti.

Cole-Cole Durulma Modeli

Dielektrik maddelerin gegcirgenlik, dielektrik kayiplar gibi karakteristik 6zelliklerini
belirlemek i¢in frekansa ve sicakliga bagli baz1 6l¢iimlerin yapilmasi gerekir. Dielektrik
ozellikleri belirleyen Ol¢limlerin daha dogru analiz edilebilmesi noktasinda frekans

degisimine bagli olarak c¢izilen diizlem c¢izgilerinin Onemi biiyiiktiir. Bu anlamda
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dielektrik malzemede yiik depolama ve enerji kayiplarinin bir Ol¢iisii olan karmagsik
dielektrik sabitin sanal kisminin ger¢ek kismina karsilik (¢ -€) ayni1 kartezyen koordinat
sistemi iizerinde ¢izilen diizlem c¢izgilerinin grafigi en etkili yaklasimdir. Bu grafik
sayesinde malzemenin ylik depolama ve enerji kayb1 net bir sekilde goriiliir. Aslinda bu
grafik literatiirde argand ¢izimi (karmasik sayilarin grafik gosterimi) olarak bilinmekte
olup, ilk defa Cole ve Cole tarafindan gergeklestirildigi igin Cole-Cole diyagrami olarak
da bilinmektedir (Cole ve Cole, 1941; Daniel, 1967).

A
8”((‘))

w=l/r

Sekil 2.2. Tek durulma zamanli karmasik dielektrik sabit igin Cole-Cole diyagrami

Bir dielektrik malzeme, merkezinin yatay ekseni € = 0 iizerinde duran ve kayip
faktoriiniin tepe degeri 1/t' da meydana gelen yar1 dairesel goriinecek tek bir durulma
frekansina sahiptir. Birden fazla durulma frekansina sahip malzemelerde ise Cole-Cole
diizlem cizgileri simetrik veya merkezinin yatay ekseninin ¢ = 0 altinda kalacag:
simetrik olmayan bir yay olusturur. Yani merkezi yatay eksende bulunan bir yarim daire
olusur. Ayrica dielektrik sabitin sanal kisminin maksimum degeri bu yarigcapa esit olur
ve frekans egri lizerinde saat yoniiniin tersine hareket eder (Zengin, 2007; Delipinar,
2013).

Eger bir dielektrik malzeme, ¢oklu durulma frekansina sahip ise merkezi ¢” = 0

Es—

2£°° olan bir yarim daire veya bir ark (yay)

ekseninin altinda kalan, yaricap1 r =

olusturma egilimdedir. Ayrica dielektrik sabitin sanal kisminin maksimum degeri bu

yaricapa esit olur ve frekans egri iizerinde saat yoniiniin tersine hareket eder. Benzer
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durumlar karmasik elektrik modiil ve empedans i¢in de gecerlidir (Zengin, 2007;
Tsangaris vd., 1998).

A

M”((D)

Sekil 2.3. Tek durulma zamanl karmagik elektrik modiil i¢in Cole-Cole diyagrami

Diger taraftan malzeme tek bir durulma frekansina sahip ise, Cole-Cole diyagrami
Debye durulma modeline indirgenir. Aslinda bir malzemenin Cole-Cole diizlem
cizgileri, Debye durulma modelinin karmasik diizlemdeki ark sekli ile genellestirmis
halidir. Bu durum Denklem (2.13)’ de verilmisti. Denklem (2.13)’ deki a, sicakliga
bagl bir parametre olup sifira esit olmasi1 durumunda (@ = 0) bu esitlik Debye durulma

modeline indirgenir.

Smith-Chart Divagrami

Smith-Chart (Smith Abagi) 1939'da P.H. Smith tarafindan gelistirilen bir grafik
hesaplama aracidir. Bu grafik iletim hatt1 parametrelerinin degerlendirilmesini biiyiik
Olclide basitlestirir. Smith Abag1 mikrodalga elektroniginde sik sik karsimiza cikan
iletim hatti ve karmagik empedans problemlerinin ¢éziimiinde kullanilan en giiglii
yontemlerden biridir. Mikrodalga elektroniginde empedans uyumunun saglanmasi son

derece onemlidir. Bu uyum Smith Abagi kullanilarak ¢ok basit bir sekilde saglanabilir.

Mikrodalga devrelerde bir hattin sonuna eklenen ylikiin empedansi hattin empedansina

uymazsa veyahut da u¢ uca eklenen iki hattin empedans degerleri birbirlerine uymazsa
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bu durumda gelen enerjinin bir kismi sogurulurken bir kismi da yansimaya ugrar.
Oysaki mikrodalga devrelerde bilginin yani enerjinin kayipsiz olarak iletimi esastir.

Herhangi bir devrede tek bir frekans degeri i¢in hat empedansin mikrodalga devresine
sifir yansima ile miikemmel uyumu saglanabilir. Lakin bir¢ok devrede empedans
uyumunun sadece bir tek frekans degerinde degil belli bir frekans araliginda etkili
olmasi istenir. Belli bir frekans araligi segildigi durumda ise yiik empedansi ile hat
empedansinin uyum saglamasi olduk¢a zordur. Bu durumda devre empedansinin

hesaplanmasi i¢in kullanilacak en faydali ve kolay yontem Smith Abagidir.

Rezistans (R)
cizgileri

Indiiktif reaktans
(HXL) gizgileri

+j0.2f +i5.0

Kapasitif reaktans
(41X1/C) ¢izgileri

41.0

Sekil 2.4. Smith-Chart diyagrami

Herhangi bir elektronik devrede iletim hattinin karmasik empedansi (Z*) hem gercek
hem de sanal bileseni olmak iizere Z = R + jX seklinde tanimlanir. Burada ‘R’ ve ‘X’
sirastyla devrenin rezistans ve reaktansini ifade eder. Karmasik empedansin rezistansi
Zr = R olarak verilir. Diger taraftan karmasik empedansin reaktansi ise iki sekilde
sunulur. Eger reaktans ‘-jX’ ile tanimlanmis ise devrenin kapasitansint (Z, =
—j(l/ wc)) HiX ile tammlanmis ise devrenin indiiktansim (z, = j(wL)) ifade eder.
Dolasiyla devredeki karmagsik empedans: tanimlayan Smith Abagi rezistans ve reaktans
cizgilerinden meydana gelir. Smith Abagindaki rezistans koordinatlar1 grafigin yatay
merkez ¢izgisinin sag ucuna teget olmak lizere bir dizi dairelerden olusur. Bu tegetlik
noktasina ortak nokta veya sonsuzluk noktasi denir. Teget olan her daire sabit bir direng

(R) degerini temsil eder. Smith Abagindaki en biiyiik daire sifir sabit degerine karsilik
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gelir. Diger taraftan en kiigiik daire ise en yiiksek diren¢ degerini temsil eder. Abagin
st yarisi, indiiktif reaktans (+jXL) i¢in koordinatlar igerir ve bdylece her bir kavis
yukar1t dogru kivrilarak sabit bir endiiktif reaktansi temsil eder. Abagin alt yarisi ise
kapasitif reaktans (-jX1/C) i¢in koordinatlar igerir ve her bir ark egrisi geriye dogru sabit
bir kapasitif reaktansa karsilik gelir. Dolayisiyla Smith Chart diyagramindaki ¢iziler
mikrodalga bolgedeki bir RC veya RL devresine karsilik gelirler. Bu baglamda bir
malzemenin iletim mekanizmasi hakkinda en detayl bilgiyi veren karmasik dielektrik
sabit, elektrik modiil ve empedansinin Cole-Cole ¢izgilerinin olusmasi yani diizlem
cizgilerinin yarim daire olusturmasi Smith Chart diyagramindaki bir elektriksel devreye
karsilik gelir. O halde bir malzemenin Cole-Cole ¢izgileri mikrodalga bolgedeki bir RC
veya RL devresini temsil eder. Karmasik dielektrik sabit, elektrik modil ve
empedansinin Cole-Cole ¢izgilerinin maksimum oldugu nokta dielektrik durulmanin
oldugu noktadir. Dolayisiyla bu bolgede direng en kiiciik degerini alir; hatta sifirdir.
Cole-Cole ¢izgilerinin ¢- &', M"- M' ve Z"- Z' koordinatlarinin yatay eksenlerini kestigi
noktalarda direng sifir ve sonsuz degerindedir (Smith, 1939; Caspers, 2012; Malisuwan
ve Sivaraks, 2013).
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BOLUM 11l

DENEYSEL KISIM
3.1 Saf Hidrojellerin Sentezlenmesi

Hidrojeller ¢ok farkli yontemler kullanilarak sentezlenebilmektedir. Burada 6nemli olan
kullanilan yontemden ziyade sentezlenen hidrojellerin teknolojik uygulamalarda 6nem
arz edecek islevsel Ozelliklerinin bulunmasidir. Bu baglamda sentezlenen ideal bir
hidrojelde beklenen islevsel 6zellikler soyle ifade edilebilir (Ahmed, 2015; Zohuriaan-
Mehr ve Kabiri, 2008; Almdal vd., 1993). Bir jel i¢inde en yiiksek absorpsiyon
kapasitesine sahip olmasi, Uygulama gereksinimine bagli olarak (tercih edilen pargacik
boyutuna ve gozenege sahip) istenen emilim hizina sahip olmasi, yiik altinda en yiiksek
emme kapasitesine sahip olmasi gerekir. Ayrica ideal bir hidrojelin en diisiik ¢oziiniir
icerik ve artik monomer yapiya sahip olmasi, en diisiik fiyat, sisme ortaminda ve
depolama sirasinda en yiiksek dayaniklilik ve kararlilik, par¢alanmayi takiben toksik
tiirlerin olusumu olmadan en yiiksek biyolojik bozunabilirlik, Suda sisme sonrast pH-
notralligi (tarafsizlig), renksiz, kokusuz ve toksik olmayan bir madde olmasi ve foto

kararliliginin olmasi beklenir.

Acgikgast herhangi bir yontem kullanilarak sentezlenen hidrojellerin, yukarida belirtilen
tim Ozelliklere ayn1 anda sahip olmasi olanaksizdir. Hidrojel sentezlemede farkli
yontemlerin kullanilmasinin temel nedeni, yukarida verilen 6zellikler icerisinde daha
fazlasini kapsayan ideale yakin hidrojeller sentezleyebilmektir. Hidrojeler genel olarak
bes ana grupta toplanir. Bunlar asagidaki Sekil 3.1 de verildigi gibi kaynagina, capraz
baglantilarinin tipine, polimerik kompozisyonuna, elektrik yiikiine ve konfigiirasyonuna
gore gruplandirilir. Kaynagina gore dogal ve sentetik hidrojeller. Capraz baglantilarinin
tipine gore fiziksel ve kimyasal hidrojelller. Polimerik kompozisyonuna gére homo, ko
ve ¢oklu polimerik hidrojeller. Elektrik yiikiine gore iyonik, iyonik olmayan, ziwitter-
iyonik ve amfolitik hidrojeller. Konfigiirasyonuna gore ise amorf, yari-kristal ve kristal
hidrojeller (Ahmed, 2015; Zhao vd., 2013; Lizawa vd., 2007; Yang vd., 2002; Maolin
vd., 2000; Hennink ve Nostrum, 2002).
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Kaynagina Gore

- Sapraz Po |rr)er| Konfigiirasyonuna
Baglantilarinin Kompozisyonuna -
=2 o gore
Tipine Gore Gore
Dogal Fiziksel Homo-polimerik iyonik Amorf
Hidrojeller Hidrojeller Hidrojeller Hidrojeller Hidrojeller
Sentetik Kimyasal Ko-polimerik .l iyonik Olmayan |,[  Yar-kristal
Hidrojeller Hidrojeller | Hidrojeller Hidrojeller Hidrojeller
L, Coklu Polimerik |
Hidrojeller
Amfolitik
| Hidrojeller

Sekil 3.1. Hidrojellerin siniflandirilmasinin sematik gosterimi

Ziwitter-iyonik ] _.[ Kristal ]

Hidrojeller Hidrojeller

Hidrojellerin en Onemli Ozelligi sivi ortamlarda sisebilme kapasitesidir. Sisme
kapasitesini artirmak igin reaksiyon karisiminin igerisine bir de monomer dahil edilmesi
gerekir. Hidrojellerin sentezlenmesinde kullanilan monomerler, normal polimer olusum
sicakliginda genellikle katidir. Bu yiizden hidrojel polimerlerin sentezlenebilmesi i¢in
sentezleme siireci boyunca bir sivi ¢ozeltiye mutlak ihtiya¢ vardir. Sentezlenen
hidrojellerin 6zelliklerini hangi sivi ¢ozeltide iiretildigi ve hangi kosullar altinda

tretildigi belirler.

Sekil 3.2. Saf hidrojelin sematik gosterimi

Bu tezde, hidrojel sentezlemede en ¢ok kullanilan ve ayn1 zamanda en kolay sentezleme

teknigi olan radikalit katilma polimerizasyon yontemi tercih edildi. Bu amagla, ¢apraz
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baglayict olarak N, N'-metilenbis akrilamid (MBAAmM), baslatici olarak potasyum
peroksodisiilfat ve monomer olarak da 2-akrilamido-2-metilpropan siilfonik asit
(AMPS), itakonik asit (IA) kullanilarak poli (AMPS-ko-1A) ¢apraz bagl hidrojeller

sentezlendi ve tez ¢alismasinda kullanildi. Sentezlenen hidrojellerin sematik gosterimi
Sekil 3.2’ de verildi.

3.2 Baz1 Metal ve Boya iyonlarinin Hidrojellere Yiiklenmesi

(a) )
Rodamin-B Safranin (SR)
H4C N CHa
X
.
HoN N+ NH»>
Cl -
(©) (d)
Kristal Mor (KrM) Malasit Yesil Oksalat (MYO)
H3C\ CH3
] 4 R
Ci ® ﬁ)K
OH
= 0]
H3S ‘\fCH CII'IS CII-Is ©
\ )2 OH 2
CH3 CH,

Sekil 3.3. Rodamin-B (RB) (a), Safranin (SR) (b), Kristal Mor (KrM) (c) ve Malasit
Yesil Oksalat (MY Q) (c) iyonik boyalarinin kimyasal yapisinin sematik gosterimi
(Chan vd., 2013; Blaji vd., 2011; Sartepe vd., 2017; Oztiirk vd., 2018)
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= RB, SR, KrM, MYO,
Ag*™, Co™ Cr'® Mn*? Ni*?

Sekil 3.4. RB, SR, KrM, MYO boya ve Ag*, Co*?, Cr*3, Mn*?, Ni*? metal iyonlari
katkil1 hidrojellerin sematik gosterimi

Bu asamada oncelikle 100 cm® lik erlenler icerisine farkli derisimlerde
(konsantrasyonlarda) pH’ lar1 = 5,0 olan iyon ya da boya ¢ozeltilerinden 30 cm® kondu.
Daha sonra bu erlenlere iiretilen hidrojellerden 0,1 gram eklendi. Bundan sonra da
agizlart siki bir tipa vasitasiyla kapatildi. Hazirlanmig bu karisim, iyonlarin ve boya
molekiillerinin hidrojel kanallar1 iginde homojen olarak dagilmast i¢in 25 °C’ ye
ayarlanmis calkalayiciya yerlestirilerek 24 saat boyunca g¢alkalandi. Calkalama islemi
bittikten sonra bir siire bekletildi. Bu siire sonunda iyon yiiklenmis hidrojeller
erlenlerden alinarak saf su ile yikandi. Yikama siirecinde yikama suyu birkag kez
degistirildi. Daha sonra 55 °C’ de etiivde sabit tartima gelinceye kadar kurutuldu.

Katkilanmis hidrojellerin sematik gosterimi Sekil 3.4” de verildi.
3.3 Taramal Elektron Mikroskobu (SEM)

Insan goziiniin gérme kabiliyeti smirli oldugundan gdziin gdremedigi kiigiik ayrintilart
goriilebilmek igin elektronik ve optik cihazlar gelistirilmistir. Gelistirilen bu cihazlar
arasinda en Onemlilerinden biri ¢ok kiiclik bir bolgeye odaklanabilen yiiksek enerjili
elektronlarin yiizeyi taramasi diisturuyla ¢alisan Taramali Elektron Mikroskobu

(Scanning Electron Microscope) cihazidir (Karakog vd., 2016).

Taramali Elektron Mikroskobu 1930 lu yillarin hemen basinda Manfred von Ardenne’

nin liderligindeki bir aragtirma grubu tarafindan gelistirilmistir. Ticari olarak ilk defa
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1965' te kullanilmaya baslanan SEM goriintiisii yliksek voltajla  hizlandirilmis
elektronlarin 6rnek iizerine odaklanmasi ve bu elektron demetinin 6rnek ylizeyinde
taratilmasi siirecinde elektron/6rnek atomlar1 arasindaki etkilerin uygun algilayicilarda
toplanmasi ve sinyal gii¢lendiricilerinden gecirildikten sonra bir katot 1sinlar tiipiiniin

ekranina aktarilmasiyla elde edilmistir (Ates, 2012).

Optik kolon, numune hiicresi ve goriintiileme sistemi olmak {izere {i¢ ana bdliimden
olusan SEM, bir¢ok dalda arastirma calismalarinda kullaniminin yaninda sanayinin
degisik kollarinda hata analizlerinde, mikro elektronikte yonga {iretiminde Ve

biyolojik/tibbi uygulamalarda kullanilmaktadir.
3.4 Optik Mikroskobu (OM)

Optik Mikroskob ile (OM) goriintiileme yonteminde, pargaciklar ve bu pargaciklara
merceklerle odaklanabilme en Onemli adimdir. Mercekler vasitasiyla parcaciklara
odaklanan 151k demeti, yansimaya ugradiktan sonra optik tiip kanaliyla okurlara ulagir
ve akabinde okurlarda goriintii olusur. Okurlarda olusan goriintiiniin biiyiikligiinii,

cisimlere odaklanan objektifler belirler (Karakog vd., 2016).

OM vyapisinda tabana oturan tasiyicit ayakli govde, hassas bir ayarla farkli yonlere
hareket ettirilebilen bir nesne sehpasit bulmaktadir. Ayrica bu nesne sehpasi kontrol
kollar1 vasitasiyla yatay ve dikey olarak hareket edebilmektedir. Dikey olarak hareket
ettirilebilecek durumda olan optik tiip tist kisimdaki govdeye baglidir. Govdeye bagh
olan optik tiipiin en st kisminda goriintiiniin olustugu okular bulunmaktadir. Ayrica bu
tiiplin en alt kisminda ise goriintiiniin olugmasini saglayan farkli 6l¢ektedeki objektifler
ile aydinlatma sistemi birbiri i¢inde yer alir. Optik mikroskoplarda herbiri farkli farkli
biiylitme etkisine sahip olan birden fazla objektifler ve okular bulunmaktadir. Optik

mikroskoplarda bu ¢ok sayidaki objektif ve okular vasitasiyla gerekli biiylitme saglanir.

OM ile uygun nesneler yaklasik 2000 katina kadar biiyiitiilebilmektedir. Boylece bu tiir
mikroskoblarda erisilebilen maksimum ayirma giici d= 0,25 m dir. Daha yiiksek
biiyiitmeler de miimkiin olmasina ragmen bu islem ayirma giiciinde hicbir kazang
getirmemektedir. Boyle bir durumda goriinti yalnizca detay gostermeden
biiylimektedir. Mikroskobik nesneler spektrumun goriiniir bdlgesindeki 15181 emme

yeteneklerine gore ikiye ayrilir ve boylece optik mikroskoplarin konstruksiyonunda iki
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temel tip goriliir. Transmisyon tiirii optik mikroskobu saydam malzemelerde tercih
edilmektedir. Bu tip mikroskoblar gelen 1518 bir kismini inceleme yapilabilecek
sekilde i¢lerinden gecirebilmektedirler. Saydam maddelerde alttan gelen 151k nesnenin
icinden gegerek lst kisimda bulunan objektiflere ulasmaktadir. Bu tiir mikroskoplar
ekseri biyolojik ¢alismalarda kullanilmaktadir. Refleksiyon tiirii optik mikroskob ise
saydam olmayan maddelerde tercih edilmektedir. Bu tiir mikroskoblar gelen 1s18in
tamamini emdigi i¢in bunlarin incelenmesi sadece yansiyan 1s1gin altinda olmaktadir.
Bu tip mikroskoplar en ¢cok malzeme inceleme gibi alanlarda kullanilmaktadir (Karakog
vd., 2016).

3.5 Empedans Spektroskobi (ES)

Malzemelerin yiik iletim mekanizmasi hakkinda ayrintili bilgi edinmek i¢in kullanilan
yontemlerden birisi de Empedans Spektroskopisidir. Empedans spektroskopisi olarak
bilinen ac 6lgiimler malzemenin elektriksel karakterizasyonunda en etkili tekniktir.
Malzemelerin elektriksel Ozelliklerinin frekansin bir fonksiyonu olarak Olgiilmesi
esasina dayanan Empedans Spektroskopisi metodunda, miimkiin oldugu kadar kiigiik
genlikli bir ac sinyali elektrotlar vasitasiyla malzeme itizerine uygulanarak kapasitans ve

kay1p faktori ol¢uliir.

Empedans Spektroskopisi metodu ile genis bir frekans araliginda kapasitans ve kayip
faktorii ol¢iildiikten sonra dielektrik sabitin gergek ve sanal kisimlari, iletkenlik, yiizey
0zdirenci, modulus, empedansin gergel ve sanal kisimlar1 v.b. gibi parametreler dlciilen
kapasitans ve kayip faktorii degerlerinden hesaplanabilir. Dolayisiyla Empedans
Spektroskopisi yontemiyle malzemelerin yiik iletim mekanizmasi, kimyasal reaksiyon
mekanizmasi, dipol davraniglar1 ve dielektrik sabiti hakkinda bilgi edinmek miimkiindiir

(Macdonald, 1992; Cinar, 2015).
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BOLUM IV

DENEYSEL SONUCLAR VE TARTISMA

4.1 Taramah Elektron Mikroskobu (SEM) Analizi

Taramali elektron mikroskobu analizi hidrojellerin gézenek geometrisi, boyutu ve
agmin homojenligi/heterojenligi hakkinda bilgi verir (Ferreira vd., 2006). Boya katkili
hidrojellerin gdzenek geometrisini, boyutunu ve aginin homojenligi/heterojenligini
incelemek amaciyla Fotograf 4.1 de 50.000X biyiitiilmiis saf hidrojelin (a), ve
50.000X biiyiitiilmiis 100 mg/L malasit yesil oksalat yiikli hidrojelin (b), 100.000X
biiyiitiilmiis saf hidrojelin ve 100.000X biiyiitiilmiis 100 mg/L malasit yesil oksalat
(MYQ) yiiklii hidrojelin yiizeyinin SEM goriintiisii gosterildi.

(d) 8

Fotograf 4.1. Saf (50.000X) (a), 100 mg/L malasit yesil oksalat boya katkili (50.000X)
(b), saf (100.000X) (c) ve 100 mg/L malasit yesil oksalat boya katkili (100.000X) (d)
hidrojellin SEM goriintiisii (Bozok Universitesi Bilim ve Teknoloji Uygulama ve
Arastirma Merkezi)
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Fotograf 4.1a’ da saf hidrojellerin yaklagik 1 um boyutlarda ve farkli geometrilerde
diizensiz gozeneklerle kapli oldugu belirlendi. Saf hidrojellerin bazi bolgelerinde
sentezlemesinde kullanilan sivinin etkisinden kaynaklanan topaklanmalarin oldugu
tespit edildi. Diger taraftan Fotograf 4.1b> de 100 mg/L malasit yesil oksalat katkili
hidrojellerin hemen hemen piiriizsiiz bir ylizeye sahip oldugu gozlendi. Katkilanan
iyonik boyanin adeta ince bir cilt gibi hidrojeli kapladig: tespit edildi. Fotograf 4.1¢’ de
saf hidrojelin hidrojel kanallarindan kaynaklanan bosluklar oldugu saptandi. Diger
taraftan Fotograf 4.1d’ de ise yiiklenen malasit yesil oksalat boyanin hidrojelin
kanallarin1 ve ylizeyde olusan bosluklarini homojen bir sekilde dagilarak doldurdugu
belirlendi. Numunelerin 2 pm 0dlgekli SEM goriintiisiinde boya iyonlarindaki
topaklanmaya bagli olarak homojenligini bolgesel olarak kaybettigi ve bu durumun
iletim mekanizmasini olumsuz yonde etkiledigi sonucuna varildi. Ayrica bu bolgede
boya iyonlar1 ile hidrojelin hidroksil gruplari arasinda giiclii bir etkilesimin oldugu ve
buna bagli olarak da dielektik sabitin yiiksek degerler alacagi 6ngoriildii (Maji ve
Choudhary, 2017; Singh vd., 2017). Ayrica bu tez ¢alismasinda kulanilan rodamin-b,
safranin ve kristal mor iyonik boya katkili hidrojellerinde, malasit yesil oksalat katkili
hidrojellere benzer SEM goriintiileri sergiledikleri gozlendi. Burada detay bir 6rnek
olmast acisindan farkli Olgekte saf hidrojelin ve MYO katkili hidrojelin SEM

goriintiileri verildi.

34



4.2 Optik Mikroskobu Analizi

Hidrojellerin igyapisini aragtirmak ve anlamak i¢in optik mikroskop teknigi kullanildi.
Saf (a), 50 mg/L rodamin-b (b), 100 mg/L safranin (c) ve 100 mg/L kristal mor (d) boya
yiiklii hidrojellerin optik mikroskop (50X) goriintiileri Fotograf 4.2° de gosterildi.

(d)

Fotograf 4.2. Saf (a), 50 mg/L rodamin-b (b), 100 mg/L safranin boya (c) ve 100
mg/L kristal mor boya katkili (d) hidrojellerin Optik Mikroskop (50X) goriintiisii
(Bozok Universitesi, Yart ileteken fizigi ve nanoteknoloji laboratuvari)
Hidrojel kanallar1 i¢inde iyonik boya iyonlarinin homojen olarak dagilip dagilmadigin
anlamanin en iyi yolu optik mikroskop yontemi oldugu tespit edildi. Saf hidrojelin optik
gorlintiisii incelendiginde, on mikrometre kadar uzanan goézenek agikliklari olan acik bir
makro gozenekli bal petegi benzeri yapilar oldugu belirlendi. Boya iyonlar1 katkilanmis
hidrojellerin gézenek agikliklarinin boya ile dolarak tamamen kapandig: tespit edildi.
Diger taraftan boya yiiklii tim hidrojellerin farkli renkler aldigi goriildii. Boya iyonu
katkili hidrojellerde 151k okliizyonuna neden olan koyu lekelerin kuvvetle muhtemel
goriintiileme diizleminden daha diisiik diizlemlerde bulunan boya topaklarindan
kaynaklandig1 belirlendi. Ayrica boya iyonlarmin topaklanma olusturmasi, tamamen
boyalarin vizkozitesi ile alakali oldugu tespit edildi. Iyonik boya katkili numunelerdeki

vizkoelastik degisimin faz agis1 ve buna bagli olarak da tanjant faktdriinde artan
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frekansla birlikte bir tepe degerine sahip olacagi sonucuna varildi. Ayrica bu tepe
degerine karsilik gelen frekans aralifinda dielektrik malzemelerin iletim mekanizmalari
hakkinda en dogru bilgiyi veren karmasik elektrik modiiliin sanal kismininda bir tepe

degerine sahip olacagi 6ngoriildi (Tummala vd., 2017).

4.3 Metal ve Rodamin-B (RB) Katkih Hidrojellerin Empedans Spektroskobi

Analizi

Ayni derisimde (50 mg/L) Ag+l, C0+2, Cr+3, Mn+2, Ni*? metal ve RB boya iyonlari
katkili hidrojellerin karmasik dielektrik sabitin gercek kismi, dielektrik sabitin sanal
kismi, tanjant faktorli, rezistansi, reaktans, empedans, faz acisi, karmasik elektrik
modiiliiniin gergek kismi, elektrik modiiliiniin sanal kismi, elektrik modiiliiniin diizlem
cizgileri, kapasitans, ylizey 0zdirenci, karmasik iyonik iletkenliginin gercek kismi ve
iyonik iletkenliginin sanal kisminin frekansla gelisimleri sirasiyla Sekil 4.1, Sekil 4.2,
Sekil 4.3, Sekil 4.4, Sekil 4.5, Sekil 4.6, Sekil 4.7, Sekil 4.8, Sekil 4.9, Sekil 4.10, Sekil
4.11, Sekil 4.12, Sekil 4.13 ve Sekil 4.14° de verildi. Iyon katkili bu hidrojellerin
frekansla gelisimine etki eden dielektrik mekanizmalari diisiik ve yiiksek frekans
bolgeleri basta olmak iizere Onemli frekans degerlerinde detaylica incelendi. Bu
malzemelerin biyosensor, entegre devreler ve kapasitif 6zellikler gibi opto-elektronik

davraniglarinin hangi sartlar altinda olacag: belirlendi.

Ag*, Co™, Cr™, Mn*?, Ni*? metal ve RB boya iyonlari katkili (50 mg/L) hidrojellerin
karmagsik dielektrik sabitin ger¢ek kisminin (¢'(w)) frekansla degisimine ait deneysel
sonuglar Sekil 4.1° de gosterildi. Metal ve boya iyonlar1 katkili hidrojellerin frekansa
bagli ¢'(w) degeri 100 Hz—40 MHz araliginda incelendi. Bu hidrojellerin ¢'(w) degerinin
artan frekansla birlikte {istel olarak azaldigi gosterildi. Genel olarak diisiik frekans
bolgesinde ¢'(w) daha yiiksek, yiiksek frekans bolgesinde ise daha diisiik degerler aldig1
goriildii. Burada Ag* metal ve RB boya iyonlar1 katkili hidrojellerin birbiriyle, Co*? ve
Ni*? metal iyonlar1 katkili hidrojellerin birbiriyle, Cr*® ve Mn*? metal iyonlar1 katkil
hidrojellerin de birbiriyle &'(w) degerleri acisindan benzer davranista oldugu tespit
edildi. 10° Hz—10° Hz frekans araligindaki derisime bagh dalgali davranisin, metal/boya

iyonlari ile hidrojellerin bantlar1 arasindaki etkilesimden kaynaklandigi belirlendi.
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Sekil 4.1. Rodamin-B boya ve metal iyonlari (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin karmagik
dielektrik sabitinin ger¢ek kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekans bolgesinde, Ag" metal ve RB boya iyonlar1 katkili hidrojellerin &'(w)
degerinin diger metal iyonlar1 katkili hidrojellere kiyasla daha biiyiik degerler aldig:
belirlendi. Bu bolgede &'(w)’ niin en diisiik degerlerinin Cr™> ve Mn*? iyon katkil
hidrojellere ait oldugu bulundu. Yiiksek frekans bolgesinde ise RB boya iyonu katkili
hidrojellerin &'(w) degerinin, metal iyonlari katkili hidrojellere kiyasla daha biiyiik
degerler aldigi tespit edildi. Buna ragmen yiiksek frekans bolgesinde biitiin numunelerin

¢'(w) degerlerinin benzer davranislar sergiledigi goriildi.

Metal ve boya iyonlar1 katkilanmis hidrojellere bir elektrik alan uygulandigi zaman,
elektrot-elektrolit ara yiizeyinde serbest yiik tastyicilari olan metal ve boya iyonlari bir
polarizasyon olusturur (Dutta ve Biswas, 2002; Ramesh vd., 2011; Rajendran vd., 2004;
Liew vd., 2012). Diisiik frekans bolgesinde &'(w)’ niin yiiksek degerler almasi, serbest
yik tasiyicilariin ara yiizeyde olusturdugu polarizasyon etkiden kaynaklandigi
belirlendi (Mishra ve Rao, 1998). Yani bu bolgede giiclii boya iyonu dagilimina bagl
olarak yiiksek polarizasyonun olustugu ve &'(w)’ niin yiiksek degerler aldig1 saptandi
(Singh vd., 2017). Artan frekansla birlikte uygulanan dis elektrik alanin periyodik ters
¢evrimine bagh olarak €'(w) degerinin azaldigi tespit edildi. Elektrik alan altindaki
periyodik ters ¢evirim hizli olmasindan dolayi, dipollerin yoneliminin yavasladigi ve
akabinde ara yiizeyde biriken iyon (serbest yiik) yogunlugunun azaldigi belirlendi.

Dolayisiyla uygulanan elektrik alan yoniinde asir1 metal ve boya iyonu difiizyonunun

37



yok oldugu ve elektrot polarizasyonun etkinligini kaybettgi tespit edildi (Ramesh vd.,
2011; Rajendran vd., 2004; Liew vd., 2012). Baska bir ifade ile yiiksek frekans
bolgesinde uygulanan elektrik alanin periyodik ters ¢evriminin g¢ok hizli olmasi
nedeniyle, yiik tasiyicilari alan yoniinde kendilerini yonlendirmek igin yeterli zaman
bulamadig1 belirlendi. Buna bagli olarak alan yoniinde asir1 iyon difiizyonun olugsmadigi
ve sonugta &'(w) degerinin azaldig: tespit edildi (Adachi ve Urakawa, 2002; Xu vd.,
2014). Yani yiiksek frekans bolgesindeki diisiik ¢'(w) degerinin alandaki salinimin ¢ok
hizl1 olmasindan ve sistemdeki yiik tasiyicilarinin hareketliligini yoneten zayif geri
yiikleme kuvvetinden kaynaklandig: belirlendi. Bu bolgede dipollerin kendilerini alanin
yoniinde hizalayabilmeleri ve polarizasyona katki saglayabilmeleri miimkiin olamadig:
icin &'(w)’ niin diisiik degerler aldig: tespit edildi. Ek olarak, yiiksek frekansta diisiik
¢'(w) degerinin Kroop'un teorisi ve Maxwell-Wagner yaklagimi ile agiklanabilecegi
sonucuna varildi (Maji vd., 2015; Akhtar vd., 2018; Maji ve Choudhary, 2017).

Ag+1, CO+2, Cr+3, Mn+2, Ni*? metal ve RB boya iyonlar katkili (50 mg/L) hidrojellerin
karmasik dielektrik sabitin sanal kisminin (¢(w)) frekansla degisimine ait deneysel
sonuglar Sekil 4.2° de gosterildi. Bu hidrojellerin frekansa bagli ¢"(w) degeri 100 Hz —
40 MHz araliginda incelendi. ¢"(w) degeri artan frekansla birlikte hemen hemen
dogrusal olarak azalmaktadir. Genel olarak disiik frekans bolgesinde &'(w) daha
yiiksek, yliksek frekans bolgesinde ise daha diisiik degerler aldigir goriildii. Diisiik
frekans bolgesinde Ag™! metal ve RB boya iyonlari katkili hidrojellerin birbiriyle, Co*?
ve Ni*? metal iyonlart katkili hidrojellerin birbiriyle, Cr*? ve Mn*® metal iyonlar1 katkili
hidrojellerin de birbiriyle ¢"(w) degerlerinin frekansa bagli degisimi agisindan benzer

davranigta oldugu belirlendi.
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Sekil 4.2. Rodamin-B boya ve metal iyonlari (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin karmagik
dielektrik sabitinin sanal kisminin frekansla degisimi

Biitlin frekans degerlerinde RB boya iyonlar1 katkili hidrojellerin &"(w) degerinin diger
metal iyonlar1 katkili hidrojellere kiyasla daha biiyiik deger aldig: tespit edildi. Diisiik
ve yliksek frekans bolgesinde ¢"(w)’ niin en diistik degerleri Cr*® ve Mn*? iyon katkili
hidrojellere aittir. Buna ragmen yiiksek frekans bolgesinde biitiin metal iyonu katkili
numunelerin ¢"(w) degerlerinin benzer davranislar sergiledigi belirlendi. Diisiik frekans
bolgesinde serbest yiik tasiyicilarinin (metal ve boya iyonlarin) ara yiizeylerde ve
elektrotlarda olusturdugu polarizasyon nedeniyle metal ve boya iyonu katkili
numunelerin &"(w) degerlerinin yiiksek oldugu tespit edildi (Dutta ve Biswas, 2002;
Armstrong vd., 1974; Dyre, 1991). Yine bu bdlgede numunelerin ¢"(w) degerlerinin
yiiksek olmasmin dielektrik durulma siirecini engelleyen dc iletkenlik katkisindan
kaynaklandig1 belirlendi. Ayrica boya iyonlarinin hidrojel kanallar arasindaki asimetrik
atlayislarinin bolgede ¢"(w) degerlerinin yiiksek olmasini saglayan dipolar polarizsyona
katk1 sagladigi tespit edildi (Maji vd., 2015; Akhtar vd., 2018).

Yiiksek frekans bolgesinde numunelerin lizerine uygulanan dis elektrik alanin periyodik
ters ¢evriminin hizli olmasina bagl olarak olusan yonelim ve ara yiizey polarizasyonun
olusumunun geciktigi belirlendi. Bu gecikmeye nedeniyle dielektrik durulmanin
yasandig1 ve akabinde ¢"(w) degerinin giderek azaldigi tespit edildi. Ayrica Kroop'un
teorisi ve Maxwell-Wagner yaklagiminin ¢"(w)’ niin yiiksek frekans bolgesinde diisiik

degerler almasinda etkin rol oynadig: tespit edildi. Yani bolgede dielektik durulmaya
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bagl olarak &¢"(w)’ niin degeri lizerine dipolar polarizasyon katkinin giderek azaldigi

belirlendi (Mahmoodi vd., 2012; Xu vd., 2014; Singh vd., 2017).

Sekil 4.3° de Ag™, Co™, Cr*3, Mn*?, Ni*? metal ve RB boya iyonlar1 katkili (50 mg/L)
hidrojellerin tanjant faktoriiniin (Q-faktoriiniin) frekansla olan degisimi genis bir frekans
araliginda gosterildi. Genel olarak katkili numunelerin tanjant faktoriiniin artan
frekansla bir birlikte neredeyse iistel olarak azaldigi goriildii. Bu genel egilimi Ag"
iyonu katkili hidrojellerin bozdugu tespit edildi. Genellikle tanjant faktorlerinin diisiik
frekans bolgesinde yiiksek degerler aldigi, yiiksek frekans bolgesinde ise biitiin
numunelerin frekanstan bagimsiz davrandigr goriildii. Diistik frekans bolgesinde tanjant
faktoriintin en diisiik degerlerinin Co™ ve en yiiksek degerinin Ni*? metal iyonu katkil

hidrojellere ait oldugu tespit edildi.

25
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Sekil 4.3. Rodamin-B boya ve metal iyonlar1 (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin tanjant
faktoriiniin (Q-faktoriiniin) frekansla degisimi

Diisiik frekans bolgesinde ara yiizey ve elektrotlarda olusan polarizasyon nedeniyle
numunelerin tanjant faktorii degerlerinin Ag+l metal iyonu katkili hidrojeller harig
yiiksek oldugu belirlendi (Dutta vd., 2007, Ram ve Chakrabarti, 2008; Ramesh vd.,
2011; Rajendran vd., 2004; Liew vd., 2012). Ag™ metal iyonu katkili numunelerin
tanjant faktorliniin orta frekans bdlgesinde, frekanstaki salinim bagimlhililigina ve
rotasyon hareketindeki molekiiler titresimine bagli olarak bir pik degere sahip oldugu

tespit edildi. Bu durum Ag*™ metal iyonu katkili hidrojellerin durulma zamanmnmn, RB
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boya ve diger metal iyonu katkili hidrojellere kiyasla daha uzun olacagina atfedildi.
(Singh vd., 2001; Kar ve Choudhary, 2002).

Yiiksek frekans bolgesinde dipol/yonelim polarizasyona bagli olarak tanjant faktoriiniin
degerinin giderek azaldigi belirlendi. Bu bolgede polarizasyona neden olan dipollerin
uygulanan alan yoniinde yeniden yonelme egiliminde oldugu gozlendi (Roy vd., 2013;
Mansour, 2005; Heikes ve Johnston, 1957; Venkataraju vd., 2010). Bu y6nelimin belli
bir frekansta (10° Hz ve iizeri frekans) smirlanmasiyla tanjant faktoriiniin degerinin
azaldigr ve daha sonra bir doygunluga ulastifi tespit edildi. Tanjant faktoriiniin
doygunluga ulastigi frekansta, metal ve boya iyonu katkili hidrojellerin tamaminin
frekanstan bagimsiz davrandigi ve sifir degerini aldig1 goriildii. Azalan frekansla birlikte
frekanstaki salinim bagimlililigina ve rotasyon hareketindeki molekiiler titresimine
bagli olarak sirasiyla Ag+l, CO+2, RB, Ni+2, Mn+2, Cr+3, metal ve boya iyonlart katkili
hidrojellerin tepe yapma egilimi gozlendi. Ayrica bu bolgede boya iyonlarinin
uygulanan dis alan dogrultusunda hizalanabilecek gerekli zamani bulamadiklari i¢in
numunelerin tanjant faktoriiniin disiik degerler aldig: tespit edildi. Yani bu bolgede
dielektrik iletim mekanizmasint kontrol eden polarizasyon etkisinin olusmadigi

belirlendi (Riaz vd., 2016; Singh vd., 2001; Kar ve Choudhary, 2002; Roy vd., 2013).

RB boya ve Ag*, Co*?, Cr'®, Mn*?, Ni*? metal iyonlar1 katkili (50 mg/ml) hidrojellerin
karmagik empedansin gercek kisminin (resistansin) frekansla degisimi Sekil 4.4 de
verildi. Bu numunelerin rezistans degerinin artan frekansla birlikte monotonik
(monotonically) bir sekilde azaldig1 goriildii. Bu azalisin, yiiksek frekans bolgesinde
diisiik frekans bolgesine nazarla daha keskin oldugu belirlendi. Disiik frekans
bolgesinde Ag™ metal ve RB boya iyonlari katkili hidrojellerin birbiriyle, Co*? ve Ni*?
metal iyonlar1 katkili hidrojellerin birbiriyle, Cr*® ve Mn*? metal iyonlar1 katkili
hidrojellerin de birbiriyle rezistans degerlerinin benzer davranista oldugu belirlendi.
Yiiksek frekans bolgesinde ise katkili hidrojellerin rezistans degerleri arasindaki farkin

giderek azaldig1 ve birbirlerine ¢ok yakin degerler aldig tespit edildi.
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Sekil 4.4. Rodamin-B boya ve metal iyonlari (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin karmagik
empedansinin gergek kisminin (rezistansinin) frekansla degigimi

Diistik frekans bolgesinde karisik empedansin gercek kisminin yiiksek degerler
almasinin, uygulanan dis elektrik alan etkisi altinda kalan yiiklerin kutuplanmasina ve
ara yiizeylerde olusan elektrot polarizasyon etkisine bagli oldugu tespit edildi. Bu
frekans bolgesinde elektrot polarizasyon etkisinin yiiksek kapasitif olguya neden oldugu
anlasildi. Yiksek frekans bolgesinde, rezistansin yiiksek degerler almasini saglayan
elektrot polarizasyonun etkisini giderek kaybettigi ve dolasiyla yiiksek kapasitif
olgunun kayboldugu goriildii (Sengwa ve Sankhla 2007b; Padmasree vd., 2006; Saha
vd., 2017; Pokhriyal ve Biswas, 2016; Cava vd., 1984; Rao vd., 2006). Gerek diisiik
frekans bolgesinde gerekse yiiksek frekans bolgesinde RB boya iyonlarn katkili
hidrojelin daha diisiik rezistans degerleri aliyor olmasi, bu nunumenin metal iyonlari
katkil1 hidrojellere kiyasla daha iletken olmasina atfedildi. Ayrica RB boya iyonlarinin
hidrojelin oksijen gruplariyla etkilesimin metal iyonlarina kiyasla daha zayif oldugu
belirlendi. Bu zayif etkilesimlerin boya iyonlarinin hidrojel kanallar icinde homojen
olarak dagilmasina ve kanallar boyunca boya iyonlarinin gogiiniin (iyon difiizyonunun)
rahatlikla olmasina katki sagladigi saptandi. Boya iyonlarinin hidrojel kanallar i¢inde
metal iyonlarina kiyasla daha rahat dagilim saglayabilmesinden onlarin kanallar
icindeki mobilitesinin yiiksek olacagi ve dolayisiyla iyonik iletiminin digerlerine kiyasla
daha yiiksek olacagi sonucuna varildi (Wang ve Dong, 2007; Okutan vd., 2015;
Pokhriyal ve Biswas, 2016).
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Metal ve RB boya iyonlar1 katkili (50 mg/ml) hidrojellerin, karmasik empedansin sanal
(X) kisminin frekansla olan degisimi genis bir frekans araliginda Sekil 4.5” de verildi.
Diisiik frekans bolgesinde Co*?, Cr'®, Mn*? ve Ni*? metal iyonlar1 katkili hidrojellerin
reaktans degerlerinin, artan frekansla birlikte hemen hemen dogrusal olarak azaldigi
saptandi. Diger taraftan RB boya ve Ag™ metal iyonlar1 katkili hidrojellerin 10* Hz
frekansin altinda neredeyse sabit degerler aldig1 belirlendi. Bu sabit degerlerin nedeni,
diisiik frekans bolgesinde RB boya ve Ag+1 metal iyonlar1 katkili hidrojelleri etkileyen
ara yiizey polarizasyon etkilerinden kaynaklandig1 tespit edildi. Ag* metal ve RB boya
iyonlar1 katkili hidrojellerin karmagik empedansinin ger¢ek kisminin frekansla degisimi
birbirine ¢ok benzerlik gosterirken, Co™ ve Ni*?, Cr*® ve Mn*? metal katkih
hidrojellerin karmasik empedansinin sanal kisminin frekansla degisiminin de
birbirleriyle uyumlu davrams sergiledigi goriildii. Ayrica 10°-10° Hz frekans
araligindaki derisime bagli dalgali davranigin, metal/boya iyonlar1 ile hidrojellerin

bantlar1 arasindaki etkilesimden kaynaklandigi saptandi.
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Sekil 4.5. Rodamin-B boya ve metal iyonlart (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin karmagik
empedansin sanal kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekans bdlgesinde (<10* Hz), Mn*?  metal iyonlart katkilt hidrojelin
empedansinin sanal kismuinin en biiyiik degeri aldigi, buna karsin Ag*' iyonlar katkili
hidrojelin en kiiglik degeri aldig1 saptandi. Artan frekansla birlikte, katkili hidrojellerin
reaktans degerleri arasindaki farkin giderek azaldigi ve 10" Hz frekans civarlarinda

birbirlerine ¢ok yakin degerler aldigi bulundu. Yiiksek frekans bolgesinde RB boya
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iyonlar1 katkili hidrojelin metal iyonlar1 katkili hidrojellere gore daha diisiik reaktans
degeri aliyor olmasi, RB boya iyonlari katkili hidrojelin daha iletken olduguna atfedildi.
Diisiik frekans bolgelerinde karisik empedansin sanal kisminin yiiksek degerler
almasinin nedeninin elektrot ve ara ylizey kutuplanmasi oldugu tespit edildi. Yiiksek
frekans bolgelerinde ise elektrot kutuplanmanin ve ara ylizey etkilerin giderek
etkinligini kaybettigi katkili hidrojellerin yeniden yonelim polarizasyonu etkisinde
davranig sergiledigi belirlendi (Wang ve Dong, 2007; Okutan vd., 2015; Saha vd., 2017;
Pokhriyal ve Biswas, 2016; Cava vd., 1984; Rao vd., 2006).

Sekil 4.6 da RB boya ve Ag+1, Co™, Cr*®, Mn*™, Ni*? metal iyonlart katkili
hidrojellerin empedansin frekansla degisimi genis bir frekans araliginda gosterildi. Boya
ve metal iyonlar1 katkili hidrojellerin empedansin frekansla degisiminin karmasik
empedansin gergek kismi olan rezistansin frekansla degisimine ¢ok benzerlik gosterdigi
saptandi. Boya ve metal iyonlari katkili hidrojellerin empedans degerinin artan frekansla
birlikte monotonik olarak azaldig: tespit edildi. Rezistans degerlerinde oldugu gibi, RB
ve Ag™, Co™ ve Ni*2, Cr™ ve Mn* iyonlar1 katkili hidrojellerin karmagik
empedansinin frekansla degisimlerinin de kendi aralarinda birbirine ¢ok benzerlik
sergiledigi gozlendi. Gerek diisiik gerekse yiiksek frekans bolgesinde RB boya iyonlari
katkili hidrojelin, metal iyonlar1 katkili hidrojellere gore daha kiiciik empedans

degerlerine sahip oldugu belirlendi.
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Sekil 4.6. Rodamin-B boya ve metal iyonlar1 (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin
empedansinin frekansla degisimi
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Yine hem diisitk hem de yiiksek frekans bolgesinde Mn*? metal iyonu katkili hidrojelin
empedansinin en biiyilk degeri aldigi saptandi. Frekans degeri yiikseldikce, katkili
hidrojellerin empedans degerleri arasindaki farkin giderek azaldigir ve bilhassa metal
iyonlar1 katkili hidrojellerin birbirlerine ¢ok yakin davranis gosterdigi tespit edildi.
Diisiik frekans bolgesinde karigik empedansin yliksek degerler almasinin nedeni
uygulanan dig elektrik alan etkisi altinda kalan yiiklerin kutuplanmasina yani elektrot
polarizasyona ve ara ylizey polarizasyon etkilerine atfedildi (Cole ve Cole, 1941,
Hornebecq vd., 2000; Bauerle, 1969; Pradhan vd., 2005). Yiiksek frekans bolgesinde
ise elektrot polarizasyonun etkisini giderek kaybettigi ve dolayisiyla empedans
degerinin giderek azaldigi bulundu. Ayrica yiiksek frekans bolgesinde katkili
hidrojellerin empedans degerlerinin daha c¢ok yiizey etkenlerden etkilendigi saptandi.
Diger bir ifadeyle bu bolgede iletkenligi etkileyen yiizey Ozdirencinin azalacagina
dolastyla iyonik iletkenligin artacagina atfedildi (Rao vd., 2006; Kumar vd., 2008;
Orazem vd., 1993; Agarwal vd., 1995; Barbero vd., 2005; Gabai vd., 2001; Freire vd.,
2010; Huang vd., 2001; EI-Gendy vd., 2012).

RB boya ve Ag+1, C0+2, Cr+3, Mn+2, Ni*? metal iyonlar1 katkili hidrojellerin, faz agisinin
frekansla degisimi Sekil 4.7’ de sunuldu. Co*? ve Ni*?, Cr* ve Mn* iyonlart katkilt
hidrojellerin faz agisinin frekansla degisiminin birbirlerine ¢ok benzedigi goriildii. RB
ve Ag' iyonlar katkili hidrojellerin faz agisi ise frekans degeri arttikga bir dalgali
davranig sergiledigi saptandi. Diisiik frekans bolgesinde en diisiik faz acis1 degeri Ni*?
metal iyonu katkili hidrojele ait iken en yiiksek faz agis1 degeri Co*? iyonu katkili
hidrojele ait oldugu belirlendi. Yiiksek frekans bolgesinde ise en yiiksek faz agisi
degerinin Mn*? ve Cr*®metal iyonlar1 katkili hidrojellere en diisiik faz agis1 degerinin ise
RB boya iyonu katkili hidrojele ait oldugu saptandi. Degisen frekansla birlikte faz
acisinin degisiklik gostermesi bu frekans araliklarinda farkli dielektrik mekanizmalarin
meydana gelmesinin bir sonucu olarak tespit edildi. Diger taraftan 10° Hz—10° Hz
frekans aralifindaki dalgali tutumun, metal/boya iyonlar:1 ile hidrojellerin bantlar

arasindaki etkilesimden kaynaklandig: belirlendi.
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Sekil 4.7. Rodamin-B boya ve metal iyonlari (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin faz agisinin
frekansla degisimi

Diisiik frekans bdlgesinde katkili hidrojellerin faz acisim1 etkileyen dielektrik
mekanizma daha ¢ok elektrot polarizasyon tarafindan kontrol edilirken artan frekansla
birlikte elektrot polarizasyonun yerini dielektrik durulma ve dipol polarizasyon
mekanizmalaria biraktigi saptandi. Ayrica faz acisinin frekansla sarmal degisiminin
temel nedeninin viskoelastik karakteristik 6zellikten kaynaklandig: tespit edildi. Metal
ve boya iyonlar1 katkili hidrojeller i¢in faz agisinin artan frekansla birlikte Maxwell
stvisindaki korelasyon etkilerinden, viskoelastik sistemdeki dielektrik durulma ve
Brown dinamik davraniglarindan etkilendigi belirlendi. Gerek metal gerekse boya
iyonu katkili hidrojeller i¢in faz agis1 degeri 40 MHz frekans da hemen hemen 90°
civarinda oldugu goriildii. Bu durumun Sekil 4.3’ de verilen tanjant faktorii degeri ile
uyumlu (6 = 90 — ¢) oldugu tespit edildi. Ayrica numunelerin tan ¢ degerlerinin birden
biiyiikk olmasindan bu malzemelerin iletimlerinin hemen hemen Ohm yasasina uygun
davrandigr sonucuna varildi. RB boya iyonu katkilt hidrojelin yiiksek frekans
bolgesinde diisiik faz acisina ve yiiksek fan 6 degerine sahip olmasindan metal iyonu
katkilt hidrojellere kiyasla daha diigiikk yiizey direncine ve daha yiiksek iyonik
iletkenlige sahip olacagi sonucuna varildi (Yalgin, vd, 2013; Conde, vd., 2003; Chen,
vd., 2007; Keller ve Licastao, 1959; Taylora vd., 2005).

Metal ve RB boya iyonlart katkili (50 mg/ml) hidrojellerin, karmasik elektrik

modiiliiniin gercek (M" (w)) kisminin frekansla degisimi genis bir frekans araliginda
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Sekil 4.8° de gosterildi. M (w) degerinin artan frekansla birlikte astimtotik olarak artig:
tespit edildi. Diisiik frekans bolgesinde biitiin katkili hidrojellerin M () degerinin sifir
degeri alma egiliminde oldugu saptandi. Bu davranisin nedeninin bu bolgede katkili
hidrojellerin M" (w) degerleri iizerine elektrot polarizasyon etkisi oldugu sonucuna

ulasildi.
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Sekil 4.8. Rodamin-B boya ve metal iyonlari (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin karmagik
elektrik modiiliiniin ger¢ek kisminin frekansla degisimi

Yiiksek frekans bolgesinde ise M (w) nin en yiiksek degerinin Ag* metal iyonu katkili
hidrojele ve en diisiik degerinin RB boya iyonu katkili hidrojele ait oldugu tespit edildi.
Elektrik modiiliin gergek kisminin artan frekansla birlikte artarak maksimum noktaya
ulagtig1 goriildii. Bu durumun nedeni ise diisiik frekans bolgesinde katkili hidrojellerin
dielektrik ozelliklerini etkileyen elektrot polarizasyon etkisinin etkinligini kaybetmesi
ve dielektrik durulma siirecinin devreye girmesi olarak saptandi (Ramesh ve Arof,
2001; Dixon, 1990; Rouahi vd., 2013; Yu vd., 2000; Zhang vd., 2005; Smaoui vd.,
2009; Bordi vd., 2007; Gogulamurali vd., 1992; Deraman vd., 2014).

Sekil 4.9’ da Ag*, Co*?, Cr*3, Mn*?, Ni*? metal ve RB boya iyonlar1 katkili (50 mg/ml)
hidrojellerin karmasik elektrik modiiliiniin sanal kisminin M (@) genis bir frekans
araligindaki degisimi verildi. Diisiik frekans bolgesinde karmasik elektrik modiiliiniin
gercek kisminda oldugu gibi biitiin katkili hidrojellerin elektrik modiiliiniin sanal
kismiin da sifir degeri aldigi tespit edildi. Bu durumun nedeni ise diisiik frekans

bolgesinde katkili hidrojellerin dielektrik 6zelliklerini belirleyen elektrot polarizasyon
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olarak belirlendi. M ()’ nin en yiiksek degerinin Ag*™ metal iyonu katkili hidrojele, en

diisiik degerinin ise Mn*? metal iyonu katkili hidrojele ait oldugu tespit edildi.
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Sekil 4.9. Rodamin-B boya ve metal iyonlari (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin karmasik
elektrik modiiliiniin sanal kisminin frekansla degisimi

Cr*® ve Mn*? iyonlart katkili hidrojeller diisiik frekans bolgesinde maksimum degerine
ulagirken Co*? ve Ni*? iyonlar1 katkili hidrojellerin orta frekans da Ag™ ve RB boya
iyonlar1 katkili hidrojellerin ise yiiksek frekans bolgesinde maksimum degerine ulastigi
goriildii. M (w)’ niin frekansla birlikte artarak maksimum noktaya ulagmasinin nedeni
elektrot polarizasyon etkisinin ortadan kalkmasi, dipol etkilesimlerin, dielektrik
durulma siirecinin etkinlesmesinin ve Stokes-Einstein iliskisinin (Stokes-Einstein
relationship) bir sonucu olarak belirlendi. Ayrica uygulanan dis elektrik alanin frekansi
ile iyonlar1 hareket ettiren frekansin esit oldugu durumda M (w) degerinin maksimum
noktaya ulastigi tespit edildi. M (w) tepe degerine ulastiginda sistemin ara yiizey
polarizasyon tarafindan kontrol edildigi belirlendi. Bu bolgede boya ve metal
iyonlarmin mobilitesinin giderek arttigi tespit edildi (Ramesh ve Chai, 2007; Borsa vd.,
1992; Boucher vd., 2006; Macedo vd., 1972; Ranjan vd., 2011; Kaiser, 2012; Zwanzig
ve Bixon, 1970; Singh vd., 2017; Wang vd., 2017; Akhtar vd., 2018). Ayrica Cizelge
4.1’ de metal ve boya iyonlar1 katkilanmis hidrojellerin elektrik modiiliiniin maksimum
tepe degerleri ve bu tepe degerlerine karsilik gelen kritik frekans degerleri verildi. RB
boya katkili hidrojelin 9,74x10° Hz ile numuneler arasinda en yiiksek kritik frekans

degerine sahip oldugu tespit edildi. Buradan hareketle RB boya iyonu katkili hidrojelin
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durulma frekansiin diger metal iyonu katkili hidrojellere kiyasla daha yiiksek oldugu
sonucuna varildi. Yani RB boya iyonu katkili hidrojelin iletim mekanizmasinin daha
uzun siire bozulmadan korunabildigi belirlendi. Diger taraftan Ag+1 metal iyonu katkili
hidrojelin karmasik elektrik modiiliiniin sanal kisminin pik degerinin en yiliksek oldugu

tespit edildi.

Cizelge 4.1. Rodamin-B boya ve metal iyonlar1 (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin karmasik

elektrik modiiliiniin maksimum pik degerleri ve kritik frekans degerleri

Karmasik elektrik modiiliin | Kritik frekans degeri
Numune adi sanal kisminin pik degeri (©) (Hz)
RB 0,0160 9,74x10°
Ag 0,0337 1,31x10°
Co 0,0202 221650
Cr 0,0212 19781
Mn 0,0153 12184
Ni 0,0139 176370

Ag+1, C0+2, Cr+3, Mn+2, Ni*? metal ve RB boya iyonlar1 katkili (50 mg/ml) hidrojellerin
karmagsik elektrik modiiliiniin Cole—Cole diizlem ¢izgileri ve bunlarin Smith Chart
diyagrami uygulamalar1 Sekil 4.10a ve Sekil 4.10b’ de sirastyla verildi. M'—M" diizlem
cizgilerinin non-Debye durulma modeli ile uyumlu oldugu tespit edildi. Katkili
numunelerin Cole-Cole diizlem ¢izgilerinin olusmasi bu malzemenin elektriksel
kullanimu ile ilgili 6nemli ipuglart vermesi bakimindan énemli bulundu. Egdeger bir
elektrik devresine (RC) karsilik gelen Cole-Cole ¢izgilerinin teorik empedans devresini
gosteren Smith Chart diyagrami ile uyumlu oldugu saptandi. Sekilde gosterilen RC
devresi i¢in farkli iyon katkili numunelerin farkli direng ve kapasitans degerleri aldigi
belirlendi. RB boya iyonu katkili hidrojelin olusturdugu devrede direncin 5x10° Ohm,
kapasitansin ise 8,8x10™° F degerini aldigi tespit edildi. Bu malzemeler i¢inde en diisiik
direng degerine sahip devrenin bu RB boya iyonu katkili hidrojelin olusturdugu devre
oldugu anlasildi. Ayrica RB boya iyonunun hidrojellerle ara ylizey etkilesiminin zayif
olmasi nedeni ile bu malzemenin en yiiksek iyonik iletkenlige sahip olacagi 6ngoriildii.
Diger taraftan en yiiksek diren¢ ve en diisiik kapasitans degerine sahip devrenin Mn*?

metal iyonu katkili hidrojele ait oldugu saptandi. Bu malzemenin olusturdugu Cole-Cole
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cizgilerine karsilik gelen RC devresi igin diren¢ degeri 7,6x10° Ohm ve kapasitans
degeri 6,1x10™* F olarak tespit edildi.
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Sekil 4.10. Rodamin-B boya ve metal iyonlari (50 mg/L) ytiklii hidrojellerin elektrik
modiiliin Cole-Cole diizlem ¢izgileri (2) ve onlarin Smith Chart diyagramina
uyarlanmig hali (b)

Sonug olarak karmasik elektrik modiiliiniin diizlem ¢izgilerinin teorik uygulamasi olan
Smith Chart diyagramindan elde edilen sonuglardan metal ve boya iyonu katkili
hidrojellerin opto-elektronik teknolojisinde kullanilabilecegi sonucuna varildi. Ayrica
bu mazlemeler i¢inde en diisiik direng ve en yiiksek kapasitif degerlerinden birine sahip
olan RB katkil1 hidrojelin elektronik uygulamalar agisindan daha avantajli bir malzeme
oldugu belirlendi (Tsangaris vd., 1991; Cole ve Cole, 1941; Smith, 1939; Day vd.,
1985; Baziard vd., 1988; Yuan, 2012; Tsangaris vd., 1998; Tomozawa vd., 1979;

Caspers, 2012).

Sekil 4.11 Ag™, Co*™?, Cr*®, Mn*?, Ni*? metal ve RB boya iyonlar1 katkili (50 mg/ml)
hidrojellerin kapasitansinin frekansla degisimini gostermektedir. Katkilanmig biitiin
numuneler icin kapasitans degerlerinin artan frekansla birlikte iistel olarak azaldigi
goriildii. Katkili hidrojellerin kapasitans degerlerinin frekansla degisiminin dielektrik
sabitin gercek kismimin frekansla degisimine ¢ok benzer davranislar sergiledi tespit
edildi. Ag*™* metal ve RB boya, Co*? ve Ni*?, Cr*® ve Mn*? iyonlar katkili hidrojellerin
kapasitanslarinin frekansla degisiminin kendi aralarinda birbirleriyle uyumlu oldugu

belirlendi. Ayrica 10 Hz—10° Hz frekans araligindaki derisime bagh dalgali davranis
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metal/boya iyonlart ile hidrojellerin bantlar1 arasindaki etkilesimden meydana gelmistir.
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Sekil 4.11. Rodamin-B boya ve metal iyonlar1 (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin
kapasitansinin frekansla degisimi

Diisiik frekans bdlgesinde en yiiksek kapasitans degerinin Ag™ katkili hidrojele, en
diisiik kapasitans degerinin de Mn*? katkili hidrojele ait oldugu saptandi. Bu durumun
diisiik frekans bolgesinde kapasitif etkiyi doguran polarizasyon etkinin en yogun Ag*™
katkil1 hidrojelde en zayif da Mn'*? katkili hidrojelde olugsmasindan kaynaklandig: tespit
edildi. Yiiksek frekans bolgesinde ise en yiiksek kapasitans degerinin RB katkili
hidrojele, en diisiik kapasitans degerinin de yine Mn*? katkili hidrojele ait oldugu
gozlendi. Bu durumun nedeninin yiiksek frekans bolgesinde olusan ara yiizey

polarizasyon etkinin en yogun RB, en zayif da Mn*?

katkili hidrojel iizerinde
yasanmasindan kaynaklandigi belirlendi. Bu frekans bolgesinde biitiin numunelerin
kapasitans degerlerinin birbirine yaklastig1 tespit edildi. Metal ve boya iyonlar1 katkili
numunelerin kapasitans degerlerinin diisikk frekans bolgesinde yiiksek degerler
almasiin nedeninin elektrot polarizasyon mekanizmasi oldugu sonucuna varildi. Artan
frekansla birlikte biitin numunelerin kapasitans degerindeki azaligmnin nedeni ise
dielektrik durulma mekanizmasi ve dipol etkilesimler olarak belirlendi (Arbizzani vd.,

2001; Simon ve Gogotsi, 2010; Pieta vd., 2013; Walter, 1991; Castela vd., 2001).

Sekil 4.12° de RB boya ve Ag*, Co*?, Cr'®, Mn, Ni"? metal iyonlar katkili (50

mg/ml) hidrojellerin yiizey 6zdirencinin genis bir frekans araliginda frekansla olan

51



degisimi gosterildi. Bu numunelerin yiizey 6zdirenglerinin artan frekansla birlikte 6nce
iistel sonra da hemen hemen dogrusal olarak azaldigr goriildii. Diisiik frekans

2 ve Cr"® metal iyonlar Kkatkili

bolgesinde en yiiksek yiizey ozdirencinin Mn"
hidrojellere, en diisiik yiizey 6zdirencinin de RB boya iyonu katkil1 hidrojele ait oldugu

tespit edildi. Yiiksek frekans bolgesinde de bu durumun kendini korudugu goriildii.
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Sekil 4.12. Rodamin-B boya ve metal iyonlar1 (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin yiizey
Ozdirencinin frekansla degisimi

Disiik frekans bolgesinde metal ve boya iyonlart katkili numunelerin yiizey
Ozdirencinin, elektrot polarizasyon etkiden dolay1 yiiksek degerler aldig: tespit edildi.
Yiiksek frekans bolgesinde ise dielektrik durulma olgusundan dolayr bu degerlerin
azaldig1 saptandi. RB boya iyonu katkili hidrojelin yiizey iletkenligin daha yliksek
olmas1 nedeniyle gerek diisiik gerekse yiiksek frekans bolgesinde yiizey 6zdirencinin en

diisiik deger aldigi belirlendi. Diger taraftan Mn™*?

ve Cr™ metal iyonlar katkili
hidrojellerin  ylizeydeki iyonik iletkenligin diisiik olmasi nedeniyle yiizey
Ozdirenglerinin tiim frekans araligi boyunca en yiiksek degerleri aldigi tespit edildi
(Yal¢in vd., 2013; Jones vd., 1997; Weiler ve Chaussidon, 1968; Souza Jr. vd., 2008;

Webster, 2014; Lim vd., 2002).

RB boya ve metal iyonlar1 katkili hidrojellerin karmasik iyonik iletkenligin gergek
(a'(a))) kisminin frekansla olan degisimi 100 Hz—40 MHz frekans araliginda Sekil 4.13°

de sunuldu. Bu hidrojellerin o (w) degerlerinin artan frekansla birlikte iistel olarak attig
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tespit edildi. Diisiik frekans bolgesinde Ag" metal ve RB boya iyonlart katkili
hidrojellerin birbiriyle, Co** ve Ni*? metal iyonlar: katkili hidrojellerin birbiriyle, Cr*
ve Mn*? metal iyonlar1 katkili hidrojellerin de birbiriyle o (w) degerleri agisindan benzer
davranis sergiledigi belirlendi. Gerek diisiik frekans bolgesinde gerekse yiiksek frekans
bélgesinde en yiiksek o (w) degerinin RB boya iyonu katkili hidrojele, en diisiik o ()

degerlerinin ise Mn*? ve Cr*? katkili hidrojellere ait oldugu goriildi.
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Sekil 4.13. Rodamin-B boya ve metal iyonlar1 (50 mg/L) yiiklii hidrojellerin karmasik

iyonik iletkenliginin gergek kisminin frekansla degisimi
Hidrojellerin kanallar1 i¢inde ve elektrot ara yiizeylerde RB boya iyonlarinin metal
iyonlarina kiyasla daha biiyiik mobiliteye sahip olmasi nedeniyle bu numunelerin iyonik
iletkenliginin metal iyonlar1 katkili hidrojellere kiyasla daha yiiksek degerler aldig:
tespit edildi. Bagka bir deyisle, RB boya iyonlarinin hidrojel kanallari iginde ve elektrot
ara ylizeylerde ¢ok daha rahat hareket edebildigi i¢in iyonik iletkenliginin yiiksek
oldugu saptand1 (Sredi¢ vd., 2008; Dispenza vd., 2006; Konsta vd., 1991; Jia vd., 2003;
Wan vd., 1995; Kumar ve Sharma, 1998; Pissis ve Kyritsis, 1997; Le6n vd., 2001,
Kashyap vd., 2012; Farea vd., 2008).

Sekil 4.14° de RB boya ve Ag*, Co*?, Cr'®, Mn'? Ni*? metal iyonlar katkili (50

mg/ml) hidrojellerin karmasik iyonik iletkenliginin sanal kisminin (o (w)) frekansla

degisimi verildi. Biitiin katkili hidrojellerin ¢ (w) degerlerinin 10° Hz—10° Hz frekans
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araliginda tamamen frekanstan bagimsiz davrandigi ve sifir degerinde oldugu belirlendi.

Artan frekansla birlikte ¢ (w) degerlerinin monotonik olarak azaldig: goriildi.
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Sekil 4.14. Rodamin-B boya ve metal iyonlar1 (50 mg/L) katkili hidrojellerin karmagik
iyonik iletkenliginin sanal kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekans blgesinde metal ve boya iyonlar1 katkili numunelerin o (w) degerlerinin
sifira gitme egiliminin bu bolgede olusan yiiksek kapasitif etkiden kaynaklandigi
belirlendi. Ayrica bu bolgede serbest metal ve boya iyonlarinin uygulanan alan yoniinde
polarize olmasininda o ()’ niin sifir degeri almasinda biiyiik etkisi oldugu saptandi.
Frekans degerinin 10° Hz iizerine ciktig1 bolgelerde yasanan dielektrik durulma
nedeniyle tim numunelerin a"(a)) degerlerinin monotonik olarak azaldig: tespit edildi
(Pissis vd., 1999; Konsta vd., 1991; Wan vd., 1995; Minami, 1985; Raghasudha vd.,
2013; Ogihara vd., 2004 ).

RB boya iyonu katkili hidrojelin gerek diisiik gerekse yiiksek frekans bolgesinde boya
iyonu ile hidrojelin oksijen gruplari arasindaki etkilesimin zayif olmasindan dolay:
e"(w) degerinin metal iyonu katkili hidrojellere kiyasla daha yiiksek oldugu tespit edildi.
RB boya iyonunun hidrojel kanallar i¢inde daha homojen dagilmasi ve daha rahat
hareket edebilmesinden dolay1r RB katkili hidrojelin rezistans degerinin biitiin frekans
araliginda en diisiik oldugu belirlendi. Ayrica boya katkili hidrojelin en diisiik rezistans
degerine sahip olmasindan dolay: biitiin frekans aralifinda en yiiksek iyonik iletkenlik

degerine sahip oldugu saptandi. Yine bu RB boya iyonu katkili hidrojelin yiiksek
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frekans bolgesinde en yiiksek tan 0 ve en diisiik faz agis1 degerine sahip olmasindan
dolayi en diisiik yiizey direncine ve en yliksek iyonik iletkenlige sahip olacagi sonucuna

varildi.

4.4 Safranin Katkih Hidrojellerin Empedans Spektroskopi Analizi

Farkli derisimlerde (25, 50, 75, 100, 200 ve 300 mg/L) safranin (SR) boya iyonlari
katkili hidrojellerin karmasik dielektrik sabitin ger¢ek kismi, dielektrik sabitin sanal
kismi, tanjant faktorii, dielektrik sabitin diizlem ¢izgileri, rezistansi, reaktansi,
empedansi, faz agisi, karmasik elektrik modiiliiniin gercek kismi, elektrik modiiliiniin
sanal kismi, elektrik modiiliiniin dizlem ¢izgileri, elektrik modiiliiniin diizlem
cizgilerinin Smith Chart uygulamasi, kapasitansi, yiizey 6zdirenci, karmagik iyonik
iletkenliginin gercek kismi, iyonik iletkenliginin sanal kismi ve logaritmik iyonik
ileteknliginin frekansla gelisimleri sirasiyla Sekil 4.15, Sekil 4.16, Sekil 4.17, Sekil
4.18, Sekil 4.19, Sekil 4.20, Sekil 4.21, Sekil 4.22, Sekil 4.23, Sekil 4.24, Sekil 4.25,
Sekil 4.26, Sekil 4.27, Sekil 4.28, Sekil 4.29, Sekil 4.30 ve Sekil 4.31° de sunuldu.
Farkli derisimdeki SR boya iyonu katkili bu numunelerin frekansla gelisimine etki eden
tim dielektrik mekanizmalar1 diisiik ve yiiksek frekans bolgeleri basta olmak iizere
onemli frekans degerlerinde ayrintili bir sekilde incelendi. Bu malzemelerin biyosensor

uygulamalarinin hangi kosullar altinda olacagi saptandi.

Sekil 4.15a’da farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmasik
dielektrik sabitinin gergek kisminin (&'(w)) genis bir frekans araligindaki degisimine ait
deneysel sonuglar gosterildi. SR boya yiiklii hidrojellerin €'(®w) degerinin artan frekansla
birlikte hemen hemen dogrusal olarak bir azaldigi, 10° Hz-10" Hz frekans araliginda ise
frekanstan bagimsiz olarak davrandigi tespit edildi. Diisiik frekans bolgesinde, en
yiiksek ¢&'(w) degerinin 100 mg/L katkili hidrojele, en diisiik ¢'(w) degerinin ise 25
mg/L katkili hidrojele ait oldugu belirlendi. Bu bdlgede &'(w) degerinin safranin boya
iyonlari ile hidrojellerin bantlar1 arasinda olusan ara ylizey etkilesimlerden kaynaklanan
dalgali bir davranis (fluctuation behavior) sergiledikleri saptandi. Artan frekansla en

diisiik &'(w) degerinin ise 200 mg/L katkili hidrojele ait oldugu goriildii.
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Sekil 4.15a. Farkli derisimlerde safranin boya katkil1 hidrojellerin karmagik dielektrik
sabitinin gergek kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekans bolgesinde SR boya iyonlar1 katkili hidrojellere bir dis elektrik alan
uygulandig1r zaman, serbest halde bulunan SR katyonlarinin uygulanan elektrik alana
bagli olarak elektrot-elektrolit ara yiizeyinde bir elektrot polarizasyon olusturdugu tespit
edildi. Buradan hareketle, bu bolgede numunelerin yiiksek &'(w) degerlerinin elektrot
polarizasyon etkiden kaynaklandigi sonucuna varildi. Artan frekansla birlikte (10° Hz
frekansa kadar) SR katkili hidrojellerin ¢'(w) degerin giderek azaldigi belirlendi. Bu
azaligin boya iyonlarinin hidrojel kanallar i¢indeki diflizyonunu diisiiren hizli periyodik
ters ¢evrim etkisinden kaynaklandig tespit edildi. Bu bolgede elektrik alanin periyodik
ters ¢evriminin ¢ok hizli olmasmin SR boya iyonlarinin alan yoniinde yonelim ig¢in
gerekli zamani bulamamasindan dolasiyla numunelerin ¢'(w) degerinin giderek
azalmasma neden oldugu sonucuna varildi. Yiiksek frekans bolgesinde SR katkili
hidrojellerin &'(w) degerin neredeyse frekanstan bagimsiz davrandigi goriildi. Bu
bolgede elektrot polarizasyon etkinin giderek kayboldugu ve yerini ¢'(w)’ niin disiik
degerler almasini saglayan dielektrik durulma mekanizmasina ve boya iyonlarinin
Brown hareketliligine (Brownian motion) biraktigi sonucuna varildi. (Xu vd., 2014;
Mahmoodi vd., 2012; Dutta ve Biswas, 2002; Mishra ve Rao, 1998; Armstrong vd.,
1974; Dyre, 1991; Kumar vd., 2009; Venkateswarlu vd., 2000).
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Sekil 4.15b. Farkli derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin karmasik dielektrik
sabitinin ger¢ek kisminin agisal frekansla Cole-Cole denklemi ile fit edilen degisimi

Safranin boya katkili hidrojellerin dielektrik sabitinin ger¢cek kisminin degisimi Cole-
Cole (2.18) denklemi ile fit edilerek uygunlugu arastirildi. Her bir safranin boya katkili
hidrojellerin dielektrik parametreleri igin Denklem 2.18’deki o ve 1 degerleri hesaplandi. Debye
tipi davranig sergileyip sergilemedigi ortaya kondu. Cole-Cole degisimlerinin merkezi x-ekseni
tizerinde olmay1p, eksen altina diistiigii o sogurma katsayisinin 0 < o <1 arasinda bir degerde
olmasindan anlagilmaktadir. Reel dielektrik sabitinin agisal frekansa bagli Cole-Cole
Denklem (2.18)” den fit edilerek elde edilen o ve t degerleri Cizelge 4.2° de verildi. Sogurma
katsayis1 degerlerinden yola ¢ikarak biitiin safranin boya katkili hidrojellerin non-Debye
modeline uydugu tespit edildi. Burada 200 mg/L SR katkil1 hidrojelin en diisiik sogurma
katsayisina (a=0.28) sahip oldugu ve dielektrik sabitinin ger¢ek kisimin genis frekans
araliginda en diisiik ¢'(w) degerleri sergiledigi belirlendi. Ayni zamanda durulma sabiti
(t) degerinin de en yiiksek oldugu numunenin 200 mg/L SR katkili hidrojel oldugu
tespit edildi.
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Cizelge 4.2. Dielektrik parametrelerin (o ve t) hesaplanmasi

Numune

mg/L a T Adj. R?

Deger Std Hata Deger Std Hata Deger
SR25 0.30986 0.0051 0.00108 5.45033E-5 0.99919
SR50 0.31718 0.00213 0.00238 9.39773E-5 0.99984
SR75 0.34269 0.00564 7.99644E-4 4.10679E-5 0.99907
SR100 | 0.36343 0.00611 0.00161 1.44872E-4 0.99889
SR200 | 0.28512 8.17166E-4 0.00618 3.46144E-4 0.99993
SR300 | 0.38017 0.00491 0.00167 1.27884E-4 0.99931

Sekil 4.16° da farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmasik
dielektrik sabitin sanal kisminin (¢(w)) frekansla degisimine ait deneysel sonuglar
gosterildi. Bu numunelerin ¢”(w) degerinin artan frekansla birlikte (106 Hz frekansa
kadar) hemen hemen dogrusal olarak azaldig: tespit edildi. Diisiik frekans bolgesinde en
diisiik ¢"(w) degerinin 25 mg/L katkili hidrojele, en yiiksek &"(w) degerinin ise 100
mg/L katkili hidrojele ait oldugu saptandi. 10° Hz—10° Hz frekans arasi bolgede ise
¢''(w) degerinin safranin boya iyonlar1 ile hidrojellerin bantlar1 arasinda olusan ara
yiizey etkilesimlerden kaynaklanan dalgali bir tutum sergiledikleri belirlendi. Bu
bolgede en yiiksek ¢"(w) degerinin 50 mg/L SR boya yiiklii hidrojele, en diisiik ¢"(w)
degerinin ise 200 mg/L yiiklii hidrojele ait oldugu tespit edildi.

58




1000

mg/L

—a— SR25
—e— SR50
SR75
—v— SR100 K
SR200 +j

—<— SR300
!

0’1 1 1 LU LALLL 1 L LU LLLL 1 1 LU ALLLL 1 1 L LLLL il L L L Lll
10° 10° 10* 10° 10° 107
Frekans (Hz)

Sekil 4.16. Farkl1 derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin karmasik dielektrik

sabitinin sanal kisminin frekansla degisimi
Disiik frekans bolgesinde numunelerin ¢"”(w) degerinin elektrot-elektrolit ara yiiziinde
biriken SR boya iyonlarinin alan yoniinde kutuplanmasiyla olusan ara ylizey
polarizasyon ve elektrot polarizasyon etkiler nedeniyle yliksek deger aldigi tespit edildi.
Artan frekansla birlikte dielektrik durulmaya bagli olarak SR boya katkili hidrojellerin
¢"(w) degerlerinin de giderek azaldig: belirlendi. Daha yiiksek frekans degerlerinde (10°
Hz ve iizeri) ¢"(w) degerlerinin tiim numuneler i¢in yeniden yiikselise gectigi goriildii.
Bu yeniden yiikselisin nedeni ise yeniden yonelim polarizasyonu olarak tespit edildi.
Bagka bir deyisle diisiik frekans bolgesinde katkili numunelere uygulanan dis elektik
alan etkisiyle SR boya iyonlarinin alan yoniinde yonelime gegtigi ve buna bagli olarak
¢"(w)’ nilin yiiksek degerler aldig1 saptandi. Frekans degeri artikca uygulanan alanin
hizli periyodik ters ¢evrimi nedeniyle SR boya iyonlarinin alan yoniinde yonelime firsat
bulamadigi dolayisiyla &"(w) degerinin giderek azaldigi goriildi. Yiiksek frekans
bolgesinde ise SR boya iyonlarinin yeniden alan yoniinde yonelime gegtigi ve ¢"(w)’
niin yiiksek degerler almaya basladig: tespit edildi (Ramesh ve Arof, 2001; Rajendran
vd., 2004; Liew vd., 2012; Kamath ve Devendrappa, 2015; Murthy vd., 1977; Scaife,
1989; Mitsumata vd., 1998; Kar ve Choudhary, 2002; Saha vd., 2017; Dereman vd.,
2014; Sengwa ve Sankhla, 2007a).

Farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin tanjant faktoriiniin (tan o)

frekansla olan degisimi genis bir frekans araliginda Sekil 4.17°de verildi. Tanjant
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faktoriiniin artan frekansla birlikte bu numunelerin tiimiinde benzer davranislar
sergiledigi goriildii. 10 Hz—10° Hz frekans araliginda tiim numunelerin bu araliktaki
frekans salinim bagimliligindan dolay1 fan ¢’ niin bir tepe degere sahip oldugu saptandi.
Bu tepe degerinin katkilanan derisim orani 25 mg/L den 100 mg/L ye artirildiginda
yiiksek frekans bolgesine, daha yiiksek derisimlerde ise Stokes-Einstein etkisiyle tekrar
diisiik frekans bolgesine dogru kaydigi goriildii. Ayrica tan ¢’ niin en diisiikk ve en

yiiksek degerlerinin sirasiyla 25 ve 200 mg/L SR boya katkili hidrojellere ait oldugu

belirlendi.
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Sekil 4.17. Farkl1 derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin tanjant faktoriiniin
frekansla degisimi

Farkli derisimlerde numunelerin tanjant faktoriiniin tepe genisliklerinin farkli olmasinin
rotasyon hareketindeki molekiiler titresiminin farkli olmasindan kaynaklandigi tespit
edildi. 200 mg/L SR boya katkili hidrojelin rotasyon hareketindeki molekiiler titresimin
digerlerine kiyasla daha biiylik olmasindan dolayr en yliksek tepe genisligine sahip
oldugu sonucuna varildi. Disiik frekans bolgesinde tiim numunelerin tanjant faktoriintin
elektrot polarizasyon etkiden dolay1 yiiksek degerler aldigi belirlendi. (Dutta vd., 2007;
Ram ve Chakrabarti, 2008; Ramesh vd., 2011; Rajendran vd., 2004; Liew vd., 2012;
Ram ve Chakrabarti, 2008; Singh vd., 2001; Kar ve Choudhary, 2002). Artan frekansla
birlikte tan ¢ degerinin dielektrik durulma mekanizmasindan dolay1 azalmaya basladigi
tespit edildi. Daha yiiksek frekans degerlerinde ise (107 Hz ve iizeri) SR boya yiiklii

hidrojellerin tan ¢ degerinin yonelim polarizasyonu nedeniyle yeniden yiikselise gectigi
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saptand1. Katki derisimine bagli olarak zan 6’ nun pik degerindeki degisimin tamamen
iletim mekanizmasi ile alakali oldugu tespit edildi. Yani derisime bagli olarak elde
edilen fan 6’ nun pik degerinden en diisiik iyonik iletkenligin 25 mg/L, en yiiksek
iyonik iletkenligin ise 100 mg/L katkil1 hidrojele ait olacagi sonucuna varildi. Dolasiyla
hidrojel kanallar i¢indeki en diisiik ve en yiiksek mobilitenin sirastyla 25 mg/L vel00
mg/L katkili hidrojele ait oldugu belirlendi (Roy vd., 2013; Mansour, 2005; Heikes ve
Johnston, 1957; Venkataraju vd., 2010; Dutta ve Biswas, 2002; Lidorenko vd., 1980;
Zwanzig ve Bixon, 1970; Ansari vd., 2012).

Sekil 4.18°de farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmagik
dielektrik sabitinin diizlem ¢izgilerinin (Cole—Cole ¢izgilerinin) 100 Hz—40 MHz
frekans araligindaki degisimine ait deneysel sonuglar gosterildi. Diisiik frekans
bolgesinde dielektrik sabitinin diizlem ¢izgilerinin olusmasini saglayan elektrot
polarizasyonun elektrot yiizeyler ve SR boya katkili hidrojeller arasindaki ara yiizeyde

olusan cift katmanli kapasitans etkiden kaynaklandig: tespit edildi.
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Sekil 4.18. Farkl1 derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin karmagik dielektrik
sabitinin diizlem c¢izgileri

Yiiksek frekans bolgesinde dielektrik sabitinin diizlem ¢izgilerinin iyonik iletkenligi
siirlayan bir direng etkisinden kaynaklanmasina ragmen bu bolgede katkili numuneler
tizerinde boyle bir direng etkisinin olugmadigr goriildii. Dolayisiyla SR boya katkili

hidrojellerin bir elektrik devresini karsilayan Cole—Cole diizlem ¢izgilerinin olusmadig:
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belirlendi. Diger taraftan bir 6ngorii olarak bu numunelerde ¢apraz bag yogunlugunun
daha fazla veya katkilanan SR derisiminin daha yiiksek olmasi durumunda esdeger RC
devresine karsilik gelebilecek Cole—Cole diizlem ¢izgilerinin olusabilecegi sonucuna
varildi (Sengwa ve Choudhary, 2010; Cole ve Cole, 1941; Sengwa vd., 2000; Afzal vd.,
2010; Kiiciikgelebi vd., 2012; Shinyashiki ve Yagihara,1999).

Farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmasik empedansinin
gercek kisminin (rezistansin) frekansla degisimi Sekil 4.19” da verildi. Bu malzemelerin
rezistans degerinin artan frekansla birlikte {istel olarak azaldigi goriildi. Bu azaligin
diisiik frekans bolgesinde yiiksek frekans bolgesine kiyasla daha keskin oldugu tespit
edildi. Distlik frekans bolgesinde boya katkili hidrojellerin rezistansinin en yiiksek
degerinin 25 mg/L katkil hidrojele, en diisiik degerinin ise 100 mg/L katkil1 hidrojele
ait oldugu saptandi. Artan frekansla birlikte numunelerin rezistans degerleri arasindaki
farkin giderek azaldig1 ve birbirlerine ¢cok yakin degerler aldig: tespit edildi. Yiiksek
frekans bolgesinde tiim numunelerin rezistans degerinin frekanstan bagimsiz davrandigi

ve hemen hemen sifir degerine gittigi belirlendi.
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Sekil 4.19. Farkl1 derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin karmasik
empedansinin gercek kisminin (rezistansinin) frekansla degisimi

Diisiik frekans bolgesinde SR boya katkili hidrojellerin rezistansinin yiiksek degerler
almasinin uygulanan dis elektrik alan etkisi altinda kalan SR boya iyonlarimin alan

yoniinde polarize olmasindan elektrot polarizasyon kaynaklandigi tespit edildi.
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Yikselen frekansla birlikte numunelerin rezistansinin yiiksek degerler almasin
saglayan elektrot polarizasyonun etkisini giderek kaybettigi ve dolasiyla yiiksek
kapasitif olgunun kayboldugu tespit edildi. Yiiksek frekans bolgesinde dielektrik
durulma etkisinden dolayr numunelerin rezistans degerinin azaldigi belirlendi. Bu
bolgede boya iyonlart uygulanan dis alan yoniinde polarize olacak kadar zaman
bulamadiklari i¢in dielektrik durulmanin yasandigi yani boya iyonlarinin serbest hareket
edebildigi ve dolayisiyla tiim numunelerin rezistans degerinin azaldigi tespit edildi.
Ayrica bu bolgede katki derisimine bagli olarak hidrojel ara yiizeyde olusan tane
siirlarinin (grain boundaries) rezistans iizerine etkisinin tamamen ortadan kalktig1 ve
rezistansin derisim oranindan bagimsiz davrandigi belirlendi (Ansari vd., 2012; Wang
ve Dong, 2007; Okutan vd., 2015; Sengwa ve Sankhla, 2007a; Padmasree vd., 2006;
Saha vd., 2017; Pokhriyal ve Biswas, 2016; Cava vd., 1984; Rao vd., 2006; Sengwa ve
Sankhla, 2007b; Hornebecq vd., 2000; Bauerle, 1969; Kumar vd., 2008; Ozamen vd.,
1993; Agarwal vd., 1995).

Sekil 4.20° de farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmasik
empedansinin sanal kisminin frekansla olan degisimine ait deneysel sonuclar gosterildi.
Bu malzemelerin reaktans degerinin artan frekansla birlikte iistel olarak azaldigi tespit
edildi. Bu azalisin yiiksek diisiik frekans bolgesinde daha belirgin oldugu goriildii.
Yiiksek frekans bolgesinde SR boya katkili hidrojellerin reaktans degerinin frekanstan
bagimsiz davrandigi ve sifir degerine gittigi saptandi. Diisiik frekans bolgesinde (< 10*
Hz) SR boya katkili hidrojellerin en diisiik reaktans degerinin 100 mg/L yiikli hidrojele
en yiiksek degerin ise 25 mg/L katkili hidrojele ait oldugu saptandi. Frekans degeri 10”
Hz civarlarina yaklastiginda ise farkli derisimlerdeki SR boya katkili hidrojellerin
reaktans degerleri arasindaki farkin ortadan kalktigi ve hemen hemen birbirine esit

degerler aldig: belirlendi.
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Sekil 4.20. Farkl1 derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin karmasik
empedansinin sanal kisminin frekansla degisimi

Disiik frekans bolgesinde numunelerin reaktans degerinin elektrot/elektrolit ara
yiizeylerde olusan ara yiizey polarizasyon etkilerden dolayir yiiksek degerler aldig
goriildii. Artan frekansla birlikte bu numuneleri etkiyen ara ylizey polarizasyon etkisinin
giderek kayboldugu yerini dielektrik durulmaya biraktig1 tespit edildi. Bu dielektrik
durulmaya bagli olarak yiiksek frekans bolgesinde SR boya katkili hidrojellerin reaktans
degerlerinin diisiik degerler aldigi belirlendi. Bu bolgede hidrojellerin ara ylizey
sinirlarindaki  kapasitif etkilerini azalmasindan dolayr tiim numunelerin reaktans
degerlerinin azaldig1 saptandi. Buradan hareketle boya iyonlari katkili hidrojellerin
derisime bagli reaktans degerlerinin bu numunelerin kapasitans degerleri ile ters orantili
oldugu sonucuna varild1 (Sengwa ve Sankhla, 2007b; Padmasree vd., 2006; Saha vd.,
2017; Pokhriyal ve Biswas, 2016; Cava vd., 1984; Rao vd., 2006; Ansari vd., 2012).

Farkli derisimlerde safranin (SR) boya yiiklii hidrojellerin empedansinin frekansla
degisimi genis bir frekans araliginda Sekil 4.21° de gosterildi. Bu numunelerin
empedansinin frekansla olan degisiminin rezistansin frekansla degisimine ¢ok benzer
oldugu belirlendi. Boya katkili hidrojellerin empedansinin artan frekansla birlikte iistel
olarak azaldig1 goriildii. Diisiik frekans bdlgesinde boya katkili hidrojellerin
empedansinin en yiiksek degerinin 25 mg/L yiiklii hidrojele, en diisiik degerinin ise 100
mg/L yiikli hidrojele ait oldugu saptandi. Artan frekansla birlikte numunelerin

empedans degerlerinin giderek birbirlerine yakin degerler aldigi goriildii. Yiksek
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frekans bolgesinde tiin numunelerin empedans degerlerinin frekanstan bagimsiz

davrandig1 ve sifir degerine gittigi belirlendi.
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Sekil 4.21. Farkl1 derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin empedansinin
frekansla degisimi

Diistik frekans bolgesinde elektrot ve ara ylizey polarizasyon mekanizmalardan dolay1
SR boya katkili hidrojellerin yiiksek empedans degerlerine sahip oldugu saptandi. Bu
bolgede olusan elektrot polarizasyon etkinin yiiksek kapasitif olgununda kaynagi oldugu
belirlendi. Yiiksek frekans bolgesinde dielektrik durulma ve yiizey etkilerden dolay1
katkili numunelerin diisiik empedans degerleri aldig1 tespit edildi. Dolasiyla bu bolgede
yiiksek kapasitif olgunun kayboldugu saptandi (Wang ve Dong, 2007; Okutan vd.,
2015; Sengwa ve Sankhla, 2007a; Padmasree vd., 2006; Saha vd., 2017; Pokhriyal ve
Biswas, 2016; Cava vd., 1984; Rao vd., 2006; Sengwa ve Sankhla, 2007b; Hornebecq
vd., 2000; Bauerle, 1969; Kumar vd., 2008; Ozamen vd., 1993; Agarwal vd., 1995).

Sekil 4.22° de farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin faz agisinin
frekansla degisimine ait deneysel sonuglar verildi. Bu malzemelerin derisim oranina
bakilmaksizin hemen hemen hepsinin faz agisinin frekansla degisiminin birbirine benzer
davraniglar sergiledigi belirlendi. SR boya katkili hidrojellerin faz agisinin 10? Hz-10°
Hz frekans araliginda bir pik tepe degere sahip oldugu goriildii. Genelde faz agisinin pik
degerinin artan derisimle birlikte yiiksek frekans bolgesine dogru kaydigi; lakin bu
duruma 75 ve 200 mg/L SR boya yiiklii hidrojellerin uymadig1 gézlemlendi. SR boya
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katkili hidrojellerin faz agisinin en diisiik degerinin 25 mg/L, en yiiksek degerinin ise

200 mg/L katkil1 hidrojele ait oldugu tespit edildi.
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Sekil 4.22. Farkli derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin faz agisinin frekansla
degisimi
SR boya katkili hidrojellerin faz acisinin pik degerlerinin dogrusal viskoelastik
bolgedeki frekans salinim bagimliligindan kaynaklandigr belirlendi. Boya katkili
hidrojellerin faz acis1 degerlerinin 10> Hz-10° Hz frekans araliginda elektrot
polarizasyondan, 10° Hz-10" Hz frekans arahiginda ise dielektrik durulma
mekanizmasindan etkilendigi tespit edildi. Yiiksek frekans bolgesinde dielektrik
durulmadan dolay: SR boya katkili hidrojellerin faz agisinin hemen hemen sifir degerine
gittigi belirlendi. Frekans daha yiiksek degerlere ulastiginda dielektrik durulma
mekanizmasinin yerini yeniden yonelim polarizasyonunun aldigir goriildii. Ayrica faz
acisinin tanjant faktorii (6 = 90" — ¢) ifadesiyle uyumlu davrams sergiledigi saptandi.
Tanjant faktorii degerlerinin 50, 100, 200 ve 300 mg/L derisimde SR boya katkili
hidrojeller i¢in 1°den biiyiik (tan (6) > 1) oldugu tespit edildi. SR katkili hidrojellerin
tan ¢ degerlerinin birden biiylik olmasindan bu malzemelerin iletimlerinin hemen
hemen Ohm yasasina uygun davrandigi sonucuna varildi. Buradan hareketle 10* Hz—10°
Hz frekans araliginda 50, 100, 200 ve 300 mg/L derisimde boya katkili hidrojellerin
iletkenliginin neredeyse tamamen ohmik davranig (Ohm Kanunu) sergiledigi belirlendi.
Boya iyonlar1 katkili hidrojeller i¢in faz agisimin artan frekansla birlikte viskoelastik

sistemdeki dielektrik durulma, Brown hareketliliginden ve Maxwell sivisindaki
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korelasyon etkilerinden kaynaklandig: tespit edildi (Keller ve Licastao, 1959; Taylora
vd., 2005; Conde, vd., 2003; Chen, vd., 2007).

Sekil 4.23° de farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmasik
elektrik modiiliiniin gergek (M'(a))) kisminin frekansla degisimi genis bir frekans
araliginda sunuldu. Bu hidrojellerin M'(w) degerlerinin artan frekansla birlikte
asimptotik olarak artig1 tespit edildi. Frekans degeri 10’ Hz iizerine ¢iktiginda ise M (@)
degerlerinin artan frekansla birlikte asimptotik olarak azaldig1 saptandi. Diisiik frekans

bolgesinde tiim numunelerin M () degerlerinin sifira gittigi belirlendi.
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Sekil 4.23. Farkli derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin karmagik elektrik
modiliiniin ger¢ek kisminin frekansla degisimi
Bu bolgede katkili numunelerin M (@)’ niin sifir degeri almasinin elektrot polarizasyon

etkiden kaynaklandigi belirlendi. Diger bir ifadeyle bu bolgede yasanan yiiksek
kapasitif etkiden dolayr numunelerin M (w) degerlerinin sifira gittigi tespit edildi.
Yiiksek frekans bolgesinde katkili hidrojellerin en diisiik M'(w) degerinin 50 mg/L, en
yiiksek degerinin ise 200 mg/L SR katkili hidrojele ait oldugu goriildii. Bu bolgede
elektrot polarizasyon mekanizmasinin etkinliini tamamen kaybettigi, yerini iyonik
iletkenlige biraktigi belirlendi. Dolasiyla bu bolgedeki M'(w) degerinin ani artigimin
iyonik iletkenlikten kaynaklandigi saptandi.

Yiiksek frekans bolgesinde M (w) degerinin artan frekansla birlikte artarak maksimum

noktaya ulasip sonra tekrar azalmasmin nedeninin bu bdlgede yasanan dielektrik

durulma mekanizmasinin bir sonucu oldugu tespit edildi. Dielektrik durulmadan sonra
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SR boya katkili hidrojellerin M" (@) degerlerinin yeniden ydnelim polarizasyonunun
etkisiyle yeniden azalmaya basladigi tespit edildi. Bu bodlgede boya iyonlarinin
uygulanan dis alan yoniinde yeniden hizalanabilecek kadar zaman bulamadiklari i¢in M
(w) degerlerinin azaldig1 saptandi. Yani yliksek frekans bolgesinde meydana gelen boya
iyonlarmin rastgele hareketinin numunelerin M () degerlerini 6nce arttigi daha sonra
ise yeniden yonelim polarizasyona baglh olarak yeniden azalisin yasandigi sonucuna
varildi (Dixon, 1990; Smaoui vd., 2009; Deraman vd., 2014; Ramesh ve Arof, 2001,
Liew vd., 2012; Ram ve Chakrabarti, 2008; Padmasree vd., 2006; Gogulamurali vd.,
1992; Ramesh ve Chai, 2007).

Farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmagik elektrik
modiiliiniin sanal kismmin (M (w)) frekansla degisimine ait deneysel veriler Sekil 4.24°
de gosterildi. Diisiik frekans bdlgesinde bu numunelerin M (w) degerlerinin elektrot
polarizasyon mekanizmasindan dolay1 sifir degeri almaya meyilli oldugu belirlendi.
Katkili numunelerin en diisiik M () degerinin 50 mg/L, en yiiksek degerinin ise 300
mg/L SR katkil1 hidrojele ait oldugu goriildii.
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Sekil 4.24. Farkl1 derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin karmagik elektrik
modiiliiniin sanal kisminin frekansla degisimi

Farkli derisimlerde SR boya katkili hidrojellerin M (w) degerinin 10® Hz-10° Hz
frekans araligindaki dielektrik durulma etkisinden dolay1 bir tepe degere sahip oldugu

tespit edildi. M (w)’ niin tepe degerlerinin artan derisimle birlikte genellikle yiiksek
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frekans bolgesine dogru kaydigi, 75 ve 200 mg/L SR boya katkili hidrojellerin bu
davraniga uymadigi tespit edildi. Bu durumun numunelerin tepe degerinin yiiksek
frekans bolgesine kaymasini saglayan ara ylizey polarizasyon etkinin 75 ve 200 mg/L
SR katkili hidrojeller iizerine etkisinin diger derisim oranlarina gore zayif olmasindan
kaynaklandig1 sonucuna varildi. Yani bu iki derisim degerinin SR katkili hidrojeller i¢in
kiritik derisim degeri oldugu tespit edildi. Boya katkil1 hidrojellerin M (e) degerinin bir
tepe degerine ulasip yeniden yonelim polarizasyonunun ve Stokes-Einstein etkisiyle
tekrar azaldigi belirlendi Farkli derisimlerde SR boya iyonu yiiklenmis hidrojellerin
elektrik modiiliiniin sanal kisminin tepe degerleri ve bu tepe degerlerine karsilik gelen
kritik frekans degerleri Cizelge 4.3’ de gosterildi. 100 mg/L SR boya yiiklenmis
hidrojelin 98112,22 Hz ile numuneler arasinda en yiiksek kritik frekans degerine sahip
oldugu saptandi. Bu numunenin durulma frekansinin diger derisimlerde SR boya
yiiklenmis hidrojellere kiyasla daha yiiksek oldugu sonucuna varildi. Baska bir deyisle
100 mg/L SR boya yiiklenmis hidrojelin iletim mekanizmasinin digerlerine kiyasla daha
uzun siire bozulmadan korunabildigi tespit edildi. Ayrica iletim mekanizmasinda en
erken bozulmanm 7522,25 Hz kritik frekans degerine sahip olan 25 mg/L SR boya
yiiklenmis hidrojelde olustugu belirlendi. Diger taraftan 50 mg/L SR boya derisiminden
sonra artan derisimle birlikte karmasik elektrik modiiliin sanak kisminin pik degerininde
arttig1 tespit edildi. Bu durumun artan derisimle birlikte hidrojel kanal igindeki iyon
difizyonunun artmasindan kaynaklandigi belirlendi (Karmakar ve Ghost, 2012;
Tsangaris vd., 1998; Boucher vd., 2006; Kaiser, 2012; Macedo vd., 1972; Ranjan vd.,
2011; Borsa vd., 1992; Provenzano vd., 1972; Jain ve Hsieh, 1994; Karmakar ve Ghost,
2010; Zwanzig ve Bixon, 1970).

Cizelge 4.3. Farkl1 derisimlerde safranin boya yiiklii hidrojellerin karmasik elektrik
modiiliiniin sanal kisminin pik degerleri ve kritik frekans degerleri

Karmasik elektrik modiiliin | Kritik frekans degeri
Numune adi sanal kisminin pik degeri (®) (Hz2)
SR25 0,025 7522,25
SR50 0,018 18789,94
SR75 0,020 16663,05
SR100 0,049 98112,22
SR200 0,063 25530,00
SR300 0,068 80755,20
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Farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmagik elektrik
modiiliiniin diizlem ¢izgileri (Cole-Cole ¢izgileri) non-Debye durulma modeliyle Sekil
4.25° de gosterildi. SR boya katkili hidrojellerin karmagik elektrik modiiliiniin diizlem
cizgilerinin Cole—Cole gizgileri olusturdugu belirlendi. Bu numunelerin en kiigiik Cole—
Cole ¢izgilerinin 50 mg/L, en biiyiik Cole—Cole ¢izgilerinin ise 300 mg/L. SR boya
katkili hidrojele ait oldugu tespit edildi. Bu durumun Sekil 4.24° de verilen farkl
derisimlerdeki SR boya katkili hidrojellerin karmasik elektrik modiiliiniin sanal

kisminin tepe degerleri ile uyumlu oldugu tespit edildi.
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Sekil 4.25. Farkli derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin elektrik
modiiliin Cole—Cole diizlem ¢izgileri

SR boya katkili hidrojellerin Cole—Cole diizlem ¢izgilerinin olusmasindan bu
numunelerin bir esdeger elektriksel devreye karsilik geldigi sonucuna varildi.
Numunelerin Cole—Cole diizlem ¢izgilerinin diisiik frekans bolgesinde elektrot
polarizasyon mekanizmasindan, yiiksek frekans bolgesinde ise dielektrik durulma ve
yeniden yonelim polarizasyonundan etkilendigi tespit edildi (Cole ve Cole, 1941,
Tsangaris vd., 1998; Richert ve Wagner, 1995; Tsangaris vd., 1991; Boyd, 1980;
Boettcher ve Bordewijk, 1978; Leon vd., 1997; Wagner ve Richert, 1997; Yuan, 2012;

Tomozawa vd., 1979; Richert ve Wagner, 1998).

Farkl1 derisimlerde safranin (SR) boya yiiklii hidrojellerin karmagik elektrik modiiliiniin

Cole—Cole diizlem gizgileri ve bu sonug¢larin Smith Chart diyagramina uyarlanmis hali
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sirastyla Sekil 4.26a ve Sekil 4.26b° de verildi. Karmasik elektrik modiiliiniin diizlem
cizgilerinin non-Debye modeli ile agiklanabilecegi daha once verilen Sekil 4.25 de
gosterildi. Katkili numunelerin Cole—Cole diizlem ¢izgilerinin olugsmasi bu malzemenin
elektriksel kullanimi ile ilgili onemli ipuglar1 vermesi bakimindan 6nemli bulundu.
Esdeger bir elektrik devresine (RC) karsilik gelen Cole—Cole diizlem ¢izgilerinin teorik
empedans devresini gdsteren Smith Chart diyagrami ile uyumlu oldugu belirlendi.
Sekilde gosterilen RC devresi i¢in farkli derisimlerde SR katkili hidrojellerin farkli
direng ve kapasitans degerleri aldigr belirlendi. Farkli derisimlerde boya katkili
numuneler i¢inde en yiiksek direng ve en diisiik kapasitans degerine sahip RC

devresinin 25 mg/L katkil1 hidrojele ait oldugu anlasildi.
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Sekil 4.26. Farkli derisimlerde safranin boya yiiklii hidrojellerin elektrik
modiiliin Cole-Cole diizlem ¢izgileri (2) ve onlarin Smith Chart diyagramina
uyarlanmig hali (b)

Bu numunenin olusturdugu devrede direncin 1,6)(107 Ohm, kapasitansin ise 9,8)(10'9 F
degerini aldig1 tespit edildi. Diger taraftan en diisiik diren¢ ve en yiiksek kapasitans
degerine sahip devrenin 100 mg/L SR iyonu katkili hidrojele ait oldugu belirlendi. Bu
malzemenin olusturdugu Cole-Cole ¢izgilerine karsilik gelen RC devresi igin direng
degeri 9,8x10° Ohm ve kapasitans degeri 1,7x10° F olarak hesaplandi. Buradan
hareketle elektronik uygulamalar i¢in en uygun RC devrenin 100 mg/L. SR katkili
hidrojel oldugu sonucuna varildi. Yani SR boya katkili hidrojellerin elektronik
uygulamalar1 i¢in 100 mg/L derisimin kritik derisim oldugu belirlendi. Bunun

tizerindeki derisimlerin elektronik uygulamalar agisindan avatanj degil dezavantaj
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olusturdugu anlasildi (Boyd, 1980; Boettcher ve Bordewijk, 1978; Cole ve Cole, 1941;
Smith, 1939; Tsangaris vd., 1998; Richert ve Wagner, 1995; Leon vd., 1997;
Tomozawa vd., 1979; Malisuwan ve Sivaraks, 2013; Townsend, 1995; Tiwari, 2011).

Sekil 4.27° de farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkil1 hidrojellerin kapasitansinin
frekansla degisimine ait deneysel sonuclar gosterildi. Diisiik frekans bolgesinde bu
numunelerin kapasitans degerlerinin artan frekansla (105 Hz-10" Hz frekans araliginda)
birlikte hemen hemen dogrusal olarak azaldig, yiiksek frekans bolgesinde ise neredeyse
frekanstan bagimsiz davrandigi belirlendi. Diisiik frekans bolgesinde en yiiksek
kapasitans degeri 100 mg/L katkil1 hidrojele, en diisiik kapasitans degerinin ise 25 mg/L
SR katkili hidrojele ait oldugu saptandi. Bu durumun diisiik frekans bolgesindeki
karmagik dielektrik sabitin frekansla degisimiyle uyumlu oldugu ve karmasik

empedansin frekansla degisimiyle de ters ¢alistig1 belirlendi.
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Sekil 4.27. Farkli derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin kapasitansinin
frekansla degisimi

10" Hz iizerindeki frekans degerlerinde SR boya katkili numunelerin Kkapasitans
degerlerinin artan frekansla birlikte yeniden artisa gectigi saptandi. Ayrica katkili
hidrojellerin kapasitans degerinin hidrojellerin bantlari ile safranin boya iyonlarinin
arasinda olusan ara ylizey etkilesimlerden kaynaklanan derisime bagli dalgali bir
davranig sergiledikleri tespit edildi. Diisiik frekans bdlgesinde numunelerin

kapasitansinin hidrojellerin i¢ yiizey alaninda fazla boya iyonu birikmesinden dolayi
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yiiksek degerler aldigi belirlendi. Dolayisiyla kapasitansin yiiksek degerlerinin SR boya
iyonu katkili hidrojeller ile elektrot ara yiizeyler arasindaki sinir katmanlarinda biriken
yiik depolanmasiyla da iliskili oldugu tespit edildi. Yiiksek frekans bolgesinde tiim
numunelerin  kapasitans degerlerinin dielektrik durulma mekanizmasindan dolayi
azaldig1 belirlendi. Ayrica daha yiiksek frekanslarda kapasitans degerlerinin yeniden
yonelim polarizasyonunun etkisinde kaldig1 saptandi (Simon ve Gogotsi, 2010; Pieta
vd., 2013; Arbizzani vd., 2001; Probstle vd., 2002; Park ve Choi, 2010; Aureli ve
Porfiri, 2012; Taberna vd., 2003; Conway vd., 1997; Pech vd., 2010).

Sekil 4.28° de farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin yiizey
Ozdirencinin frekansla olan degisimine ait deneysel veriler sunuldu. Bu hidrojellerin
yiizey Ozdirenglerinin artan frekansla birlikte (100 Hz—1 MHz frekans araliginda) 6nce
yavas yavas azaldigr daha sonra da (I MHz iizeri frekansta) hemen hemen dogrusal
olarak azaldig: goriildii. Diisiik frekans bolgesinde en yiiksek yilizey 6zdirencin 25 mg/L
boya katkil1 hidrojele, en diisiik yiizey 6zdirencin ise 100 mg/L boya yiiklii hidrojele ait
oldugu tespit edildi. Bu durumun SR boya katkil1 hidrojellerin karmagsik empedansinin
ve kapasitansinin frekansla olan degisimleriyle uyumlu oldugu saptandi. Diger taraftan
yiikksek frekans bolgesinde en yiiksek yiizey Ozdirencinin 200 mg/L boya katkili
hidrojele, en diisiik yiizey 6zdirencinin ise 50 mg/L boya katkili hidrojele ait oldugu

gorilldii.
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Sekil 4.28. Farkli derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin yiizey
Ozdirencinin frekansla degisimi
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Buradan hareketle boya katkili hidrojellerin yiizey 6zdirencinin frekansla gelisiminin
kapasitansinin frekansla olan gelisimiyle ters sonuglar verdigi saptandi. Bu iki durum
beraber degerlendirildiginde diisiik frekans bolgesinde 100 mg/L boya katkil1 hidrojelin,
yiiksek frekans bolgesinde ise 50 mg/L boya yiikli hidrojelin en yiiksek iyonik
iletkenlige sahip olmasi gerektigi sonucuna varildi. Ayrica diisik frekans bdlgesinde
elektrot polarizasyon etkiden dolayr SR boya katkili hidrojellerin yiizey 6zdirenglerinin
yiiksek degerler aldigi saptandi. Yiiksek frekans bolgesinde ise dielektrik durulma
olgusundan &tiirti boya katkili hidrojellerin yiizey 6zdirenglerinin diisiik degerler aldig
belirlendi (Weiler ve Chaussidon, 1968; Souza Jr. vd., 2008; Lim vd., 2002; Okutan vd.,
2015; Yal¢in vd., 2013; Jones vd., 1997; Webster, 2014; Wu vd., 2005; Németh vd.,
2003).

Sekil 4.29° da farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmagik
iyonik iletkenliginin gergek (o (w)) kisminin frekansla degisiminin deneysel sonuglari
genis bir frekans araliginda verildi. Bu hidrojellerin o (w) degerlerinin artan frekansla
birlikte iistel olarak arttig1 belirlendi. Bu artisin 10 Hz—10° Hz frekans araliginda yavas,
10° Hz iizeri frekanslarda ise hizli oldugu tespit edildi. Diisiik frekans bdlgesinde o (@)’
niin en yiiksek degerinin 100 mg/L katkili hidrojele, en diisiik degerinin ise 25 mg/L
boya katkili hidrojele ait oldugu saptandi. Yiiksek frekans bolgesinde ise ara ylizey
etkilesimlerden kaynaklanan derisime bagli dalgalanmalardan dolay1 a'(a))’ niin en
yiiksek degerinin 50 mg/L katkili hidrojele, en diisiik degerinin ise 200 mg/L boya
katkil1 hidrojele ait oldugu belirlendi.
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Sekil 4.29. Farkl1 derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin karmasik
iyonik iletkenliginin gergek kisminin frekansla degisimi

Diisiik ve yiiksek frekans bolgesinde numunelerin en diisiik ve en yiiksek o (®)
degerlerinin daha once Sekil 4.28° de verilen yiizey 6zdirenci ile ters calistigl tespit
edildi. Diisiik frekans bolgesinde farkli derisimlerde SR boya katkili hidrojellerin o ()
degerinin SR boya iyonlarinin olusturdugu serbest yiik polarizasyonu ve ara yiizeylerde
olusan empedans etkiden dolay1 diisiik degerler aldig1 belirlendi. Artan frekansla birlikte
serbest yiik polarizasyon ve ara yiizey empedans etkisinin giderek azaldigi, SR boya
tyonlarinin hareket edebilme kabiliyetinin arttig1 saptandi. Dolayisiyla bu bolgede a'(a))
degerlerinin artan frekansla arttig1 tespit edildi. Genellikle diisiik frekans bdlgesinde
artan boya iyonu derisimi ile o (w) degerinin arttig1 goriildii. Bu genel davranisa 75 ve
200 mg/L katkili numunelerin uymadig: tespit edildi. Ayrica farkli derisimlerde SR
boya katkili hidrojellerin ¢ (w) degerlerinin boya iyonu derisimi bir maksimum seviyeye
ulaginca tekrar azaldigi goriildii. Bu azaligin, boya iyonlari ile elektrotlar arasindaki
derisime bagli etkilesimlerin farkli olusundan kaynaklandigi tespit edildi. Bagka bir
deyisle belli bir boya derisimine ulastiktan sonraki iyonik iletkenligin SR boya
iyonlarinin sayisina gore degil, iyon iletim yolunun engelsiz olusuna gore degerler
aldig1 saptandi (Gogulamurali vd., 1992; Bordi vd., 2007; Capaccioli vd., 1998; Sredi¢
vd., 2008; Venkateswarlu ve Satyanarayana, 1998; Nam vd., 2004; Chen vd., 2000;
Ogihara vd., 2004; Raghasudha vd., 2013; Minami, 1985; Baskaran vd., 2006; Liew
vd., 2012; MacCallum ve Vincent, 1988).
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Farkli derisimlerde safranin (SR) boya katkili hidrojellerin karmagik iyonik
iletkenliginin sanal kisminin (o (w)) frekansla degisimine ait deneysel veriler Sekil
430’ da gosterildi. Bu numunelerin o (w) degerlerinin 10° Hz-10° Hz frekans
araliginda frekanstan tamamen bagimsiz davrandigi ve sifir degerinde oldugu tespit
edildi. Bu bdlgede o (w) degerlerinin sifir degerinde olmasinin en 6nemli nedeninin bu
bolgede SR boya iyonlarinin olusturdugu yiiksek kapasitif etki oldugu belirlendi.
Frekans degerinin 10° Hz iizerine ciktig1 bolgelerde ise tim numunelerin a"(co)

degerlerinin monotonik olarak azaldigi belirlendi.
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Sekil 4.30. Farkl1 derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin karmasik
iyonik iletkenliginin sanal kisminin frekansla degisimi

SR boya katkili hidrojellerin artan frekansla birlikte dielektrik durulma yasamasi bu
azalismn en temel nedeni olarak saptandi. Bu bdlgede o (@)’ niin en diisiik degerinin 50
mg/L katkili hidrojele, en yiiksek degerinin ise 200 mg/L katkili hidrojele ait oldugu
tespit edildi. Bu durumun ayni bolge i¢in SR boya katkili hidrojellerin faz agisinin
derisime bagli degisimiyle uyumlu oldugu saptandi. Diger taraftan bu bolgede a"(co)
degerinin frekansla degisiminin, faz agisinin frekansla olan degisimiyle ters calistig1 ve
artan frekansla azaldig tespit edildi (Venkateswarlu vd., 2000; Kar ve Choudhary,
2002; Kashyap vd., 2012; Farea vd., 2008; Leon vd.,2001; Ratner ve Shriver, 1988;
Harris, 1983).
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Farkli derisimlerde safranin (SR) boya yiklii hidrojellerin logaritmik iyonik
iletkenliginin (In (o4¢)) genis bir frekans araligindaki degisimine ait deneysel sonuglar
Sekil 4.31° de verildi. Bu numunelerin In (o4c)’ nin 10° Hz—40 MHz araligindaki
frekansla olan degisimi diisiik frekans bolgesinde polarizasyon, orta frekans bolgesinde
plato ve yiiksek frekans bolgesinde dagilim bolgesi olmak {izere ii¢ ayr1 kisma ayrilarak
verildi. Uygulanan dis elektrik alan yoniinde SR boya iyonlarinin polarize olmasi ile
olusan elektrot polarizasyon etkinin yasandigi polarizasyon bolgesinde en yiiksek
logaritmik iyonik iletkenligin 100 mg/L, en diislik logaritmik iyonik iletkenligin ise 25
mg/L SR boya katkili hidrojele ait oldugu goriildii. Bu bdlgede elektrot ve elektrot ara
yiizeyde SR boya iyonlarinin daha fazla birikmesinden dolayr iyonik iletkenligin
giderek azaldigi belirlendi. Yani bu polarizasyon bodlgesinde SR boya iyonlar
uygulanan dig elektrik alanin etkisinde kalarak elektrot ve elektrot ara yiizeyde polarize
oldugu ve serbest olarak hareket edemedigi tespit edildi. Orta frekans plato bolgesinde
tim numunelerin In (o4c) degerlerinin hemen hemen frekanstan bagimsiz davranma

egilimde oldugu ve DC iletkenlige (op) esit iletkenlik gosterdigi tespit edildi.
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Sekil 4.31. Farkli derisimlerde safranin boya katkili hidrojellerin logaritmik iyonik
iletkenliginin (Inoac(w)) frekansla degisimi

Iyonik iletkenligin artan frekansla artigi dagilim bolgesinde ise, SR boya katkili
hidrojellerin tiim derisimleri i¢in In (o4c) degerinin artan frekansla birlikte artigi
saptand1. SR boya iyonlarmin elektrot ve elektrot ara yiizeyde mobilitesinin yiiksek

olmast bu bolgedeki In (g,.) degerlerinin artmasinin temel nedeni olarak belirlendi
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(Jonscher, 1977; Ingram, 1989; Hench ve West, 1990; Jonscher, 1980). Her bir SR
derisimi i¢in iletim mekanizmasi hakkinda bilgi veren frekans iis (S) degerleri, Denklem
(2.30) ile verilen, In(oac) — In(w) egrilerinin egimi ile polarizasyon, plato ve dagilim
bolgelerinde ayr1 ayr1 hesaplandi. Hesaplanan S parametreleri Cizelge 4.4° de
verilmektedir. 25 mg/L SR katkili hidrojel igin polarizasyon, plato ve dagilim
bolgelerindeki s degerleri sirasiyla 1,17, 0,72 ve 3,04 olarak bulundu. Buradan hareketle
25 mg/L SR katkili hidrojelin polarizasyon bolgesinde iletim mekanizmasinin siiper
dogrusal gii¢ kanunu (Super Linear Power Law/SLPL) iliskili oldugu tespit edildi. Ayni
numunenin plato bdlgesindeki iletim mekanizmasimin kuantum mekanik tiinel
(Quantum Mechanical Tunneling/QMT)mekanizmasiyla iligkili oldugu belirlendi. 25
mg/L SR katkili hidrojelin dagilim bdlgesindeki iletim mekanizmasinin ise yine siiper
dogrusal gili¢ kanunu (Super Linear Power Law/SLPL) iliskili oldugu saptandi. 200
mg/L SR katkili hidrojel i¢in polarizasyon, plato ve dagilim bdlgelerindeki s degerleri
strastyla 0,61, 0,53 ve 2,41 olarak hesaplandi. Bu numune igin polarizasyon ve plato
bolgelerindeki iletim mekanizmasimin iligkili bariyer atlamali (Correlated Barrier
Hoping/CBH) mekanizmasiyla iliskili oldugu tespit edildi. Ayn1 numune i¢in dagilim
bolgesindeki iletim mekanizmasiin ise siiper dogrusal giic kanunu (Super Linear
Power Law/SLPL) iligkili oldugu saptandi. Bunlara ilave olarak sadece 100 mg/L SR
katkili hidrojelin polarizasyon bolgesindeki iletim mekanizmasinin neredeyse stirekli
kayip (Nearly Constant Loss/NCL) mekanizmasiyla baglantili oldugu belirlendi (Tiwari
vd., 2013; Elliot, 1994; Ke vd., 2010; Cramer and Buscher, 1998; Tiwari ve Shahi,
2005; Canli vd, 2017; Kilig vd., 2018).

Cizelge 4.4. SR boya katkil1 hidrojellerin hesaplanan s- parametre degerleri

Numune Polarizasyon Bolgesi Plato Bolgesi Dagilim Bolgesi
mg/L s Model s Model s Model
SR25 1,17 SLPL 0,72 QMT 3,04 SLPL
SR50 0,89 QMT 0,68 CBH 2,76 SLPL
SR75 1,26 SLPL 0,56 CBH 2,85 SLPL
SR100 1,08 NCL 0,42 CBH 1,82 SLPL
SR200 0,61 CBH 0,53 CBH 2,41 SLPL
SR300 1,11 SLPL 0,48 CBH 1,94 SLPL
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4.5 Kristal Mor Boya Katkih Hidrojellerin Empedans Spektroskopi Analizi

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya iyonlari katkili
hidrojellerin karmasik dielektrik sabitin gergcek kismi, dielektrik sabitin sanal kismu,
tanjant faktorii, dielektrik sabitin diizlem gizgileri, rezistans, reaktans, empedans, faz
acisi, karmasik elektrik modiiliiniin gercek kismi, elektrik modiiliiniin sanal kismi,
elektrik modiiliiniin diizlem ¢izgilerinin Smith Chart uygulamasi, kapasitans, yiizey
Ozdirenci, karmasik iyonik iletkenliginin gergek kismi ve iyonik iletkenliginin sanal
kisminin frekansla gelisimleri sirasiyla Sekil 4.32, Sekil 4.33, Sekil 4.34, Sekil 4.35,
Sekil 4.36, Sekil 4.37, Sekil 4.38, Sekil 4.39, Sekil 4.40, Sekil 4.41, Sekil 4.42, Sekil
4.43, Sekil 4.44, Sekil 4.45 ve Sekil 4.46° da verildi. Farkli derisimdeki Kristal-mor
boya iyonu katkili bu numunelerin frekansla gelisimine etki eden tiim dielektrik
mekanizmalar1 diisiik ve yiiksek frekans bolgeleri basta olmak iizere énemli frekans
degerlerinde ayrintili bir sekilde incelendi. Bu malzemelerin mikro-biyal yakit hiicre ve

organik elektronik devre uygulamalarinin hangi kosullar altinda olacag tespit edildi.

Sekil 4.32° de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili
hidrojellerin karmasik dielektrik sabitinin gergcek kisminin (&'(w)) frekansla degisimine
ait deneysel sonuglar gosterildi. Bu numunelerin ¢'(w) degerinin 10° Hz—10* Hz frekans
araliginda artan frekansla birlikte neredeyse dogrusal olarak azaldigi, daha yiiksek
frekanslarda ise yavasga azaldig: hatta frekanstan bagimsiz davranma egiliminde oldugu
belirlendi. Katkili hidrojellerin derisime bagli &'(w) degerinin kristal-mor boya
katyonlar1 1ile hidrojellerin bantlar1 arasinda olusan ara yiizey -etkilesimlerden
kaynaklanan dalgali bir davranis sergiledigi saptandi. Frekansin diisiik oldugu bolgede
¢'(w)’ nilin en yiiksek degerinin 25 mg/L, en diisiik degerinin ise 75 mg/L kristal-mor
boya katkili hidrojele ait oldugu tespit edildi. Artan frekansla birlikte ¢'(w)’ niin en
yiiksek degerinin 100 mg/L, en diisiik degerinin ise 25 mg/L kristal-mor boya katkili
hidrojele ait oldugu belirlendi. Yiiksek frekans bolgesinde ise €'(w)’ niin en diisiik
degerinin yine 25 mg/L, en yiiksek degerinin ise bu kez 50 mg/L katkili hidrojele ait
oldugu saptandi.
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Sekil 4.32. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkil1 hidrojellerin karmagik dielektrik
sabitinin gergek kisminin frekansla degisimi
Diisiik frekans bolgesinde katkili hidrojellerin &'(w) degerinin boya iyonlarinin elektrot-
elektrolit ara yiizeyde uygulanan dis elektrik alan yoniinde polarize olmalar1 ile olusan
elektrot polarizasyon etkiden dolayi yiiksek oldugu belirlendi. Bu bolgede hidrojel
kanallar i¢inde gli¢lii boya iyonu dagilimina bagh olarak yogun elektrot polarizasyonun
olustugu ve ¢'(w)’ niin yiiksek degerler aldig1 saptandi. Yiksek frekans bolgesinde
uygulanan alanin hizli periyodik ters ¢evrimi nedeniyle tim numunelerin yiiksek &'(w)
degeri almasimi saglayan elektrot polarizasyon etkisinin ortadan kalktigi ve boya
iyonlarinin hidrojel kanallart igindeki difiizyonunun (ion migration) arttig: tespit edildi.
Baska bir ifadeyle yiiksek frekans bolgesinde uygulanan alanin periyodik ters
cevriminin ¢ok hizli olmasi sebebiyle boya iyonlarmin dis alan yoniinde yonelim i¢in
gerekli zaman1 bulamadiklari ve buna bagl olarak &'(w) degerlerinin giderek azaldig:
saptandi. Yiiksek frekans bolgesinde Maxwell (Maxwellian) sistemi igindeki iyonik
iletkenligin ve viskoelastik dinamikligin artmasiyla boya katkili hidrojellerin ¢'(w)
degerinin azaldig1 belirlendi. Bu bolgedeki diisiik €'(w) degerinin alandaki salinimin ¢ok
hizli olmasindan ve hidrojel kanallar i¢indeki boya iyonu hareketliligini yoneten zayif
geri yiikleme kuvvetinden kaynaklandigi tespit edildi. Ayrica yine bu boélgede dipollerin
kendilerini alanin yoniinde hizalayabilmelerinin miimkiin olamadig1 i¢in &'(w)’ niin
diisiik degerler aldig1 saptandi. Bu sonuglardan hareketle yliksek frekansta diisiik ¢'(w)
degerinin Kroop'un teorisi ve Maxwell-Wagner yaklagimi ile agiklanabilecegi sonucuna

varildi. Buna ilaveten yine bu bdlgede yasanan dielektrik durulma nedeniyle tiim
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malzemelerin &'(w) degerinin giderek azaldigi goriildii. (Brohede vd., 2005; Zanten ve
Rufener, 2000; Grimm vd., 2011; Rodriguez ve Salinas-Rodriguez, 1988; Zwanzig ve
Bixon, 1970; Masci ve Cametti, 2009; Scaife, 1989; Manohar vd., 2011; Dixon, 1990;
Ferry, 1948; Gemant, 1935; Tsangaris vd., 1991; Adachi ve Urakawa, 2002; Roy V.,
2013; Singh vd., 2017; Maji vd., 2015; Akhtar vd., 2018; Maji ve Choudhary, 2017 ).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili hidrojellerin
karmasik dielektrik sabitin sanal kisminin (¢'(w)) frekansla degisimine ait deneysel
sonuglar Sekil 4.33” de verildi. Artan frekansla birlikte bu hidrojellerin &"(w) degerinin
10* Hz frekans degerine kadar dogrusal daha yiiksek frekans degerlerinde ise neredeyse
frekanstan bagimsiz olarak davranis sergiledigi belirlendi. Kristal-mor boya katkili
hidrojellerin derisime bagli ¢"(w) degerinin hidrojellerin bantlari ile kristal-mor boya
iyonlar1 arasinda olusan ara yiizey etkilesimlerden kaynaklanan dalgali bir tutum
sergiledigi tespit edildi. Bu dalgali tutumun, genelde 10° Hz—10° Hz frekans araliginda
yasandigi goriildii.
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Sekil 4.33. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkili hidrojellerin karmagik dielektrik
sabitinin sanal kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekans bolgesinde derisime bagli olarak yasanan dalgalanmadan dolay1 ¢"(w)’
niin en disiik degerinin 75 mg/L, en yiiksek degerinin ise 25 mg/L kristal-mor boya
katkili hidrojele ait oldugu belirlendi. 75 mg/L katkili hidrojelde boya iyonu ile

hidrojelin arasinda yaganan ara yiizey etkisimlerin en az olmasindan dolay1 ¢"(w)’ niin
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en disiik degeri aldig1 tespit edildi. Bu bolgede dielektrik durulma siirecini engelleyen
dc iletkenlik etkisinden dolayr numunelerin ¢"(w) degerlerinin yiiksek oldugu belirlendi.
Ayrica yine bu bolgede boya iyonlarinin hidrojel kanallar arasindaki asimetrik
atlayislarinin bolgede ¢"(w) degerlerinin yiiksek olmasini saglayan dipolar polarizsyona
katki sagladig: belirlendi. Yiiksek frekans bolgesinde ise derisime bagli dalgalanmanin
neticesinde &"(w)’ niin en yiiksek degerinin 100 mg/L katkili hidrojele, en diisiik
degerinin ise 25 mg/L katkili hidrojele ait oldugu tespit edildi. Diisiik frekans
bolgesinde bu malzemelerin &¢"(w) degerinin boya iyonu katkili hidrojellerin
elektrotlarinda olusan elektrot polarizasyonunun etki nedeniyle yiiksek deger aldigi
belirlendi. Artan frekansla birlikte periyodik ters ¢evrimin ¢ok hizli olmasina bagl
olarak boya iyonlarmin alan yoniindeki yoneliminin yavasladigi ve akabinde elektrot-
elektrolit ara ylizeyinde biriken boya iyonlarinin yogunlugunun azaldigi belirlendi.
Dolayisiyla yiiksek frekans bolgesinde uygulanan alanin periyodik ters ¢evriminin gok
hizli olmast nedeniyle kristal-mor boya iyonlarmin uygulanan dis elektrik alan yoniinde
yonelim firsati bulamadig1 ve katkili hidrojellerin &"”(w) degerlerinin giderek azaldig
tespit edildi. Ayrica bu bolgede tiim numunelerin &"(w) degerinin dielektrik durulmanin,
boya iyonlarinin mobilitesinin ve vizko-elastik dinamiklerinin ortaklaga katkilarindan
dolay1 diisiik degerler aldig1 tespit edildi. Ayrica Kroop'un teorisi ve Maxwell-Wagner
yaklagiminin &"(w)’ niin yiiksek frekans bolgesinde diisiik degerler almasinda etkin rol
oynadigi belirlendi. Yani bolgede dielektik durulmaya bagli olarak ¢"(w)’ niin degeri
tizerine dipolar polarizasyon katkinin giderek azaldigi tespit edildi (Mahmoodi vd.,
2012; Xu vd., 2014; Singh vd., 2017; Xu vd., 2014; Mahmoodi vd., 2012; Dutta ve
Biswas, 2002; Mishra ve Rao, 1998; Armstrong vd., 1974; Dyre, 1991; Kumar vd.,
2009; Venkateswarlu vd., 2000; Mansour, 2005; Maji vd., 2015; Akhtar vd., 2018).

Sekil 4.34° de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili
hidrojellerin tanjant faktoriiniin (tan (J)) genis bir frekans araligindaki degisimine ait
deneysel sonuglar verildi. Bu numunelerin fan (6) degerinin 10> Hz-10* Hz frekans
araliginda anormal bir davranis sergiledigi, bu bolgede genellikle artan frekansla hemen
hemen dogrusal olarak azaldigi lakin 10° Hz iizeri frekanslarda neredeyse frekanstan
bagimsiz davrandig belirlendi. Diisiik frekans bolgesinde alternatif bir davranis olarak
25 mg/L boya katkili hidrojelin fan () degerinin, diger derisimlerdeki katkili
hidrojellere gore farkli davrandigi ve bir tepe degerine sahip oldugu tespit edildi.
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Sekil 4.34. Farkl1 derisimlerde kristal-mor boya katkil1 hidrojellerin tanjant faktoriiniin
frekansla degisimi

Ayrica bu bolgede boya katkili hidrojellerin tan () degerinin genellikle artan boya
derigimi ile giderek azaldig1 saptandi. Bu derisime baglh azalisa 75 mg/L boya katkili
hidrojelin aykir1 davrandig: belirlendi. Orta frekans bolgesinde 75 ile 100 mg/L boya
katkili hidrojellerin tan (9) degerinin kendi aralarinda bir dalgali davranig sergiledikleri
saptand1. Dusiik frekans bolgesinde tan ()’ nun en diisiik ve en yiiksek degerlerinin
sirastyla 100 ve 25 mg/L Kristal-mor boya katkili hidrojellere ait oldugu belirlendi.
Yiiksek frekans bolgesine gelindiginde ise farkli derisimlerde tiim numunelerin tan ()
degerinin sifira gitmeye meyilli oldugu goriildii. Bu bolgede tan ()’ nun en diisiik ve en
yiiksek degerlerinin sirasiyla 75 ve 100 mg/L Kristal-mor boya katkili hidrojellere ait
oldugu tespit edildi. Disiik frekans bolgesinde goriilen ara yiizey ve elektrot
polarizasyon etki nedeniyle tiim numunelerin tan (6) degerinin yliksek oldugu
belirlendi. Yiiksek frekans bolgesinde kristal-mor boya katkili hidrojellerin tan (9)
degerinin dielektrik durulma mekanizmasinin, dipollerin durulmasinin, boya iyonlarinin
mobilitesinin, rotasyon hareketindeki molekiiler titresiminin, artan iyonik iletimin ve
Brown hareketinin ortaklasa etkilerinden otiirii azaldigi saptandi. Yine bu bdlgede boya
iyonlarinin uygulanan dis alan dogrultusunda hizalanabilecek gerekli zamani
bulamadiklar i¢in numunelerin tanjant faktoriiniin diisiik degerler aldig: tespit edildi.
Yani bu bolgede dielektrik iletim mekanizmasini kontrol eden polarizasyon etkisinin

olusmadigi belirlendi (Ram vd., 2008; Ramesh vd., 2011; Singh vd., 2001; Kar ve
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Choudhary, 2002; Roy vd., 2013; Mansour, 2005; Heikes ve Johnston, 1957;
Venkataraju vd., 2010).
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Sekil 4.35. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkili hidrojellerin karmasik dielektrik
sabitinin Cole—Cole diizlem ¢izgileri

Sekil 4.35° de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili
hidrojellerin karmagik dielektrik sabitinin Cole—Cole ¢izgilerinin frekansla degisimine
ait deneysel sonuglar gosterildi. Frekansin diisiik oldugu bolgelerde bu hidrojellerin
diizlem ¢izgilerinin (¢"(w)—¢'(w)) elektrot ve boya katkili hidrojel arasindaki ara
yiizeyde olusan kapasitif etkiden kaynaklandigi belirlendi. Yiiksek frekans bolgesinde
malzemelerin  Cole—Cole c¢izgilerinin olugsmasini  saglayan tane sinirlarindan
kaynaklanan direng etkisinin olusmadig: goriildii. Bu bolgede hidrojellerin ¢apraz bag
yogunlugunun ve Kristal-mor boya iyon derisiminin Cole—Cole ¢izgilerinin olugsmasini
saglayacak diizeyde olmamasindan dolay1 direng etkisinin goriilmedigi belirlendi. Diger
bir ifadeyle yiiksek frekans bolgesinde numuneler iizerinde direng etkisinin
olusmamasindan dolay1 esdeger bir elektrik devresine (RC) karsilik gelen diizlem
cizgilerinin olusmadig tespit edildi (Cole ve Cole, 1941; Sengwa vd., 2000; Afzal vd.,
2010; Kiiciikgelebi vd., 2012; Shinyashiki ve Yagihara,1999).

Farkli derigimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili hidrojellerin
karmagik empedansin gergek kisminin (rezistansin) frekansla olan degisimine ait
deneysel sonuclar Sekil 4.36° da verildi. Bu katkili hidrojellerin rezistans degerlerinin
10* Hz-10° Hz frekans araliginda yavasca ve daha yiiksek frekanslarda ise neredeyse
dogrusal olarak azaldig: tespit edildi. 10* Hz—10° Hz frekans araliginda numunelerin

rezistans degerlerinin bulk yapidan ziyade ylizey yapinin baskin oldugu bir gegis
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bolgesinden etkilendigi goriildii. Ayrica bu gecis bolgesinde numunelerin derisime bagh
rezistans degerinin hidrojellerin bantlar1 ile kristal-mor boya iyonlar1 arasinda olusan
ara ylizey etkilesimlerden kaynaklanan dalgali bir davramis (fluctuation behavior)

sergiledigi tespit saptandi.
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Sekil 4.36. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkili hidrojellerin empedansinin
gercek kisminin frekansla degisimi

Disiik frekans bolgesinde Kkristal-mor boya katkili hidrojellerin rezistansinin en yiiksek
degerinin 75 mg/L, en diisik degerinin ise 25 mg/L katkili hidrojele ait oldugu
belirlendi. Yiiksek frekans bolgesinde ise numunelerin rezistans degerleri arasindaki
farkin giderek azaldigi ve birbirlerine ¢ok yakin degerler aldigi saptandi. Bu bolgede
numunelerin rezistansinin en yiiksek degerinin yine 75 mg/L katkili hidrojele, en diisiik
degerinin ise bu kez 100 mg/L katkili hidrojele ait oldugu tespit edildi. Diisiik frekans
bolgesinde, elektrot polarizasyon etkisinden dolayr tiim numunelerin rezistans
degerlerinin yiiksek oldugu saptandi. Ayrica bu elektrot polarizasyon etki nedeniyle
diisik frekans bolgesinde boya katkili hidrojellerinin yiiksek kapasitif etkiye sahip
olacagi sonucuna varildi. 10* Hz-10° Hz frekans araliginda tiim munumelerinin
rezistans degerinin dielektrik durulma mekanizmasindan etkilendigi saptandi. Frekansin
yiiksek degerler aldigi bolgede malzemelerin rezistansinin yiiksek degerler almasin
saglayan elektrot polarizasyonun etkisini giderek kaybettigi dolasiyla yiiksek kapasitif
olgunun bu bolgesinde azaldig1 tespit edildi. Bu bolgede azalan kapasitif olgu

nedeniyle kristal-mor boya katkili hidrojellerinin rezistansinin diigiikk degerler aldigi
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goriildii. Diger taraftan 10° Hz iizeri frekans bolgesinde numunelerin rezistans degerinin
dogrusal olarak azalmasinin nedeni bu bdlgede iyonik iletkenliginin artmasi olarak
belirlendi (Wang ve Dong, 2007; Okutan vd., 2015; Sengwa ve Sankhla, 2007b;
Padmasree vd., 2006; Saha vd., 2017; Pokhriyal ve Biswas, 2016; Cava vd., 1984; Rao
vd., 2006).

Sekil 4.37° de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili
hidrojellerin karmagik empedansin sanal kisminin (reaktans) frekansla olan degisimine
ait deneysel sonuglar gosterildi. Bu hidrojellerin reaktansinin 10* Hz frekans iizeri
frekanslarda hemen hemen dogrusal olarak azaldigi saptandi. Frekansin diisiik degerler
aldig1 bolgede katkili hidrojellerin reaktansinin birbirlerine ¢cok yakin degerler aldigi,
bununla birlikte aralarinda kiiciik fark oldugu tespit edildi. Diisiik frekans bolgesinde
numunelerin reaktansinin en diisiik degerinin 25 mg/L, en yiiksek degerinin ise 75 mg/L
katkili hidrojele ait oldugu belirlendi. Frekans 10* Hz degerine ulastiginda farkli
derisimlerde boya katkili hidrojellerin reaktans degerleri arasindaki farkin ortadan

kalktig1 ve hemen hemen birbirine esit degerler aldig: tespit edildi.
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Sekil 4.37. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkil1 hidrojellerin empedansinin sanal
kisminin frekansla degisimi

Kristal-mor boya katkili hidrojellerin reaktansinin azalan frekansla birlikte yiiksek
degerleri almasmin nedeninin elektrot/elektrolit ara yiizeyde olusan ara yiizey

polarizasyon oldugu belirlendi. Yiiksek frekans bolgesinde olusan dielektrik durulma
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sayesinde alana bagli olarak polarize olan kristal-mor boya iyonlarinin artik serbest
hareket edebilir duruma geldigi bu nedenle de numunelerin reaktansinin diisiik degerler
aldig1 saptand1 (Sengwa ve Sankhla, 2007a; Padmasree vd., 2006; Saha vd., 2017;
Pokhriyal ve Biswas, 2016; Cava vd., 1984; Rao vd., 2006).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili hidrojellerin
empedansinin frekansla gelisimine ait deneysel sonuglar Sekil 4.38” de sunuldu. Kristal-
mor boya katkili hidrojellerin empedansin frekansa bagli olan degisiminin rezistansin
frekansla olan degisimine ¢ok benzer davranislar sergiledigi tespit edildi. Bu
numunelerin rezistans degerinin 10° Hz—10° Hz frekans araliginda yavasca, 10°> Hz
tizeri frekanslarda ise dogrusal olarak azaldigi belirlendi. Bu hidrojellerin empedans
degerinin 10* Hz—10° Hz frekans araliginda derisime bagh bir dalgalanma davranisin
sergiledigi saptandi. Bu dalgali davranisin kristal-mor boya iyonlari ile hidrojellerin
bantlar1 arasinda yasanan ara yiizey etkilesimlerden kaynaklandigi belirlendi. Ayrica bu
bolgenin bir gecis bolgesi oldugu tiim numunelerin empedans degerinin bulk yapidan

degil yiizey yapidan etkilendigi tespit edildi.
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Sekil 4.38. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkili hidrojellerin empedansinin
frekansla degisimi

Diistik frekans bolgesinde numunelerin empedansinin en yiiksek degerinin 75 mg/L, en
diisiik degerinin ise 25 mg/L katkili hidrojele ait oldugu goriildii. Artan frekans

degerleri ile birlikte boya katkili hidrojellerin empedans degerleri arasindaki farkin
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giderek azaldigi ve birbirlerine ¢ok yakin degerler aldigi belirlendi. Yiiksek frekans
bolgesinde numunelerin empedansinin en yiiksek degerinin 75 mg/L, en disiik
degerinin ise 100 mg/L katkili hidrojele ait oldugu tespit edildi. Diisiik frekans
bolgesinde yasanan elektrot polarizasyondan dolayr boya katkili hidrojellerin
empedansinin ylksek degerler aldigi goriildii. Ayrica bu bolgede olusan elektrot
polarizasyon etkiden dolay: tim numunelerin yiiksek kapasitif olguya sahip olacagi
sonucuna varildi. Yiiksek frekans bolgesinde, yliksek kapasitif olgunun azalmasindan
dolayr numunelerin empedans degerlerinin azaldig1 tespit edildi Wang ve Dong, 2007;
Okutan vd., 2015; Sengwa ve Sankhla, 2007b; Padmasree vd., 2006; Saha vd., 2017;
Pokhriyal ve Biswas, 2016; Cava vd., 1984; Rao vd., 2006).

Sekil 4.39’ da farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili
hidrojellerin faz agisinin frekansla degisimine ait deneysel sonuglar gosterildi. Bu
hidrojellerin faz agis1 degerinin artan frekansla birlikte hemen hemen sigmoid olarak
azaldig1 gorildii. Ayrica yiiksek frekans bolgesinde numunelerin faz acis1 degerinin
frekanstan bagimsiz davrandigi ve sifira gitme egiliminde oldugu tespit edildi. Katkili
hidrojellerin faz agis1 degerinin 10° Hz-10° Hz frekans arahigindaki anormal
davraniginin malzemenin viskoelastik karakteristiginden kaynaklandig1 saptandi. Ayrica
bu bolgede boya derisimine bagl olarak viskoelastik dinamiklerin farkli olmasindan

dolay1 numunelerin faz agis1 degerinde bir dalgali davranis belirlendi.
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Sekil 4.39. Farkli derisimlerde kristal-mor boya yiiklii hidrojellerin faz acisinin
frekansla degisimi
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Diisiik frekans bolgesinde bu hidrojellerin faz agisinin en diisiik degerinin 100 mg/L, en
yiiksek degerinin ise 25 mg/L katkili hidrojele ait oldugu saptandi. Yine bu bolgede 25
mg/L katkili hidrojelin sahip oldugu viskoelastik etkilesimlerin (viscoelastic dynamic)
farkli olmasindan dolay1 diger numunelerden farkli davranis sergiledigi tespit edildi.
Boya katkili hidrojellerin faz acisinin frekansla olan degisiminin daha 6nce Sekil 4.34°
de verilen tanjant faktoriiniin frekansla olan degisimiyle uyumlu oldugu saptandi. Diigiik
frekans bolgesinde numunelerin faz acgisi ile tanjant faktoriiniin frekansla degisimi
birlikte incelendiginde bu numunelerin tanjant faktorii degerlerinin birden biiyiik oldugu
(tano >1) tespit edildi. Bu bolgede numunelerin tanjant faktoriiniin birden biiyiik
degerler almasinin diisiik iyonik iletkenlikten kaynaklanacagi sonucuna varildi. Boya
katkili hidrojellerin faz acisi degerinin 10° Hz-10° Hz frekans araliginda elektrot
polarizasyon ve bu frekansin {izerindeki bolgelerde ise dielektrik durulma

mekanizmadan etkilendigi belirlendi (Keller ve Licastao, 1959; Taylora vd., 2005).

Farkli derigimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili hidrojellerin
karmagik elektrik modiiliiniin gergek (M (@) kismmmn frekansla degisimine ait
deneysel sonuglar genis bir frekans araliginda Sekil 4.40° da verildi. Bu numunelerin M’
(w) degerlerinin artan frekansla birlikte asimptotik olarak artig1 saptandi. Diisiik frekans
bélgesinde numunelerin tamaminin M (@) degerinin sifir degerine gitme egiliminde
oldugu belirlendi. Katkili numunelerin M (@) degerinin 10®° Hz-10" Hz frekans
araliginda derisime bagl bir dalgali tutum (fluctuation behavior) sergiledigi goriildii. Bu
dalgali tutumun boya iyonlar1 ile hidrojellerin bantlar1 arasinda meydana gelen ara

yiizey etkilesimlerden kaynaklandig: tespit edildi.
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Sekil 4.40. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkil1 hidrojellerin karmasik elektrik
modiiliiniin gercek kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekans bdlgesinde boya katkili hidrojellerin M (w) degerinin sifira gitmeye
meyilli olmasmin elektrot polarizasyon mekanizmasindan ve elektrotlarda olusan
yiiksek kapasitif olgudan kaynaklandigi tespit edildi. Yiiksek frekans bolgesinde
dielektrik durulmaya bagli olarak boya iyonlarinin yiiksek hareketliliginden (ion
migration) dolayr numunelerin M (@)’ niin yiiksek degerler aldigi belirlendi. Bu
bélgede boya katkili hidrojellerin M’ ()’ niin en diisiik degerinin 100 mg/L, en yiiksek
degerinin ise 25 mg/L katkili hidrojele ait oldugu tespit edildi. Ayrica kristal-mor boya
katyonlarinin hidrojellin kanallar1 i¢inde artan hareketliliginden dolayr bu bdolgede
numunelerin iyonik iletimin artacagi sonucuna varildi (Dixon, 1990; Smaoui vd., 2009;
Deraman vd., 2014; Ramesh ve Arof, 2001; Liew vd., 2012; Ram ve Chakrabarti, 2008;
Padmasree vd., 2006; Gogulamurali vd., 1992; Ramesh ve Chai, 2007).

Sekil 4.41° de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili
hidrojellerin karmagik elektrik modiiliiniin sanal kisminin (M"(a))) frekansla degisimine
ait deneysel veriler sunuldu. Katkili hidrojellerin M () degerinin artan frekansla
birlikte siniizoidal bir davranis sergiledigi gériildii. Tiim 6rneklerin M () degerinin 108
Hz-10° Hz frekans araliginda bir tepe degere sahip oldugu tespit edildi. Katkil
hidrojellerin M (w) tepe degerlerinin artan derisimle birlikte azaldigi goriildii. Boya
katkili hidrojellerin M (w)’ niin en yiiksek ve en diisiik tepe degerlerinin, sirastyla 25

mg/L ve 100 mg/L boya katkili hidrojellere ait oldugu saptandi. Diger taraftan boya
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katkili hidrojellerin M (w) tepe degerinin artan derisimle birlikte genellikle diisiik
frekans bolgesine dogru kaydigi, lakin 100 mg/L katkili hidrojellerin bu genel davranisa
uymadig tespit edildi. Ayrica uygulanan dis elektrik alanin frekansi ile iyonlar1 hareket
ettiren frekansin esit oldugu durumda M"(a)) degerinin maksimum noktaya ulastigi
tespit edildi. M (w) tepe degerine ulastiginda sistemin ara yiizey polarizasyon tarafindan
kontrol edildigi belirlendi. Bu bdlgede boya iyonlarinin mobilitesinin giderek arttigi

tespit edildi.
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Sekil 4.41. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkili hidrojellerin karmasik elektrik
modiiliiniin sanal kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekanslarda tiim numunelerin M ()’ niin diisiik degerler almasinin elektrot
polarizasyon kaynaklandigi belirlendi. Katkili hidrojellerin 10° Hz-10° Hz frekans
araliginda dielektrik durulmaya ve Stokes-Einstein iliskisine bagli olarak bir kritik
frekans degerine sahip oldugu goriildi. Bu kritik frekansin altindaki bolgede boya
katyonlarinin komsu bolgeye sigrayabildikleri, kritik frekansin tistiindeki bolgede ise
boya iyonlarmin bir potansiyel kuyuda (potential well) sinirlandirilmis gibi
davrandiklar1 belirlendi. Ayrica bu bdlgede boya yiiklii hidrojellerin maksimum M’ (w)
degerinin boya iyonlarinin hidrojel kanallar i¢inde uzun menzilli hareketten kisa
menzilli harekete gegmesinden kaynaklandigi belirlendi. Yiiksek frekanslarda bir tepe
noktaya ulasan M"(a)) degerlerinin yonelim polarizasyonunun etkisiyle yeniden azalisa
gectigi tespit edildi. Cizelge 4.5’ de farkli derisimlerde KrM yiiklenmis hidrojellerin

elektrik modiiliiniin sanal kismmin tepe degerleri ve bu tepe degerlerine ait Kritik
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frekans degerleri gosterildi. 25 mg/L KrM boya yiiklenmis hidrojelin 10000 Hz ile tiim
numuneler arasinda en yiiksek kritik frekans degerine sahip oldugu tespit edildi. Bu
durumun 25 mg/L KrM yiiklenmis hidrojelin durulma frekansinin daha yiiksek
olmasindan kaynaklandigi belirlendi. Bu numunenin daha yiiksek frekanslarda
durulmasindan iletim mekanizmasinin daha iyi olacagi sonucuna varildi. Yani 25 mg/L
KrM boya yiiklenmis hidrojelin iletim mekanizmasinin digerlerine kiyasla daha uzun
stire bozulmadan korunabildigi belirlendi. Ayrica artan KrM boya derisimi ile birlikte
karmasik elektrik modiiliin sanal kisminin pik degerinin azaldig: tespit edildi. Bu
durumun artan derisimle birlikte boya iyonlar1 ile hidrojel kanallari arasindaki ara yiizey
etkilesimlerden kaynaklandigi belirlendi (Karmakar ve Ghost, 2012; Tsangaris vd.,
1998; Boucher vd., 2006; Kaiser, 2012; Macedo vd., 1972; Ranjan vd., 2011; Borsa vd.,
1992; Provenzano vd., 1972; Jain ve Hsieh, 1994; Karmakar ve Ghost, 2010; Zwanzig
ve Bixon, 1970; Singh vd., 2017; Wang vd., 2017; Akhtar vd., 2018).

Cizelge 4.5. Farkli derisimlerde kristal mor boya yiiklii hidrojellerin karmagik elektrik
modiiliiniin sanal kisminin pik degerleri ve kritik frekans degerleri

Karmasik elektrik
Numune adi modiiliiniin sanal kKisminin Kritik frekans degeri
pik degeri (w) x 107 (H2)
KrM 25 3,8894 10000
KrM 50 2,9437 8872,62
KrM 75 2,7987 4280,49
KrM 100 2,2949 8773,68

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal mor boya yiiklii hidrojellerin
karmagik elektrik modiiliiniin diizlem ¢izgilerinin deneysel sonuclari, Maxwell
elementli (Maxwell element) elektrik modiiliiniin Cole—Cole diyagrami ve onlarin
Smith Chart diyagrami ile uyumlulugu sirasiyla Sekil 4.42a, Sekil 4.42b ve Sekil 4.42¢”
de gosterildi. Elektrot polarizasyon, Brown hareketi (Brownian motion) ve yeniden
yénelim polarizasyonunun sirasiyla diisiik, orta ve yiiksek frekans bolgelerinde M —M’
diizlem ¢izgilerinin olusumu tizerinde etkili oldugu tespit edildi. Bu numunelerin en
kiiciik ve biiyiik Cole—Cole ¢izgilerinin sirasiyla, 100 ve 25 mg/L boya yiiklii hidrojele
ait oldugu tespit edildi. Ayrica boya katkili hidrojellerin elektrik modiiliiniin en biiyiik

ve kiigiik yarim dairelerinin karmasik elektrik modiiliin sanal kisminin maksimun ve
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minimun degerleri ile uyumlu oldugu goriildii. Katkili numunelerin Cole—Cole diizlem
cizgilerinin olugmasindan bu malzemenin elektronik uygulamalar agisindan uygun
oldugu tespit edildi. Esdeger bir elektrik devresine (RC) karsilik gelen Cole—Cole
diizlem ¢izgilerinin teorik empedans devresini gosteren Smith Chart diyagrami ile
uyumlu oldugu belirlendi. Sekilde gosterilen RC devresi i¢in farkli derisimlerde KrM
katkilt hidrojellerin farkli diren¢ ve kapasitans degerleri aldigi belirlendi. Farkli
derisimlerde KrM boya katkili numuneler i¢inde en diisiik diren¢ ve en yiiksek
kapasitans degerine sahip RC devresinin 25 mg/L katkili hidrojele ait oldugu
hesapland1. Bu numunenin olusturdugu devrede direncin 7,9x10° Ohm, kapasitansin ise
9,8x10™ F degerini aldig1 saptandi. En bityilk yarim daireye olusturan 25 mg/L KrM
katkili hidrojelin en diisiik diren¢ degerine sahip olmasi nedeniyle diisiik frekans
bolgesinde en yiiksek iyonik iletkenlik sergiledigi saptandi. Buna ilave olarak en yiiksek
direng ve en diisiik kapasitans degerine sahip devrenin 75 mg/L KrM boya iyonu katkili
hidrojele ait oldugu tespit edildi. Bu malzemenin olusturdugu Cole-Cole ¢izgilerine
karsilik gelen RC devresi igin direng degeri 4,1x10" Ohm ve kapasitans degeri 8,1x10™*
F olarak hesaplandi. 75 mg/L KrM katkili hidrojelin en yiiksek diren¢ degerinin, bu
derisimde KrM boya iyonlari ile hidrojel arayiizeyler arasindaki etkilesimlerin daha
giicli olmasindan kaynaklandig1 tespit edildi. Buradan hareketle hidrodinamik
etkilesimlere sahip olan boya yiikli hidrojellerin sentetik elektronik bir devrede
kullanilabilecegi sonucuna ulasildi. Ayrica sentetik elektronik devre de kullanilacak
KrM Kkatkilr hidrojeller i¢in en uygun derisiminde 25 mg/L KrM oldugu belirlendi (Cole
ve Cole, 1941; Tsangaris vd., 1998; Richert ve Wagner, 1995; Tsangaris vd., 1991;
Boyd, 1980; Boettcher ve Bordewijk, 1978; Ledn vd., 1997; Wagner ve Richert, 1997;
Yuan, 2012; Tomozawa vd., 1979; Richert ve Wagner, 1998; Smith, 1939).
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Sekil 4.42. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkil hidrojellerin elektrik modiiliin
diizlem ¢izgileri (a), Maxwell elementli elektrik modiiliiniin Cole-Cole diyagrami (b)
ve onlarin Smith Chart diyagramina uyarlanmis hali (C)
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100 mg/L KrM katkili hidrojelin en yiiksek direng degerine sahip olmasina ragmen en
diistik iyonik iletkenlige sahip olamamasiin 100 mg/L KrM boya ile hidrojel arayiizey
etkilesimlerinden kaynaklandig: tespit edildi. Ayrica en biiyiik yarim daireye olusturan
25 mg/L KrM katkil1 hidrojelin en diisiik direng degerine sahip oldugu ve diistik frekans
bolgesinde en yiiksek iyonik iletkenlik sergiledigi saptandi. Buradan hareketle
hidrodinamik etkilesimlere sahip boya yiiklii hidrojellerin sentetik elektronik bir
devrede kullanilabilecegi sonucuna ulasildi. (Cole ve Cole, 1941; Tsangaris vd., 1998;
Richert ve Wagner, 1995; Tsangaris vd., 1991; Boyd, 1980; Boettcher ve Bordewijk,
1978; Leon vd., 1997; Wagner ve Richert, 1997; Yuan, 2012; Tomozawa vd., 1979;
Richert ve Wagner, 1998; Smith, 1939).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili hidrojellerin
kapasitansinin frekansla degisimine ait deneysel veriler Sekil 4.43° de sunuldu. Bu
malzemelerin kapasitans degerinin 100 Hz—40 MHz frekans araliginda artan frekansla
birlikte iistel olarak azaldig: tespit edildi. Diislik frekanslarda kapasitansin en yiiksek
degerinin 25 mg/L en diisiik degerinin ise 75 mg/L boya yiiklii hidrojele ait oldugu
goriildii. Ayrica yine bu bolgede en diisiik ve en diisiik kapasitans degerine sahip olan
numunelerin  Sekil 4.32° de verilen karmagsik dielektrik sabitin gergek kismiyla
orantili (¢' = Cd/gyA) ve Sekil 4.38° de sunulan empedans degerleriyle de ters
orantili oldugu (C = 1/(wZ) saptandi. Katkili hidrojellerin kapasitans degerinin 10
Hz-10* Hz frekans arahiginda derisime bagh olarak dalgali bir davrams (fluctuation
behavior) sergiledigi goriildii. Yiiksek frekanslarda tim numunelerin kapasitans
degerlerinin birbirine ¢ok yakin degerler aldigi hemen hemen frekanstan bagimsiz

davrandig tespit edildi.
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Sekil 4.43. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkil1 hidrojellerin kapasitansinin
frekansla degisimi

Diistik frekanslarda elektrot/elektrolit ara ylizeyinde olusan polarizasyon etkisinden
dolay1 6rneklerin tamaminin kapasitansinin yiiksek degerler aldig: belirlendi. Bagka bir
deyisle, elektrotlarin i¢ yiizey alanlarinda fazla boya iyonu birikmesinden dolay:r boya
yiiklii numunelerin derisime bagl kalmaksizin hepsinin kapasitansinin yiliksek degerler
aldig1 tespit edildi. Yiiksek frekans bolgesinde ise dielektrik durulma sonucunda olusan
boya iyonlarinin artan hareketliligi nedeniyle tiim Orneklerin kapasitansinin diisiik
degerler aldig1 saptandi. Ayrica bu bolgede boya katyonlarinin mobilitesinin artmasi ile
hidrojel kanallar iginde iyonik iletiminde artacagi sonucuna varildi. Bu sonugtan
hareketle kristal-mor boya katkili hidrojellerin mikrobiyal yakit hiicrelerinde
kullanilabilecegi sonucuna varildi (Simon ve Gogotsi, 2010; Pieta vd., 2013; Arbizzani
vd., 2001; Probstle vd., 2002; Park ve Choi, 2010; Aureli ve Porfiri, 2012; Taberna vd.,
2003; Conway vd., 1997; Pech vd., 2010).

Sekil 4.44° de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya yiikli
hidrojellerin yiizey 6zdirencinin frekansla olan gelisimine ait deneysel sonuglar verildi.
Bu numunelerin yiizey 6zdireng degerlerinin 10% Hz-10° Hz frekans araliginda yavasca,
10° Hz frekansin tizerindeki bolgelerde ise dogrusal olarak azaldig: goriildii. Frekansin
diisiik oldugu bolgede numunelerin 6zdirenglerinin en diisiik ve en yiiksek degerlerinin
sirastyla, 25 ve 75 mg/L boya yiiklii hidrojele ait oldugu tespit edildi. Yine bu bolgede

yiizey 6zdirencinin en yliksek ve en diislik degerlerine sahip olan drneklerin karmasik
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empedansinin en yiiksek ve en diigiik degerlerini tasiyan Orneklerle uyumlu oldugu
goriildii. Frekansin yiiksek oldugu bolgede ise yiizey 6zdirencinin en yiliksek degerinin

25 mg/L, en diisiik degerinin ise 100 mg/L boya katkili hidrojele ait oldugu saptandi.
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Sekil 4.44. Farkl1 derisimlerde kristal-mor boya katkil1 hidrojellerin yilizey 6zdirencinin
frekansla degisimi

Katyonik boya yiiklenmis hidrojellerin yilizey 6zdirencinin artan boya derisimiyle artigi,
derisim oram1 100 mg/L’ ye ulasinca yiizey 6zdirencinin aniden azaldigir goriildi. Bu
azalisin 100 mg/L katkili 6rnegin hidrojel yilizeyinden daha kii¢iik boyutta siirlama
etkisi gormesinden kaynaklandigi tespit edildi. Diisiik frekans bolgesinde tiim
orneklerin ylizey Ozdirencinin elektrot polarizasyon etkiden dolayr yiiksek degerler
aldig1 belirlendi. Yiiksek frekanslarda ise numunelerin yiizey o6zdirencinin diisiik
degerler almasini dielektrik durulma mekanizmasinin sagladig: tespit edildi (Weiler ve
Chaussidon, 1968; Souza Jr. vd., 2008; Lim vd., 2002; Okutan vd., 2015; Yal¢in vd.,
2013; Jones vd., 1997; Webster, 2014; Wu vd., 2005; Németh vd., 2003).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili hidrojellerin
karmasik iyonik iletkenligin gercek (o () kisminin frekansla degisimine ait deneysel
sonuglar Sekil 4.45° de gosterildi. Bu orneklerin o (w) degerlerinin artan frekansla
birlikte iistel olarak attig1, bu artisin diisiik frekans bolgesinde yavasca yiiksek frekans
bolgesinde ise hizlaca oldugu goriildii. Frekansin diisiik oldugu bélgede o (@)’ niin en

diisiik ve en yiiksek degerlerinin sirasiyla, 75 ve 25 mg/L yiiklii hidrojele ait oldugu
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belirlendi. Numunelerin o (w) degerinin 10° Hz-10°> Hz frekans araliginda yiiklenen
boya derisime bagl olarak dalgali bir davranisa sahip oldugu goriildii. Bu dalgali
davranigin bir sonucu olarak yiiksek frekanslarda en diisiik ve en yiiksek a'(co) degerinin
sirastyla, 25 ve 100 mg/L katkili hidrojele ait oldugu belirlendi. Ayrica a'(a))’ niin
derisime bagli olarak aldig1 en diisiik ve en yiiksek degerlerin Sekil 4.44° de verilen
yiizey ozdirenci ile ters galistigi (o = 1/p) belirlendi.
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Sekil 4.45. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkili hidrojellerin karmasik iyonik
iletkenliginin gercek kisminin frekansla degisimi

Elektrot polarizasyon ve ara yiizeyde olusan empedans etkilerden dolay: diisiik frekans
bolgesinde tiim orneklerin o (w) degerinin diisiik oldugu tespit edildi. Artan frekansla
birlikte elektrot polarizasyon ve ara yiizey empedans etkilerinin numunelerin iyonik
iletkenligi lizerine olan etkisinin giderek azaldigi ve tiim numunelerin yliksek 0'(60)
degerlerine sahip oldugu goriildii. Ayrica bu bodlgede boya iyonlarinin yliksek
mobiliteye sahip olmasinin ve boya iyonlarimin Brownian hareketinin de tiim
numunelerin a'(a)) degerlerinin yiiksek olmasinda etkili oldugu belirlendi. Diger tarfatan
diisik frekanslarda artan boya derisimi ile o (w) degerinin azaldigi, fakat bu genel
davranigsa 100 mg/L yiiklii hidrojelin uymadig: tespit edildi. Buradan hareketle iyonik
boya yiiklii hidrojellerin iyonik iletiminin hidrojel i¢indeki boya iyonlarinin miktarina,
Jonscher gii¢ yasasina, Brown hareketliligine ve hidrojel yapinin tane boyutundaki
degisikliklere giiclii bir sekilde baglhh oldugu tespit edildi (Sredi¢ vd., 2008;
Venkateswarlu ve Satyanarayana, 1998; Nam vd., 2004; Chen vd., 2000; Ogihara vd.,
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2004; Raghasudha vd., 2013; Minami, 1985; Baskaran vd., 2006; Liew vd., 2012;
MacCallum ve Vincent, 1988; Zwanzig ve Bixon, 1970).

Sekil 4.46° da Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal-mor boya katkili
hidrojellerin karmasik iyonik iletkenliginin sanal kisminin (a"(a))) genis bir frekans
araligindaki degisimine ait deneysel sonuglar gosterildi. 10%-10° Hz frekans araliginda
bu numunelerin o (w) degerinin frekanstan bagimsiz davrandigi tespit edildi. Frekansin

yiiksek oldugu bolgede ise tim numunelerin a”(a)) degerinin monotonik olarak azaldigi

gorilldii.
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Sekil 4.46. Farkli derisimlerde kristal-mor boya katkil1 hidrojellerin karmagik iyonik
iletkenliginin sanal kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekanslarda tiim numunelerin a"(a)) degerinin sifira gitmesinin nedeninin bu
bolgedeki yliksek kapasitif olguyu olusturan elektrot polarizasyon etkinin oldugu tespit
edildi. Yiiksek frekans bolgesinde yiiklii hidrojellerin ¢ (w) degerindeki monotonik
azalisgin dielektrik durulma mekanizmasindan kaynaklandigi belirlendi. Ayrica bu
bolgede serbest boya iyonlarina karsi hidrojellerin kanallar i¢inde artan sinir etkisinin
de o (w) degerinin monotonik azaliginda 6nemli bir katki sagladigi tespit edildi
(Venkateswarlu vd., 2000; Kar ve Choudhary, 2002; Kashyap vd., 2012; Farea vd.,
2008; Leoén vd.,2001; Ratner ve Shriver, 1988; Harris, 1983).
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4.6 Malasit Yesil Oksalat Katkilh Hidrojellerin Empedans Spektroskopi Analizi

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya iyonlar1 yiiklii
hidrojellerin karmasik dielektrik sabitin ger¢ek kismi, dielektrik sabitin sanal kismu,
tanjant faktorii, dielektrik sabitin diizlem c¢izgileri, rezistansi, reaktansi, empedansi, faz
acis1, karmasik elektrik modiiliiniin gergek kismi, elektrik modiiliiniin sanal kismu,
elektrik modiiliiniin diizlem ¢izgilerinin Smith Chart uygulamasi, kapasitans, yiizey
Ozdirenci, karmasik iyonik iletkenliginin gercek kismi ve iyonik iletkenliginin sanal
kisminin frekansla gelisimleri sirastyla Sekil 4.47, Sekil 4.48, Sekil 4.49, Sekil 4.50,
Sekil 4.51, Sekil 4.52, Sekil 4.53, Sekil 4.54, Sekil 4.55, Sekil 4.56, Sekil 4.57, Sekil
4.58, Sekil 4.59, Sekil 4.60 ve Sekil 4.61° da verildi. Farkli derisimdeki malasit yesil
oksalat boya iyonu katkili bu numunelerin frekansla gelisimine etki eden tiim dielektrik
mekanizmalart diigiik ve yiiksek frekans bolgeleri basta olmak iizere onemli frekans
degerlerinde ayrintili bir sekilde incelendi. Bu malzemelerin biyoelektronik, foto-
elektronik, mikro-elektronik devreler, askeri giivenlik teknolojiler, iyontronik davranis
gosteren aygitlar, bilgi depolama sistemleri, biyosensorler, fotonik sensorler, siiper
kapasitorler, baz1 ekolojik sistemler gibi uygulamalarinin hangi kosullar altinda olacag:

belirlendi.

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya katkili
hidrojellerin karmasik dielektrik sabitinin gergek kisminin (&'(w)) frekansla degisimine
ait deneysel sonuglar Sekil 4.47° de verildi. Bu hidrojellerin ¢'(w) degerlerinin artan
frekansla birlikte iistel olarak 10? Hz-10* Hz frekans araliginda hizlica, 10* Hz iizeri
frekanslarda ise yavasca azaldigi tespit edildi. Frekasin diisiik oldugu bolgelerde en
diisiik ve en yiiksek &'(w) degerlerin sirasiyla, 75 ve 50 mg/L boya iyonu katkilanmig
hidrojellere ait oldugu goriildii. Artan frekansla birlikte bu hidrojellerin derisime baglh
degisimi incelendiginde boya iyonlar1 ile hidrojellerin bantlar1 arasinda olusan ara
yiizey etkilesimlerden dolayr bir dalgalanma davranis1 sergiledikleri tespit edildi.
Yiiksek frekanslara gelindiginde ise €'(w)’ niin en yiiksek degerinin yine 50 mg/L, en

diisiik degerinin ise 25 mg/L yiiklii hidrojele ait oldugu belirlendi.
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Sekil 4.47. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin karmagik
dielektrik sabitinin ger¢ek kisminin frekansla degisimi

Diistik frekans bolgesinde tim numunelerin dielektrik ozelliklerinin elektrot
polarizasyon tarafindan kontrol edildi belirlendi. Bu bolgede elektrot-elektrolit ara
yiizeyindeki boya iyonlarinin uygulanan elektrik alanin yoniinde polarize olarak tiim
orneklerin &'(w) degerinin yiiksek olmasini sagladigi belirlendi. Baska bir ifadeyle bu
bolgede hidrojel kanallar icinde gii¢lii boya iyonu dagilimima bagli olarak yogun
elektrot polarizasyonun olustugu ve ¢'(w)’ niin yiiksek degerler aldig1 saptandi. Yiiksek
frekans bolgesinde ise alanin hizli periyodik ters c¢evrimiyle tim numunelerin &'(w)
degerinin diisiik oldugu tespit edildi. Bu bolgede yaganan hizli periyodik ters ¢evrimin
boya iyonlarmin alan yoniinde yoneliminin yavaslamasina dolayisiyla elektrot-elektrolit
ara ylizeyinde biriken iyonlarinin yogunlugunun azalmasina ve hidrojellerin kanallari
igindeki diflizyonunun artmasina sebep oldugu belirlendi. Frekansin yiiksek oldugu
bolgede tiim Orneklerin ¢'(w)’ niin diisiik deger almasinda Maxwell dinamiklerinin,
katyonlarinin hareketliliginin ve dipollerin durulmasimnin, Stokes-Einstein ve Brown
hareketliliginin kombine etkisinin oldugu saptandi. Ayrica bu bolgedeki diisiik &'(w)
degerinin alandaki salinimin ¢ok hizli olmasindan ve hidrojel kanallar i¢indeki boya
iyonu hareketliligini yoneten zayif geri ylikleme kuvvetinden kaynaklandigi tespit
edildi. Yine bu bolgede dipollerin kendilerini alanin yoniinde hizalayabilmelerinin
miimkiin olamadig1 i¢in &'(w)’ niin diisiik degerler aldig: belirlendi. Buradan hareketle
yiiksek frekansta diisiik ¢'(w) degerinin Kroop'un teorisi ve Maxwell-Wagner yaklagimi
ile agiklanabilecegi sonucuna varildi. (Singh vd., 2017; Maji vd., 2015; Akhtar vd.,
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2018; Maji ve Choudhary, 2017; Armstrong vd., 1974; Mahmoodi vd., 2012; Dutta ve
Biswas, 2002; Ramesh vd., 2011; Venkateswarlu vd., 2000; Rajendran vd., 2004; Liew
vd., 2012; Mishra ve Rao, 1998; Adachi ve Urakawa, 2002; Xu vd., 2014; Dyre, 1991;
Kumar vd., 2009; Zwanzig ve Bixon, 1970; Rodriguez ve Salinas-Rodriguez, 1988).

Sekil 4.48° de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya
ykatkili hidrojellerin karmasik dielektrik sabitin sanal kisminin (¢"(w)) frekansla
degisimine ait deneysel sonuclar verildi. Artan frekansla birlikte numunelerin &"(w)
degerlerinin 10° Hz frekansa kadar dogrusal daha yiiksek frekanslarda ise iistel olarak
azaldig1 tespit edildi. Daha once Sekil 4.47° de verilen ¢'(w) degerinde oldugu gibi
numunelerin ¢"(w) degerinin de artan frekansla birlikte derisime bagli olarak bir dalgali
davranis sergiledigi belirlendi. Boya iyonlar ile hidrojellerin bantlar1 arasinda olusan
ara yiizey etkilesimlerden kaynaklanan bu dalgali davramisin daha ¢ok 10° Hz—10° Hz
frekans araliginda olustugu saptandi. Ayrica bu dalgalanmanin 25 ile 50 ve 75 ile 100
mg/L boya yiiklii hidrojellerin aralarinda yasandig1 belirlendi. Diisiik ve yiliksek frekans
bolgesinde en yiiksek ¢”(w) degerlerinin sirasiyla 25 mg/L ve 50 mg/L yikli
hidrojellere ait oldugu tespit edildi.

mg/L
—a—MYO025
MYO50
10 MYO75
—»—MYO100
-
B
~
w10’

IOE ‘ :

10* 10° 10° 10
Frekans (Hz)

3

10° 10°

7

Sekil 4.48. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin karmasik
dielektrik sabitinin sanal kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekanslarda elektrot-elektrolit ara yiiziinde biriken boya iyonlarinin uygulanan

dis elektrik alan yoniinde kutuplanmasi sonucu olusan ara ylizey polarizasyonunun ve
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yiikli hidrojellerin elektrotlarinda olusan elektrot polarizasyonun o6rneklerin yiiksek
¢"'(w) degeri almasinda etkili oldugu tespit edildi. Ayrica bu bolgede dielektrik durulma
siirecini engelleyen dc iletkenlik etkisinden dolayr numunelerin ¢"(w) degerlerinin
yiiksek oldugu belirlendi. Diisiik frekans bolgede boya iyonlarin hidrojel kanallar
arasindaki asimetrik atlayislarinin bolgede ¢"(w) degerlerinin yiiksek olmasini saglayan
dipolar polarizsyona katki sagladig tespit edildi. Artan frekansla birlikte, uygulanan dis
elektrik alanin periyodik ters ¢evriminin ¢ok hizli olmasi nedeni ile boya iyonlarinin
alan yonilinde yonelim firsati bulamadigi ve bu nedenle tiim numunelerin &'(w)
degerlerinin giderek azaldigi belirlendi. Yiiksek frekans bolgesinde yasanan dielektrik
durulma ya bagli olarak boya iyonlarinin hareketliliginin (ion migration), dipollerin
durulmasmin ve vizkoelastik dinamiklerinin ortaklasa bir etkisiyle tim numunelerin
¢"(w) degerinin azaldigi saptandi. Buna ilave olarak, Kroop'un teorisi ve Maxwell-
Wagner yaklagiminin ¢"(w)’ niin yliksek frekans bolgesinde diisiik degerler almasinda
etkin rol oynadigi saptandi. Yani bolgede dielektik durulmaya bagli olarak &¢"(w)’ niin
degeri lizerine dipolar polarizasyon katkinin giderek azaldig: belirlendi (Mahmoodi vd.,
2012; Xu vd., 2014; Singh vd., 2017; Mahmoodi vd., 2012; Liew vd., 2012; Kamath ve
Devendrappa, 2015; Murthy vd., 1977; Scaife, 1989; Mitsumata vd., 1998; Kar ve
Choudhary, 2002; Saha vd., 2017; Dereman vd., 2014; Xu vd., 2014).

Sekil 4.49°da farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya
katkili hidrojellerin tanjant faktoriinlin frekansla olan degisimine ait deneysel sonuglar
verildi. Tiim Srneklerin tanjant faktorii (fan (5)) degerinin 10° Hz-10* Hz frekans
araliginda anormal bir davrams sergilemekle birlikte, 10° Hz altindaki frekanslarda
hemen hemen dogrusal olarak azaldigir ve bu degerinin iizerinde frekanstan bagimsiz
davrandig1 tespit edildi. 75 mg/L vyiiklii hidrojelin fan (3) degerinin 10* Hz frekans
degerinin bolgede diger yiikli hidrojellerden farkli davrandigi belirlendi. Bu farkli
davraniginin boya iyonu ile hidrojel bag arasi etkilesimden kaynaklandigi saptandi.
Ayrica numunelerin tan (6) degerlerinin diisiik frekans bolgesinde derisimle ters orantili
olarak calistig1 goriildii. Bu duruma 75 mg/L boya yiiklii hidrojelin aykir1 davrandig:
gortldii. Diisiik frekaslarda tan (6) degerlerinin en diisiik ve en yiiksek degerinin
sirastyla 75 ve 25 mg/L boya yiiklii hidrojellere ait oldugu saptandi. Yiiksek
frekanslarda ise tiim orneklerin tan (6) degerinin sifira gitme egiliminde oldugu

belirlendi.
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Sekil 4.49. Farkl1 derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin tanjant
faktoriiniin frekansla degisimi

Frekansin diisiik degerler aldig1 bolgede ara yiizey ve elektrot polarizasyon etkisiyle
tiim numunelerin fan () degerinin yiiksek oldugu tespit edildi. Artan frekansla birlikte
tim Orneklerin tan (6) degerindeki azalmanin dielektrik durulma mekanizmasindan
otiiri oldugu belirlendi. Ayrica yiiksek frekens bolgesinde katkili hidrojellerin fan (6)
degeri tzerine dipol durulmasinin, boya iyonlarinin mobilitesinin ve rotasyon
hareketindeki molekiiler titresimin kombine etkisi oldugu saptandi. Yine bu bolgede
boya iyonlarinin uygulanan dis alan dogrultusunda hizalanabilecek gerekli zamani
bulamadiklar1 i¢in numunelerin tanjant faktoriiniin diisiik degerler aldig: belirlendi.
Bolgede dielektrik iletim mekanizmasini kontrol eden polarizasyon etkisinin olusmadigi
tespit edildi (Dutta ve Biswas, 2002; Ram ve Chakrabarti, 2008; Ramesh vd., 2011,
Rajendran vd., 2004; Singh vd., 2001; Roy vd., 2013; Mansour, 2005; Heikes ve
Johnston, 1957; Venkataraju vd., 2010; Lidorenko vd., 1980).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya katkili
hidrojellerin karmasik dielektrik sabitinin diizlem g¢izgilerinin (Cole—Cole ¢izgilerinin)
genis bir frekans araligindaki gelisimine ait deneysel sonuglar Sekil 4.50° de gosterildi.
Diisiik frekanslarda yiikli hidrojellerin dielektrik sabitinin diizlem g¢izgilerinin (¢"—¢")
elektrot ylizeyler ve numuneler arasindaki ara yiizeyde olusan ¢ift katmanli kapasitif

etkiden kaynaklandigi tespit edildi. Artan frekansla birlikte, numunelerin Cole—Cole
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cizgilerini etkileyen kapasitif etkinin yerini almasi beklenen direng etkisinin olusmadigi

gorilldii.
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Sekil 4.50. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin karmasik
dielektrik sabitinin Cole—Cole diizlem c¢izgileri

Yiiksek frekanslarda hidrojellerin ¢apraz bag yogunlugunun ve malasit yesil oksalat
boya iyon derisiminin istenilen diizeyde olmamasindan dolayr numunelerin Cole-Cole
cizgilerinin olusmasini saglayan direng etkisinin goriilmedigi tespit edildi. Bu bolgede
diren¢ etkisinin olusmamasindan dolay1 esdeger bir elektrik devresine (RC) karsilik
gelen &'—¢' ¢izgilerinin olugsmadig1 saptandi. Diger taraftan, sentezlenen hidrojellerin
capraz bag yogunlugunun veya hidrojele yiiklenen boya derisiminin daha fazla olmasi
durumunda direng etkisinin goriilebilecegi yani esdeger bir RC devresini karsilayan
Cole—Cole ¢izgilerinin olusturabilecegi sonucuna varildi (Yalgin 2013; Sengwa ve
Choudhary, 2010; Cole ve Cole, 1941; Sengwa vd., 2000; Afzal vd., 2010; Kiigiik¢elebi
vd., 2012; Shinyashiki ve Yagihara,1999).

Sekil 4.51° de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya
yiikli hidrojellerin karmasik empedansin gergek kisminin (rezistansin) frekansla olan
degisimine ait deneysel sonuclar verildi. Bu hidrojellerin rezistans degerininlO2 Hz-10°
Hz frekans aralifinda yavasca, 10° Hz iizeri frekanslarda ise keskin bir sekilde dogrusal
olarak azaldigi belirlendi. 10* Hz-10° Hz frekans araliginda tim numunelerin rezistans

degerini belirleyen 6zellikler i¢in, bulk yapidan yiizey yapiya gegis bolgesinin oldugu
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tespit edildi. Ayrica bu gegis bolgesinde numunelerin boya iyonlarinin derisimine bagh
olarak bir dalgali davranis sergiledigi belirlendi. Derisime bagli bu dalgali davranisin
boya iyonlar1 ile hidrojellerin bantlar1 arasinda yasanan ara yiizey etkilesimlerden
kaynaklandigr saptandi. Frekansin diisilk degerler aldigi bolgede Orneklerin
rezistansinin en yiiksek ve en diisiik degerlerinin sirastyla, 75 ve 25 mg/L yikli
hidrojele ait oldugu tespit edildi. Yiiksek frekanslarda ise malzemelerin rezistans
degerleri arasindaki farkin giderek azaldigi ve birbirlerine ¢ok yakin degerler aldigi
saptandi. Bu bolgede katkili hidrojellerin rezistansinin en yiliksek degerinin yine 75

mg/L yiiklii hidrojele, en diisiik degerinin ise bu kez 50 mg/L yiiklii hidrojele ait oldugu

belirlendi.
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Sekil 4.51. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin karmasik
empedansinin gergek kisminin frekansla degisimi

Disiik frekanslarda malzemelerin rezistansinin yiiksek deger almasimin elektrot
polarizasyon etkiden kaynaklandig: tespit edildi. Bagka bir deyisle bu bolgede boya
iyonlarinin uygulanan dis elektrik alan yoniinde polarize olmasi ile olusan bu elektrot
polarizasyonun numuneler {izerinde yiiksek kapasitif etkiye neden oldugu goriildii.
Yiiksek frekanslarda ise yiikli hidrojellerin rezistansinin yiiksek degerler almasini
saglayan elektrot polarizasyonun etkisini giderek kaybettigi, dolastyla yiiksek kapasitif
olgunun bu bolgesinde azaldig1 belirlendi. Ayrica frekansin 10° Hz tizeri bdlgede biitiin
numunelerin rezistans degerinin dogrusal olarak azalmasinin bu bolgede artan iyonik

iletkenliginin bir sonucu oldugu tespit edildi (Wang ve Dong, 2007; Okutan vd., 2015;
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Sengwa ve Sankhla, 2007a; Padmasree vd., 2006; Saha vd., 2017; Pokhriyal ve Biswas,
2016; Cava vd., 1984; Rao vd., 2006).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat (MYO) boya katkili
hidrojellerin karmasik empedansin sanal kisminin (reaktans) frekansla olan degisimine
ait deneysel sonuglar Sekil 4.52° de sunuldu. Bu 6rneklerin reaktans degerinin artan
frekansla birlikte neredeyse dogrusal olarak azaldigi tespit edildi. Diisiik frekans
bolgesinde boya yiiklii hidrojellerin reaktans degerlerinin birbirlerine ¢ok yakin olmakla
birlikte az da olsa aralarinda bir fark oldugu gorildii. Bu bélgede (< 10* Hz)
numunelerin rezistansinin en diisiik degerinin 50 mg/L, en yiiksek degerinin ise 75
mg/L yiikli hidrojele ait oldugu tespit edildi. Frekans degeri 10° Hz civarlarina
yaklastiginda ise malzemelerin reaktans degerleri arasindaki farkin ortadan kalktig1 ve

neredeyse birbirine esit degerler aldig1 belirlendi.

10’
E10°
-
<)
w
g s
£10°
g mg/L
[~ —=— MYO25
\ MYOS50
10 MYO75
—v—MYO100
]03 L 1 lllllll L 1 lllllll 1 [l lllllll 'l L lllllll Ll L oeiit)
10° 10° 10* 10° 10° 10’
Frekans (Hz)

Sekil 4.52. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin karmasik
empedansinin sanal kisminin frekansla degisimi

Yikli hidrojellerin azalan frekans degerleriyle birlikte yiiksek reaktans degerleri
almasinin nedeninin elektrot/elektrolit ara yilizeylerde olusan ara ylizey polarizasyon
oldugu saptandi. Frekans degeri artik¢a numunelerin dielektrik 6zelliklerini etkiyen ara
yiizey polarizasyon etkinin giderek azaldigi ve yerini dielektrik durulmaya siirecine
biraktig1 tespit edildi. Dielektrik durulma mekanizmasindan dolayr uygulanan alana

bagl olarak polarize olan boya iyonlarinin serbest hareket ettigi ve buna bagli olarak
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hidrojel kanallar i¢indeki iyonik iletiminde artacagi sonucuna ulasildi (Wang ve Dong,
2007; Okutan vd., 2015; Padmasree vd., 2006; Saha vd., 2017; Pokhriyal ve Biswas,
2016; Cava vd., 1984; Rao vd., 2006).

Sekil 4.53” de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya
katkilt hidrojellerin empedansin frekansla degisimine ait deneysel veriler gosterildi. Bu
orneklerin empedansinin frekansla olan gelisiminin daha 6nce Sekil 4.52° de verilen
rezistansin frekansla gelisimine c¢ok benzedigi goriildii. Boya yiiklii hidrojellerin
empedans degerinin 10> Hz-10° Hz frekans araliginda yavasca, 10° Hz fiizeri
frekanslarda ise hizli bir sekilde dogrusal olarak azaldigi tespit edildi. Disiik
frekanslarda en yliksek ve en diisiik empedans degerinin sirasiyla 75 ve 25 mg/L katkili
hidrojele ait oldugu belirlendi. Ayrica 10* Hz-10> Hz frekans arahfmnda tim
numunelerin empedans degerlerinin dielektrik durulma mekanizmasindan etkilendigi ve
bu etkinin bir sonucu olarak da tiim 6rneklerin empedans degerinin azalmaya basladigi
tespit edildi. Artan frekansla birlikte numunelerin empedans degerleri arasindaki farkin
giderek kayboldugu ve birbirlerine ¢ok yakin degerler aldigi tespit edildi. Yiiksek
frekans bolgesinde malzemelerin empedansinin en yiiksek ve en diisiikk degerlerinin

strastyla, 75 ve 50 mg/L yiiklii hidrojele ait oldugu saptandi.
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Sekil 4.53. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkil1 hidrojellerin
empedansinin frekansla degisimi
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Tiim malzemelerin empedansinin 10* Hz—10° Hz frekans araliginda katkilanan boya
derisime bagli olarak dalgali bir tutum sergiledigi belirlendi. Bu dalgali tutumun
yasandig1 bolgenin tiim 6rneklerin empedans 6zelliklerini belirleyen bulk yapiin yerini
ylizey yapinin aldig1 bir ge¢is bolgesi oldugu saptandi. Bu gegis bolgesinde malasit yesil
oksalat boya iyonlar ile hidrojellerin bantlar1 arasinda yasanan ara yiizey etkilesimlerin
cok yogun oldugu tespit edildi. Frekansin diisik oldugu bdlgede numunelerin
empedansinin yiiksek degerler almasini elektrot polarizasyon mekanizmasinin sagladigi
tespit belirlendi. Bu bolgede olusan elektrot polarizasyondan dolayr tim numuneler
tizerinde yiiksek kapasitif etkinin olustugu saptandi. Artan frekansla birlikte numuneler
tizerindeki yiiksek kapasitif etkinin azalmasindan dolayr yiiklii hidrojellerin empedans
degerlerinin azaldig1 goriildii (Wang ve Dong, 2007; Okutan vd., 2015; Sengwa ve
Sankhla, 2007b; Padmasree vd., 2006; Saha vd., 2017; Pokhriyal ve Biswas, 2016; Cava
vd., 1984; Rao vd., 2006).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya katkili
hidrojellerin faz acisinin frekansla degisimine ait deneysel sonuglar Sekil 4.54° de
gosterildi. Bu malzemelerin faz agis1 degerinin 10° Hz—10° Hz frekans araliginda hemen
hemen sigmoid (1/(1+ e®)) olarak azaldigi goriildii. 10° Hz iizeri bolgede ise
numunelerin faz agist degerinin frekanstan bagimsiz davrandigl ve nerdeyse sifira gittigi
belirlendi. Diisiik frekanslarda numunelerin faz agisinin en diisiikk degeri 75 mg/L, en
yiiksek degerinin ise 25 mg/L yiiklii hidrojele ait oldugu goriildi. Bu bolgede drneklerin
genellikle benzer davranis gosterdigi fakat 75 mg/L yiiklii hidrojelin digerlerinden farkli
davrandig tespit edildi.
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Sekil 4.54. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin faz
acisinin frekansla degisimi

Bu farkli davranisin, 75 mg/L yiiklii hidrojelin faz acisinin diger numunelere kiyasla
daha farkli viskoelastik siire¢ gegirmesinden kaynaklandigi saptandi. Ayrica bu
numunenin Maxwell akigkanindaki ilgilesim etkilerinin, viskoelastik sistemdeki
dielektrik durulmanin ve Brown hareketinin dinamik davranisinin farkli oldugu
sonucuna varildi. Buna ek olarak bu davranisin, Sekil 4.49° da gosterilen tanjant
faktoriiniin (§ = 90° — @) frekansla olan degisimiyle uyumlu oldugu tespit edildi.
Katkili hidrojellerin 10° Hz-10° Hz frekans araliginda faz acisi degerinin elektrot
polarizasyon mekanizmadan, 10° Hz-10" Hz frekans araliginda ise dielektrik durulma
mekanizmasindan etkilendigi tespit edildi (Keller ve Licastao, 1959; Taylora vd., 2005;
Yal¢in, vd, 2013; Conde, vd., 2003; Chen, vd., 2007).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya katkili
hidrojellerin karmasik elektrik modiiliniin gergek (M (w)) kismmin frekansla
degisimine ait deneysel sonuclar Sekil 4.55° de verildi. Bu numunelerin M ()
degerinin artan frekansla birlikte asimptotik olarak artig1 belirlendi. Diisiik frekans
bélgesinde biitiin Srneklerin M’ (w) degerinin sifira gitmeye meyilli oldugu tespit edildi.
Frekansin yiiksek degerlerinde M ()’ niin en diisiik degerinin 50 mg/L yiiklii hidrojele,
en yiiksek degerinin ise 25 mg/L yiiklii hidrojele ait oldugu belirlendi.
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Sekil 4.55. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin karmagik
elektrik modiiliiniin gergek kisminin frekansla degisimi

Diisiik frekanslarda M (w)’ niin disik degerinin elektrot polarizasyondan
kaynaklandig tespit edildi. Artan frekansla birlikte numunelerin M (w) degerinde
yasanan asimtotik davranigin ise boya iyonlarmin iletkenlik etkisinden kaynaklandigi
saptand1. 10° Hz-10° Hz frekans araliginda katkili hidrojellerin M (@) degerinin boya
derisime bagli olarak dalgali bir davranis (fluctuation behavior) sergiledigi belirlendi.
Yiiksek frekanslarda numunelerin artan M (w) degerinin dielektrik durulma
mekanizmasindan kaynaklandig1 belirlendi. Ayrica bu bolgede hidrojellin kanallart
icinde malasit yesil oksalat boya iyonlarmim artan mobilitesinin de rneklerin M ()
degerinin yliksek olmasinda etkili oldugu tespit edildi (Dixon, 1990; Rouahi vd., 2013;
Yu vd., 2000; Zhang vd., 2005; Smaoui vd., 2009; Bordi vd., 2007; Deraman vd., 2014;
Liew vd., 2012; Ram ve Chakrabarti, 2008; Padmasree vd., 2006; Gogulamurali vd.,
1992; Ramesh ve Chai, 2007).

Sekil 4.56’° da farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya
katkili hidrojellerin karmasik elektrik modiiliiniin sanal kisminin (M (w)) frekansla
degisimine ait deneysel veriler gdsterildi. Katkili hidrojellerin M () degerlerinin 108
Hz-10° Hz frekans arahginda bir tepe degere ulastigi gorildii. Buna ilaveten biitiin
numunelerin tepe degerine ulastigi bu araliginin kritik frekans oldugu tespit edildi. Bu
kritik frekansin altindaki bolgede boya katyonlarimin komsu bélgeye sicrayabildikleri,
altindaki bolgede ise bir potansiyel kuyuda sinirlandirilmis gibi davrandiklari tespit
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edildi. Ayrica kritik frekans degerinin genellikle artan derisimle artigi, fakat bu genel
durumu 25 mg/L yiiklii hidrojelin bozdugu belirlendi.
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Sekil 4.56. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin karmasik
elektrik modiiliiniin sanal kisminin frekansla degisimi

Diger taraftan boya yiikli hidrojellerin M (w) degerinin artan derisimle birlikte
genellikle diisiik frekans bolgesine dogru kaydigr tespit edildi. Diisiik frekanslarda
elektrot polarizasyon etkiden dolay: tiim numunelerin M () degerinin diisiik oldugu
gorildii. Orta frekans degerlerinde ise tim numunelerin M"(a)) degerlerinin dielektrik
durulma mekanizmasindan etkilendigi belirlendi. Bu bdlgede olusan tepe degerlerinin
katyonik boya iyonlarinin uzun menzilli hareketlilikten kisa menzilli hareketlilige
gecisine karsilik geldigi saptandi. Yiiksek frekanslarda ise tepe degerine ulasan
numunelerin  yeniden azalisa geg¢mesinin yeniden yonelim polarizasyonundan
kaynaklandig1 belirlendi. Ayrica uygulanan dis elektrik alanin frekansi ile iyonlari
hareket ettiren frekansin esit oldugu durumda M (w) degerinin maksimum noktaya
ulastig1 tespit edildi. M"(w) tepe degerine ulastifinda sistemin ara yiizey polarizasyon
tarafindan kontrol edildigi belirlendi. Bu bélgede boya iyonlarinin mobilitesinin giderek
arttigr tespit edildi. Farkli derisimlerde MYO yiiklenmis hidrojellerin elektrik
modiiliiniin sanal kismimin tepe degerleri ve bu tepe degerlerine karsilik gelen kritik
frekans degerleri Cizelge 4.6 da sunuldu. Karmasik elektrik modiiliiniin sanal kisminin
pik degerlerinin en yiiksek oldugu numunenin 2.5946x107 ile 25 mg/L MYO katkili

ornek oldugu belirlendi. Bu durumun boya iyonlar: ile hidrojele ait gruplar arasindaki
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ara yiizey etkilesmelerin 25 mg/L MYO katkili hidrojelde daha zayif olmasindan
kaynaklandig: tespit edildi. Ayrica 50 mg/L MYO katkili hidrojelden baslamak {izere
artan boya derisimi ile birlikte M"(cu)’ niin tepe degerinin artan iyon difiizyonundan
otiric giderek arttig1 belirlendi. Cizelge 4.6° da daki kritik frekans degerleri
incelendiginde en yiiksek kritik frekansin 6235,50 Hz degeri ile 50 mg/L MYO katkili
hidrojele ait oldugu goriildii. Dolasiyla 50 mg/L MYO katkili numunenin durulma
frekansinin diger derisimlerde katkili hidrojellere kiyasla daha yiiksek oldugu sonucuna
varildi. Buradan hareketle 50 mg/L MYO katkili numunenin iletim mekanizmasinin
daha uzun siire bozulmadan korunabildigi tespit edildi (Singh vd., 2017; Wang vd.,
2017; Akhtar vd., 2018; Ramesh ve Chai, 2007; Karmakar ve Ghost, 2012; Tsangaris
vd., 1998; Boucher vd., 2006; Kaiser, 2012; Macedo vd., 1972; Ranjan vd., 2011; Borsa
vd., 1992).

Cizelge 4.6. Farkl1 derisimlerde malasit yesil oksalat boya ytiklii hidrojellerin karmagik
elektrik modiiltiniin sanal kisminin pik degerleri ve kritik frekans degerleri

Karmasik elektrik
Numune adi modiiliiniin sanal kKisminin Kritik frekans degeri
pik degerleri (0) x 10° (Hz)
MYO 25 2.5946 5143,50
MYO 50 1.8411 6235,55
MYO 75 2.1174 3324,64
MYO 100 2.3334 2121,58

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya katkili
hidrojellerin karmagik elektrik modiiliiniin diizlem ¢izgilerinin (M'—M)  deneysel
sonuglari, Maxwell elementli elektrik modiiliiniin Cole—Cole diyagrami ve onlarin
Smith Chart diyagrami ile uyumlulugu sirasiyla Sekil 4.57a, Sekil 4.57b ve Sekil 4.57¢’
de verildi. Biitin numunelerin M'—M" diizlem ¢izgilerinin Cole—Cole durulma modeliyle
uyumlu oldugu belirlendi. Boya katkili hidrojellerin Cole—Cole ¢izgilerinin olusumu
tizerinde diisiik, orta ve yiiksek frekanslarda sirasiyla, elektrot polarizasyon, dielektrik
durulma ve yeniden yonelim polarizasyonunun etkili oldugu saptandi. Katkili
numunelerin Cole—Cole diizlem ¢izgilerinin olusmasindan bu numunelerin elektronik
uygulamalar acisindan uygun oldugu tespit edildi. Esdeger bir elektrik devresine (RC)

karsilik gelen Cole—Cole diizlem ¢izgilerinin teorik empedans devresini gosteren Smith
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Chart diyagrami ile uyumlu oldugu saptandi. Sekilde gosterilen RC devresi igin farkli
derisimlerde MYO katkili hidrojellerin farkli diren¢ ve kapasitans degerleri aldigi
belirlendi. MYO boya katkili numuneler i¢inde en diisiik direng ve en yiiksek kapasitans
degerine sahip RC devresinin 25 mg/L katkili hidrojele ait oldugu tespit edildi. Bu
ornegin olusturdugu devrede direncin 1,8)(107 Ohm, kapasitansin ise 8,7x10'10 F
degerini aldig1 saptandi. En biiyiik yarim daireye olusturan 25 mg/L KrM katkili
hidrojelin en diisiik direng degerine sahip olmasi nedeniyle diisiik frekans bolgesinde en
yiiksek iyonik iletkenlik sergileyecegi ongoriildii. Diger taraftan en yiiksek direng ve en
diisik kapasitans degerine sahip devrenin 75 mg/L MYO iyonu katkili hidrojele ait
oldugu belirlendi. Bu numunenin olusturdugu Cole-Cole ¢izgilerine karsilik gelen RC
devresi i¢in direng degeri 7,9x10" Ohm ve kapasitans degeri 6,3x10"° F olarak
hesaplandi. 75 mg/L MYO katkili hidrojelin en yiiksek direng degerinin, bu derisimde
MYO boya iyonlart ile hidrojel arayiizeyler arasindaki etkilesimlerin daha giiglii
olmasindan kaynaklandigi saptandi. Doalsiyla hidrodinamik etkilesimlere sahip olan
boya yiiklii hidrojellerin elektronik bir devrede kullanilabilecegi sonucuna ulasildi.
Ayrica elektronik devre de kullanilacak MYO katkili hidrojeller i¢in en uygun
derisiminde 25 mg/L oldugu tespit edildi (Wagner ve Richert, 1997; Boettcher ve
Bordewijk, 1978; Cole ve Cole, 1941; Smith, 1939; Tsangaris vd., 1998; Richert ve
Wagner, 1995; Tsangaris vd., 1991; Boyd, 1980; Leon vd., 1997; Yuan, 2012;
Tomozawa vd., 1979; Richert ve Wagner, 1998).
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Sekil 4.57. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin elektrik
modiiliin diizlem ¢izgileri (a), Maxwell elementli elektrik modiiliiniin Cole-Cole
diyagrami (b) ve onlarin Smith Chart diyagramina uyarlanmis hali (C)
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Sekil 4.58’ de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya
katkilt hidrojellerin kapasitansinin frekansla degisimine ait deneysel veriler gosterildi.
Bu numunelerin kapasitans degerinin artan frekansla birlikte tistel olarak azaldigi
belirlendi. Frekansin diisiik oldugu bolgede kapasitansin en yiiksek ve en dislk
degerlerinin sirasiyla 25 ve 75 mg/L boya yiiklii hidrojele ait oldugu goriildii. Bu
bolgedeki kapasitansa ait en yiiksek ve en diisiik degerlerin karmagik dielektrik sabitin
gercek kismiyla orantili (€' = Cd/€yA) ve empedansla da ters orantili oldugu (C =
1/(wZ) tespit edildi. Yiiksek frekanslarda ise tim Orneklerin kapasitansinin birbirine

cok yakin degerler aldig1 ve neredeyse frekanstan bagimsiz davrandigi belirlendi.

10-1()
=
@
10-11
[l 1 11 lllll 1 1 1 lllll' T‘—l‘_—l\l_lh
10° 10° 10° 107

Frekans (Hz)

Sekil 4.58. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkil1 hidrojellerin
kapasitansinin frekansla degisimi

Katkili hidrojelerin kapasitans degerlerinin 10? Hz—10° Hz frekans araliginda derisime
bagli olarak dalgali bir tutum sergiledigi tespit edildi. Bu dalgali tutumun, boya iyonlar1
ile hidrojellerin bantlar1 arasinda olusan ara ylizey etkilesimlerden kaynaklandig:
saptandi. Disiik frekanslarda elektrotlarin i¢ yilizey alanlarinda fazla boya iyonu
birikmesinden dolayr derisime bagl kalmaksizin tiim numunelerin kapasitansin yiiksek
degerler aldig: belirlendi. Yani boya iyonlarinin elektrot ara yilizeylerde uygulanan dis
elektrik alan yoOniinde polarize olmasi ile olusan elektrot polarizasyonun bu bolgede
etkin oldugu tespit edildi. Ayrica kapasitans degerinin diisiik frekans bolgesinde yiiksek
degerler almasinda elektrot/elektrolit ara sinir etkilerininde ciddi bir katki sagladigi

saptandi. Artan frekansla birlikte, numunelerin kapasitans degerindeki azalmanin

116



dielektrik durulma mekanizmasindan kaynaklandig: tespit edildi (Arbizzani vd., 2001;
Simon ve Gogotsi, 2010; Pieta vd., 2013; Walter, 1991; Castela vd., 2001; Aureli ve
Porfiri, 2012; Taberna vd., 2003; Conway vd., 1997; Pech vd., 2010).

Sekil 4.59° da farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya
katkilt hidrojellerin yiizey 6zdirencinin frekansla olan gelisimine ait deneysel veriler
gosterildi. Boya yiiklii hidrojellerin yiizey dzdiren¢ degerinin 10> Hz—10° Hz frekans
araliginda yumusakeca, 10° Hz iizerindeki bolgede ise hizlica bir sekilde dogrusal olarak
azaldig1 tespit edildi. Diisiik frekanslarda yiizey 6zdirencinin en diisiik ve en yiiksek
degerlerinin 25 ve 75 mg/L boya yiikli hidrojele ait oldugu belirlendi. Ayrica
numunelerin yiizey O6zdirencinin en yiiksek ve en disiik degerlerinin karmagik

empedansinin en yiiksek ve en diislik degerleri ile uyumlu oldugu tespit edildi.

10° 10° 10* 10° 10° 107
Frekans (Hz)

Sekil 4.59. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya yiiklii hidrojellerin yilizey
Ozdirencinin frekansla degisimi

Yiiksek frekanslarda en yiiksek yiizey 6zdirenci degerinin aym kaldigi, en diisiik yiizey
Ozdirenci degerinin ise 75 mg/L MYO boya yiikli hidrojele ait oldugu saptandi. Bu
bolgedeki maksimum ve minimum yiizey 6zdirenci degerlerinin daha énce Sekil 4.58°
de verilmis olan kapasitans degerleriyle ters ¢alistig1 tespit edildi. Ayrica katkilanan
boya derisiminin artmasiyla numunelerin yiizey 6zdirencinin arttig1, fakat derisim oram
100 mg/L’ ye ulasinca aniden azaldigi tespit edildi. Bu azalisin, 100 mg/L boya

yiiklenmis hidrojellerdeki katyonlariin hidrojellerin sinirlarindan daha biiyiik kisitlama
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etkisi gormesinden kaynaklandigr belirlendi. Frekansin diisiik oldugu bolgede elektrot
polarizasyon etkiden dolay1 tiim numunelerin ylizey 6zdirencinin yiiksek degerler aldig1
tespit edildi. Ote taraftan, artan frekansla birlikte dielektrik durulma mekanizmasindan
dolay:r biitiin 6rneklerin yiizey Ozdirencinin diisiik degerler aldigi saptandi (Wu vd.,
2005; Németh vd., 2003; Weiler ve Chaussidon, 1968; Yal¢in vd., 2013; Jones vd.,
1997; Webster, 2014; Souza Jr. vd., 2008; Lim vd., 2002; Okutan vd., 2015).

Farkli derigimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya katkili
hidrojellerin karmasik iyonik iletkenligin gergek (a'(a))) kisminin frekansla degisimine
ait deneysel sonuglar 100 Hz—40 MHz frekans araliginda gosterildi. Bu numunelerin
o (w) degerinin artan frekansla birlikte iistel olarak attig1 tespit edildi. Diisiik
frekanslarda ¢ (@)’ niin en diisiik degerinin 75 mg/L, en yiiksek degerinin ise 25 mg/L
boya yiiklii hidrojele ait oldugu tespit edildi. 10> Hz-10° Hz frekans araliginda
malzemelerin ¢ (w) degerinin yiiklenen boya derisime bagli olarak dalgali bir davranis
sergiledikleri saptandi. Yiiksek frekanslarda ise o (w)’ niin en disik ve en yiiksek

degerinin sirastyla, 75 ve 50 mg/L boya yiiklii hidrojele ait oldugu goriildii.
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Sekil 4.60. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin karmasik
iyonik iletkenliginin gergek kisminin frekansla degisimi

Diisiik ve yiiksek frekans bolgesindeki bu iki durum dikkate alindiginda numunelerin
a'(a))’ nilin en diisiik ve en yiiksek degerlerin daha 6nce Sekil 4.49° da ifade edilen ylizey
Ozdirenci ile ters galistig1 (¢ = I/p) saptandi. Frekansin diisiik oldugu bdlgede boya
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iyonlarinin uygulanan dig elektrik alanin yoniinde ydnelmesi ile olusan elektrot
polarizasyon ve ara yiizeylerde olusan empedans etkiden dolayr &rneklerin o (w)
degerinin disiik oldugu belirlendi. Frekansin yiikksek oldugu bolgede ise boya
katyonlariin yliksek mobilitesinden dolay1 o (w) degerinin yiiksek oldugu tespit edildi.
Diger taraftan diisiik frekans bolgesinde genellikle artan boya derisimi ile o ()
degerinin azaldigi, fakat bu genel davranisa 100 mg/L yiikli hidrojelin uymadigi
belirlendi. Buradan iyonik iletkenligin yiiklii hidrojellerin igindeki iyon tasiyicilarnin
miktarina ve Jonscher gii¢ yasasina gii¢lii bir sekilde bagli oldugu tespit edildi. Ayrica
numunelerin iyonik iletkenlik &zelliklerinin hidrojel yapmin tane boyutundaki
degisikliklere bagli oldugu belirlendi (Venkateswarlu ve Satyanarayana, 1998;
Jonscher, 1977; Gogulamurali vd., 1992; Capaccioli vd., 1998; Bordi vd., 2007; Sredi¢
vd., 2008; Nam vd., 2004; Chen vd., 2000; Raghasudha vd., 2013; Ogihara vd., 2004;
Minami, 1985; Jonscher, 1980).

Sekil 4.61° de farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya
katkili hidrojellerin karmasik iyonik iletkenliginin sanal kismmimn (o (w)) genis bir
frekans araligindaki gelisimine ait deneysel sonuclar gosterildi. Tiim numunelerin o (@)
degerinin 10> Hz—10° Hz frekans arahiginda frekanstan bagimsiz davrandigi belirlendi.
Bu frekans arahiginda yiiksek kapasitif etkiden dolayr numunelerin o () degerinin sifir

oldugu tespit edildi.
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Sekil 4.61. Farkli derisimlerde malasit yesil oksalat boya katkili hidrojellerin karmasik
iyonik iletkenliginin sanal kisminin frekansla degisimi

119



Ayrica bu bolgede serbest boya katyonlarmin uygulanan dis alan yoniinde polarize
olmastyla olusan elektrot polarizasyonun da o (w) degerinin sifir olmasinda etkisi
oldugu belirlendi. Yiiksek frekans bolgelerinde tim numunelerin o (w) degerinin
monotonik olarak azaldigi tespit edildi. Bu monototik azalisin, dielektrik durulma
mekanizmasindan kaynaklandigi saptandi. Ayrica yiiksek frekanslarda en disiik ve
yitksek o (0) degerinin sirasiyla, 50 ve 25 mg/L yiiklii hidrojele ait oldugu belirlendi
(Baskaran vd., 2006; Liew vd., 2012; MacCallum ve Vincent, 1988; Venkateswarlu vd.,
2000; Kar ve Choudhary, 2002; Kashyap vd., 2012; Farea vd., 2008; Leén vd.,2001;
Ratner ve Shriver, 1988; Harris, 1983).
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BOLUM V

SONUC

Bu tez calismasinda, radikalik katilma polimerizasyon yontemi ile sentezlenen
hidrojellere Ag™, Co*™, Cr*®, Mn*, Ni** metal, Rodamin-B (RB), Safranin (SR),
Kristal-Mor (KrM) ve Malasit Yesil Oksalat (MYOQO) boya iyonu yiiklenmis
numunelerin elektriksel ve dielektriksel ozellikleri detaylica incelendi. Radikalik
katilma polimerizasyon yonteminin hidrojel sentezlemede en ¢ok tercih edilen ve aym
zamanda en kolay sentezleme tekniklerinden biri oldugu sonucuna varildi. Ayni
zamanda Empedans Spektroskopi tekniginin malzemelerin frekansa bagl dielektrik

ozelliklerini belirlemede en etkin ve dogru tekniklerin basinda geldigi belirlendi.

Ayni derigimde Ag+1, C0+2, Cr+3, Mn+2, Ni*? metal iyonlari, RB ve farkli dozlarda SR,
KrM, MYO boya iyonlar1 yiiklenmis hidrojellerin morfolojik karakterizasyonu Taramali
Elektron Mikroskop (SEM) ve Optik Mikroskop (OM) gibi teknikler kullanilarak
yapildi. Bu iki teknik yoluyla alinan goriintiilerden metal ve boya iyonu yiiklenmis
hidrojellerin boyutuna ve morfolojisine dair bilgiler elde edildi. SEM ve OM
goriintlilerinden metal ve boya iyonlarinin hidrojellerin kanallar1 i¢inde homojen olarak
dagildigr goriildi. Malzemelerin dielektrik 6zelliklerinin belirlenmesi i¢in kullanilan
Empedans Spektroskopisi yonteminden kapasitans ve kayip faktorii degerleri elde
edildi. Elde edilen bu degerlerden numunelerin karmasik dielektrik, elektrik modiiliis ve

iyonik iletkenlik gibi 6lgtimlerinin frekansla olan gelisimi belirlendi.

Diisiik frekans bolgesinde ayni derisimde (50 mg/L) RB boya ve Ag™, Co™, Cr*,
Mn*2, Ni*? metal iyonlar1 yiiklenmis hidrojellerin ¢'(w) degerleri acisindan Ag”™ metal ve
RB boya iyonlar1 yiiklii hidrojellerin birbiriyle, Co™ ve Ni*? metal iyonlar1 yiikli
hidrojellerin birbiriyle, Cr** ve Mn*? metal iyonlari yiiklii hidrojellerin de birbiriyle
benzer davranis sergiledigi goriildii. Bu bolgede metal/boya iyonlarinin ara yiizeyde
olusturdugu polarizasyon etkiden dolay: tiim orneklerin &'(w) degerinin yiiksek oldugu
belirlendi. Ayrica bu numunelerin 10? Hz-10° Hz frekans araliginda metal/boya iyonlari
ile hidrojellerin bantlar1 arasindaki etkilesimlerden kaynaklanan dalgali bir davranisa
sahip olduklar1 tespit edildi. Yiiksek frekanslarda ise numunelerin &'(w) degerinin
dielektrik durulmadan kaynaklanan bir azalis sergiledigi saptandi. Katkilanmis

numunelerin &"”(w) degerinin frekansla olan degisiminin &'(w) ile hemen hemen ayni
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oldugu tespit edildi. Ag™ iyonu katkili hidrojellerin tanjant faktériiniin frekansla olan
gelisiminin digerlerinden farkli oldugu goriildii. Bu 6rnegin tanjant faktoriiniin orta
frekans bolgesinde frekanstaki salinim bagimlililifina ve rotasyon hareketindeki
molekiiler titresimine bagli olarak bir tepe degere sahip oldugu tespit edildi. Gerek
diisiik gerekse yiiksek frekanslarda RB boya iyonlar1 yiiklii hidrojelin metal iyonlar
katkili hidrojellere gore daha kiiciik empedans degerlerine sahip oldugu belirlendi.
Biitiin orneklerin faz acisinin frekansla sarmal degisiminin viskoelastik karakteristik
Ozellikten kaynaklandigi tespit edildi. Bu numunelerin faz acisinin tanjant faktorii
degeri ile uyumlu (6 = 90 — @) oldugu belirlendi. Ayrica numunelerin tan ¢ degerlerinin
birden biiylik olmasindan bu malzemelerin iletimlerinin hemen hemen Ohm yasasina
uygun davrandigr sonucuna varildi. Co™ ve Ni*?%, Cr® ve Mn" iyonlar1 katkil
hidrojellerin faz acisinin frekansla degisiminin birbirlerine ¢ok benzemesinin bu gegis
elementlerinin atom ¢aplarinin ve elektron ilgilerinin birbirlerine ¢ok yakin olmasindan
kaynaklandig tespit edildi. Benzer sekilde RB boya iyonunun atom c¢apinin ve elektron
ilgisinin Ag™ iyonuna yakin oldugu sonucuna varildi. Diisik ve yiiksek frekans
bolgesinde en yiiksek kapasitans degerlerinin sirastyla Ag” ve RB katkili hidrojellere ait
oldugu gozlendi. Frekansin tiim bolgelerinde metal iyonlarmma kiyasla daha biiyiik
mobiliteye sahip olan RB boya iyonu yiiklii hidrojelin en yiiksek o (w) degerine sahip
oldugu tespit edildi. Diger taraftan diisiik frekans bolgesinde boya/metal iyonu katkili
hidrojellerin M (w) ve M (w) degerlerinin elektrot polarizasyon etkiden dolay1 sifir
degeri aldigr tespit edildi. Bu malzemelerin elektrik modiiliiniin diizlem ¢izgilerinin
(Cole—Cole ¢izgilerinin) non-Debye durulma modeliyle uyumlu oldugu belirlendi.
Esdeger bir elektriksel devreye karsilik gelen Cole—Cole ¢izgilerinin olusmasindan bu
malzemelerin elektronik devrelerde kullanilabilecegi sonucuna varildi. RB boya iyonu
katkili hidrojellerin diisiik empedans ve yiiksek iyonik iletkenlik 6zelliklerine sahip
olmast nedeni ile teknolojik uygulamalar agisindan daha uygun oldugu belirlendi. Bu
numuneler i¢in elde edilen sonuglarin literatiir ile uyumlu oldugu bulundu (Conde, vd.,
2003; Chen, vd., 2007; Okutan vd., 2015; Saha vd., 2017; Dereman vd., 2014; Sengwa
ve Sankhla, 2007a; Cole ve Cole, 1941; Tsangaris vd., 1998; Capaccioli vd., 1998).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75, 100, 200 ve 300 mg/L) SR boya katkili hidrojellerin
¢'(w) degerinin diisiik frekanslarda derisime bagli olarak dalgali bir tutum sergiledigi
belirlendi. Yiiksek frekanslarda ise elektrik alanin periyodik ters ¢evriminin ¢ok hizli

olmsindan dolayr numunelerin ¢'(w) degerinin giderek azaldigi tespit edildi. Diger
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taraftan diisiik ve yiiksek frekans bolgelerinde en yliksek ¢"(w) degerinin sirastyla 100
ve 50 mg/L SR yiiklenmis hidrojellere ait oldugu saptandi. 10> Hz—10° Hz frekans
araliginda tiim Orneklerin fan (o) degerinin frekanstaki salmim bagimliligina bagh
olarak bir tepe degere sahip oldugu gozlendi. Bu tepe degerinin katkilanan derisim orani
100 mg/L ye kadar artirildiginda yiiksek frekans bolgesine, daha yiiksek derisimlerde
ise tekrar diisiik frekans bdolgesine dogru kaydigi tespit edildi. Frekansin diisiik
degerlerinde numunelerin rezistans ve empedans degerlerinin derisime bagl dalgali bir
davranis sergiledikleri goriildii. Bu bdlgede rezistansinin ve empedansin en yiiksek
degerinin 25 mg/L, en diisiik degerinin ise 100 mg/L katkil1 hidrojele ait oldugu tespit
edildi. 10* Hz—10° Hz frekans araliginda bir tepe degerine sahip olan SR boya katkili
hidrojellerin faz ag¢isinin artan derigimle birlikte yiliksek frekans bolgesine dogru
kaydigi, lakin bu duruma 75 ve 200 mg/L yiiklii hidrojellerin uymadig: tespit edildi.
Diisiik frekans bolgesinde yasanan yiiksek kapasitif etkiden dolay: katkili hidrojellerin
M (w) ve M (w) degerlerinin sifira gittigi belirlendi. Diger taraftan numunelerin M (@)’
ne ait tepe degerlerinin artan derisimle birlikte genellikle yiliksek frekans bolgesine
dogru kaydigi, 75 ve 200 mg/L katkili hidrojellerin bu davranisa uymadig tespit edildi.
Numunelerin tepe degerlerinin yiiksek frekans bolgesine kaymasini saglayan ara yiizey
polarizasyon etkinin 75 ve 200 mg/L SR katkili hidrojeller {izerine etkisinin diger
derisim oranlarina gore zayif olmasindan kaynaklandigi belirlendi. Bu iki derisim
degerinin SR katkili hidrojeller i¢in kiritik derisim degeri oldugu tespit edildi Buradan
hareketle numunelerin faz agis1 ile M"(w) tepe degerlerinin bulundugu frekansin
derisime bagli gelisimlerinin birbiriyle uyumlu oldugu goriildii. Katkili numunelerin
Cole-Cole dairelerinin M ()’ niin tepe degerleri ile uyumlu oldugu tespit edildi. Buna
ilaveten esdeger bir elektrik devresine (RC) karsilik gelen Cole—Cole ¢izgilerinin teorik
empedans devresini gosteren Smith Chart diyagrami ile uyumlu oldugu belirlendi. En
yiiksek kapasitans, en diisiikk 6zdiren¢ ve en yiiksek iyonik iletkenlige sahip olan 100
mg/L. SR yiiklii hidrojelin elektronik uygulamalar i¢in en uygun numune oldugu
sonucuna varildi. Ayrica iletim mekanizmasi hakkinda bilgi veren s degerleri tiim
numunelerin igin farkli iic bolgede ayr1 ayr1 hesaplandi. 25 mg/L katkili 6rnek i¢in
polarizasyon, plato ve dagilim bolgelerindeki s degerleri sirasiyla 1,17, 0,72 ve 3,04
olarak tespit edildi. Dolasiyla 25 mg/L SR katkil1 hidrojelin polarizasyon bdlgesinde
iletim mekanizmasinin stiper dogrusal gii¢ kanunu (Super Linear Power Law/SLPL)
iligkili oldugu saptandi. Ayni zamanda bu numunenin plato bolgesindeki iletim

mekanizmasinin kuantum mekanik tiinel (Quantum Mechanical
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Tunneling/QMT)mekanizmasiyla iligkili oldugu belirlendi. Bunlara ek olarak 25 mg/L
dagilim bolgesindeki iletim mekanizmasinin siiper dogrusal gili¢ kanunu (Super Linear
Power Law/SLPL) iliskili oldugu tespit edildi. Burada da elde edilen sonuglarin literatiir
ile uyumlu oldugu belirlendi (Tiwari vd., 2013; Elliot, 1994; Ke vd., 2010; Cramer and
Buscher, 1998; Tiwari ve Shahi, 2005; Canli vd, 2017; Kili¢ vd., 2018; Coskun vd.,
2017; Simon ve Gogotsi, 2010; Smith, 1939; Tsangaris vd., 1998; Pokhriyal ve Biswas,
2016; Dutta vd., 2007).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) kristal mor boya iyonlar1 yiikii
hidrojellerin derisime bagl ¢'(w) ve ¢"(w) degerlerinin kristal mor boya katyonlar: ile
hidrojellerin bantlar1 arasinda olusan ara yiizey etkilesimlerden kaynaklanan dalgali bir
davranis sergiledigi tespit edildi. Diisiikk frekanslarda numunelerin &'(w) ve &"(w)
degerlerinin boya iyonlarinin elektrot-elektrolit ara ylizeyde uygulanan dis elektrik alan
yoniinde polarize olmalari ile olusan elektrot polarizasyon etkiden dolay: yiiksek oldugu
belirlendi. Diisiik frekanslarda 25 mg/L boya katkili hidrojelin tan () degerinin diger
numunelere gore alternatif bir davranis sergiledigi ve bir tepe degerine sahip oldugu
tespit edildi. Ayrica bu bolgede Orneklerin fan () degerinin genellikle artan boya
derisimi ile giderek azaldigi fakat bu azalisa 75 mg/L boya katkili hidrojelin aykiri
davrandig1 gozlendi. Bu aykir1 davranisin nedeni olarak 75 mg/L boya katkili hidrojelin
emilim akimimin farkli olmasi goriildii. Yani artan boya derisimiyle hidrojelin arayiiz
katmaninda olusan emilim akimi azaldigir fakat 75 mg/L derisimdeki katkilamada
emilim akimiin arttigi tespit edildi. 10* Hz-10° Hz frekans araliginda numunelerin
rezistans, reaktans ve empedans degerlerinin hacimsel (bulk) yapidan ziyade yiizey
yapinin baskin oldugu bir gecis bolgesinden etkilendigi tespit edildi. Diisiik frekanslarda
(gecis bolgesinin altinda) kristal mor boya yiiklii hidrojellerin rezistans, reaktans ve
empedansinin en yiiksek degerinin 75 mg/L, en diisiik degerinin ise 25 mg/L yiikli
hidrojele ait oldugu tespit edildi. Yine bu bolgede numunelerin faz agisinin en diisiik ve
en yiiksek degerlerinin sirastyla, 100 mg/L ve 25 mg/L katkili hidrojele ait oldugu
belirlendi. Ayrica 25 mg/L yiikli hidrojelin sahip oldugu viskoelastik etkilesimlerin
farkli olmasindan dolay1 diger numunelerden degisik davranis sergiledigi tespit edildi.
Yiiksek frekanslarda dielektrik durulmaya bagli olarak boya iyonlariin yiiksek
hareketliliginden dolayr numunelerin M (@)’ niin yiikksek degerler aldig1 saptandi.
Ayrica tim Orneklerin M () degerinin 10® Hz-10° Hz frekans araliginda bir tepe

degere sahip oldugu ve artan derisimle birlikte azaldigi goriildii. Diger taraftan
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orneklerin M"(a)) tepe degerinin artan derigimle birlikte genellikle diisiik frekans
bolgesine dogru kaydigi, fakat 100 mg/L yiiklii hidrojellerin bu genel davranisa
uymadigi belirlendi. Elektrot polarizasyon, dielektrik durulma ve yeniden yonelim
polarizasyonunun sirastyla diisiik, orta ve yiiksek frekans bolgelerinde numunelerin
Cole—Cole ¢izgilerinin olusumu iizerinde etkili oldugu tespit edildi. Hidrodinamik
etkilesimlere sahip boya yliklii hidrojellerin esdeger bir elektrik devresine karsilik gelen
Cole—Cole ¢izgilerinin olusmasindan bu malzemelerin sentetik bir devrede
kullanilabilecegi sonucuna ulasildi. Diisiik frekanslarda elektrotlarin i¢ ylizey
alanlarinda fazla boya iyonu birikmesinden dolay1r Orneklerin derisime bagh
kalmaksizin hepsinin kapasitansinin yiiksek degerler aldigi saptandi. Malzemelerin
o (w) degerinin 10® Hz-10° Hz frekans araliginda katkilanan boya derisime bagli olarak
dalgal1 bir davranisa sahip oldugu tespit edildi. Diisiik ve yiiksek frekanslarda sirasiyla,
25 ve 100 mg/L yiikli hidrojellerin daha yiiksek iyonik iletkenlige sahip oldugu
belirlendi (Oztiirk vd., 2018; Dyre, 1991; Kumar vd., 2008; Dixon, 1990; Smaoui vd.,
2009; Deraman vd., 2014; Liew vd., 2012; Akhtar vd., 2018).

Farkli derisimlerde (25, 50, 75 ve 100 mg/L) malasit yesil oksalat boya yiiklii
hidrojellerin frekasin diisiik oldugu bdlgelerde boya iyonlarin uygulanan elektrik
alanin yoniinde polarize olmasindan dolay1 &'(w) degerinin yiiksek oldugu belirlendi.
Yiiksek frekanslarda ise tiim Orneklerin &'(w)’ niin diisiik deger almasinda Maxwell
dinamiklerinin, katyonlarinin hareketliliginin ve dipollerin durulmasinin kombine
etkisinin oldugu saptandi. Bu numunelerin ¢"(w) degerinin 10° Hz-10° Hz frekans
araliginda derisime bagli olarak bir dalgali davranig sergiledigi tespit edildi. Bu dalgali
davranigin, boya iyonlar1 ile hidrojellerin bantlar1 arasinda olusan ara yiizey
etkilesimlerden kaynaklandigi, 25 ile 50 ve 75 ile 100 mg/L boya yiiklii hidrojellerin
aralarinda yasandigi goriildii. Diisiik frekanslarda genellikle numunelerin tan (6)
degerinin derisimle ters orantili oldugu goriildii. Fakat farkli viskoelastik dinamiklerden
dolayt 75 mg/L boya katkili hidrojelin diger 6rneklere gore ters davranmadigi tespit
edildi. Bu malzemelerin tanjant faktorii ile faz agis1 birlikte incelendiginde diisiik
frekanslarda tanjant faktorii degerlerinin birden biiyiik oldugu (tand >1) saptandi. Bu
bolgede tanjant faktoriiniin birden biiyiikk degerler almasindan boya yiikli hidrojellerin
iletkenliginin nerdeyse tamamen ohmik (Ohm yasasi) davrandigi sonucuna varildi.
Diisiik frekans bolgesinde tiim 6rneklerin empedans ve rezistansinin elektrot/elektrolit

ara ylizeylerde olusan ara yiizey polarizasyon etkiden dolay1 yliksek degerler aldig:

125



belirlendi. Biitiin numunelerin M —M diizlem ¢izgilerinin Cole—Cole durulma modeliyle
uyumlu oldugu goriildii. Malasit yesil oksalat yiikli hidrojellerin elektrik modiiliiniin en
yiiksek ve diisiik Cole—Cole ¢izgilerinin elektrik modiiliin sanal kisminin maksimun ve
minimun tepe degerleri ile ahenk icinde oldugu tespit edildi. Diisiik frekanslarda
numunelerin kapasitansina ait en yiiksek ve en diisiik degerlerin karmasik dielektrik
sabitin ger¢ek kismiyla orantili (¢’ = Cd/€yA) oldugu ve empedans degerleriyle de
ters orantili oldugu (C = 1/(wZ) tespit edildi. Derisime baglh ylizey 6zdirenci degerleri
incelendiginde 75 mg/L derisime kadar artan derisimle birlikte yiizey 6zdirencinin
arttig1, derisim oran1 100 mg/L’ ye ulasinca bu degerinin aniden azaldig1 goriildii. Bu
azalisin, 100 mg/L boya katyonlarmin hidrojel sinirlarinda daha biiyiikk boyutta
sinirlama etkisi gérmesinden kaynaklandigi belirlendi. Frekansin diisiik oldugu bolgede
boya iyonlarinin uygulanan dis elektrik alanin yoniinde yonelmesi ile olusan elektrot
polarizasyon ve ara yiizeylerde olusan empedans etkiden dolayi tim &rneklerin o ()
degerinin diisiik oldugu belirlendi. Yiiksek frekanslarda ise boya katyonlarinin yiiksek
mobilitesinden dolayr ¢ (w) degerinin yiiksek oldugu saptandi. Iyonik iletkenligin
katkili hidrojellerin igerisindeki iyon tagiyicilarinin miktarina ve Jonscher gii¢ yasasina
gliclii bir sekilde bagli oldugu tespit edildi. Ayrica boya katkili hidrojellerin iyonik
iletkenlik 6zelliklerinin boya derisimleri nedeniyle hidrojel yapisinin tane boyutundaki
degisikliklere de bagli oldugu saptandi (Kashyap vd., 2012; Lim vd., 2002; Probstle vd.,
2002; Yuan, 2012; Padmasree vd., 2006; Gogulamurali vd., 1992; Keller ve Licastao,
1959).

Ayni derisimde (50 mg/L) RB, SR, KrM ve MYO iyonik boya yiiklii hidrojellerin &'(w)
degerlerinin frekansla gelisimde RB ve SR katkili 6rneklerin daha keskin bir davranis
sergiledigi goriildii. Distik frekanslarda en yiiksek degerin RB katkili, en kiiciik degerin
ise SR katkili numunelere ait oldugu tespit edildi. Genel olarak bu 6rnekler igin &'(w)
degerlerinin elektrot polarizasyondan dolay: yiiksek c¢iktigi belirlendi. Bu 6rneklerin
¢"(w)’ niin frekansla gelisiminin &'(w) gibi davranis sergiledigi, RB yiikli 6rneklerin ise
farkli davrandigi belirlendi. Elektrot-elektrolit ara yiiziinde biriken boya iyonlarin
uygulanan elektrik alan yoniinde polarizasyonundan dolayr diisiik frekanslarda &"(w)
yiiksek degerler aldigi tespit edildi. Bu malzemelerin tanjant faktoriiniin (tan(o))
frekanstaki salinim bagimlhiligindan dolay: tepe degerine sahip oldugu belirlendi. Bu
orneklerin tepe degeri diisiik frekanslarda gézlenirken SR yiiklii hidrojelin tepe degeri

10*-10° Hz civarlarina oldugu goriildii. Diisik frekanslarda elektrot polarizasyon
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etkiden dolay1r empedansin en yiiksek degeri MYO iyonu katkili hidrojele, en diigiik
degerinin ise RB iyonu katkil1 hidrojele ait oldugu belirlendi. Frekansin yiiksek oldugu
bolgelerde boya iyonlarinin iletime katkisinin giderek arttifi tespit edildi. Diisiik
frekanslarda SR yiiklii hidrojelin diger 6rneklere kiyasla daha yiiksek M’ (w) degeri
alirken, yiiksek frekanslarda iyonik iletkenlikten dolayr biitiin 6rneklerin M’ (w)
degerlerinin yiiksek oldugu bulundu. Hidrojellerin kanallar1 i¢inde boya iyonlarinin
hareketinin kisitlanmasindan dolay1 tiim numunelerin  M"(w)’ niin bir tepe (sinyal)
degerine sahip oldugu belirlendi. RB, SR, KrM ve MYO katkili 6rneklerin ozellikle
diisiik frekanslarda yiiksek kapasitif ozellikler sergiledigi tespit edildi. Bu ornekler
arasinda kapasitif degerinin en yiiksek oldugu SR, en diisiik oldugu ise RB yiiklii
hidrojeller oldugu kaydedildi. Numunelerin yiizey o6zdirenglerinin ara yiizey
polarizasyon etkisinden dolay1r yiiksek ¢iktigi bulundu. Biitiin frekanslarda ylizey
Ozdirencinin en diisiik olan numunenin RB katkili hidrojelin oldugu tespit edildi. Metal
iyonlar1 yliklenmis hidrojellerin higbirisi boya iyonlar1 yiiklenmis hidrojellerin yiizey
Ozdirenglerinden biiyilkk olmamasi nedeniyle opto-elektronik uygulamalar i¢in iyon
yuklii en uygun hidrojelin RB katkili malzeme oldugu sonucuna varildi. RB boya
iyonunun hidrojel kanallar igindeki mobilitesinin daha yiiksek olmasindan dolayr bu
boya iyonu ile katkilanmis hidrojelin diger boya katkili hidrojellere gore daha yiiksek
iyonik iletkenlige sahip oldugu tespit edildi (Yalgin vd., 2013; Okutan vd., 2015;
Coskun vd., 2017; Oztiirk vd., 2018; Saha vd., 2017; Giirbiiz vd., 2016; Pokhriyal ve
Biswas, 2016; Coskun vd., 2012; Pradhan vd., 2008; Smaoui vd., 2009; Dixon, 1990;
Tsangaris vd., 1998; Wan vd., 1995; Capaccioli vd., 1998).

Metal iyonu katkilanmis hidrojellere kiyasla daha yiliksek iyonik iletkenlik ve daha
diisiik empedans degerlerine sahip olan boya iyonlar1 katkilanmis hidrojellerin
teknolojik uygulamalar agisindan daha uygun oldugu tespit edildi. Iyonik boya
yiikklenmis hidrojellerin Cole—Cole ¢izgilerine karsilik gelen Smith Chart egrileri elde
edildi. Bu Smith Chart egrilerinden yararlanilarak her bir malzemeye karsilik gelen
esdeger elektrik devreleri tespit edildi. Buradan elde edilen sonuglara gore iyonik boya
yiklii bu hidrojellerin elektronik ambalaj, akilli malzeme miihendisligi, mikrobiyal
yakit hiicreleri ve sentetik opto-elektronik devreler gibi teknolojilerde kullanilabilecegi
tespit edildi (Okutan vd., 2015; Coskun vd., 2017; Oztiirk vd., 2018). Sonug olarak,
radikalik katilma polimerizasyon yontemi ile sentezlenen hidrojellere Ag*, Co*?, Cr*,

Mn*2, Ni*? metal, RB, SR, KrM ve MYO boya iyonu yiiklenmis hidrojellerin opto
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elektronik, biyoelektronik, foto-elektronik, mikro-elektronik devreler, askeri giivenlik
teknolojiler, iyontronik davranis gosteren aygitlar, bilgi depolama sistemleri,
biyosensorler, fotonik sensorler, siiper kapasitorler, bazi ekolojik sistemler, doku
miihendisligi (biyomedikal aygit), biyo uyumlu sistemler, ila¢ dagitim sistemleri, yapay
organ, doku yenileme ve sivi kristal teknolojilerinde kullanilacak nitelikte malzemeler

oldugu anlasildu.
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