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OZET

AYCICEGI CEKIRDEGI, BEZELYE, DOMATES KABUGU VE KARALAHANA
OzU KATKILI HIDROJELLERIN DIELEKTRIK VE OPTIK OZELLIKLERININ
INCELENMESI

TOKER, Cumali
Nigde Omer Halisdemir Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii

Fizik Anabilim Dali

Danigsman : Prof. Dr. Orhan YALCIN

Aralik 2020, 64 sayfa

Bu tezde, saf ve ayn1 dozda (50 mg/L) aygigegi ¢ekirdegi 6zii, bezelye 6zli, domates
kabugu 06zii, karalahana 6zii (organik gida) yiiklii hidrojeller, radikal polimerizasyon
teknigi kullanilarak opto-elektronik oOlglimler i¢in hazirlanmigtir. Organik gida 6zl
yiikli hidrojellerin dielektrik 6zellikleri oda sicakliginda empedans spektroskopisi ile
analiz edildi. Saf ve organik gida 6zii yiikli hidrojellerin diisiik frekans bolgesinde
dielektrik ozelliklerinde elektrot ve araylizey polarizasyon mekanizmalarinin baskin
oldugu belirlenmistir. Ek olarak, yliksek frekans bolgesinde numunelerin dielektrik
ozelliklerini agiklamak i¢in dielektrik gevseme, viskoelastik mekanizma, gida 6zii
molekiillerinin Brown hareketi ve Maxwell-Wagner yaklasimi kullanilmistir. Tiim
numunelerin iletim mekanizmast hakkinda bilgi veren dielektrik diizlem grafiklerinin
Havriliak-Negami relaksasyonu ile uyumlu oldugu tespit edilmistir. Bu tezde elde
edilen deneysel sonuclardan organik gida 6zleri katkili hidrojellerin biyosensorler, biyo
goriintiileme ve kablosuz biyo-algilama cihazi gibi biyo-sistemlerde kullanilabilen

uygulamalar i¢in ilham verici bir malzeme oldugu sonucuna varilmistir.

Anahtar Kelimeler: Hidrojeller, organik yiyecekler, dielektrik 6zellikler, organik iletkenlik,

biyoelektronik



SUMMARY

INVESTIGATION OF DIELECTRIC AND OPTICAL PROPERTIES OF
SUNFLOWER SEED, PEA, TOMATO PEEL, AND COLLARD EXTRACTS DOPED
HYDROGELS

TOKER, Cumali
Nigde Omer Halisdemir University
Graduate School of Natural and Applied Sciences

Department of Physics

Supervisor : Prof. Dr. Orhan YALCIN

December 2020, 64 pages

In this thesis, the pure and sunflower seed extract, pea extract, tomato peel extract,
black cabbage extract (organic food ) loaded hydrogels at the same dose (50 mg/L) were
prepared for opto-electronic measurements by using the radical polymerization
technique. Dielectric properties of organic food extracts loaded hydrogels were analysed
at room temperature by means of impedance spectroscopy. Electrode and interfacial
polarization mechanisms were determined to be dominant on the dielectric properties of
pure and organic food extracts loaded hydrogels in the low frequency region. In
additional, dielectric relaxation, viscoelastic mechanism, Brownian motion of food
extract molecules and Maxwell-Wagner approach were used to explain the dielectric
properties of the samples in the high frequency region. It was determined that the
dielectric plane plots that provide information about the transmission mechanism of all
samples are compatible with the Havriliak-Negami relaxation. From the experimental
results obtained in this thesis, it was concluded that organic food extracts doped
hydrogels are an inspirational material for applications such as biosensors, bio imaging

and wireless bio-sensing device that can be used in bio-systems.

Keywords: Hydrogels, organic foods, dielectric properties, organic conductivity, bioelectronics



ON SOZ

Bu yiiksek lisans tezinde son zamanlarda bilim diinyasinda ilgi goren cesitli gida 6zii
(ay cicegi, karalahana, bezelye, domates) yiiklii hidrojellerin dielektrik 6zellikleri
incelendi. Genel olarak kullanilan sentezleme yontemlerinden biri olan radikalik katilim
polimerizasyon teknigi ile katkisiz hidrojeller sentezlendi. Saf hidrojellerin ig¢ine 50
mg/L dozlarinda aygicegi cekirdegi 0zii, bezelye 06zii, domates kabugu o6zii ve
karalahana 6zii yiiklenerek numuneler iiretildi. Taramali Elektron Mikroskobu (SEM)
ile gida 6zii yiiklii hidrojellerin ti¢ boyutlu ag yapisi igindeki dagilimlari gozlemlendi. X
Isim1 Kirinimli (XRD) analiz teknigi ile numunelerin ii¢ boyutlu, ¢apraz bag ve kristal
yapist analiz edildi. Enerji Dagilimli X Isim1 (EDX) yontemiyle numunelerin
barindirdig1 elementler tespit edildi. Bezelye 6zl yiikli hidrojelin iletkenliginin diger
organik gida 6zli yiikli hidrojellere kiyasla diisiik degerler aldigi goriildi. Yiksek
empedans degerlerine sahip bezelye 6zii yiiklii hidrojellerin elektrot ve hidrojel ara
yiizeylerindeki etkilesimler nedeniyle diger katkili hidrojellere gore daha disiik
kapasitif etkiye sahip oldugu belirlendi. Karalahana 6zii katkili hidrojelin diger gida 6zii
katkili hidrojellere gore yiiksek iletkenlik ve diisiik diren¢ degerlerine sahip oldugu
tespit edildi.

Aragtirmanin tiim asamalarini titizlikle inceleyen; her daim anlayis ve sabirla bana yol
gosteren degerli Hocam ve Danismanim Saym Prof. Dr. Orhan YALCIN’a en igten

sayg1 ve tesekkiirlerimi sunarim.

Arastirmanin farkli boliimlerinde degerli goriisleriyle bana rehberlik eden verilerin
analizi asamasinda yogunluguna ragmen benden yardimini esirgemeyen ve

motivasyonumu siirekli diri tutan Dr. Ogr. Uyesi Muhittin OZTURK e tesekkiir ederim.

Tezde incelenen gida yiikli hidrojellerin sentezlenmesi siirecinde biiytik katki ve destek
gosteren Bozok Universitesi Kimya Boliimii Ogretim Uyesi Saymn Dog. Dr. Ramazan
COSKUN ve iiretilen 6rneklerin Empedans Analizor dl¢limlerinde bana yardimci olan
Yildiz Teknik Universitesi Fizik Boliimii Ogretim Uyesi Saymm Dog¢. Dr. Mustafa

OKUTAN hocalarima tiim kalbi duygularimla tesekkiirlerimi sunuyorum.
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BOLUM I

GIRIS

Sozlik anlami olarak tedavi amaciyla kullanilan jole benzeri krem tiirii yapilara jel,
tekrarlanan yapisal kiimelerin olusturdugu yiiksek molekiil agirlikli birlesiklere polimer
ve ¢apraz bagl polimerlerin su ortaminda sisenlerine de jel ya da hidrojel denir. Teknik
olarak hidrojeller, monomer veya capraz bagh ti¢ boyutlu aglardan olusan hidrofilik
(suya karst duyarli), icinde biiyiik miktarlarda su hapsedebilme 6zelligi olan yiiksek
biyouyumluluk ve ¢ok yonlii islevsellik nedeniyle biyoteknolojik uygulamalarda
gelecege ait olarak imit vadeden 6nemli bir teknolojik malzeme halini almis polimerler

olarak da tanimlanir.

Hidrojeller elektrik alan, manyetik alan, optik, termal, sicaklik ve pH gibi dis etkilere
kars1 tepki verebilme ve uzun Omirli oluslar1 nedeniyle sentetik ¢esitlerinin
tiretilmesinde tesvik edici role sahiptir. Hidrojeller dis elektrik alana cevap
verebilmeleri agisinda da dielektrik ozelliklerin incelenmesine konusu olmustur.
Elektrostatik enerjiyi depolayabilme yetenegine sahip maddeler dielektrik malzemeler
olarak bilinir. Hidrojeller hafif oluslari, elektronik cihazlar i¢in karmasik yapilarda
sekillenebilmeleri, yiiksek bozulmaya karsi mukavemet gostermeleri, kapasitorlerde
kullanilabilmeleri, biyomedikal uygulama alanlarinin olusu ve haberlesme sistemlerinde

rol almasi nedeniyle teknolojide tercih edilen maddeler arasinda yerini almistir.

Organik elektronik ¢alisma alani bakimindan fizik, kimya, biyoloji ve miihendisligin
cogu dallar1 gibi disiplinler aras1 uzmanliklar1 bir araya getirme kabiliyeti nedeniyle son
yillarda teknolojik uygulamalarda 6nemli bir alana sahip oldugu acik hale gelmistir.
Organik elektronik  devrelerde kullanilan biyouyumlu malzemelerin iletim
mekanizmasinin dogru analizi, cihazlarin islevselligini ve performansini artirmasi
bakiminda ¢ok 6nemli konuma sahiptir. Polimerler biyouyumlu malzemelerin iletkenlik
ozelliklerini incelemek i¢in aktif olarak kullanildigindan organik elektronik alaninda

onemli bir degeri gostermistir (Koch, 2007; Kai vd., 2013; He vd., 2019).

Malzemelerin iletim mekanizmasini etkileyen tiim yapisal, morfolojik, elektrik,

dielektrik ve iletkenlik 6zelliklerinin incelenmesi elektronik cihazlarda uygulamalarinin



uygunlugu agisindan ¢ok onemli bir aktivite gostermistir (Coskun vd., 2019; Okutan
vd., 2018). Zira malzemelerin teknolojik uygulamalarinda tek bir 6zelliginin bilinmesi
uygulama acisindan yeterli olmayip bu oOzelliklerinin herbiri birbiriyle yakindan
iliskilidir. Uretilen malzelerin yapisal ve morfolojik durumu yani atomik yapisi/diizeni
ve molekiiler/iyonik dagilimlarinin durumu hem dielektrik hem optik hem de iletkenlik
ozelliklerini biiyiik l¢iide degistirmektedir. Yapisi icerisinde yiik molekiilleri homojen
olarak dagilim gosteren ve kirlilik olusturacak atom veya molekiilleri bulundurmayan
numunelerin gerek optik gerek dielektrik gerekse iletkenlik agisindan daha iyilesmis
degerlere sahip oldugu bilinmektedir. Yine malzemlerin dielektrik karekteristigini
kontrol eden polarizasyon mekanizmalarinin da iletkenlik 6zelligi iizerinde biiyiik
etkileri vardir. Elektrot, ara yiizey ve dipolar polarizasyon gibi dielektik karekteristigin
belirlenmesinde en etkili olan mekanizmalarin yasandigi frekans bolgelerinde
iletkenligin en diisiik degerleri aldig1 yapilan ¢alismalarda tespit edildi. Dolastyla katkilt
hidrojellerin teknolojik uygulamalarinin uygunlugunun deneysel olarak test edilebilmesi
icin yiik iletim mekanizmas1 hakkinda detayli bilgi veren yapisal, morfolojik, optik,

dielektrik ve iletkenlik Ozelliklerinin birarada ayni numune i¢in yapilmasi elzemdir

(Coskun vd., 2019; Okutan vd., 2018).

Dis fiziksel veya kimyasal uyaricilara karsi sisme hassasiyeti sergileyen iyonik katkili
hidrojeller biyo-uyumlu iletken malzemelerle yiiklendiginde elektriksel sinyal iletimi
gerceklestirirler. Bu elektriksel sinyal iletimi nedeniyle biyosensorler ve biyoelektronik
uygulamalarinda kullanim alan1 bulur (Song vd., 2017; Ozgiindiiz vd., 2018). Anyonik,
katnoyik, biyo-uyumlu ve organik malzeme O6zleri katkili hidrojellerin uygulama
alanlar1 son yillarda siirekli artan bir trent gostermektedir. Biyouyumlu jeller olan bu tip
hidrojeller esnek oluslari, reolojik kati benzeri 6zelliklere (kayma-inceltme) sahip
olmalari, ila¢ dagitim sistemlerinde rol almalari, biyosensorlerde kullanilmalari ve insan
viicuduyla uyumlu oluslart nedeniyle de doku miihendisligi gibi alanlarda

kullanilmaktadir (Chai vd., 2017; Liu ve Hsu, 2018; Wang ve Heilshorn, 2015).

Dinamik kovalent ¢capraz baglanmaya sahip katkili hidrojeller, biyo-sistemler disinda da
bir¢cok kullanim alani bulmustur. Bu alanlarin basinda optik ve elektronik uygulamalar

en 6nde gelmektedir (Wang vd., 2018; Semwal vd., 2016; Tan vd., 2014).



Katkili hidrojeller arasinda en dikkat ¢ekici olanlarindan birisi de hidrojellere biyo-
uyumlu malzemelerin yiiklenmis olan hidrojellerdir (Oztiirk vd., 2018). Bugiine kadar
yapilan ¢alismalarda organik gida 6zii katkili hidrojellerin yiik aktarim mekanizmasini
etkileyen ana faktorler olan yapisal, morfolojik, dielektrik ve iletkenlik o6zellikleri
sistematik oalrak detaylica ve birlikte c¢alistimamigtir. Bu o6zelliklerin  birlikte
incelenmesi, organik gida ozleri katkili hidrojellerin organik elektronik uygulamalar
icin uygunlugunun belirlenmesi agisindan son derece Onemlidir. Bu nedenle tez

calismasinda organik madde 6zleri katkil1 hidrojeller detaylica ¢alisilmistir.

Bu tez calismasinda biyosensor, biyo goriintiileme ve ajan gibi organik biyoelektronikte
saf ve aym dozda organik gida yiikli hidrojellerin dielektrik Ozelliklerine yaptigi
degisim empedans spektroskopisi ile incelendi. Hazirlanan numunelerin taramali
elektron mikroskobuyla (SEM) ii¢ boyutlu ag yapist i¢indeki dagilimlart fotograflari
alind1. Orneklerin XRD ile fiziksel olarak kristal yapis incelendi ve EDX dlciimleriyle
de malzemelerin i¢inde bulunan elementler tespit edildi. Bu nedenle saf ve aygicegi
cekirdegi Ozii, bezelye 6zii, domates kabugu 6zii ve karalahana 6zii (organik gida
ekstraktlar) katkili hidrojellerin yapisal, morfolojik, dielektrik ve iletkenlik 6zelliklerini
ve Havriliak-Negami relaksasyonu ile uyumlulugu detaylica arastirildi. Sonug olarak
tim numunelerin deneysel sonuglarmin organik biyoelektronik uygulamalar1 ve
hidrojellerde bulunan biyolojik ajan ile uyumlulugunun bu tez ¢aligmasinca detaylica

analiz edildi.
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2.1 Dielektrik Malzeme

Elektriksel iletkenlik agisindan yalitkan olan fakat bir elektrik alan altinda sahip oldugu
yiikleri polarize olabilen maddelere dielektrik madde denir. Her dielektrik madde
yalitkandir lakin her yalitkan madde dielektrik degildir. Zira dielektrik maddeler de
uygulanan dis elektrik veya manyetik alanin yoniine bagli olarak malzeme igerisindeki
elektronlar, atomlar, molekiiller maddenin yapisinin miimkiin kildig: 6l¢iide hareket
edebilme yani polarize olabilme kabiliyetine sahiptirler. Dielektrik maddelerin bu
polarize olma islemi esnasinda elektriksel yiikk merkezlerinde kaymalar/sapmalar
meydana gelmektedir. Bu kaymalara bagli olarak da dielektrik malzemeler dis elektrik
alan altinda ya enerji depolarlar ya da enerji kaybederler. Bu durum dielektrik
malzemler i¢in karmasik dielektik sabit iizerinden hesaplanir. Dielektrik malzmeler
enerji depolayabilme o6zellikleri sayesinde kapasitif etkiye sahip olup Kondansator
iiretiminde kullanilmaktadirlar (Roy, vd., basimda 2019; Wang, vd., 2010; Oztiirk,
2018; Deryal, 2011; Job, vd., 2003; Das, vd., 2019).

Bir malzemenin dielektrik 06zelliklerini belirleyebilmek i¢in Oncelikle kapasitans
degerinin belirlenmesi gerekmektedir. Bilindigi iizere birbirlerine paralel olarak
yerlestirilmis iki levha plaka arasina bir dielektik madde yerlestirilip belli bir degerde
gerilim uygulandiginda plakalardan bir arti digeri ise eksi yiikle yiiklenmis olur.
Elektrik yiiklerin (arti1 ve eksi) malzeme igerisinde iki plakalada farkli olarak
kutuplanmast yani birinin eksi digerin arti1 elektrik yliikiiyle yiiklenmesi dielektrik
malzeme igerisinde bir alan olugmasina neden olur. Bu elekrik alanin yonii pozitif
elekrik yiiklerinden negatif elektrik yiiklerine dogru olacaktir. Yani bdyle bir alanin
varhiginda pozitif elektrik yiikleri negatif elektrik yiikii ile yiiklenmis plaka tarafindan
cekilirken; negatif elektrik yiikleri de pozitif elektrik yiikii ile yiiklenmis plaka
tarafindan cekilirler. Boyle bir durumda paralel plakalarin her ikisinde de elektriksel
dipol moment olusur. Olusan bu dipol momentler etkilesime girerek dielektrik malzeme

icerisindeki elektriksel yiikk yogunlugunu degistirmek siiretiyle enerji depolanmasini



saglar. Dielektrik malzeme icerisinde enerji depolanmasina kapasitans denir ve asagida

verilen formiil ile tanimlanir (Deryal, 2011; Nalwa, 1999; Osaka ve Datta, 2001).
-9
C = " (2.1)

Denklem (2.1)’de C kapasitans, Q elektriksel yiik ve V paralel plakalar arasina
uygulanan gerilimi tanimlar. Kapasitans degerini paralel plakalar arasindaki ortam
belirleyicidir. Birbirine paralel olan plakanin arasinda higbir madde yokken yani

vakumlanmis halde iken kapasitans;

C = €o (22)

Denklem (2.2) kullanilarak hesaplanir.

Yukaridaki denklemde 8.85 x 10" C*Nm? degerine sahip olan &, vakumun
gecirgenligini ifade eden evrensel bir sabittir. A ve [ ise sirasiyla paralel levhanin yiizey
alanin1 ve levhalar arasindaki mesafeyi ifade ederler. Paralel plakalar arasindaki
kapasitif etki artirllmak istendiginde bir dielektrik mazleme kullanilmasi gerekir.
Plakalar arasina dielektrik malzeme yerlestirildiginde kapasitans degeri asagida verilen

denklem kullanilarak hesaplanir.

RN

(2.3)

Denklem (2.3)’ de & ortamim/malzemenin dielektrik gegirgenligi olup vakumun
gecirgenliginden daha biiyiik degerlere sahiptir. Malzemenin dielektrik gecirgenligi ile
vakumun gecirgenligi arasindaki baginti dielektrik sabit ya da goreceli gecirgenlik

olarak ifade edilir ve asagida gibi tanimlanir.

e, == (2.4)



Dielektrik malzemelerin teknolojik uygulamalarini analiz etmek i¢in uygulanan dis
elektrik alana bagli olarak zamanla yonii degisen akim olan alternatif akimin (ac)

frekansla ile olan degisimini incelemek gerekmektedir.

Alternatif akim altinda olan dielektrik malzemelerde akimin yonii degistikge elektriksel
dipol momentler uygulanan alanin yoniine bagli olarak yeniden hizalanirlar. Bu
hizalanma belli bir frekansta durur ve daha sonra uygulanan alanin siddetine bagl
olarak yeniden devam eder. Elektrik alan yoniinde dipollerin hizalanmasinin
(yonelmesinin) durdugu bu frekansa durulma ya da gevseme frekansi denir. Bu frekans
da dielektrik madde polarize olmayr burakir ve dielektrik rahatlama/gevseme ya da
diger ismiyle dielektrik durulma gergeklesmis olur. Diger bir deyisle dielektrik
malzemelerde elektrik alan altinda meydana gelen ve dipollerin etkilesimi ile olusan
polarizasyonun durulmasi igin gerekli olan en az siireyi ihtiva eden frekans
‘rahatlama/durulma frekansi’ olarak tanimlanir. Bu durulma frekansindan sonra
uygulanan dis elektrik alan dielektrik sabit degerine katki saglayamaz dolayisiyla
elektriksel dipollerin hizalanma yonli de8ismez. Buradan hareketle dielektrik
malzemelerin frekansa bagli degisimde diisiik frekans bolgesinde dielektrik 6zellikler
frekansa bagli davranis sergilerken; yiiksek frekans bolgesinde genellikle frekanstan
bagimsiz davranis sergilerler (Callister, 2007; Das, vd., 2019; Kumar vd., 2016; Oztiirk,
2018; Tsonos, 2019; El- ghandour, vd., 2019; Kumar, vd., 2016).

2.2 Dielektrik Ozellikler

Dielektrik malzemelerin karekteristik 6zellikleri malzeme igerisinde depolanan ve
kaybolan enerjiyi ifade eden karmasik/kompleks dielektrik sabit ile ifade edilir.
Karmasik dielektrik sabit agagidaki denklem ile verilir (Mantas, 1998; Praharaj ve Rout,
2019).

£'(w) = &'(w) —je"(w) (2.5)

Denklem (2.5)’ de €*(w) karmasik dielektrik sabiti, €' (w) karmasik dielektrik sabitin
gercek kismini ve €" (w) karmagik dielektrik sabitin sanal kismini tanimlar. 'j" sanal
biiyiikliigii ve ‘w’ agisal frekans: ifade eder. Belli bir dis elektrik alanin altinda olan

dielektrik malzemeler durulma frekansinda enerji emilimine maruz Kalirlar. Yani
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dielektrik malzemeler bu frekansta €" (w) ile sembolize edilen diclektrik kayip yasarlar.
Bir malzemenin dielektrik verimliliginde dielektrik kayip degerinin diisiik olmasi arzu
edilen bir durumdur. Bir dielektrik malzemede dielektrik verimliligi analiz etmek icin
karmasik dielektrik sabitin gergek kisminin (depolanan enerjinin) sanal kismina
(kaybolan enerji) oranin hesaplanmasi gerekmektedir. Bu oran tanjant ya da kayip

fakotiirii (tand) olarak tanimlar ve asagida verilen denklemle tanimlanir.

tané = =@ (2.6)

£ (w)

Bir dielektrik malzemede depolanan enerji tamamen malzemenin morfolojik, yapisal ve
kapasitans ozellikleri ile iliskilidir. Bu iliski Denklem (2.7)” deki gibi ifade edilir.

cd

£'(w) = (2.7)

€0As

Burada As ve d sirasiyla dielektrik malzemenin yiizey alanin1 ve kalinhigimi ifade eder
(Purohit ve Choudhary, 2019; Das, vd., 2019).

Bir dielektrik malzemede yiizey ve hacim (bulk) yapida dielektrik 6zellikler birbirinden
farklilik gosterir. Bu farkliligi belirleyebilmek icin 6z direng empedans: olarak ifade
edilen ve Z*(w) ile sembolize edilen karmasik empedansin hesaplanmasi
gerekmektedir. Malzemenin yiizey ve hacim Ozelliklerini ayirt etmede kullanilan

karmagik empedans Denklem (2.8) gibi tanimlanr.

Z"(w) = Z'(w) = jZ" (w) (2.8)

Denklemde Z'(w) rezistans olarak tanimlanan karmasik empedansin gergek kismini,
Z"(w) ise reaktans olarak tanimlanan sanal kismini ifade eder (Purohit ve Choudhary,
2019).

Dielektrik malzemelerde faz agis1 gerilim ve akim arasindaki faz farkindan kaynaklanir

ve dogrudan empedansla bagintilidir. Bu bagint1 Denklem (2.9)” daki gibi gosterilir.



0 =tan™! (ZZ,,’ ((:’))) (2.9

Diger taraftan karmasik empedans ile karmasik dielektrik gecirgenlik arasinda boslugun
kapasitansi (Cy) ile iliskili olan giiglii bir bagint1 vardir ve karmasik empedansin ger¢ek
ve sanal kismi igin sirasiyla Denklem (2.10) ve (2.11)’ de ayr1 ayri tanimlanmaktadir
(Pradhan vd., 2008).

Z'(w)=¢&" [wCO(Z’(a)))Z + (Z”(a)))z] (2.10)
ve
2"(0) = —&' [wCo(2' ()" + (2" (@))’] (2.12)

Bir dielektrik malzemede uygulanan elektrik alanin etkisiyle yiikler/iyonlar/molekiiller
hareket edebilme kabiliyeti (mobilite) kazanir ve iletkenlik artar. Yiiksek dielektrik
gecirgenlige sahip olan dielektrik malzemelerde iletkenlik Ozelliginde artmasiyla
dielektrik mekanizmalar ara yiizeylerde net bir sekilde tespit edilemez. Iletkenlik dyle
bir diizeye gelir ki dielektrik karekterizasyonu belirleyen polarizayon mekanizmalari
neredeyse tamamen belirlenemez duruma gelir. Bu bolgelerde olusan polarizasyon
cesitlerini analiz edebilmek icin dielektrik gegirgenlige nazaran ¢ok daha hassas veriler
verebilecek hesaplamalara ihtiya¢ duyulur. Bu noktada elektrik modiil hesaplamalari
devreye girer. Bagka bir deyisle polarizasyon mekanizmalar1 ile iletkenlik
mekanizmalarmin saglikli bir sekilde ayirt edilebilmesi ve dogru yorumlanabilmesi igin
karmagik elektrik modiil hesaplamalarina ihtiyag vardir. M*(w) olarak sembolize edilen
karmasik elektrik modiil denklem (2.12)’ deki gibi tanimlanir (Zhang vd., 2016; Mantas
1998; Oumezzine vd., 2017; Gajula vd., in press; Kaya vd., 2014; Dult vd.,2015).

M (w) = M'(w) + jM"(w) (2.12)
Burada M'(w) ve M''(w) sirasiyla karmasik elektrik modiiliin gergek ve sanal kismini

tanimlamaktadir. Karmasik elektrik modiil ifadesi karmasik dielektrik sabit ifadesi ile

ters orantili olup agasidaki gibi ifade edilir.



1

M*(w) = per o) (2.13)
Denklem (2.13) daha genis hali ile asagidaki gibi verilir.
M*(w) = L (2.14)

' (w)-je" (w)

Denklem (2.12) ve Denklem (2.14) birlikte degerlendirildiginde karmasik elektrik
modiiliin gercek ve sanal kisimlari Denklem (2.15) ve Denklem (2.16)’ daki gibi ifade
edilebilir.

&' (w)

’ = 2 2 2.
M (0)) (s'(w)) + (s”(w)) ( 15)
ve
M'(w) = — 5@ (2.16)

(s'(w))2+ (e”(w))z

Dielektrik malzemelerin elektrik devre uygulamalari i¢in rahatlama modellerine
uyumlulugunun bilinmesi biliyiik 6nem tasimaktadir. Bilhassa iletkenlikle ilgili 6nemli
bilgilerin elde edildigi elektrik modiiliin rahatlama modelleriyle olan uyumu ayr1 bir

onem tasimaktadir. Bu baglamda;

Denklem (2.13)’ de w—0 iken, M*(w) degeri Mg(w) Ve w—oo iken ise M*(w) degeri

M, (w) olarak tanimlanirsa;

M(0) = —— Ve My (w) = —

gs(w) Eoo(w)

(2.17)

denklemleri elde edilecektir. Denklem (2.17)’ de &5(w) Ve €, (w) sirastyla en diisiik ve
yiiksek dielektrik gecirgenligi ifade eder. Buradan hareketle Mg(w) ve M, (w) sirasiyla

en disik ve yiliksek elektrik modiil degerlerini tanimlar. Diislik ve yiiksek frekans



bolgerindeki dielektrik rahatlama siireci karmasik dielektrik sabitin rahatlama denklemi
kullanilarak elde edilebilir.

Es—Ep

e (w) = e(w)-je'(w) = &, + TT e e (2.18)
ve
(8'(0)) — (800 + SS;&“))Z +¢'(0)? = (%)2 (2.19)

Denklem (2.18) ve Denklem (2.19) dielektrik malzeme i¢indeki tek zamanl rahatlamay1
anlatan ve dielektrik diizlem ¢izgileri yarim daireye karsilik gelen Debye ile Cole-Cole
rahatlama modellerini ifade eder.

Denklem (2.13) ve Denklem (2.18) birlikte degerlendirildiginde karmasik elektrik
modiiliin diizlem ¢izgileri (Cole-Cole) ve Debye modeli asagidaki islem adimlari takip

edilerek hesaplanabilir.

1
G = [1 + Z(wr)l_“sinaz—n + (a)r)z(l_“)] /2 (2.20)
ve

B [((ur)l‘“cos% ] 51
Q= arctanl (wD)1~%sin az_n‘ (2.21)

G ve @’ yi Denklem (2.20) ve Denklem (2.21)’deki gibi tanimlamak siiretiyle

1+(iwt)1™%

M*(w) = MOO((U)MS((U) Moo(a))‘l'Ms((L))(in)l_a

(2.22)

olarak elde edilir.
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Bu durumda karmasik elektrik modiiliin gercek ve sanal kisimlarmi ifade edecek

yeniden yazacak olursak;

[Ms(w)A+ (Moo (w)—Mg(w))cosplA

M'(@) = Mo (@)Ms(w) (My(@))” 42+24(Moo (@) —Ms (@) )M (@) cOsp+(Moo (@)~ Mg (@) (2.23)
ve
M () = Mo (@) M;(w) [(Meo () M5 ())sing 4 (2.24)

(Mg(@))” 42 +24(Moo (@)~ Ms (@) ) Ms (@) c05@+(Moo (@)~ Ms (@)
denklemleri elde edilir.

Denklem  (2.23) ve Denklem (2.24) birlikte  kullanilarak  yarigap1

r= Msec (?) olan yarim daireyi temsil eden denklem tiiretilebilecektir

(Tsangaris vd., 1998; Yal¢in 2013).

2

2

2
[(Meow)—Ms(w)) sec ] (2.25)
2 2

Yukaridaki denklemde sicakliga bagli bir parametre olan o = 0 alindiginda Cole-Cole
model yerini Debye modeline burakacaktir. Bu durumda karmasik elektrik modiiliin

(Moo (0)—Ms(w))

5 olan yarim daireyi tanimlayan asagidaki

diizlem c¢izgileri yaricapr r =

denkleme doniisecektir.

(M () — Q= @HIN) | ) — (Chnte) )y (2.26)

Bazi durumlarda dielektrik malzeme igindeki rahatlama tek zamanli olarak ifade
edilemez. ikinci bir rahatlama zamanma da ihtiya¢ duyulur. Béyle durumlar Havriliak-
Negami rahatlama modeli kullanilarak agiklanir. Iki rahatlama siireci barindiran model

asagidaki gibi ifade edilir.
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EW "t _ [ + (jwr,) "] F (2.27)

€0~ €00

Denklem (2.27)’ de 'z, rahatlama zamanini ifade eder. ‘B’ ise sicakliga bagh genislik
ve simetri parametrelerini tanimlamaktadir. Denklem (2.27) elektrik modiil cinsinden

yazildiginda Havriliak-Negami rahatlama modeli asagidaki formatta verilir.

AM(Ms—Mo)

M*(w) = M, + T 0enDF

(2.28)
Denklem (2.28)’ de AM, rahatlama giicii olarak tanimlanir. Tipki karmasik dielektrik

sabitte oldugu gibi karmasik elektrik modiiliin de karmasik empedansla bagintis1 vardir.

Bu bagint1 Denklem (2.29)’ da gosterildigi gibidir.
M*(w) = jweyZ™ (w) (2.29)

Disardan elektrik alan uygulandiginda malzemelerin iyon ve molekiillerinde alanin
yoniine bagh olarak akisi meydana gelmektedir. Boylece malzemeler akimi iletme
ozelligi gostermis olurlar. Mazlemelerin iletkenligi sicaklik ve frekansa bagli olarak
degisim gosterebilmektedir. Malzeme igerisindeki frekansa bagli iletkenlik Denklem
(2.30)’ da verilen karmasik iletkenlik ifadesiyle elde edilir (Callister, 2007).

0" (w) = d'(w)+ jo'"(w) (2.30)

Denklemde o'(w) karmasik iletkenligin gercek kismini ve ¢''(w) ise sanal kismini
ifade eder. Karmasik iletkenligin gergek kismi malzemenin kaybolan enerjisi (¢ (w))
ile sanal kismi ise malzeme igerisinde depolanan enerjiyle (¢'(w)) iliskilidir. Bu

iliskiler Denklem (2.31) ve Denklem (2.32)’ deki gibi tanimlanir (Capaccioli vd., 1998).

(W) — £ = "T(:’) (2.31)
ve

" o' (w)
e (w) = o (2.32)

12



lletkenligin frekans ile bagimliligi en genel hali Jonscher’in ortaya koydugu evrensel
dinamik kanunu ile tanimlanmaktadir. Bu kanun geregince malzemenin iletkenligi farkli
frekans bolgeleri igin farklt mekanizmalar tarafindan kontrol edilmektedir. Iletkenlik
diisiik, orta ve yiiksek frekans bolgelerinde sirasiyla polarizasyon, plato ve dagilim
bolgesi olmak tizere {i¢ ayr1 bolge ile analiz edilir. Her bir bolge icin iletkenligin modeli
s parametresinden hesaplanir. Jonscher yasasi Denklem (2.33)” deki gibi tanimlanir
(Jonscher, 1977 ve 1980).

0ac(®) = 0p(w) + Dw® (2.33)

Burada o,.(w) aciletkenlik, 6,(w) sinirlayict sifir frekans iletkenligi, D iistel sabiti

sembolize ve s frekans usstinu ifade eder.
2.3 Optik Ozellikler

Isikla etkilesime giren bir malzemede 15181 bir kisminin malzeme tarafindan absorbe
edildigi diger kisminin da malzemeden gegtigi veya yansidigi kabul edilir. Isigin
malzemedeki emilim ya da yansimasinin ne kadar oldugunu malzemenin cinsi ve 15181n
dalga boyu belirler. Isikla malzeme arasindaki etkilesimin nasil olduguna dair en detayli

bilgi Beer—Lambert-Bouguer Yasasi ile verilir (Owen, 1996).

A, = —LogT = —Log (I/IO) = Log (IO/I> = nbc (2.34)

Denklem (2. 34)’ de A absorbsiyon degerini, T gecirgenligi ifade eder. I, ve I ise
sirasiyla gelen ve gecen 151n siddetini tanimlarlar. n, b ve ¢ sirasiyla sonme katsayisini,

151810 gegtigi yolu ve malzeme derisimini ifade eder.
Ayrica 151k malzeme ile etkilesime girdiginde meydana absorbsiyonun katsayisi gelen
151n fotonlartyla yakindan bagmtilidir. Bu baglanti Tauc’s yasasi tarafindan tanimlanir

(Tauc, 1968).

a(v)hv = B(hv — E;)™ (2.35)
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Burada a(v), hv,B,E; ve m sirasiyla absorbsiyon katsayisini, foton enerjisini, sabit

katsay1y1, enerji band araligin1 ve 1/2, 3/2, 2 ve 3 degerlerinden birini alandizin olarak

tanimlanir.

2.4 Polarizasyonlarin Simiflandirilmasi ve Dielektrik Durulma Modelleri

Polarizasyon yani kutuplanma dielektrik bir malzemeye dis elektrik alan
uygulandiginda malzeme igerisindeki elektriksel yiiklerin olusturdugu dipol
momentlerinin elektrik alan yoniinde hizalanmasina denir. Malzemelerin dielektrik
karekterizasyonu iizerinde polarizasyon mekanizmalari ve ¢esitliligi  etkilidir.
Mikroskobik seviye ve altinda dielektrik malzemelerin 6zelliklerini etkileyen birgok
fazla polarizasyon cesiti vardir. Bunlar genel olarak iyonik, elektrot/dipolar, atomik ve
elektronik polarizasyon olarak isimlendirilmektedirler. Dielektrik malzemenin cinsine
gore bazen bir tek polarizasyon mekanizmasi dielektrik 6zellikler iizerinde etkinken,
bazen de birden ¢ok polarizasyon mekanizmalar1i  dielektrik  dzellikleri
etkileyebilmektedir. Dielektrik malzemelerde farkli polarizasyon mekanizmalar1 farkli
frekans bolgelerinde etkindir. Polarizasyon mekanizmalarinin frekansa bagl degisimi
Sekil 2.1’ de detaylica gosterildi. Bu polarizasyon c¢esitlerinden en yaygin olani
elektriksel dipol varligindan kaynaklanan dipol polarizasyondur. Zira bu polarizasyon
cesidi diisiik frekans bolgelerinde etkindir ve hemen hemen tiim dielektrik
malzemelerde goriiliir. Diger polarizasyon cesitlerinden olan atomik ve elektronik
polazirasyon mekanizlar1 aslinda tiim dielektrik malzemeler i¢cin mevcuttur. Lakin bu
polarizasyon cesitleri dielektik ozellikler {izerine etkileri bir elektrot polarizasyona
kiyasla thmal edilecek diizeyde zayiftir. Dielektrik malzemeye bir dis elektrik alan
uygulandiginda serbest yiiklerin malzeme i¢indeki bolgesel yiik mobilitesi sinirlandigi
icin elektrot ve ara yiizey polarizasyon devreye girer. Elektrot polarizasyon
mekanizmas1 dielektrik malzemelerin dielektrik 6zelliklerini belirlemede yaygin bir
sekilde kullanilir. Bu polarizasyon elektrotlar arasinda elektrik alan etkisiyle rahatga
hareket edebilen elektriksel yiiklerin elektriksel alanin tersi ydniinde hizalanmaya
zorlanmasiyla olusur. Elektrot polarizasyonda pozitif ve negatif yiiklerin yonelimleri
oldukga &nemlidir. Iyonik polarizasyon yapisinda iyon barindiran malzemelerin bir
elektrik alanin etkisiyle pozitif ve negatif elektriksel yiiklerinin ters yonlerde
olusturduklart yer degistirmeye bagli olarak olusan polarizasyondur. Bir diger

polarizasyon ¢esidi olan elektronik polarizasyon ise malzeme igerisinde homojen olarak
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dagilmis elektronlarin yer degistirmesine bagl olarak yiik merkezi degismesi sonucunda
meydana gelir. Zira bir dis elektrik alan uygulanmadigi durumlarda yiik merkezleri
cakisik durumdadir ve elektronlar atomun ¢ekirdegi etrafinda homojen olarak dagilmis
durumdadirlar. Gegici bir polarizasyon ¢esidi olan atomik polarizasyon kizil 6tesi veya
bu bolgeye yakin frekanslarda dielekrik malzemelerin iyonik baglarin bozulmasiyla
olusan polarizasyondur. Bu polarizasyonun olusmasi aninda anyon ve katyonlar elektrik
alanin etkisiyle etkilesim gostermek suretiyle ya yaklasip ya da uzaklasip kutup
ciftlerini olusturarak kutuplanma etkisini ortaya ¢ikarirlar. Sonu¢ olarak dielektrik
malzemelerde elektrot ve ara ylizey polarizasyon mekanizmalar1 iyonlar ve serbest
elektronlarin mobilitelerinin diisiik olmasi nedeniyle diisiik frekans bdlgelerinde
baskindir. Dielektrik gecirgenlige katki saglayan yavas polarizasyon mekanizmalari
artan frekansla birlikte etkinligini kaybeder ve yerini hizli polarizasyon

mekanizmalarina devreder (Callister, 2007, Oztiirk, 2018).

ra
1 Y e
£'(w) Dipolar polarizasyon E @
# v
3 Atomik S
w polarizasyon Elektronik
polarizasyon
N N B B B I B R R B >
103 106 10° 1012 10

Frekans (Hz)

Sekil 2.1. Polarizasyon cesitlerinin frekans ile olan gelisimleri (Oztiirk, 2018; El Khaled
vd., 2016)

Dielektrik durulma ya da rahatlama zamani malzemeyi meydana getiren atom ve
molekiillerin mobilitesinin 6l¢iildiigli zaman olarak tanimlanir. Dielektrik malzeme
izerine uygulanan dis elektrik alan kaldirildiginda yiikler zit yonde yiinelime gecer yani
malzeme elektrik alan uygulanmadan onceki haline déonme egilimdedir. Bu egilimin
basladigi zamana durulma zamani denir. Tim dielektrik malzemede bulunan ve

durulma zamaniyla ters orantili olan durulma frekansi polarizasyon mekanizmalarini
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birbirinden ayiran frekansa denir. Durulma frekansindan diisiik olan frekans bdlgesinde
elektriksel yiikler uygulanan alanin yoniine bagl olarak dipol moment olustururlar. Bu
bolgede depolanan enerji oldukga yiiksek kaybolan enerji ise ihmal edilecek kadar
diisiiktiir. Durulma frekansindan yiiksek olan frekans bdlgesinde ise yiiklerin alan
yoniinde yonelimi kolay olmayip polarizasyon olusumu zordur. Yani bu bolgede
dipoller uygulanan elektrik alana uyum saglamakta zorlanir ve aralarinda bir faz farki
olusur. Dolasiyla bu bolgede dipolar polarizasyon hemen hemen tamamen kaybolma
egilimde olup, enerji depolama azalir ve yiiksek enerji kaybi1 meydana gelir. Ayrica
biitiin polarizasyon mekanizmalarinda bir “kesme frekansi” bulunur. Kritik bir frekans
olan bu kesme frekansi dielektrik kayip faktoriiniin tepe degerine karsilik gelir (Puranik
vd., 1991; Oztiirk 2018)

Debye Durulma Modeli

Frekansa bagli bir fonksiyon olan dielektrik gecirgenlige karsi net bir tepki olarak
meydana gelen ve tek durulma zamanina sahip dielektrik rahatlamalar Debye durulma
modeli kullanilarak agiklanir. Yani tek bir durulma zamanma sahip dielektrik
malzemelerin dielektrik karekteristigini ortaya koyan dielektrik diizlem ¢izgileri Debye
durulma modeli yardimiyla yorumlanabilir. Depolanan enerjiyi temsil eden karmasik
dielektrik sabitin ger¢ek kismi durulma frekansinin ortaya ¢iktig1 gecis bolgesinde sabit
kalacaktir. Ayrica karmasik dielektrik sabitin gergek kismi, durulma frekansinin
yasandig1 bolge en yliksek degerini alacaktir. Durulma frekansinin altinda ve {stiinde
kalan frekans bolgelerinde ise diisiik degerler alacaktir. Genel fizikteki siddetle
bastirtlmis harmonik osilator yaklagimi Debye durulma modelini agiklamakta
kullanilabilecek en iyi metottur. Yani bu metot da oldugu gibi Debye durulma
modelinde de hareket frekansi zaman sabitinin en temel belirleyicisi konumundadir

(Debye, 1929; Poole ve Darwazeh, 2016).

Cole-Cole Durulma Modeli

Bir malzemenin dielektrik 6zellikleri sicaklik ve frekansin fonksiyonu olarak analiz
edilebilmektedir. Bilhassa frekansa bagli elde edilen diizlem cizgileri malzemenin
dielektrik karekteristigi ve iletkenligi hakkinda 6nemli bilgiler sunmasi bakimindan

biliyiik 6nem tagimaktadir. Dielektrik malzemelerde yiik iletim mekanizmasinin ve
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dielektrik karekterizasyonun en temel belirleyicisi olan karmasik dielektrik sabitin ve
elektrik modiiliin sanal kisminin gergek kismina karsi (¢ -¢/M-M) ayni kartezyen
koordinat sistemi iizerinde gosterilen diizlem c¢izgileri Cole-Cole ¢izgileri olarak
tanimlanir. Diger bir deyisle Cole-Cole ¢izgileri karmasik sayilarin grafik gosterimi/
argand c¢izimi olarak da tanimlanabilmektedir. Argand ¢izimi ilk defa Cole ve Cole
tarafindan yapildigi i¢in Cole-Cole diyagrami literatiire girmistir (Cole ve Cole, 1941,
Daniel, 1967).

M (w)

Sekil 2.2. Tek durulma zamanli karmasik empedans i¢in Cole-Cole cizgileri (Oztiirk,
2018)

Kayip faktoriiniin tepe degeri ® = 1/t da, dielektrik malzemenin merkezinin yatay
ekseni M" = 0 iizerinde olusan yar1 dairesel sekilde goriinen tek durulma frekansina
sahip ¢izgiler meydana gelecektir. Bu ¢izgiler simetrik olup, merkezi yatay eksende

bulunan bir yarim daire temsil ederler. Yine M en yiiksek degeri bu dairenin yaricapin
tanimlar. Bu yaricap ise r = Ms_zﬂ olarak hesaplanir (Tsangaris vd., 1998; Zengin,

2007; Delipinar, 2013).

Havriliak-Negami Durulma Modeli

Havriliak-Negami durulma modeli, frekansa bagli bir fonksiyon olan dielektrik
ozelliklerin birden fazla durulma zamanina sahip dielektrik rahatlamalar1 agiklayan
model olarak tanimlanir. Bu model sayesinde dielektrik durulma siiregleri etkileyen

durulma modelinin hangisi oldugu net bir sekilde belirlenir. Bu model bazen Cole-Cole

17



bazen de Cole-Davidson olabildigi gibi her ikisi bir arada da oldugu da olabilmektedir.
Bir dielektrik malzeme de karmasik elektrik modiiliin diizlem ¢izgileri M*(w) = My, +
AM (Mg — Moy /(1 + (jwt)%)P denklemi ile tanimlanir. Bu denklemde o ve 8 nin aldig
degerler durulma modelinin belirlenmesinde olduk¢a 6nemlidir. Zira o # 0 ve f# = 1 ise
dielektrik durulma siireci Cole-Cole modeliyle uyumludur. o = 0 ve £ # 1 ise durulma
stireci Cole-Davidson modeli ile agiklanir. Son olarak a # 0 ve S # 1 ise hem Cole-Cole
hem de Cole-Davidson modelleri etkindir. Ayrica o = 0 ve f = I oldugu durumlarda ise

dielektrik durulma modeli Debye durulma siirecine diiniismiis olur (Zengin, 2007).
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BOLUM 111

DENEYSEL KISIM

3.1 Saf Hidrojellerin Sentezlenmesi ve Organik Gida Ozlerinin Hidrojellere

Yiiklenmesi

Hidrojeller, sahip olduklar1 fiziksel ve kimyasal 6zelliklerinden dolay1 arastirmacilar
tarafindan son yillarda en c¢ok tercih edilen sentetik malzemeler arasinda yer almaktadir.
Bu jeller canli dokuya ¢ok benzer Ozellikleri barindirmalari nedeniyle yiliksek
biyouyumluluga sahiptirler. Bu nedenle biyomedikal, biyosensor ve ilag dagitim
sistemleri gibi bir¢cok saglik alaninda temel malzeme olarak kullanimi1 mevcuttur. Diger
taraftan hidrojelller disaridan gelebilecek fiziksel veya kimyasal (elektrik alan,
manyetik alan, pH, sicaklik, basing vb.) her hangi bir uyariciya kars1 ii¢ boyutlu ¢apraz
baglar1 arasinda barindirdig1 suda sisme veya biiziilme yaparak tepki verebilmektedir.
Bu 6zellikleri nedeniyle akilli jeller olarak da taninan hidrojeller sensor, tarim, savunma
gibi teknolojik bir ¢ok alanda kullanim imkani bulmaktadir. Bilim diinyasi tarafindan
hidrojeller ¢ok ¢esitli gruplarda siniflandirilabilmektedir. Suyu seven jel olan hidrojeller
kaynagina, c¢agraz bag yapilarina, elektrik yiiklerine, konfigiirasyonuna ve

kompozisyonlarina gore siniflandirilabilmektedirler.

Hidrojeller ¢ok ¢esitli tiretim metodu ile sentezlenebilen malzemelerdir. Bu metotlar
arasinda en ¢ok tercih edileni ise radikal polimerizasyon yontemidir. Hidrojellerin
sentezlenmesinde en énemli husus ideale yakin 6zellikleri barindiran iiretim metotudu
secmektir ki bu noktada radikal polimerizasyon metodu olduk¢a basarilidir. Bu metotla
iiretilen hidrojellerde sogurma kapasitenin yiiksek, kokusuz, kararli, hizli emilim, diisiik
¢oOziiniirliik, renksiz, pH tarafsizligi ve sismeye dayanikli olmasi gibi ideal bir hidrojelde
olmasi gereken tiim 6zellikler mevcuttur. Bu baglamda radikal polimerizasyon yontemi
olduk¢a avantajli bir yontem olarak kabul edilmektedir. Bu ¢aligmada oncelikle sulu
organik gida oOzleri (ay¢icegi, bezelye, domates ve karalahana), 5 gr olarak alinip 100
mL distile suda 20 dakika kaynatildi. Kaynamis haldeki numuneler sogutulduktan sonra
Whatman No. 1 filtre kagidi kullanilarak filitre edildi. Ikinci olarak saf hidrojellerin

sentezlenmesine gegildi.
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AMPS+MBAAmM AMPS+MBAAmM+X

l (X=ay ¢ekirdegi, bezelye, domates, karalahana 6zleri )
KPS Is1 KPS l Ist
.
Poly
(AMPS-co-MBAAm) X katkali poly (AMPS-co-
| MBAAm)
(@) (b)

Sekil 3.1. Saf hidrojelin sentezlenmesi (a) ve organik gidalarin saf hidrojellere
yiiklenmesinin (b) sematik gosterimi (Coskun vd., 2019)

Bu tez calismasinda kullanilan hidrojeller sulu ortamda radikal polimerizasyon yontemi
ile sentezlenmistir. Bu amagla monomerler olarak 2-akrilamido-2-metil propan siilfonik
asit (AMPS) ve itakonik asit (IA), capraz baglayict olarak N, N metilenbisakrilamid
(MBAAm) ve baslatic1 olarak potasyum peroksodisiilfat (KPS) kullanildi. Ardindan,
bes farkli 6zel tiip secildi ve her birine uygun miktarda AMPS (9.0 mmol), IA (1.0
mmol), MBAAm (1.0 mmol) KPS (0.150 mmol) eklendi. Ve sonra ilk tiipte 10 mL
distile su, ikinci tiipte 10 mL aygicegi ekstresi, iicilincii tiipte 10 mL bezelye kabugu
ekstresi, dordiincii tiipte 10 mL domates kabugu ekstresi ve besinci tiipte 10 mL kara
lahana o6ziitii ilave edildi ve vorteks kullanilarak karistirildi. Hazirlanan soliisyonlar 0.5
cm capindaki pipetlere dolduruldu ve 50°C'de termostatli su banyosuna daldirildi. 24
saat sonra su banyosundan alinan ve bol miktarda distile su ile yikanan tiiplerden
hidrojeller ¢ikarildi ve 55 © C'de kurutuldu. Saf ve organik gidalar katkili hidrojellerle

hazirlanan hidrojellerin sematik gosterimleri Sekil 3.1a ve 3.1b'de verilmistir.
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3.2 X Istm Kirnmmm Mikroskobu (XRD)

Havasi bosaltilmis bir vakum ortaminda metal (katot 1s1nl tiip i¢indeki film) 1sitilarak
elektron hareketlenir, hareketlenen elektronlar bir iist enerji diizeyine gegerek koparak
baska bir plakaya carpan bu elektronlar 1s1ma yayarlar. Elde edilen bu 1sinlar bir
maddenin i¢ kabuk elektronlarini ¢ikarmak icin yeterli enerjiye sahip olduklar: igin bir
spekturumun {retilirler. Elde edilen bu 1s1k x-151m1 olarak bilinir. X-1s1m1 maddelerin
derinliklerine niifuz edebildiklerinden maddeler hakkinda bilgi elde etmede kullanilir.
Hastahanelerde kirik ve ¢ikilar1 goriintiilemek icin kullanilan kulanilan Rontgen 1sinlari
(x-1s1nlar1) maddelerin yapisini anlamakta da kullanilir. Bilinen evrende su an itibariyle

var olan biitiin madeler 3 boyutta 14 farkli yapida (bravais orgiileri) sekillenirler.

flerleyen teknolojiyle birlikye yeni tiir yapilar sentezlendiginde bu maddelerin kristal
yapilarin1 anlamak i¢in XRD (X 151 kristalografisi) teknigi kullanilir. Maddeye
gonderilen x-1sinlart maddenin yapilari arasindan kirmima (Bragg yasasi) ve sagilmalara

ugrar. Bu durum fiziksel acidan asagidaki formiil ile gosterilir.

nA = 2dsinf (3.1

Kirilan X Isi Gelen X I

ni=2dsin®
Bragg Yasasi

dsin®

Sekil 3.2. XRD ¢alisma diyagrami (Touloukian, 1977)

Bu ifade de ‘d’ maddenin tabakalari arasindaki mesafeyi, a1 kirtlma degerini dalga
boyu maddeye gonderilen 1518 dalga boyunu, n-sayisi ise katman/tabaka sayisini

gosterir. Bu ifadeyle kirimima ugrayan x-isinlart maddenin i¢indeki kafes bosluklari
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tespit etmekte yardimei olur. Uretilen yeni tiir veya dogal kristal 6zellikli maddeler belli
bir diizen veya dizilim seklinde olur. Bu nedenle kiristal 6zellikleri belirlenecek
maddenin {izerine gonderilen x-1s1nlar1 dedektdrle 20 ag1 araliginda dondiiriilerek taranir
ve X 1sinlarinin yogunlugu kaydedilir. Bu sartlar altinda elde edilen XRD geometrisi

Bragg yasasina uygun olarak girisim meydana getirir ve yogunluk sinyali olusur.

Dedektor
X-1s1ni

tapu
Yonlendirici
20/ I .
A
Kristal | A

Karsilastirmal
suzgec

Sekil 3.3. XRD cihaz1 sematik diyagrami

Dedektor bu x-1sinlarint algilar ve sinyal olarak kaydedilir. Kayit sonrasinda ¢ikt1 olarak
(yazic1 ya da monitdr) cihaza gonderilerek, monitdriin goriintiileyebilecegi sayma hizina
doniistiiriiliir. Olgiilen maddenin x-1s1n1 desenleri referans alinan minerallerin kirmm
degerleriyle, numune iizerindeki analizler karsilastirilir ve ornek hakkinda bilgi
detalylica elde edilmis olunur (Touloukian, 1977; El-ghandour vd., 2019; Pei vd., 2019;
Dalbauer vd., 2019; Dutrow and Clark, 2019).

3.3 Taramal Elektron Mikroskobu (SEM)

Insan gdziiniin goriis alan1 gok kisith oldugundan maddelerin detaylara bakabilmek ve
gorebilmek i¢in yliksek goriis 6zelligi olan cihazlara ihtiya¢ duyulur. Bu nedenle tarama
elektron mikroskobu (SEM) maddelerin detaylarin1 gérmek ve incelemek ig¢in tercih
edilen teknolojilerden biridir. ilk olarak Manfred von Ardenne ve ¢alisma grubu (1930)
tarafindan ortaya konan SEM, 1965 yilsindan itibaren ticari olarak kullanilmaya

baslandi.
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Maddeye niifuz edebilme ve goriintii alabilmek i¢in goriintiisii elde edilecek madde ile
etkilesime gececek SEM wucundaki elektronlar hizlandirilir (dalga boylarinin
kisaltilmasi). Dalga boyu kiigiilen elektronlar madde i¢inde daha yiiksek ¢oziim/ayirim
Ozelligine erisir. Boylece goriintiisii alinacak maddenin goriintiisiiniin biiytltiilmesinide
saglar. Goriintiisii alimacak maddeden alinan sinyaller sayisal ortama aktarilir ve
bilgisayar yardimi ile islenerek goriintii deseni elde edilir Zhou vd., 2007; Idris ve El-
Zahhar, 2019).

Elektron mikroskobu optik kolon, numune odacigi elektronik donanim gibi ii¢ ana
kisimdan olusur. Ayirma giicii 35 keV basamaginda olan mikroskobun optik kolon
icinde yer alan elektron tabancasi elektron demetinin olusumunu saglamaktadir. Bu
demetlere yiiksek gerilimin uygulandigi zaman anot plakasinda demetler toplanarak
yonlendirme gerceklestirilir. Gorlintiisii alinacak maddede tarama yaparken kondansator
ve objektif merceklerden yararlanilir. Sistemde bulunan tarama bobinleri ise gelen
elektron demetini uygun sekilde saptirarak veriler elde edilir ve bu veriler islenir (Erdin,
1986; Mendea vd., 2016).

Goriintiisii alinacak maddelerden giivenilir goriintii deseni elde etmek icin partikiiler
elektron demetinin odaklandirililip maddeye yonlendirildiginde elekron sayisindaki
farktan elektrostatik alan olusturulur. Bu alan elektronun kontrol edilmesine yardim
edilerek istenilen veriler elde edilir. Istenilen goriintiiniin alinmasi i¢in madde iizerinde
ve iligliki yerlerin temiz olmasina 6zen gosterilir. Goriintlisii alinmak istenen maddeden
istenilen seklin elde edilmesi i¢in ¢ogu zaman madde yiizeyi kaplanir. Bu tez
calismasinda maddeler kurutuldu, yiizeyleri altin ile kaplandi ve sonunda taramali

elektron mikroskobundan (SEM) 6l¢iim alindi (Erdin, 1986).

3.4 EDX (Enerji Dagihimh X Isin1) Analizi

Bir maddenin veya numunenin temel bilesenlerini tespit etmede kullanilan tekniklein
basinda x-1s1mn1 teknoloji gelir. Enerjileri yiiksek olan hizlandirilmis elektronlar
maddenin yiizeyine gonderildiginde elektron kopmasina neden olur. Bu kopan
elektronlar atomik yoriingenin bosluguna sigrama yapar ve bunun sonunda da x-151m1

meydana gelir. Bu 1sinlar EDX cihazi tarafindan algilanarak bilgisayar ortaminda en {ist
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yerler olusur. Bunun sonucunda da elementler ve oranlart hakkinda bilgi edinilir
(Mendea vd., 2016, Egerton ve Watanabe, 2018; Ay, 2017).

3.5 Empedans Spektroskopi (ES)

Bir maddenin elektrik, iletkenlik ve dielektrik Ozeliklerini arastirmada kullanilan
tekniklerden biriside empedans spektroskobi (ES) yontemidir. Bu yontem ile bir
maddenin diclektik 6zellikle frekansla degisimini detaylica arastirilip kaydedilir. Bu
yontem ile bir maddenin dielektrik sabiti, yiizey 6z direnci, iletkenligi, modiiliis,
empedansin gergek ve sanal bilesenlerini, kayip faktoriinii, kapasitans, dipol
davraniglar1 ve yiik iletim mekanizmasi 6zellikleri belirlenir (Lasia, 1999; Nimith vd.,

2019; Gajula vd., in press; Kumar vd., 2016).
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BOLUM IV

DENEYSEL SONUCLAR VE TARTISMA

4.1 XRD Analizi

Ayni derisimde bezelye, domates, ay ¢ekirdegi ve karalahana 6zleri katkili hidrojellerin

XRD desenleri sirasiyla Sekil 4.1a, 4.1b, 4.1c ve 4.1d’° de verildi.

Q 1400 —
4000 | q o o L g
= bezelye 6zl katkili hidrojel 1200 | S o
| domates 6z katkili hidrojel
~3000 } 1000 f
= <t
9 < 800 f ~
2000 f - L a
g ~ _ 5 600 a
ko) - 2 g 3 i
&-1000 F 3 ¥ ) o 00F 5 a
N ‘ 200 b = B
ok L / o[ — A. J L J
1 A 1 A 1 A 1 A 1 A 1 A 1 A 1 -I = 1 = 1 5 N = N = L 2 L = N
20 30 40 50 60 70 80 90 20 30 40 50 60 70 80 90
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(@) (b)
50000 S 12000 )
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> © 8000 S
& 30000 F ! ~ 8
- ~ @ 6000 b S
5] ) ie] < -
© 20000 | N o ke) i =
o S - 4000 p 5
“ 10000 s 1Y [ 1
3 l 2000 J
sl [T [ oL L
1 PR | PR | . 1 A 1 . 1 A 1 A 1 1 " L Il . 1 | — A PR— | o 1
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Sekil 4.1. 50 mg/L bezelye 6zii (a), domates 6zii (b), karalahana 6zii (c) ve ay c¢ekirdegi
0zii (d) katkili hidrojellerin XRD desenleri

50 mg/L bezelye 6zii (a), domates 6zii (b), karalahana 6zii (¢) ve ay ¢ekirdegi 6zii (d)
katkili hidrojellerin kristal yapisini, oryantasyonunu ve atomik diizenini belirleyen tipik
XRD desenleri 20 — 90 derece araliginda belirlendi. Heterosiklik kimyasal bilesik olan

organik gida ozleri katkili hidrojellerin yapisini belirleyen diizlemleri her bir numune
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icin ayr1 ayr1 belirlendi. Bezelye 6zii katkili hidrojellerin atomik diizeninin (101), (222),
(003) ve (202) diizlemlerine karsilik gelen zirvelere sahip oldugu saptandi. Domates 6zii
katkil1 hidrojellerin atomik diizeninin ise (110), (020), (022) ve (222) diizlemlerine
karsilik gelen pikler sergiledi goriildii. Buna ilaveten karalahana 6zii ve ay cekirdegi
ozleri katkili hidrojellerin atomik diizenlerinin sirasiyla (204), (020), (415), (301) ve
(110), (020), (004), (201) diizlemlerine karsilik gelen zirvelere sahip oldugu tespit
edildi. Domates, karalahana ve ay cekirdegi 6zleri katkili hidrojellerin hepsinin (020)
diizleminde maksimum absorbsiyon zirvesine sahip oldugu birbirine benzer oldugu ve
dolasiyla atomik yapisinin atomik birbirlerine benzer oldugu saptandi. Buradan
hareketle bu numunelerin dielektrik ve iletkenlik verilerinin de birbirine ¢ok benzer
olacagi sonucuna varildi. Diger taraftan bezelye katkili hidrojelin zincirlerindeki
molekiiller aras1 kirmima bagli olarak (222) diizleminde maksimum absorbsiyon
zirvesine sahip oldugu dolasiyla dielektrik ve iletkenlik 6zelliklerinde diger organik

gida 6zlerinden farkli olacagi ongortildii.
4.2 Taramal Elektron Mikroskobu (SEM) Analizi
Ayni1 derisimde bezelye, domates, ay c¢ekirdegi ve karalahana 6zleri katkili hidrojellerin

10 pm olcekli Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) goriintiileri Sekil 4.2a, 4.2b, 4.2¢
ve 4.2d’ de gosterildi.
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Sekil 4.2. 50 mg/L bezelye 6zii (a), domates 6zii (b), karalahana 6zii (c) ve ay ¢ekirdegi
0zii (d) katkili hidrojellerin 10 um 6lgekli SEM goriintiileri

50 mg/LL bezelye 6zli, domates 0zli, karalahana 0zlii ve ay c¢ekirdegi 0Ozl katkill
hidrojellerin morfolojik durumunu belirleyen SEM goriintiileri ayr1 ayr1 elde edildi.
Organik gida oOzleri katkili hidrojellerin ayni Olgekli SEM goriintiilerinden kiigiik
kiimelenmelerin olmasiyla birlikte hemen hemen homojen dagilim saplandig: belirlendi.
Bu homojen dagilim sayesinde tiim numunelerin yiizey morfolojisinin neredeyse
piiriizsiiz oldugu goriildii. En yogun kiimelenmenin bezelye 6zl katkili hidrojel de
oldugu tespit edildi. Istenmedik kiimelenmelerin bu numunenin iletkenligi iizerinde
azaltic1 etki yapacagi ve diger organik gida 6zleri katkili hidrojellere kiyasla daha diistik
iletkenlik degerine sahip olacagi sonucuna varildi. Karalahana 6ziiniin hidrojel ylizey ve
kanallar1 icerisinde digerlerine kiyasla daha homojen dagilim gosterdigi ve bu nedenle

iletkenliginin digerlerine kiyasla daha yiiksek degerler alacag: diisiintildii. Ayrica tim
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orneklerin 10 um o6lgekli SEM goriintiileri analizinden gida molekiillerinin hareket
edebildigi ortalama serbest yolun, bolgesel catlaklar olmasina ragmen yaklasik 80 um
uzunlugunda oldugu goriildii. Bolgesel catlaklarin varligr iletkenlik degerleri {izerinde
azaltic1 etkiye neden olsa bile ortalama serbest yollarin uzun olmasinin (80 pm)
numunelerin iletkenlik degerleri iizerinde iyilestirici etki olusturacagi kanaatine varildi.
Bu durumun gida molekiillerinin hareketliligini artirdigindan, genel olarak organik gida

Ozleri katkili hidrojellerin iletkenligi lizerinde artirici bir etkiye sahip oldugu belirlendi.

4.3 EDX Analizi

Ayni derisimde bezelye (a ve b) ve domates (c ve d) 6zleri katkili hidrojellerin farkl
bolgelere ait EDX desenleri Sekil 4.3 a, 4.3b, 4.3¢ ve 4.3d’ de verildi.
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(b)

Sekil 4.3. 50 mg/L bezelye 6zii (a ve b) ve domates 6zii (¢ ve d) hidrojellerin SEM
goriintiilerinin farkli bolgeleri icin EDX desenleri

Lsec: 10.0 0 Cnts 0.000 keV Det: Element-C2 Det
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Sekil 4.3. (Devam) 50 mg/L bezelye 6zii (a ve b) ve domates 6zii (¢ ve d) hidrojellerin
SEM goriintiilerinin farkli bolgeleri icin EDX desenleri

50 mg/L bezelye 6zii (a ve b) ve domates 6zii (c ve d) hidrojellerin niteleyici elementel
dagilimi, Taramal1 Elektron Mikroskobu (SEM) ile baglantili olarak tahribatsiz enerji
dagitict X-1s1mn1 (EDX) iinitesi ile her iki numune i¢inde SEM goériintiisiiniin farkl
bolgeleri igin arastirildi. Bezelye o6zl katkili hidrojelin 5 pm d&lgekli SEM
goriintlistinden sirasiyla Selected Area 1 (a) ve Full Area 1 (b) alanlarindan elementel
analiz yapmak icin iki ayr1 EDX deseni alindi. Numunenin EDX analizi ile belirlenen
azot (N), karbon (C), oksijen (O), potasyum (K) ve kiikiirt (S) elementlerinin varligi,
bezelye 0Oziiniin hidrojellerle as1 kopolimerizasyonunun bagarili  olusumu olarak
yorumlandi. Ayrica altin (Au) elementi, EDX 06l¢iimii i¢in gerekli olan altin 1zgaranin
kullanilmasindan kaynaklandig1 saptandi. Diger taraftan domates 6zii katkili hidrojelin
yine 5 um Olcekli SEM goriintiistinden sirasiyla Selected Area 1 (c¢) ve Full Area 1 (d)
alanlarindan elementel analiz yapmak i¢in iki ayr1 EDX deseni alindi. Bu numunelerin
niteleyici elementel dagiliminda karbon (C), oksijen (O), potasyum (K) ve kiikiirt (S)

elementlerinin varlig1 tespit edildi. Bu elementlerin varliginin tipki bezelye 6zii katkilt
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ornekte oldugu gibi domates Oziintin hidrojellerle asi kopolimerizasyonunun basgarili
olmasinin sonucu olarak degerlendirildi. Her iki numune i¢in EDX sonuglar1 birlikte
degerlendirildiginde bezelye 6zl katkili hidrojelin domates 6zii katkili hidrojelden farkl
olarak azot elementi barindirdig1 saptandi. Bu azot elementinin hidrojelin aglariyla bag
yapmasinin bezelye 6zt katkili hidrojellerin iletkenligi lizerinde azaltici bir etkiye

neden olabilecegi sonucuna varildi.

4.4 Aycekirdegi, Bezelye, Domates ve Karalahana Ozii Katkili Hidrojellerin
Empedans Spektroskobi Analizi

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve
karalahana) ozleri katkili hidrojellerin karmasik dielektrik sabitinin gercek kisminin
(¢'(w)) frekansla olan degisimi genis frekans araliginda (102 Hz - 10° Hz) Sekil 4.4°de

verildi.
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Sekil 4.4. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin karmagik dielektrik sabitinin ger¢cek kisminin frekansla olan degisimi

Saf ve aym derisimde organik gida ozleri katkili hidrojellerin &'(w) degerin artan
frekansla birlikte monoton bir sekilde azaldig1 Sekil 4.4’ te goriildii. Bu genel trende
bezelye 6zii katkili hidrojellerin uymadigi tespit edildi. Bu numunenin &'(®) degerin

artan frekansla birlikte monoton bir sekilde arttig1 belirlendi. Saf, ay ¢ekirdegi, domates
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ve karalahana 6zleri katkili hidrojellerin diisiik frekans bélgesindeki (10° Hz -10° Hz
araliginda) &'(w) degerlerinin ara yiizey ve elektrot polarizasyondan dolay1 diisiik
degerleri aldig1 saptandi. Bezelye 6zii katkili hidrojellerin &(®w) degerinin ise bu frekans
bolgesinde digerlerinden farkli olarak diisiik degerler aldigi belirlendi. Bu bolgede
diisiik deger almasinda bezelye 6zii katkili hidrojellerin higbir ara yiizey etkilesimi
olmamasiin; bu nedenle bu bolgedeki dis elektrik alandan etkilenmemesinin ve
elektrot polarizasyon olugsmamasiin etkin oldugu tespit edildi. Baska bir ifadeyle
bezelye 6zl ile hidrojel bantlari arasindaki etkilesim ihmal edilecek kadar diisiik
diizeyde olmasindan dolayr bu numuneye ait &' () degerinin tiim frekans aralig
boyunca en diisiik degeri aldig1 saptandi. Saf ve aymi derisimde organik gida 6zleri
katkili hidrojellerin orta ve yiiksek frekans bolgelerindeki ¢ '(w) degerlerinin Brownian
hareketi ve Maxwell-Wagner yaklasimi ile iligkili oldugu tespit edildi. Yiiksek frekans
bolgesinde ay cekirdegi, domates ve karalahana Ozleri katkili hidrojellerin diisiik
frekans bolgesine goére kismen diisiik degerler almasinda yeniden yonelim

polarizasyonunun ve dielektrik rahatlama mekanizmasinin etkin oldugu belirlendi.

Sekil 4.5° de saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, bezelye,
domates ve karalahana) 6zleri katkili hidrojellerin karmasik dielektrik sabitinin sanal

kisminin (¢”'(®)) frekansla olan degisimi verildi.
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12 F \ \ —&— karalahana 6zU katkili hidrojel
\\

Frekans (Hz)

Sekil 4.5. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin karmasik dielektrik sabitinin sanal kisminin frekansla olan degisimi
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Saf ve aymi derisimde (50 mg/L) organik gida O6zleri katkili hidrojellerin &' (w)
degerlerinin artan frekansla hemen hemen parabolik bir davranis sergiledigi saptandi.
Bu parabolik davranisa bezelye 6zii katkili hidrojellerin uyumlu davranmadigr Sekil
4.5°de belirlendi. Bezelye 6zl katkili hidrojelin parabolik davranis sergilememesinin
temel nedeni olarak elektrot ve ara ylizey polarizasyon mekanizmalariin bu numune
igin etkin olmamasi olarak goriildii. Diistik frekans bolgesinde tiim numunelerin £" (o)
degerlerinin elektrot ve ara ylizey polarizasyona bagli olarak yiiksek degerler aldigi
tespit edildi. Orta frekans bolgesinde (10° Hz -10* Hz araliginda) bezelye hari¢ diger
ornekler icin goriilen c¢ukur etkisinin dielektrik rahatlama mekanizmasindan
kaynaklandig1 saptandi. Yiksek frekans bolgesinde ise tiim numunelerin & (o)
degerlerinin, €' (®) degerinde oldugu gibi Brownian hareketi ve Maxwell-Wagner
teorisi ile uyumlu oldugu goriildi. Yine bu bolgedeki €”(w) degerlerinin yeniden

yonelim polarizasyonun etkisi altinda oldugu sonucuna varildu.

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve
karalahana) 6zleri katkili hidrojellerin tanjant faktoriiniin/Q-faktoriiniin (fand) 10? Hz -

10° Hz frekans araligindaki frekansa bagli degisimi Sekil 4.6” da gosterildi.
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Sekil 4.6. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin tanjant faktoriiniin frekansla olan degisimi
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Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik ay ¢ekirdegi, domates ve karalahana 6zleri
katkilt hidrojellerin tanjant faktoriiniin/Q-faktoriiniin (tand) degerlerinin artan frekansla
birlikte genel olarak parabolik davranis sergiledikleri belirlendi. Bu genel parabolik
davranisa hidrojel bantlarla molekiiler diizeyde etkilesimi diger organik gida 6zlerine
kiyasla farkli olan bezelye 6zii katkili hidrojellerin uymadig: saptandi. Disiik frekans
bolgesinde saf ve ayni derisimde organik gida ozleri katkilt hidrojellerin tand
degerlerinin elektrot polarizasyona bagli olarak yiiksek degerler aldigi belirlendi. Bu
bolgede organik gida molekiilleri uygulanan dis elektrik alan yoniinde hizalanarak dipol
polarizasyon olusumuna sebep olacak kutuplama zamanina sahip oldugu tespit edildi.
Orta frekans bolgesinde ise tim numunelerin tand degerlerinin dielektrik rahatlama
etkisinden dolay1 en diislik degeri aldig1 saptandi. Bu bolgede, saf ve organik gida 6zleri
katkili hidrojeller i¢in tan (&) degerlerinin ¢ukur davranislarinin molekiiller arasi
titresim hareketlerinden ve gida molekiilleri ile hidrojel bantlar1 arasindaki ara yiizey
etkilesiminden kaynaklandig1 diisiiniildii. Ayrica yine bu bdlgede tim numuneler i¢in
tan (8) degerlerinin Havriliak-Negami rahatlama modeli ve visko-elastik etkilesimlerle
iligkili oldugu belirlendi. Artan frekansla birlikte tiim numunelerin tané degerlerinin
yeniden yonelim polarizasyonun etkisiyle yliksek degerler aldigi goriildii. Bu bolgede
organik gida molekiilleri uygulanan dis elektrik alan etkisi altinda yeniden yonelebilme

yani yeniden polarize olabilme 6zelligine sahip oldugu sonucuna varildu.
Sekil 4.7°de saf ve aynmi derisimde (50 mg/L) organik gida (ay cekirdegi, bezelye,

domates ve karalahana) 6zleri katkili hidrojellerin karmasik dielektrik sabitinin diizlem

cizgileri sirastyla Sekil 4.7a ve 4.7b'de verildi.
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Sekil 4.7. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin dielektrik diizlem ¢izgileri

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida ozleri katkili hidrojellerin deneysel
dielektrik diizlem ¢izgilerinin teorik Havriliak-Negami gevseme modeli ile uyumlu
oldugu belirlendi. Tim numuneler i¢in dielektrik diizlem ¢izimlerinin Debye
Modelin'de oldugu gibi simetrik bir yarim daire olusturmadigi tespit edildi. Bu
dogrultuda, saf ve organik gida Ozleri katkili hidrojeller igin Havriliak-Negami
modelinin Cole-Cole grafiklerinin, ger¢ek ekseni farkli agilardan kesen bir serit gibi
goriinen gevseme zamanlarinin asimetrik bir egri ve asimetrik dagilimi oldugu
belirlendi. Diisiik ve yiiksek frekans bolgelerinde, hidrojel kanallar1 icerisinde organik
gida 6zlerinin genis dagilimina bagli olarak tek bir gevseme yerine iki gevseme oldugu
saptand1. Bu iki gevseme degerinin, sirasiyla hidrojel/organik gida 6zleri arasindaki
elektrot polarizasyonundan ve ara yiizey etkilesiminin neden oldugu diisiiniildii. Saf ve
organik gida oOzleri katkili hidrojellerin Cole-Cole ¢izimlerinin, diisiik frekans

bolgesindeki Fourier doniisiimiiniin Brown hareketi ve asimptotik degerlerinden
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kaynaklandig tespit edildi. Diger taraftan, yiiksek frekans bolgesinde dielektrik diizlem
cizgilerinin, sayisal Laplace doniisiimii ve dielektrik rahatlama ile ilgili visko-elastik
davraniglarin etkisi altinda oldugu saptandi. Saf ve organik gida 6zleri katkili hidrojeller
icin radyo dalgalarina tepki vermek i¢in dielektrik davramislarin bir belirtisi olan
Havriliak-Negami gevsemeleri, aslinda elektriksel iletkenligin bir dlgiisii olarak kabul
edildi.

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida (ay c¢ekirdegi, bezelye, domates ve
karalahana) 6zleri katkili hidrojellerin paralel kapasitansimin (Cp(F)) 10 Hz - 10° Hz
frekans araligindaki frekansa bagli degisimi Sekil 4.8°de gosterildi.
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Sekil 4.8. Saf ve organik gida katkil1 (ay cekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin paralel kapasitansinin frekansla olan degisimi

Saf ve aynm derisimde (50 mg/L) organik gida ozleri katkili hidrojellerin paralel
kapasitansinin artan frekansla neredeyse dogrusal olarak arttig1 yiiksek frekans
bolgesinde ise azaldigi tespit edildi. Diisiik frekans bolgesinde bezelye 6zii katkili
hidrojelin ayni frekans degerlerinde en disiik kapasitans degerine sahip oldugu
belirlendi. Artan frekansta kaybolan elektrot polarizasyonu nedeniyle saf ve organik
gida 6zleri katkilr hidrojellerin kapasitif etkisinin giderek azaldig1 saptandi. Bezelye 6zii
katkil1 hidrojellerin kapasitans degerlerin diger numunelerden oldukg¢a farkli davrandig:

belirlendi. Bu farkli davranisin bezelye molekiilleri ile hidrojel baglar1 arasinda olusan
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ara ylizey etkilesimlerin digerlerine kiyasla farkli olmasindan kaynaklandigi tespit
edildi. Tim frekans aralifi boyunca en yiliksek kapasitans degerinin yiiksek
polarizasyon kabiliyetine sahip olan karalahana o6zii katkili hidrojele ait oldugu

belirlendi.

Sekil 4.9°da saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida (ay cekirdegi, bezelye,
domates ve karalahana) 6zleri katkili hidrojellerin empedansinin frekansla olan degisimi

verildi.
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Sekil 4.9. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin empedansinin frekansla olan degisimi

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida 6zleri katkili hidrojellerin empedans
degerlerinin artan frekansla neredeyse dogrusal olarak azaldigi Sekil 4.9°da gorildi.
Tim numunelerin diisiik frekans bolgesinde empedans degerlerinin yiiksek degerler
almasinin nedeni olarak elektrot polarizasyon ve gida molekiilleri ile hidrojel ara
yiizeylerinde olusan etkilesimler oldugu saptandi. Yiiksek frekans bdlgesinde tiim
numunelerin empedans degerinin diisiik ¢cikmasinin nedeni ise organik gida 6zii katkil
hidrojellerde bulunan molekiillerin uygulanan elektrik alani yoniine dogru ilerlemek i¢in
gerekli zaman1 bulamamas1 boylece elektrot polarizasyonun etkinligini kaybetmesi ve
dielektrik rahatlamanin etkin hale gelmesi olarak belirlendi. Diger taraftan bakildiginda,

yiiksek empedans degerine sahip bezelye 6zt katkili hidrojellerin, elektrot ve hidrojel
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araylizlerindeki etkilesimler nedeniyle saf hidrojellerden daha diisiik kapasitif etkiye

sahip olacagi sonucuna varildi.

Saf ve aymi derisimde (50 mg/L) organik gida (ay c¢ekirdegi, domates ve karalahana)
Ozleri katkili hidrojellerin rezistansinin frekansla olan degisimi Sekil 4.10°da verildi.
Yine ayn1 derisimde bezelye 6zl katkili hidrojelin rezistansinin frekansla olan degisimi

Sekil 4.10° da i¢ grafik olarak gosterildi.
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Sekil 4.10. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin rezistansinin frekansla olan degisimi

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida ozleri katkili hidrojellerin rezistans
degerlerinin artan frekansla birlikte azalma egilimde oldugu Sekil 4.10°da goriildi. Bu
azalmanin diisiik frekans bolgesinde saf ve bezelye 6zii katkili hidrojeller i¢in dogrusal;
ay cekirdegi, domates ve karalahana o6zleri katkili hidrojellerde iistel oldugu saptandi.
Yiiksek frekans bolgesinde ise tiim Orneklerin rezistans degerinin artan frekanstan
bagimsiz davrandigi belirlendi. Tiim numunelerin rezistans degerlerinin elektrot ve ara
yiizey polarizasyon nedeniyle diisiik frekans bolgesinde yliksek degerler aldigi tespit
edildi. Ote taraftan yiiksek frekans bolgesinden dielektrik rahatlamaya bagli olarak tiim
numunelerin rezistans degerlerin sifira yakin degerler aldigi saptandi. Bu bolgede
elektrot ve ara yiizey polarizasyon mekanizmalarinin etkinliginin neredeyse tamamen

yitirdigi belirlendi. Saf, ay ¢ekirdegi, domates ve karalahana 6zleri katkili hidrojellerin
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rezistans degerlerinin molekiiler mobilitelerine ve kapasitif 6zelliklerine bagl olarak
rezistansinin 10° Ohm mertebesinde degerler aldig1 goriildii. Buna karsin bezelye 6zii
katkil1 hidrojellerin biinyesinden bulundurdugu farkli elementlerin olusturdugu baglara
bagl olarak kazandigi molekiiler iletime kars1 diren¢ nedeniyle rezistans degerinin 10°
Ohm mertebesinde oldugu tespit edildi. Buradan hareketle bezelye o6zii katkili
hidrojellerin iletkenliklerinin diger numunelere kiyasla daha diisiik olacagi sonucuna

varildi.

Sekil 4.11° de saf ve ayn1 derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, domates ve
karalahana) ozleri katkili hidrojellerin reaktansinin frekansla olan degisimi gosterildi.
Yine ayni derisimde bezelye 6zii katkili hidrojelin reaktansinin frekansla olan degisimi

Sekil 4.11° de i¢ grafik olarak verildi.

O -
E '5 ot :v: .v'
. =N —m— saf hidrojel
@ .10k —w— aygekirdedi 6zl katkill hidrojel
g | = —®— domates 6zu katkili hidrojel
Q<15 k i. —&@— karalahana 6zi katkili hidrojel
pd ./ w. (0P e 4
/ £
g 20 2 2
.M o J g -1
< a v
Q -25 23 / __e'_z' v bezelye 6zl katkil hidrojel
~ ./-/ Zaf 7 ) . d
-30 r 10° 10-‘F ” (Hz)lo‘ 10°
Y 2 2 42 2222l Y s 2 2 2 222l re'.ans 2 2 2 2 222l
2 3 4 5
10 10° 10 10

Frekans (Hz)

Sekil 4.11. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin reaktansinin frekansla olan degisimi

Saf ve aymi derisimde (50 mg/L) organik gida ozleri katkili hidrojellerin reaktans
degerlerinin artan frekansla birlikte artma egilimde oldugu Sekil 4.11°da goriildii. Bu
artmanin diisiik frekans bolgesinde saf hidrojeller i¢in hemen hemen dogrusal oldugu
saptandi. Ay cekirdegi, domates ve karalahana Ozleri katkili hidrojellerde ise iistel
oldugu goriildii. Ayn1 frekans bolgesinde bezelye 6zii katkili hidrojelin reaktansinin bir

cukur deger sergiledigi belirlendi. Bu durumun bezelye molekiillerinin hidrojel
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kanallarindaki etkilesimin diger numunelerden farkli olmasinin bir sonucu oldugu
saptandi. Yiiksek frekans bolgesinde ise tiim Orneklerin reaktans degerlerinin artan
frekanstan etkilenmedigi belirlendi. Diisiik frekans bolgesinde biitiin 6rneklerin reaktans
degerlerin diisiik kapasitif etkiden dolay1 diisiik degerler aldig1 tespit edildi. Artan
frekansla birlikte elektrot ve ara ylizey polarizasyon bagli olarak tim numuneler icin
kapasitif etkinin artig1 (bezelye 6zii katkili hidrojel hari¢) sonra ise bir doyum noktasina
ulastig1 saptandi. Bu doyum noktasinda numunelerin reaktans degerleri iizerinde
dielektrik rahatlamanin etkin oldugu belirlendi. Yine rezistans degerlerinde oldugu gibi
bezelye 0zii katkili hidrojelin reaktans degerinin de diger numunelere kiyasla ¢ok

yiiksek degerler aldig tespit edildi.

Sekil 4.12°de saf ve aymi derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, bezelye,
domates ve karalahana) ozleri katkili hidrojellerin faz agisinin frekansla olan degisimi

verildi.
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Sekil 4.12. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin faz agisinin frekansla olan degisimi

Saf ve aynmi derisimde (50 mg/L) organik ay c¢ekirdegi, domates ve karalahana 6zleri
katkilr hidrojellerin faz agisinin artan frekansla birlikte genel olarak parabolik davranis
sergiledikleri belirlendi. Bu genel parabolik davranisa bezelye 6zii katkili hidrojellerin

uymadig saptandi. Bunun temel nedeninin bezelye 6zii molekiillerin hidrojel baglarla
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olan etkilesiminin diger organik gida 6zlerinden farkli olmas1 gosterildi. Diistik frekans
bolgesinde tiim organik gida 6zl katkili hidrojellerin elektrot ve yiizey polarizasyona
bagl olarak faz acisi degerlerinin yiiksek oldugu tespit edildi. Dielektrik rahatlama
mekanizmasinin etkin oldugu 10% Hz - 10* Hz frekans aralig1 biitiin 6rneklerin faz agisi
degerlerinin en diisiik degerler aldigi belirlendi. Ayrica bu bolgede visko-elastik
etkilesimler de faz agisinin diisiik degerler almasinda etkin oldugu saptandi. Artan
frekansla birlikte bezelye hari¢ tiim numunelerin faz agis1 degerlerinin dipolar

polarizasyona bagl olarak arttig1 belirlendi.

Sekil 4.13°de saf ve aynmi derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, bezelye,
domates ve karalahana) 6zleri katkili hidrojellerin karmasik elektrik modiiliiniin gercek

kismimin (M (o)) 10% Hz - 10° Hz frekans araligindaki frekansa bagl degisimi verildi.
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Sekil 4.13. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin karmasik elektrik modiiliiniin ger¢ek kisminin frekansla olan degisimi

Ay cekirdegi, domates ve karalahana 6zleri katkili hidrojellerin M (w) degerlerinin artan
frekanstan bagimsiz davranis sergiledigi saptandi. Saf hidrojelin M (o) degerlerinin ise
diisiik frekans bolgesinde bir tepe (pik) degere sahip oldugu belirlendi. Diger taraftan
bezelye 6zii katkili hidrojelin 10° Hz — 10° Hz araliginda diger tiim numunelerden farkli
bir davranig sergiledigi tespit edildi. Diisiik frekans bolgesinde en yiiksek M ()

degerlerinin bezelye 6zii katkili hidrojele ait olmasinda ara ylizey etkilesmelerin yiiksek
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olmasinin etkili oldugu sonucuna varildi. Bu bolgede ay cekirdegi, domates ve
karalahana 6zleri katkili hidrojellerin M’ (w) degerleri tizerinde elektrot polarizasyonun
baskin oldugu ve bu nedenle frekans artisindan etkilenmedigi tespit edildi. Diislik
frekans bolgesinin bittigi frekans civarinda (103 Hz) bezelye 6zii katkili hidrojelin M’
(o) degerlerin dielektrik rahatlamaya bagli olarak bir pik deger verdigi saptandi. Bu
numunenin M’ (o) degerlerin artan frekansla birlikte yeniden yonelim polarizasyonun
etkisinde kalarak giderek azaldigi belirlendi. Bu durum bezelye 6zii katkili hidrojelin
yiiksek frekans bolgesinde diisiik kapasitif 6zellik sergilemesinin bir sonucu olarak
yorumlandi. Saf hidrojellerin yiiksek frekans bolgesinde M () degerlerin giderek
artmasimin nedeni yeniden yonelim polarizasyonun sebep oldugu kapasitif etkinin

sonucu olarak goriildii.

Sekil 4.14’de saf ve ayn1 derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, domates ve
karalahana) 6zleri katkili hidrojellerin karmasik elektrik modiiliiniin sanal kisminin (M
(o)) frekansla olan degisimi verildi. Bezelye 6zii katkili hidrojelin M’ (o) degerinin 10

Hz - 10° Hz frekans arahgindaki frekansa bagli degisimi Sekil 4.14’de i¢ grafik olarak

gosterildi.
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Sekil 4.14. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin karmasik elektrik modiiliiniin sanal kisminin frekansla olan degisimi
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Ay cekirdegi, domates ve karalahana 6zleri katkili hidrojellerin M (o) degerlerinin tipki
Sekil 4.13° de verilen M (o) degerleri gibi artan frekanstan hemen bagimsiz davranig
sergiledigi goriildii. Katkisiz hidrojellerin M (o) degerlerinin diisiik frekans bolgesinde
elektrot polarizasyondan kaynaklanan bir pik degerine sahip oldugu belirlendi. Bu
bolgede bezelye 6zl katkili hidrojelin hem saf hem de ay cekirdegi, domates ve
karalahana Ozleri katkili hidrojellerden farkli olarak yiliksek bir tepe degerine sahip
oldugu saptandi. Bu bélgede ilgili numunenin molekiillerinin uygulanan dis elektrik
alanda c¢ok hizli bir sekilde polarize oldugu sonucuna varildi. Diger organik gida
molekiillerinin bu bolgede polarize olmalar1 ge¢ fakat kalic1 olacagi sonucuna varildi.
Orta frekans bolgesinde dielektrik rahatlama mekanizmasindan dolayr bezelye 6zii
katkili hidrojellerin bir ¢ukur degere sahip oldugu bu bdlgede dipolar polarizasyon
mekanizmasinin etkin oldugu sonucuna varildi. Yiiksek frekans bolgesinde bezelye 6zii
katkili hidrojellerin M" (@) degerlerinin yeniden yénelim polarizasyonuna bagli olarak
yeniden yiiksek degerler aldig: tespit edildi. Bu bélgede saf hidrojellerin en yiiksek M~
(w) degerlerine sahip olmasi yiiksek kapasitif 6zellige sahip olmasiin sonucu olarak

tespit edildi.

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida (ay c¢ekirdegi, bezelye, domates ve
karalahana) dzleri katkili hidrojellerin yiizey dzdirencinin (p) 10> Hz - 10° Hz frekans
araligindaki frekansla olan degisimi Sekil 4.15” de verildi.
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Sekil 4.15. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin yiizey 6zdirencinin frekansla olan degisimi
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Saf ve aymi derisimde (50 mg/L) organik gida Ozleri katkili hidrojellerin yiizey
Ozdirencinin artan frekansla kademeli olarak azaldigi tespit edildi. Diisiik frekans
bolgesinde tliim numunelerin yiizey 6zdirencinin, elektrot polarizasyon etkiden dolay1
yiiksek degerler aldig1 saptandi. Yiiksek frekans araliginda ise dielektrik durulmadan
dolay1 bu degerlerin azaldig1 belirlendi. Karalahana katkili hidrojelin yiizey iletkenligin
daha yiiksek olmasi nedeniyle gerek diisiik gerekse yiiksek frekans bolgesinde yiizey
Ozdirencinin en diisiik deger aldig1 belirlendi. Bu numunenin ortalama serbest yolunun
diger numunelere kiyasla daha uzun oldugu ve buna bagli olarak yiizey 6zdirencinin
diisiik degerler aldig1 saptandi. Diger taraftan bezelye 6zii katkili hidrojellerin yiizey
direncinin tiim frekans aralii boyunca en yiiksek degerlere sahip olmasi, bezelye
molekiilleri ile hidrojel baglar1 arasinda olusan ara yiizey etkilesimlerin digerlerine

kiyasla daha biiyiik olmasindan kaynaklandigi tespit edildi.

Sekil 4.16°da saf ve aymi derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, bezelye,
domates ve karalahana) oOzleri katkili hidrojellerin karmasik iletkenliginin gercek

kisminin (o (©)) 10% Hz - 10° Hz frekans araligindaki frekansa bagli degisimi verildi.
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Sekil 4.16. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin karmasik iletkenliginin gergek kisminin frekansla olan degisimi

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida 6zleri katkili hidrojellerin karmagsik

iletkenliginin gercek kisminin artan frekansla birlikte hemen hemen dogrusal olarak
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arttig1 tespit edildi. Tim frekans araligi boyunca en yiiksek ve en diisiik iletkenlik
degerlerin sirastyla karalahana ve bezelye 6zl katkili hidrojele ait oldugu belirlendi.
Mobilite farkliliginin ilgili 6rneklerin iletkenlik degerleri {izerinde etkin oldugu
saptandi. Zira diisilk mobilteye sahip olan bezelye 6zii katkili hidrojellerin en diisiik
iletkenlik degerine sahip oldugu tespit edildi. Diisiik frekans bdlgesinde tim
numunelerin diisiik iletkenlik gostermesinin nedeni elektrot ve Maxwell-Wagner-Sillars
ara ylizey polarizasyon etkileri oldugu belirlendi. Yiiksek frekans bdlgesinde yiiksek
iletkenlik degerlerinin nedeni ise dielektrik durulma mekanizmasinin aktif olmas1 olarak
goriildii. Bu bolgede dielektrik durulmaya bagli olarak tiim orneklerin iletkenlik

degerinin artma egilimde oldugu saptandi.

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve
karalahana) ozleri katkili hidrojellerin karmasik iletkenliginin sanal kisminin (¢ (®))

frekansla olan degisimi Sekil 4.17°de gosterildi.
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Sekil 4.17. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin karmasik iletkenliginin sanal kisminin frekansla olan degisimi

Saf ve aynmi derisimde (50 mg/L) organik gida o6zleri katkili hidrojellerin karmasik
iletkenliginin sanal kisminin artan frekansla birlikte tipki gergek kisminda oldugu gibi
neredeyse dogrusal bir sekilde artis sergiledigi goriildii. Tiim frekans araligi boyunca en

diisiik iletkenlik degerinin bezelye 6zii katkili hidrojele ait oldugu saptandi. Diger

44



taraftan, ilgili frekans araliginda en yiiksek iletkenlik degeri ise karalahana 6zii katkili
hidrojel i¢in kayit edildi. Bu farkliligin gida molekiillerin hidrojel kanallar1 icerisindeki
mobilitelerinin farkliligindan (hareketliliklerinin) kaynaklandigi tespit edildi. Diistik
frekans bolgesinde tiim numunelerin iletkenliginin elektrot ve ara yiizey polarizasyon
etkisi altinda oldugu buna bagl olarak da diisiik degerler aldiklar1 goriildii. Bu bolgede
gida molekiillerinin uygulanan dis elektrik alanin yoniine bagh olarak polarize olduklari
dolasiyla hidrojel kanallar icerisinde kolaylikla hareket edemedikleri tespit edildi. Artan
frekansla birlikte polarizasyon etkinin etkinligini kaybettigi ve gida molekiillerinin
Koop’s teorisine de uygun olarak hareketliliginin arttig1 saptandi. Bu bolgedeki yiliksek
iletkenlik degerlerinden tiim organik gida molekiillerinin Maxwell dinamigi ve Brown

hareketliyle uyumlu davranislar sergiledigi sonucuna varildi.

Sekil 4.18’de saf ve aynmi derisimde (50 mg/L) organik gida (ay ¢ekirdegi, bezelye,
domates ve karalahana) 6zleri katkili hidrojellerin logaritmik iletkenliginin (Inc) agisal

frekansla (Inw) olan degisimi verildi.
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Sekil 4.18. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin logaritmik iletkenliginin agisal frekansla olan degisimi

Saf ve ayni derisimde (50 mg/L) organik gida 6zleri katkili hidrojellerin logaritmik

iletkenliklerinin artan acisal frekansla birlikte hemen hemen {istel olarak arttig1 tespit

edildi. Diistik ve yiiksek frekans bolgesinde en diisiik Inca(®) degeri, diisiik iyonik
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hareketliligi ve yliksek empedans degeri nedeniyle bezelye 6zii katkili hidrojele ait
oldugu saptandi. Diger taraftan, en yliksek Inca(w) degerinin karalahana 6zl katkili
hidrojelde oldugu goriildii. Bu durum karalahana 6zii katkili hidrojellerin yiizey ve y18in
(bulk) yapisindaki molekiilleri ¢ok kolay hareket ettirebilen, yani en diisiik yiizey
direnci ve empedansa sahip olmasindan kaynaklandigi sonucuna varildi. Tim
numuneler i¢in Incae(w) degerlerinin, sirasiyla elektrot polarizasyonu, plato frekansi ve
iletkenlik ile 1ilgili olan Jonscher yasasi tarafindan tanimlanan ¢ bdlgede
incelenebilecegi goriildii. Her bolge icin iletkenlik mekanizmasini tanimlayan s
parametrelerinin farkli oldugu grafikteki egimden tespit edildi. Yani bu ii¢ bolgede de
numunelerin iletkenlik 6zelliklerini belirleyen mekanizmalarin birbirinden farkli oldugu

saptandi. Bu mekanizmalar Sekil 4.19°da detayl bir sekilde verildi.

Sekil 4.19°da saf ve aynmi derisimde (50 mg/L) organik gida (ay g¢ekirdegi, bezelye,
domates ve karalahana) Ozleri katkili hidrojellerin ‘s’ parametresinin iletkenlik

bolgelerine degisimi verildi.
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Sekil 4.19. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin ‘s’ parametresinin iletkenlik bolgelerine gore degisimi

Saf ve aym derisimde (50 mg/L) organik gida Ozleri katkili hidrojellerin iletim

mekanizmasini tanimlayan gii¢ yasasi iissii ('s' parametresi) ti¢ farkli iletkenlik bolgesi

icin hesaplandi. 's' parametresi hidrojel kanallar1 i¢inde hareket eden organik gida
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Ozlerinin hidrojel baglar ile etkilesim derecesini belirlemesi bakimindan son derece
onemli bulundu. Bu baglamda saf, bezelye, ay¢icegi, domates ve karalahana 6zleri
katkil1 hidrojellerin polarizasyon, plato ve dagilim bolgesi olarak tanimlanan sirasiyla
diisiik, orta ve yiiksek frekans bdlgelerinde 's' parametresi ayr1 ayri belirlendi. Birinci
bolgede (polarizasyon bolgesi) tiim numunelerin 's' parametresi bir den kiiciik degerler
aldig1 i¢in bu bolgedeki iletkenlik, dc iletkenlik modeliyle agiklandi. Yani bu bolgede
tiim numunelerin dc iletkenlik 6zelligi sergiledigi saptandi. ikinci bolgede ise tiim
numunelerin iletkenlik modelini belirleyen s parametresinin 1 den biiyiik degerler aldig1
belirlendi. Bu bolgede saf ve organik gida &zii katkili hidrojellerin iletkenliginin ‘Ilgili
Bariyer Atlama’ (Correlated Barrier Hopping) modeliyle uyumlu oldugu tespit edildi.
Son olarak dagilim boélgesi olarak tanimlan {igiincii bolgede ise bezelye 6zii katkill
hidrojel hari¢ tim orneklerin iletkenliginin ‘Kuantum Mekanik Tiinel’ (Quantum
Mechanical Tunnel) iletkenlik modeliyle uyumlu davranis sergiledigi saptandi. Bezelye
ozii katkili hidrojelin bu bdlgede yine Ilgili Bariyer Atlama modeline uygun iletkenlik
ozelligi sergiledigi tespit edildi. Bu durum nedeniyle bezelye 6zii katkili hidrojelin

iletkenliginin diger numunelere kiyasla daha diisiik degerler alacagi sonucuna varildu.

Saf ve organik gida katkili (ay c¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana) hidrojellerin
800 nm ila 1100 nm dalga boyu araligindaki UV-Vis absorbans spektrumlart Sekil 20’

de verildi.
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Sekil 4.20. Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin absorbans/sogurma degerinin dalga boyuna bagli degisimi
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Saf ve domates 6zii katkili hidrojellerin absorbans degerlerinin dalga boyu artigindan
hemen hemen bagimsiz davrandig1 gozlemlendi. Ote yandan ay c¢ekirdegi, bezelye ve
karalahana 6zt katkili hidrojellerin ise absorbans degerlerinin artan dalga boyuyla
hemen hemen iistel olarak azaldigi tespit edildi. Diisiik dalga boyu bolgesinde en
yiiksek en diisiik absorbans degerlerinin sirasiyla ay c¢ekirdegi 6zl katkili hidrojele ve
saf hidrojele ait oldugu belirlendi. Bu bolgede ay ¢ekirdegi katkili hidrojelin
absorbans/sogurma degerinin yiiksek olmasi, molekiiler diizeydeki etkilesimlerinin
diger numunelere kiyasla daha fazla olmasina atfedildi. Artan dalga boyuna bagl olarak
absorbans degerinde en biiyiilk degisim karalahana 6zii katkili hidrojelde goriildii. Bu
degisimin karalahana molekiillerinin dipolar salinimlarmin innervasyonundan
kaynaklandig1 belirlendi. Ayrica bu biiyiik degisim, karalanana molekiillerinin hidrojel
kanallar i¢indeki mobilitesinin/hareketliliginin daha yiiksek olmasinin bir sonucu olarak
yorumlandi. Bu durumdan hareketle en yiiksek mobiliteye sahip olan karalahana 6zii
katkilt hidrojelin en yiiksek iletkenlik degerine sahip olacagi sonucuna varildi. Yiiksek
dalga boyu bolgesinde ise karalahana 6zii katkili hidrojelde daha belirgin olmak iizere
ay cekirdegi ve domates 0zii katkili hidrojellerin absorbans degerlerinde organik gida
molekiilleri ile hidrojel baglar arasinda molekiiler diizeyde gerceklesen etkilesimlere

bagli olarak bir azalma tespit edildi (Owen, 1996; Okutan vd., 2018).

Saf ve organik gida katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve karalahana) hidrojellerin
yasak enerji bant araligi/optik bant araligi ((chv)? karst hv grafigi) Sekil 21°de
gosterildi.
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Sekil 4.21. Saf ve organik gida 6zt katkili (ay ¢ekirdegi, bezelye, domates ve
karalahana) hidrojellerin optik bant araliginin degisimi

Saf ve organik gida 6zii katkili (ay cekirdegi, bezelye, domates ve karalahana)
hidrojellerin optik tepkileri yani yasak enerji bandi bosluklar1 Tauc yasasini (Tauc,
1968) esas alan (ahv)? ve hv grafigindeki egim kullanilarak elde edildi. Yiiksek dalga
boyu yani diisiik enerji bolgelerinde (Av) yasak enerji bant araliginin yani grafikteki
egimin enerji degisiminden ¢ok etkilenmedigi goriildii. Saf ve domates 6zii katkili
hidrojellerin optik bant boslugunun 1 eV enerji diizeyinden daha kiiciik oldugu
belirlendi. Ay ¢ekirdegi, bezelye ve karalahana 6zii katkili hidrojellerin Eg degerlerinin
sirastyla 1,19 eV, 1,25 eV ve 1,37 eV olarak tespit edildi. Karalahana 6zii katkil
hidrojelin (ahv)? degerinin diisiik ve yiiksek enerji bolgelerinde bir dalgali tutum
sergiledigi goriildi. Bu dalgali tutuma bagl olarak tiim numuneler arasinda en yiiksek
optik bant araligi karalahana 6zii katkili hidrojel i¢in kaydedildi. Bu numuneye ait
yiiksek optik bant araliginin karalahana molekiillerinin dielektrik aktivitesinden ve gida
6zl molekdlleri ile hidrojel arasindaki etkilesimlerden kaynaklandigi ongoriildi (Tauc,
1968; Souri vd., 2009). Ay ¢ekirdegi, bezelye ve karalahana 6zii katkili hidrojellerin
elektronik gecislerinin dolayli gecis (indirect transition) oldugu goriiliirken; saf ve
domates 6zii katkili hidrojellerin direk gecis (direct transition) sergiledigi saptadi. Sonug
olarak, en yiiksek Ey degerlerine ve dolayli elektronik gecise sahip olan karalahana 6zii

katkilt hidrojelin yiiksek sicakliklarda ¢alisabilen ve biiyiik voltaj degisikliklerine izin
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veren opto-elektronik uygulamalar i¢in uygun olabilecegi sonucuna varildi (Randall, in
press; Mitchell vd., 1977).
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BOLUM V
SONUCLAR

Akillr jeller olarak da tanman hidrojeller suyun biiylik bir kismini ii¢ boyutlu aglar
arasinda tutabilen fakat suda c¢oziinmeyen polimerler olup c¢ok ¢esitli yontemlerle
sentezlenebilmektedir. Bu ¢alisma da kullanilan hidrojellerin sentezlenmesinde en ¢ok
tercih edilen ve biyoyumlulugu yiiksek olan radikal polimerizasyon yontemi kullanildi.

Sulu radikal polimerizasyon yontemi kullanilarak sentezlenen saf hidrojelde
monomerler olarak 2-akrilamido-2-metil propan siilfonik asit (AMPS) ve itakonik asit
(IA), ¢apraz baglayici olarak N, N metilenbisakrilamid (MBAAm) ve baslatici olarak da
potasyum peroksodisiilfat (KPS) sec¢ildi (Coskun vd., 2019; Yal¢in vd., 2013; Okutan
vd., 2015). Uretilen saf hidrojellere ayn1 50 mg/L dozda organik bezelye &zii, aycicegi
0zii, domates O6zli ve karalahana 6zl yiliklendi. Saf ve organik gida 6zii yiiklenmis
hidrojellerin yapisal ve morfolojik 6zellikleri X-Isin1 Kirinim (XRD) yontemi, Taramali
elektron mikroskobu (SEM) ve Enerji yayilimli X-Isin1 Analizi (EDX) kullanilarak
analiz edildi. Numunelere ait XRD desenlerinden saf, bezelye, aygicegi, domates ve
karalahana 6zii yiikklenmis hidrojellerin atomik diizenleri ve kristal yapilar1 arastirildi.
Uretilen orneklerin SEM gériintiilerinden gida molekiillerinin saf hidrojel kanallart
igerisindeki dagiliminin homojenligi incelendi. Yine orneklerin SEM goriintiilerinden
belirli bolgeler secerek nitelikli element analizleri SEM cihazina bagli EDX analizi ile
yapildi ve tiim numunelerin yapisindaki elementlerin agirlik oranlar1 kaydedildi. Saf ve
organik gida Ozleri yiikli hidrojellerin yiik iletim mekanizmalar1 hakkinda bilgi
edinebilmek i¢in tiim dielektrik parametrelerinin genis frekans araliginda incelendi. Bu
amagla tim numunelerin karmagik dielektrik sabitin (e*(w)) gergek (&¢'(w)) ve sanal
(¢"(w)) kisimlari, sanal kismin gercek kisma orani olan tanjant faktorii (tan(6)),
karmagik empedansinin (Z*(w)) gercek (Z'(w)) ve sanal (Z" (w)) kisimlari, empedansa
bagl faz agisi, karmasik elektrik modiilin (M*(w)) gercek (M'(w)) ve sanal (M" (w))
kisimlari, karmasik iletkenligin (6*(w)) gercek (o'(w)) ve sanal (6" (w)) kisimlari,
paralel kapasitans ve yiizey 6zdirenci 10> Hz — 10°> Hz frekans araliginda detaylica
incelendi. Numunelerin iletkenlik mekanizmasinin frekansla olan degisimini detaylica
analiz etmek icin s parametresine bagli logaritmik iletkenligi ii¢ farkli bolge icin

tartisildi. Saf, bezelye, ayc¢icegi, domates ve karalahana 6zii yiiklenmis hidrojellerin
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elektronik devre uygulamalarini uygunlugunu tespit etmek amaciyla karmasik dielektrik

diizlem ¢izgilerinin teorik Havriliak-Negami durulma modeli ile uyumlu incelendi.

Bezelye 6zl katkili hidrojellerin atomik diizeninin diger tiim organik gidalardan farkli
olarak (101), (222), (003) ve (202) diizlemlerine karsilik gelen zirvelere sahip oldugu
belirlendi. Bu numunenin hidrojelin zincirlerindeki molekiiller aras1 kirmimin
farkliligindan kaynaklanan (222) atomik diizleminde maksimum absorbsiyon zirvesine
sahip olmasi dielektrik ve iletkenlik 6zelliklerinde diger organik gida 6zlerinden farkl
¢ikmasinin temel nedeni olarak saptandi. 50 mg/L bezelye, domates, karalahana ve ay
cekirdegi ozleri katkili hidrojellerin morfolojik durumunu belirleyen 10 um o6lgekli
SEM goriintiileri analizinden kii¢iik kiimelenmeler olmakla birlikte tiim numunelerin
molekiillerinin homojen dagilim sergileme egilimde oldugu tespit edildi. Bezelye 6zii
yiiklii hidrojellerin ylizey morfolojisinin diger numunelere kiyasla biraz farkli oldugu
daha yogun kiimelenmeleri barindirdigi belirlendi. Dolasiyla bezelye o6zii yiikli
hidrojelin iletkenliginin diger organik gida 6zii yiiklii hidrojellere kiyasla diisiik degerler
almasimnin  6nemli nedenlerinden birininin morfolojik yapisindaki farkliliktan
kaynaklandigi sonucuna varildi. Yine numunelere ait SEM goriintilerinden
molekiillerinin hareket edebildigi ortalama serbest yolun 80 pm uzunlugunda oldugu bu

durumun iletkenlik degerlerinde iyilestirici etkiye neden oldugu belirlendi.

Bezelye ve domates 6zii yiiklii hidrojellerin niteleyici elementel dagilimi analizi 5 pum
Olcekli SEM goriintiilerinden farkli iki bolge icin yapildi. Bezelye 6zii ytiklii hidrojelin
EDX analizinden elde edilen azot (N), karbon (C), oksijen (O), potasyum (K) ve kiik{irt
(S) elementler bu numunenin as1 kopolimerizasyonunun basarili oldugunun gostergesi
olarak kaydedildi. Ote taraftan domates 6zii yiiklii hidrojelin EDX analizinden elde
edilen karbon (C), oksijen (O), potasyum (K) ve kiikiirt (S) elementlerinin varligi da
benzer bir sonucun ortaya ¢ikmasini sagladi. Her iki numunenin niteleyici elementel
dagiliminda tespit edilen altin (Au) elementinin EDX 06l¢limii i¢in gerekli olan altin
1zgaranin kullanilmasindan kaynaklandig: belirlendi. Bezelye 6zii yiiklii hidrojelin EDX
analizinde ortaya ¢ikan azot elementinin hidrojelin aglarla bag yapacak oOzellikte
olmasinin bu numunenin iletkenlik degerlerinin en diisiik olmasinda onemli bir

parametre oldugu sonucuna varildi.
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Saf, bezelye 0zii, ay¢igcegi 0zii, domates 0zii ve karalahana 6zii yiiklenmis (organik gida
0zii) hidrojellerin dielektrik 6zelliklerinin artan frekansla birlikte degisim gosterdigi
belirlendi. Tiim 6rnekler icin diisiik frekans bolgesindeki yliksek dielektrik degerlerinin
ana nedeninin elektrot ve arayiizey polarizasyon etkileri oldugu tespit edildi. Orta ve
yiiksek frekans bolgelerinde, saf ve organik gida 6zl katkili hidrojellerin dielektrik
davranig1 visko-elastik mekanizma, Brownian hareketi ve Maxwell-Wagner yaklagimi
kullanilarak detayli bir ¢caligmas1 yapildi. Saf ve organik gida 6zii ytlikli hidrojeller igin
Havriliak-Negami gevseme ¢izimlerinin, sirasiyla Brown hareketi, Fourier doniisiimiin
asimptotik degerleri ve Laplace doniisiimiiniin sayisal degerleriyle iliskili viskoelastik
davraniglardan kaynaklandig1 sonucuna varilmistir. Yiiksek empedans degerlerine sahip
bezelye 6zii yiiklii hidrojellerin elektrot ve hidrojel ara yiizeylerindeki etkilesimler
nedeniyle diger katkili hidrojellere gore daha diisiik kapasitif etkiye sahip oldugu

belirlendi.

Karalahana 6zl katkili hidrojellerin iletkenlik degerleri, tiim frekans araligi boyunca
diger organik gida 6zleri katkili hidrojellerden daha yiiksek olusu, hidrojel kafesindeki
molekiiller yiiksek hareket kabiliyetine sahip ve hidrojel kanalindaki ortalama serbest
yolun daha kisa olusuna baglandi. Ek olarak, Jonscher kanunu ile tanimlanan iletkenlik
modelleri organik gida ekstraktlart yiiklii hidrojeller agisindan incelendiginde,
Korelasyonlu Bariyer Hoping iletkenligi ve Kuantum Mekanik Tiinel (QMT) iletkenlik
modellerinin sirasiyla ii¢ farkli bolgede etkili oldugu goriildiic (Mazzer vd., 2018;
Havriliak ve Negami, 1966; Raju, 2017; Jonscher, 1977; Zanten ve Rufener, 2000; Vu
vd., 2017; Snyder ve Mopsik, 1999; Schelder, 1975; Bao vd., 1992; Samet vd., 2015;
Canli vd., 2017).

Saf, bezelye 0zii, aygicegi 0zii, domates 0zii ve karalahana 6zii yiikklenmis (organik gida
0zii) hidrojellerin UV spektrumlar1 analiz edildi. Karalahana 6zii katkili hidrojelin
diisiik ve yiiksek dalga boyunda ciddi bir degisim sergiledigi belirlendi. Bu degisimin
karalahana molekiillerinin dipolar salinimlarin innervasyonundan kaynaklandigi tespit
edildi. Diger taraftan, karalanana molekiillerinin hidrojel kanallar i¢indeki
mobilitesinin/hareketliliginin daha yliksek olmasmin bir sonucu olarak degisim vuku
buldugu sonucuna varildi. Bu verilerden hareketle en yiiksek serbest iyon hareketliligine
sahip olan karalahana 6zii katkili hidrojelin en yiiksek iletkenlik degerine sahip olacagi

sonucuna varildi. Ayrica ay cekirdegi, bezelye ve karalahana 6zii katkili hidrojellerin
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elektronik geg¢islerinin dolayli gecis oldugu, saf ve domates 6zl katkili hidrojellerin
direk gecis sergiledigi belirlendi. En yliksek yasak enerji araligi degerine karalahana
0zl katkili hidrojelin sahip oldugu belirlendi. Bu numunenin sahip oldugu bu 6zellik
nedeniyle yiiksek sicakliklarda caligsabilen ve biliylik voltaj degisikliklerine izin veren
opto-elektronik uygulamalar i¢in uygun olabilecegi diisiiniildii (Randall, in press;

Mitchell vd., 1977; Tauc, 1968; Souri vd., 2009).

Saf, bezelye 6zii, aygicegi 6zli, domates 6zii ve karalahana 6zii yiikklenmis hidrojellerin
dielektrik ve iletkenlik Ozelliklerine dayanan sonuglardan, bezelye ozii katkili
hidrojellerin yiiksek empedans ve diisiik / dielektrik kapasitif etkisi nedeniyle organik
biyosensor veya biyo-goriintilleme olarak kullanilabilecegi sonucuna varildi. Diger
organik gida Ozleri katkili hidrojellere kiyasla yiiksek iletkenlik ve diislik direng
degerlerine sahip olan karalahana 6zii katkili hidrojellerin, kablosuz biyolojik algilama
ve disiik frekansli biyo-elektronik devrelerde kablosuz izleme gibi uygulamalarda
onemli, bir malzeme oldugu diistiniildii (Zhao vd., 2018; Sun vd., 2018; Park, 2015;
Farina vd., 2014; Politano, 2017).
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