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ÖZ
Akrilamid (AAM) zayıf mekanik özellikleri dolayı, biyodoku iskeleleri ve yumuşak doku aktüatörleri gibi 
biyomedikal uygulamalarda istenilen özellikleri sergileyememektedir. Bu nedenle Aljinat (ALG) kullanı-
larak çift ağa sahip hidrojel şeklinde kullanılmaktadır. Bu çalışmada AAM-ALG hidrojelindeki kovalent 
çapraz bağlayıcı (BIS) ve iyonik çapraz bağlayıcı (CaCl2) miktarının mekanik özellikler etkisini araştırmak 
üzere beş farklı hidrojel üretilmiştir. Silindirik basma numuneleri %20 gerinim seviyesine kadar yüklenmiş, 
daha sonra 300 saniye süre ile gevşeme testi yapılmıştır. Sonuçlar iyonik çarpaz bağlayıcı miktarının me-
kanik özelliklere etkisinin çok güçlü olduğunu göstermiştir. Kovalent çapraz bağlayıcı miktarının ise belli 
bir kritik seviyenin üzerinde etkili olduğu gözlemlenmiştir. 

Anahtar Kelimeler: Çift ağlı hidrojel, poliakrilamid, aljinat, mekanik özellikler, gevşeme

Stress Relaxation Behavior of Double Network Hydrogels under 
Compressive Loading

ABSTRACT
Because of moderate stretchable properties of acrylamide (AAM), it is used as double network hydrogel 
with alginates (AAL). We prepared AAM-ALG hydrogels containing various amount of crosslinker (BIS) 
and concentration of calcium chloride (CaCl2) solution.  A series of uniaxial compression loading tests were 
performed on five different AAM-ALG specimens. The specimens are loaded up to 20% strain and hold 
at the same strain level for 300 seconds. Concentration of CaCl2 solution dependency is clear; increasing 
molarity of CaCl2 yields an increase in the stress level. On the other hand, effect of amount of BIS is not 
dominant on mechanical properties.
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EXTENDED ABSTRACT
Introduction
Hydrogels are three-dimensional polymeric networks that include porous, hydrophilic, physical and chemical crosslinking.  
Hydrogels swell thousands time of their dry weight in water bath and any solution. Hydrogels are influenced changes of environmental 
conditions such as temperature, pH, magnetic field, and the electric field. These changes are important for their application in the 
fields of drug delivery, tissue repairing, wound dressing, biosensors, pharmaceutical, agriculture and adsorbent [1-6].
Hydrogels were initially used for production of contact lenses, and then hydrogels were intensively applied for the controlled 
delivery of biologically active agents.  Recently, different biomedical applications have been progressed with using hydrogels such 
as biomedical devices, scaffolds or tissue engineering, sensors, and soft actuators. Because of these, the mechanical response of 
gels under swelling has recently attracted substantial attention.  The mechanical properties of the hydrogels depend on their ionic, 
hydrogen and Van der Waals bonding forces. These forces related to the three dimensional network structure and cohesive forces 
which base on hydrophobic interaction[7-10]).

During the past decades, intense investigations have been done to develop high strength, stretchable, tough hydrogels and 
nanocomposite hydrogels [11-17]. Because of moderate stretchable properties of AAM-ALG, some studies have been focused on 
synthesis of AAM-ALG and its mechanical properties [18-22]. Alginates are defined as a group of polysaccharides that are produced 
from a mixture of brown algae and bacteria. Alginates are widely used across many areas of production and biomechanics. Alginates 
have a wide variety of properties depend on the type and parts of algae that they are cultivated form. Typically, alginates are used for 
their viscosifying properties for which they are used in the textile food and biotechnological industries [23]. AAM is the one of the 
common materials that are used in variety of tissue engineering areas, but the pure AAM have extremely poor mechanical properties 
and biocompatibility [24]. Because of these shortcomings, the mechanical properties of AAM should be increased. One option is 
combining with other biomaterials such as alginate. Previous investigations have been indicated that the mechanical properties of 
pure AAM should be improved by synthesizing as double network with ALG [11, 12, 22, 25-31].

Objectives
We prepared AAM-ALG hydrogels containing various amount of crosslinker (BIS) and concentration of calcium chloride solution.  
Covalently crosslinked AAM and ionically crosslinked ALG contribute for extremely stretchable and tough properties on the 
hydrogels.

The aim of the study associate with mechanical behavior of alginate-acrylamide double network hydrogels (AAM-ALG). This 
study focuses on the relaxation behavior of AAM-ALG hydrogels. The objective of this study is to present experimental data related 
relaxation behavior of AAM-ALG specimen is loaded to various maximum strains (εmax) and hold 300 s at fixed strain level.

Results
Operation and Maintenance costs are a large part of the annual total cost of a wind turbine. For a new turbine, operating and 
maintenance costs can reach 20-25% of the total cost per kWh generated over the lifetime of the turbine. If the turbine is new, the 
share may only be 10-15%, but this turbine may increase to 20-35% towards the end of its life. Therefore, operating and maintenance 
costs are getting more attention, as manufacturers try to significantly reduce these costs by developing new turbine designs that 
require fewer regular service visits and less turbine downtime.

3. Methods
We prepared AAM-ALG hydrogels containing various amount of crosslinker (BIS) and molarity of calcium chloride solution.  
Covalently crosslinked AAM and ionically crosslinked ALG contribute for extremely stretchable and tough properties on the 
hydrogels (Fig.1).

The uniaxial compression loading behavior of AAM-ALG were determined by using DMA Q800 (TA Instruments). Compression 
tests were carried out for different stress/strain levels. AAM-ALG gels with 0.05, 0.1 and 0.3 M CaCl2 solution and 50, 75 and 100 
µL BIS croslinker were used for these tests. 

4. Test Results
A series of uniaxial compression loading tests were performed on three different AAM-ALG specimens that were prepared in 0.05, 
0.1 and 0.3 M CaCl2 solution at room temperature. The specimens are loaded up to 20% strain and hold at the same strain level for 5 
minutes. Uniaxial stress–strain behaviors of AAM-ALG at room temperature on 0.05, 0.1 and 0.3 M CaCl2 specimens are depicted 
in Fig. 2.  Concentration of CaCl2 solution dependency is clear; increasing molarity of CaCl2 yields an increase in the stress level. 
Trends of these stress–strain curves are approximately the same.  All specimens demonstrated hyperplastic behavior.

Relaxations at the strain levels of 20% were performed for 300 s to investigate the influences of concentration of CaCl2 on the 
relaxation behavior. Stress versus time curves during relaxation tests at the strain levels of 20% are depicted in Figs. 3.

A series of uniaxial compression loading tests were performed on three different AAM-ALG specimens that were prepared with 50, 
75 and 100 µL BIS at room temperature. The specimens are loaded up to 20% strain and hold at the same strain level for 5 minutes. 
Uniaxial stress–strain behaviors of AAM-ALG at room temperature on 50, 75 and 100 µL BIS specimens are depicted in Fig. 4.  
Amount of crosslinker dependency is clear for high degree; increasing amount of crosslinker yields an increase in the stress level. 
On the other hand, effect of crosslinker for lower amount of BIS is debatable. Trends of these stress–strain curves are approximately 
the same.  All specimens demonstrated hyperplastic behavior.

Relaxations at the strain levels of 20% were performed for 300 s to investigate the influences of amount of crosslinker on the 
relaxation behavior. Stress versus time curves during relaxation tests at the strain levels of 20% are depicted in Figs. 5.

5.Consclusions
Observations are reported on AAM-ALG hydrogels in uniaxial compression loading tests with mixed program (loading a maximum 
strain 20% and hold for 300 s) at room temperatures. We used five different AAM-ALG that are 0.05, 0.1(75 µL BIS) and 0.3 M 
concentration of CaCl2 and 50, 75 (0.1 M CaCl2) and 100 µL BIS. Concentration of CaCl2 solution dependency is clear; increasing 
molarity of CaCl2 yields an increase in the stress level. Amount of crosslinker dependency is clear for high degree; increasing 
amount of crosslinker yields an increase in the stress level. On the other hand, effect of crosslinker for lower amount of BIS is not 
pronounced.  The amounts of ionic and covalent crosslinker crosslinker do not influence relaxation behavior of AAM-ALG. 
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1. GİRİŞ
Hidrojeller, gözenekli, hidrofilik, fiziksel ve kimyasal çapraz bağlamayı içeren üç 
boyutlu polimerik ağlardır. Hidrojeller, su banyosunda kuru ağırlıklarının binlerce 
katına kadar şişebilir. Hidrojeller, sıcaklık, pH, manyetik alan ve elektrik alanı gibi 
çevre koşullarındaki değişikliklerden etkilenir. Bu özellikler ilaç salınımı, doku ona-
rımı, yara sargısı, biyosensörler, eczacılık, tarım alanlarındaki uygulamaları açısından 
önemlidir [1-6].

Hidrojeller başlangıçta kontak lens üretiminde kullanıldı ve daha sonra biyolojik ola-
rak aktif ajanların kontrollü verilmesi işleminde yoğun bir şekilde uygulandı. Son 
zamanlarda, biyomedikal cihazlarda, biyo doku iskelelerinde, doku mühendisliğinde, 
sensörler ve yumuşak aktüatörler uygulamalarında hidrojellerin farklı türleri gelişti-
rildi. Hidrojellerin mekanik özellikleri iyonik, hidrojen ve Van der Waals bağ kuvvet-
lerine bağlıdır. Bu kuvvetler, üç boyutlu ağ yapısı ve hidrofobik etkileşime dayanan 
kohezif kuvvetlerle ilgilidir [7-10].

Yakın geçmişte, yüksek mukavemetli, gerilebilir, sert hidrojeller ve nanokompozit 
hidrojeller geliştirmek için yoğun araştırmalar yapılmıştır [11-17]. AAM-ALG’nin 
orta derecede gerilebilir özelliklerinden dolayı, bazı çalışmalar AAM-ALG’nin sen-
tezine ve mekanik özelliklerine odaklanmıştır [18-22]. Aljinatlar, kahverengi alg 
ve bakteri karışımından üretilen bir polisakkarit grubu olarak tanımlanır. Aljinatlar, 
başta biyomekanik olmak üzere birçok üretim alanında yaygın olarak kullanılmak-
tadır. Aljinatlar, yetiştirildikleri alglerin türüne ve kısımlarına bağlı olarak çok çeşitli 
özelliklere sahiptir. Aljinatlar, genel olarak tekstil, gıda ve biyoteknoloji endüstrile-
rinde viskozite ayarlayıcı özelliklerinden dolayı kullanılır [23]. AAM, çeşitli doku 
mühendisliği alanlarında yaygın kullanılan malzemelerdendir, ancak saf AAM, son 
derece zayıf mekanik özelliklere ve biyouyumluluğa sahiptir [24]. Bu gibi dezavantaj-
larından dolayı, AAM’nin mekanik özelliklerinin ve biyouyumluluğunun artırılması 
güncel konulardandır. Bu amaca yönelik bir seçenek, AAM’nin ALG gibi diğer doğal 
biyomalzemeler kullanarak kompozit hale getirmektir. Bu çalışmalarda genel olarak 
saf AAM,  ALG ile çift ağ olarak sentezlenerek mekanik özelliklerde iyileştirilmeler 
gerçekleştirilir [11, 12, 22, 25-31].

Bu çalışmada, çeşitli miktarlarda çapraz bağlayıcı (BIS) içeren ve değişlik molarite 
kalsiyum klorür çözeltisi içerisinde bekletilmiş AAM-ALG hidrojelleri hazırladık. Ko-
valent olarak çapraz bağlı AAM’in ALG ile iyonik olarak çapraz bağlanması ile elde 
edilen hidrojeller son derece yüksek oranlarda gerilebilir ve tok özelliklere sahiptir.

Bu çalışma, yükleme ve gevşeme testlerine tabi tutulan farklı miktarda iyonik ve ko-
valent çapraz bağlayıcı içeren AAM-ALG hidrojellerinin mekanik tepkisinin belirlen-
mesi ile ilgilidir.
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2. MALZEME VE TESTLER
2.1 Poliakrilamid-Alijinat Hidrojel Sentezi

Poliakrilamid (PAAM) aljinat (ALG) hidrojellerinin hazırlanması iki aşamalı bir 
yöntemden oluşur: ilk etapta serbest radikal kopolimerizasyonu ile akrilamidin 
(AAM) çapraz bağlanması ikinci etapta aljinatın çapraz bağlanması. Yarı iç içe geç-
miş bir ağ oluşturmak için, akrilamid polimerize edildi ve aljinat dahil edilerek 
çapraz bağlandı. AAM çapraz bağlayıcısı olarak N, N-metilenbisakrilamid (BIS), 
amonyum persülfat (APS) ve polimerizasyonu başlatmak için tetrametiletilendia-
min (TEMED) kullanıldı. İkinci adım, aljinatın CaCl2 tuz kullanılarak fiziksel ola-
rak çapraz bağlanmasını içerir, böylece polimer zincirleri arasında iyonik bağlar 
oluşturulmuştur.

Ağdaki çapraz bağlama ajanlarının etkisini anlamak için farklı konsantrasyonlarda 
CaCl2 ve BIS kullanıldı. Hidrojeller, 1: 8 ağırlık oranında aljinat/akrilamid sahip bir 
aljinat ve akrilamid solüsyonu yapılarak sentezlendi. Çözeltideki nihai ALG ve AAM 
konsantrasyonu ağırlıkça %14’dir. Aljinat çözeltisi vakum fırınında 121°C’de bir saat 
süreyle bekletildi ve daha sonra oda sıcaklığında soğutuldu. Bu aşamadan sonra çö-
zeltinin hacminin azaldığı gözlemlendi.

AAM ve ALG çözeltileri birlikte karıştırıldı. Akrilamid monomerinin miktarına oranla 
% 0,018 mol,% 0,028 mol ve% 0,037 mol olmak üzere üç farklı molar oranda BIS ve 
% 0,917 mol TEMED eklenmiştir. AAM oranınına göre % 0,123 mol APS içeren taze 
APS çözeltisi hazırlandı. Solüsyon hemen bir plastik kalıba aktarıldı ve işlem sırasında 
oluşan oksijen ve serbest radikaller arasındaki etkileşimleri önlemek için nitrojen gazı 
ile 15 dakika süre arındırma yapıldı. Bir saat sonra polimerizasyon işlemi tamamla-
narak, malzeme dikkatlice kalıptan çıkartıldı ve AAM’nin çapraz bağlama işlemi için 
CaCl2 çözeltisine (0.05M, 0.1M ve 0.3M) daldırdı. AAM-ALG hidrojellerine ait gö-
rüntüler Şekil 1’de verilmiştir.

2.2 Mekanik Testler

Bu çalışma, AAM-ALG hidrojellerinin gevşeme davranışına odaklanmaktadır. Bir 
AAM-ALG numunesi çeşitli maksimum gerinim seviyesine (εmax) yüklendikten son-
ra, bu gerinim seviyesinde 300 saniye sabit tutularak gerilme seviyesindeki azalış 
gözlemlenmiştir. 

Oda sıcaklığında kuasi-statik basma testleri, bir Dinamik Mekanik Analizör DMA 
Q800 (maksimum yük kapasitesi 18 N ile TA Instruments) kullanılmıştır, cihazın 
maksimum ölçme uzunluğu 24 mm’dir. Testler kuvvet kontrol modunda gerçekleşti-
rilmiş ve dinamik etkileri yok edebilmek için gerilme ve gerinimin dinamik bileşenle-
ri mümkün olan minimum değere ayarlanmıştır. Her test en az üç kez tekrarlanmıştır.
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Bu test için 0.05, 0.1 ve 0.3 M CaCl2 solüsyonlu AAM-ALG hidrojeller ve 50, 75 ve 
100 µL BIS çapraz bağlayıcı kullanılmıştır. 

3. TEST SONUÇLARI
Numuneler oda sıcaklığında, % 20 gerinim seviyesine kadar sabit bir basma hızında 
yüklenmiş ve 5 dakika boyunca aynı gerinim seviyesinde tutularak gevşeme dav-
ranışı incelenmiştir. 0.05, 0.1 ve 0.3 M CaCl2 çözeltisi içerisinde çapraz bağlanmış 
ve 75 µL BIS içeren AAM-ALG numunelerine ait tek eksenli gerilim-gerinim dav-
ranışları Şekil 2’de gösterilmektedir. CaCl2 solüsyon molaritesi bağımlılığı açıktır; 
artan konsantrasyon miktarı ile dayanım artmaktadır.  Bu gerilme-gerinim eğrilerinin 
eğilimleri yaklaşık olarak birbirinin aynıdır. Tüm örnekler viskoelastik davranış gös-
termektedir.

CaCl2 molaritesinin gevşeme davranışı üzerindeki etkilerini araştırmak için % 20 ge-
rinim seviyesinde 300 saniye süreyle gevşeme testleri gerçekleştirildi. % 20 gerinim 
seviyesindeki gevşeme eğrileri gerilime-zaman olarak Şekil 3’te verilmiştir. Gevşeme 
deneylerinde, gerilim azalışı trendi her üç numune tipinde de hemen hemen aynı-

Şekil 1. AAM-ALG hidrojelleri a) 0.05 M CaCl2-75 µL BIS, b) 0.1 M CaCl2-75 µL BIS c) 0.3 M 
CaCl2-75 µL BIS d) 0.1 M CaCl2-750 µL BIS e) 0.1 M CaCl2-100 µL BIS

 
 

 
 

                  a)	                                  b)                                           c)

         d)                                     e)
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 Şekil 2. Farklı Molarite CaCl2 ve 75 µL BIS Çapraz Bağlayıcısına Sahip AAM-ALG Hidrojellerinin 
Basma Yükü Altındaki Davranışının Gerilme (KPa)-Gerinim Grafiği

 

 Şekil 3. Farklı Molarite CaCl2 ve 75 µL BIS Çapraz Bağlayıcısına Sahip AAM-ALG Hidrojellerinin 
Gevşeme Davranışının Gerilme (KPa)-Zaman (Dakika) Grafiği
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dır (0.05, 0.1 ve 0.3 M). Bu sonuçlar, iyonik çapraz bağlayıcı miktarlarının AAM-
ALG’nin gevşeme davranışını üzerinde güçlü bir etki olduğunu göstermektedir.

50, 75 ve 100 µL BIS içeren üç farklı AAM-ALG numunesi üzerinde bir dizi tek 
eksenli basma yüklemesi testi gerçekleştirilmiştir. Numuneler,  oda sıcaklığında % 
20 gerinim seviyesine kadar sabit bir yükleme hızında yüklenmiş ve daha sonra 300 
saniye boyunca aynı gerinim seviyesinde tutularak gerilme seviyesinde zamanla olu-
şan azalma miktarı gözlemlenmiştir. Üç tip AAM-ALG numuneye ait tek eksenli 
gerilme-gerinim eğrileri Şekil 4’te gösterilmektedir. Çapraz bağlayıcı ajan miktarı-
nın dayanım üzerindeki etkisi 75 µL miktarından sonra daha etkindir; artan çapraz 
bağlayıcı miktarı, gerilme seviyesinde bir artış sağlamaktadır. Öte yandan, daha dü-
şük BIS miktarı için çapraz bağlayıcının etkisi çok açık değildir. Şekildeki gerilme-
uzama eğrilerinin eğilimleri yaklaşık olarak aynıdır. Tüm numuneler viskoelastik 
davranış göstermiştir.

Çapraz bağlayıcının miktarının gevşeme davranışı üzerindeki etkilerini araştırmak 
için % 20 gerilme seviyesinde 300 saniye süreyle gevşeme testleri gerçekleştirildi. Bu 
testlere ait gerilmedeki azalma miktarını gösteren eğriler gerilme-zaman ölçeğinde 
Şekil 5’te verilmiştir.

Gevşeme deneylerinde, gerilim düşüşü yüksek oranda çapraz bağlayıcı içeren numu-
ne için daha yüksektir, diğer iki numune tipinde ise hemen hemen aynıdır (50, 75 ve 

 

 Şekil 4. 0.1 Molarite CaCl2 ve Farklı Miktarda BIS Çapraz Bağlayıcısına Sahip AAM-ALG 
Hidrojellerinin Basma Yükü Altındaki Davranışının Gerilme (KPa)-Gerinim Gafiği
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Şekil 5. 0.1 Molarite CaCl2 ve Farklı Miktarda BIS Çapraz Bağlayıcısına Sahip AAM-ALG 
Hidrojellerinin Gevşeme Davranışının Gerilme (KPa)-Zaman (Dakika) Grafiği

100 µL BIS). Bu sonuçlar, kovalent çapraz bağlayıcı miktarlarının AAM-ALG’nin 
gevşeme davranışını üzerinde kritik bir seviyeden sonra daha etkili olduğunu göster-
mektedir. 

4. YORUMLAR
Bu çalışmada, bir dizi test programı ile  (% 20 maksimum gerinim seviyesine kadar 
yükleme ve 300 saniye süreyle sabit gerinim seviyesinde tutma) AAM-ALG hidrojel-
lerinin oda sıcaklığında tek eksenli basma yüklemesi davranışı incelenmiştir. Sırasıyla 
iyonik ve kovalent çapraz bağlayıcı oranları: 0.05, 0.1 ve 0.3 M (75 µL BIS) konsant-
rasyon CaCl2 ve 50, 75 ve 100 µL BIS (0.1 M CaCl2) olan beş farklı AAM-ALG kulla-
nılmıştır. CaCl2 iyonik bağlayıcı çözelti konsantrasyonu bağımlılığı açıktır; CaCl2’nin 
artan molaritesi, gerilme seviyesinde bir artışa neden olmaktadır. Kovalent çapraz 
bağlayıcı miktarı bağımlılığı yüksek oranlar için daha açıktır; artan çapraz bağlayı-
cı miktarı, gerilme seviyesinde bir artış sağlamaktadır. Öte yandan, daha düşük BIS 
miktarı için çapraz bağlayıcının mekanik özellikler üzerindeki etkisi zayıftır. İyonik 
ve kovalent çapraz bağlayıcı miktarlarının AAM-ALG’nin gevşeme davranışını etkisi 
benzer şekilde gözlemlenmiştir.
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