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Grafen Katkih Nisasta Filmlerinin Dielektrik Ozelliklerinin Genis Frekans Arah@inda incelenmesi
Giilben TORGUT?, Nedim GURLER?**

OZET: Bu calismada, gliserol ile plastiklestirilmis patates nisastasi: (PN) filmlerine, farkl1 oranlarda (% 0.5, 1,
2) grafen (G) eklenerek dokiim yontemi ile hazirlanmis filmlerin dielektrik sabiti, dielektrik kayip ve kayip
tanjant1 gibi baz1 dielektrik 6zelliklerinin frekansla degisimleri incelendi. PN nin saf hali ve G ile hazirlanmis
kompozitlerinin (PNGO.5, PNG1 ve PNG2) dielektrik sabiti (¢), dielektrik kayip faktorii (¢”) ve kayip tanjanti
(tand) degerleri oda sicakliginda frekansin bir fonksiyonu olarak (100 Hz ile 10 kHz arasinda) empedans analizor
cihazi ile belirlendi. Nisastanin 1 kHz sabit frekans ve oda sicaklifindaki dielektrik sabiti, dielektrik kayip ve
kayip tanjanti degerleri sirasiyla 9.20, 4.45 ve 0.48 olarak bulundu. Ayrica, farkli oranlarda G miktarimin
(agirlikga %0.5, %1 ve %?2) filmlerin dielektrik 6zellikleri iizerindeki etkisi aragtirildi. G konsantrasyonu arttik¢a
dielektrik sabiti, dielektrik kayip ve kayip tanjant1 degerlerinde, saf nisastaya gore dnemli artig oldugu gozlendi.

Anahtar Kelimeler: Film, grafen, dielektrik sabiti, dielektrik kayip
Investigation of Dielectric Properties of Graphene Filled Starch Films in Wide Frequency Range

ABSTRACT: In this study, the change of some dielectric properties such as dielectric constant, dielectric loss
and loss tangent of films prepared by casting method by adding graphene (G) in different proportions (% wt 0.5,
1, 2) to potato starch (PS) films plasticized with glycerol were investigated. Dielectric constant (), dielectric loss
(¢”) and loss tangent (tand) values of pure PS and its composites prepared with G (PSGO0.5, PSG1 and PSG2)
were determined by impedance analyzer as a function of frequency (between 100 Hz and 10 kHz) at room
temperature. The dielectric constant, dielectric loss factor and loss tangent values of the starch were found to be
9.20, 4.45 ve 0.48 at 1 kHz constant frequency and at room temperature. In addition, the effect of different
proportions of G (0.5%, 1% and 2% by weight) on the dielectric properties of films were investigated. (0.5%, 1%
and 2% by weight) of the starch on the dielectric properties was investigated. It was observed that as the G
concentration increased, the dielectric constant, dielectric loss and loss tangent values significantly increased
compared to the pure starch.
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GIRIS

Dielektrik dl¢timler, polimerler gibi kat1 malzemelerin karakterizasyonunda kullanilan ve bir¢ok
kimyasal analiz tekniginden daha kolay gerceklestirilen en popiiler yontemlerden biridir (Delipinar,
2013; Lokgt, 2013; Torgut ve Demirelli, 2016). Empedans spektroskopisi, elektrolit malzemelerin
elektriksel Ozelliklerinin ¢ogunu ve bunlarin elektronik olarak iletken elektrotlarla arayiizlerini
karakterize etmek icin nispeten yeni ve gii¢lii bir yontemdir. Bir malzemenin gecirgenligi,
elektromanyetik enerjiyi emme, iletme ve yansitma yetenegini ifade eder. Gegirgenlik, dielektrik sabiti
(é) ve dielektrik kayip faktoriinden (€) olusan karmasik bir niceliktir; burada €, gergek bilesendir ve
maddenin kapasitansi ve elektrik enerjisini depolama yetenegi ile ilgilidir, € ise hayali bilesendir ve
enerji dagilimimin gesitli sogurma mekanizmalari ile ilgilidir (Everard ve ark., 2006; Koran ve ark.,
2014). Kayip tanjant1, kompleks dielektrik sabitinin sanal kisminin, gercel kismina oranidir. Dielektrikte
1s1 olarak aciga ¢ikan enerji miktarmin biiyiikliigiinii degerlendirmekte kullanilir (Iyibakanlar, 2003).

Dielektrikler, esasen bir dis elektrik alan etkisi altinda hareket edebilen serbest tasiyici
bulundurmadiklarindan dolayr yalitkandirlar. Dielektrik malzemeler, bir dis elektrik alana maruz
kalmas1 durumda yiik veya enerji depolayabilme yetenegi gosterirler (Symth, 1955; Koran, 2018).
Elektrik yiikleri arasina bir dielektrik malzeme yerlestirildiginde, sanki birbirlerinden uzaklastirilmislar
gibi, aralarma etki eden kuvveti azaltir. Bir malzemenin dielektrik sabiti, elektromanyetik sinyallerin
malzeme i¢inde nasil hareket edecegini etkilemektedir (Figueiro ve ark., 2006). Dolayisiyla, dielektrik
sabiti ve dagilim faktorii, polimerin fiziksel veya kimyasal durumu hakkinda daha fazla bilgi saglar.
Polimerin dielektrik islemi, polar gruplarinin termal hareketi ve yiik dagilimi ile tanimlanir (Biryan ve
ark., 2017).

Genel olarak, polimerik malzemeler diisiik dielektrik gegirgenlige sahiptir. Ancak az miktarda
(hacimce % 1), iletken dolgu maddesi eklenmesi dielektrik gecirgenligi 6nemli 6l¢iide artirir (Ahmad
ve ark., 2019; Torgut, 2019). Bu baglamda, karbon siyahi, karbon nanotiipler, grafen, grafen oksit, grafit,
gibi dolgular kullanilarak nano boyutta polimerik kompozitler hazirlanmistir (Torgut ve ark., 2019). Bu
nanofiller maddelerin yalitkan polimer matrisindeki yiliksek dagilimi, kompozitlerin gelismis dielektrik
Ozelliklerine yol acan daha yiiksek arayiiz polarizasyonuna da katkida bulunur (Li ve ark., 2019).
Boylece polimerlerin hem mekanik hem de fiziksel 6zellikleri gelisir. Elastikiyet, hafiflik, islenebilirlik,
termal stabilite vb. gibi benzersiz elektriksel ve mekanik 6zellikleri birlestiginde kompozitler genis
uygulama alanlar1 bulmuslardir (Calame J.P, 2006; Panwar ve ark., 2010). Iletken ile doldurulmus
polimer nanokompozitler havacilik ve denizcilik sistemleri, termistdrler, enerji depolama cihazlar,
kapasitorler, 151k yayan diyotlar, gaz sensorleri, piller, vb. bir¢cok alanda kullanimlar ile diinya ¢apinda
dikkat g¢ekici hale geldi. Son zamanlarda grafen katkili nanokompozitler, yiiksek dielektrik sabiti ve
diisiik dielektrik kaybi nedeniyle nano dinamik uygulamalari i¢in bilim insanlarinin ilgi odagi olmustur
(Li ve ark., 2011; Zhang ve ark., 2013). Calismalarda, polimerik malzemeye iyi dagilmis grafen,
polimerin dielektrik sabitinde dnemli gelismeler gostermektedir.

Grafen, sp?ye bagl karbon atomlarinimn iki boyutlu (2D) tek katmanli altigen kafes yapisindan
olusur (Wang ve ark., 2011; Zheng ve ark., 2013). Son yillarda grafen, son derece yiiksek 6zgiil ylizey
alanina, ¢ok yiiksek erime noktasina, yiiksek tasiyici hareketliligine, milkemmel mekanik 6zelliklere,
kimyasal stabiliteye, yiiksek termal / elektrik iletkenligine ve iyi biyouyumluluk &zelliklerine sahip
oldugundan dolay1 nanokarbon bir malzeme olarak biiyiik ilgi gormektedir (Kim ve ark., 2010; Liu ve
ark., 2013; Yarahmadi ve ark., 2018; Chen ve ark., 2019; Wu ve ark., 2019). Bu iistiin 6zellikler, grafenin
biyosensorler, ilag dagitim sistemi, siiper kapasitorler, polimer nanokompozitler ve kaplamalar gibi
cesitli uygulamalarda kullanilabilecegini ortaya koydu (Xie ve ark., 2014; Sari ve ark., 2017, Karimi ve
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ark., 2017). Son yillarda, polimerin ana faz ve grafenin ilave faz oldugu polimer nanokompozitler
lizerine yapilan ¢aligmalar biiyiik ilgi gérmektedir. Polimerlerin 6zelliklerini (6zellikle iletkenlik ve
mekanik) gelistirdigi i¢in en iyi nanofiller olarak diistiniilebilir (Zare ve Rhee, 2017).

Polimer nanokompozitler, fiziksel, mekanik ve biyolojik 6zelliklerine bagli olarak mekanik,
elektronik ve biyoloji gibi tiim bilim alanlarina stirekli olarak katkida bulunmaktadir. Son zamanlarda
arastirmacilar, ¢evreye zarar vermeyen dogalari igin biyolojik olarak uyumlu ve biyolojik olarak
parcalanabilen polimerleri sentezlemenin yani sira islemeye odaklandilar (Usman ve ark. 2016). Su anda
biyopolimerler ile yapilan ¢alismalar oldukea ilgi ¢ekmistir. Biyopolimerler arasinda nisasta oldukga
diisiik maliyeti, dogada bol bulunabilirligi ve biyobozunabilen bir polimer oldugu igin dikkat
cekmektedir. Ancak, nisasta diisiik mekanik mukavemete ve yiiksek nem hassasiyetine sahiptir (Avila-
Orta ve ark. 2018).

Bu aragtirmanin amaci, zayif elektriksel iletkenlik gdsteren patates nisastasina farkli oranlarda
grafen ilave ederek hazirlanan filmlerin dielektrik sabiti, dielektrik kayip faktorii ve kayip tanjanti
degerlerini incelemek ve grafenin bu Ozellikler iizerindeki etkisini inceleyip birbirleriyle
karsilastirmaktir.

MATERYAL VE METOT

Calismada kullanilan polimer ve filmler yazarlarin daha 6nceki ¢alismasinda sentezlenmis ve
karakterize edilmistir (Giirler ve Torgut, 2020). Dielektrik sabiti, dielektrik kayip ve dielektrik kayip
tanjant1 gibi malzemenin dielektrik 6zelliklerini oda sicakliginda degisen frekanslarda 6lgmek igin
numuneler 15 mm ¢apinda kesilen ve kalinlig1 6l¢iilen numuneler iki elektrot arasina sabitlenir ve paralel
plakali kondansatdr elde edildi. Dielektrik parametrelerin dl¢iimlerinde bir Novocontrol Technologies
(Alpha-AN) empedans analizorii kullanildi. PN ve PNG kompozit filmlerinin &lgimleri, oda
sicakliginda 100 Hz ve 10 kHz frekans arasinda alindi. Dielektrik parametreler asagidaki formiiller

yardimiyla hesaplandi.
i—c. L
e=C, o 1)
e’=¢xXDF (2)
tans=DF=5% ©)

¢
Denklemlerde, so, boslugun dielektrik sabiti olup degeri 8.85 x 1072 Fm™ dir. C, numunenin
kapasitansi (F), d numunenin ¢ap1 (m), A numunenin alan1 (m?), DF, kayp faktoriidiir.
¢ dielektrik sabiti, €” dielektrik kayip ve tand kayip tanjant1 ifade eder.

BULGULAR VE TARTISMA

Polimerik malzemeler ve kompozitlerin karakterizasyonunda ve kullanim alanlarini genisletmede
dielektrik ozelliklerini bilmek Onem arzetmektedir. Dielektrik ozellige sahip malzemeler optik
lenslerden ugak sanayiSine, cep telefonlarindan siiper kapasitorlere ve mikrodalga parcaciklarina kadar
bir¢ok alanda kullanilmaktadir. Bu ¢alismada, gliserol ile plastiklestirilmis patates nisastas1 ve kiitlece
% 0.5, 1 ve 2 oranlarinda grafen ile hazirlanmis nanokompozitlerin dielektrik sabiti, dielektrik kayip ve
kayip tanjant1 gibi dielektrik ozelliklerinin frekansla degisimleri incelenmistir ve birbirleriyle
karsilastirilmistir.
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Polimerler alternatif bir elektrik alaninda birakildiginda elektron ve atomlar yer degistirir, elektrik
yik merkezleri kayar ve elektriksel polarizasyon olusur. Materyale, disardan bir elektrik alan
uygulandigl zaman enerji depolama yetenegine sahipse “dielektrik” olarak siniflandirilir. Dielektrik
sabiti bir alanin etkisi altinda dis elektrik bolgede ne kadar enerji saklandigini1 ve malzeme igerisinde ne
kadar enerji kayboldugunu gosterir (Iyibakanlar ve Oktay, 2007).

Frekanstaki degisimler, malzemenin dielektrik 6zelliklerini etkileyen en 6nemli faktordiir. Bu
nedenle, bu ¢alismada grafenin patates nisastasinin dielektrik 6zellikleri tizerine etkisi 100 Hz-10 kHz
frekans araliginda arastirilmistir. Agirlikca %0.5, %1 ve %2 oraninda G katkili PN kompozitlerinin ve
PN’nin oda sicakligindaki 6zelliklerini karsilastirmak i¢in dielektrik sabiti, dielektrik kayip ve kayip
tanjant1 6lgiimleri alinmistir. Bu degerlerin grafikleri karsilastirmali olarak Sekil 1, 2, 3°de ¢izilmis ve
degerleri Cizelge 1°de 6zetlenmistir.

Sekil 1’de nisastanin ve kompozitlerinin dielektrik sabitinin oda sicakliginda frekansla degisimi
goriilmektedir. Ozellikle diisiik frekanslarda € degerleri, elektronik, atomik, iyonik ve arayiiz
polarizasyonlarindan dolay1 daha yiiksekken frekans arttik¢a azalmaktadir. Ayrica, tiim numuneler i¢in
ara yiizdeki yiik tasiyic1 yogunlugundaki azalmaya bagl olarak yiiksek frekanslarda kiiclik degisiklik
gostererek nerdeyse sabit kalmistir (Torgut ve ark., 2019; Pihtili ve ark., 2020). Ek olarak elektrik alanda
olusan ¢ift kutuplarin gevseme siiresi denen denge durumuna ulagmasi i¢in zamana ihtiyact vardir.
Yiiksek frekanslarda € disiisiiniin nedenlerinden biri de gevsemek igin yeterli zamana sahip
olmamasidir. Yiiksek frekanslarda sadece elektriksel polarizasyon olusur, bu nedenle dipollerin sayisi
azdir ve ¢ kiigliktiir (Tantis ve ark., 2012). €, 100 Hz'de PN i¢in 12.46 iken 1 kHz'de 9.20 ve 10 kHz’de
8’dir. Benzer sekilde, PNGO.5 i¢in ¢ degeri 100 Hz'de 16 iken 1 kHz'de 10.77 ve 10 kHz’de 9.4 tiir.
Sekil 1 incelendiginde, kompozit serisinde grafen oranindaki artisla € degerlerinin biiyiik oranda arttig1
aciktir. € degeri 1 kHz'de agirlikga % 1 ve %2 grafen iceren kompozitler icin sirastyla 11.97 ve 17.96
olarak olgiilmiistiir. Sonuglar Sekil 1’de ozetlenmistir. € degerindeki artigin nedeni, grafen oraniyla
birlikte yiik tasiyicilarin kolayca gecebildigi elektrik alanindaki artistan kaynakli olabilir (Paszkiewicz
ve ark., 2017). Ayn1 zamanda ¢ degerindeki bu iyilesme, kompozitlerde grafen varligina bagl olarak

artan dipollerin oryantasyonu ve arayiizey polarizasyonuna baglanmaktadir (Goyal ve ark. 2009; Lai ve
ark., 2014).

35 }
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< Noee, *PNG1
X ' .
%15*\. MR R PNGO.5
glO- 3322846 ¢ o & 7y 60 ¢ PN

6066 06 06 o o * X
5
0 T T T T T 1
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000
Frekans (Hz)

Sekil 1. PN ve G katkili kompozitlerinin dielektrik sabitinin frekansla degisimi
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Cizelge 1. PN ve G katkili kompozitlerinin dielektrik sonuglari

Katk yiizdesi Dielektrik sabiti Dielektrik sabiti (§) Dielektrik kayip  Dielektrik kayip Kayip tanjanti Kayip tanjanti

% G (¢) 100Hz 1 kHz (€7) 100 Hz (€)1 kHz (tand) 100 Hz  (tand) 1 kHz
0 12.46 9.20 33.93 4.45 1.69 0.48

0.5 16.00 10.77 48.85 6.71 2.72 0.53
1 17.43 11.97 52.49 6.81 2.80 0.57
2 32.23 17.96 54.76 9.5 3.28 0.62

Malzeme se¢iminde 6nemli bir parametre olan dielektrik kayip (¢”) malzemeye verilen enerjinin
malzeme iginde ne kadarinin 1s1 olarak tiiketildigini veren bir parametredir (Canbulat, 2019). Sekil 2°de
PN ve grafenle hazirlanmis kompozitleri i¢in, oda sicakliginda frekansin bir fonksiyonu olarak ¢izilen
dielektrik kayip grafigi goriilmektedir. Biitiin numuneler i¢in € degerlerinin artan frekansla azaldigi net
bir sekilde goriilmektedir. Yiiksek frekanslardaki diistik € degeri, polimerde arayiizeyden kaynaklanan
gevseme olaylarina baglanabilir (Pandey ve ark., 2010). Ayni zamanda diisiik frekansta yiiksek € degeri,
malzemeler i¢indeki serbest yiik hareketinden kaynaklanmaktadir (Srivastava ve Mehra, 2008). £”, 100
Hz'de PN i¢in 33.93 iken 1 kHz'de 4.45 ve 10 kHz’de 1.05’dir (Cizelge 1). Dolgu maddesinin
miktarindaki artis kompozit polariteyi artirdigindan €”’yi de artirmistir (George ve ark., 1999; Nair ve
ark., 2013). 1 kHz frekansta PN igin 4.45 olan €”, PNGO0.5, PNG1 ve PNG?2 igin sirasiyla 6.71, 6.81 ve
9.5 olarak Ol¢ililmiistiir.

60 ].

50 lF
© 40
=
% *PNG2
-
x 30 *PNG0.5
£
2 g PNG1
-
220 & *PN
=) &

®
10 { %
/\/‘\xxx
22
%4883 8 2 2 2 &
0 - | S § .
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000
Frekans (Hz)

Sekil 2. PN ve G katkili kompozitlerinin dielektrik kaybinin frekansla degisimi

Dielektrik kayip faktorii veya kayip tanjanti ise dielektrik kayiplardan dolay1 elektromanyetik
enerjinin 1s1 enerjisine doniistligiiniin 6l¢iisiinii ifade eder (Canbulat, 2019). Nisasta ve grafen katkili
kompozitleri i¢in tand’in frekansa gore degisimi Sekil 3'te verilmistir. Grafiklerden de gortildiigii gibi,
frekans arttik¢a biitlin numuneler i¢in tand azalmaktadir. Bu sonug bir¢ok ¢alisma ile uyum igerisindedir
(lyibakanlar, 2003; Karasu ve ark., 2016). G katkis1 tand degerlerinde artisa neden olmustur. Sonuglar
Cizelge 1°de 6zetlenmistir.
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Sekil 3. PN ve G katkili kompozitlerinin kayip tanjantinin frekansla degisimi

Sekil 4, Sekil 5 ve Sekil 6’da 100 Hz sabit frekansta sirasiyla dielektrik sabiti, dielektrik kayip ve
kayip tanjantin grafenin ylizde miktariyla degisim egrileri goriilmektedir. Her ii¢ sekilde de grafenin
patates nisastasinin dielektrik 6zellikleri tizerine biiyiik etkisinin oldugu aciktir.
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Sekil 4. 100 Hz frekansta €’nin % G ile degisimi
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Sekil 5. 100 Hz frekansta €”’1n % G ile degisimi
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Sekil 6. 100 Hz frekansta tand’nin % G ile degisimi

Tiim bu sonuglar incelendiginde bilesiklerin dielektrik 6zelliklerinin frekansa karsi duyarli oldugu
ve frekansin artmasi ile azaldigr goriilmiistiir. Bu tiir malzemeler elektriksel yalitkan, dielektrik
kapasitorii ya da mikrodalga aygitlarinin pargalarinda kullanilabilme gibi teknolojik uygulamalar
nedeniyle biiyiik ilgi gormektedir (Yuxing ve David, 2008).

SONUC

Bu calismada gliserol ile plastiklestirilmis patates nisastast ve bunun kiitlece farkli yiizdelerde
grafen ile hazirlanmis kompozitlerinin dielektrik o6zellikleri empedans spektroskopisi teknikleri
kullanilarak 100 Hz—10 kHz frekans araliginda incelenmistir. Kompozit yapilarda bulunan grafen katki
maddesi maddenin igerisinde arayiizey kutuplanmasina neden olacak yiikler bulundurdugundan diisiik
frekanslarda dielektrik sabiti ve dielektrik kayip oldukg¢a biiyiik degerler almistir. Frekans arttik¢a
kutuplu molekiillerin sayis1 da arttigindan € ve € azalmis ve yeterince molekiil kutuplandiktan sonra
frekansla degisimi oldukca azalarak nerdeyse sabit kalmistir. Az miktarda grafen katkisinin nisastanin
dielektrik sabitleri iizerinde dnemli etkisi oldugu goriilmektedir. Ayni sekilde nisasta ve kompozitlerinin
kayip tanjant1 diisiik frekanslarda biiylik iken artan frekansla azalmistir. Grafen nigasta filmlerinin
dielektrik 6zellikleri tizerinde 6nemli bir gelisme sagladigindan bu filmlere yeni 6zellikler kazandirmis
ve kullanim alanlarim1 artirmistir. Bu tiir maddeler, dielektrik kapasitorii, cep telefonlari, uydu
haberlesme sistemleri, askeri arama radarlar1 ve mikrodalga aygitlarinin parcalarina kadar ¢ok genis bir
uygulama alanina sahiptirler.

Cikar Catismasi

Makale yazarlar1 aralarinda herhangi bir ¢ikar catismasi olmadigini beyan ederler.
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Yazarlar makaleye esit oranda katki saglamis olduklarini beyan eder.
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