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ÖZET 

FARKLI OKSİT-POLİMER KOMPOZİTLERİN YAPISAL VE DİELEKTRİK 

ÖZELLİKLERİNİN İNCELENMESİ 

Anahtar Kelimeler: PMMA, TiO2, TeO2, Ultrasonik çalkalama, Dielektrik 

Bu çalışmada, dielektrik sabiti düşük olan Poli Metil Metakrilat (PMMA) polimeri ile 

dielektrik sabiti PMMA’ya göre yüksek olan Titanyum Dioksit (TiO2) ve Tellüryum 

Dioksit (TeO2) oksitleri kullanılarak solüsyon karıştırma yöntemi ile TiO2/PMMA ve 

TeO2/PMMA kompozitleri elde edildi. Solüsyon karıştırma süreci öncesinde oksitlerin 

parçacık boyutunun düşürülmesi ve kloroform çözeltisi içerisinde homojen dağılması 

için, oksit parçacıklar ultrasonik çalkalamaya maruz bırakıldı. 

Kompozitlerin yapısal analizleri için kızıl ötesi spektroskopisi (FT-IR), X-Işınları 

Kırınımı (XRD), Mor Ötesi-Görünür Bölge Spektrofotometresi (UV-Vis) kullanıldı. 

Dielektrik özellikleri ise dielektrik, elektriksel iletkenlik ve empedans analizörü 

kullanılarak incelendi. Yapısal analizler sonucunda, oksit parçacıkları ile polimer 

moleküller arasında zayıf etkileşmelerin (Van der Waals) gerçekleştiği gözlemlendi. 

Düşük katkılama oranlarında (<%7) ultrasonik çalkalama işlemi ile oksit parçacıkların 

PMMA matrisinde homojen dağılması sağlandı. Böylece istenilen dielektrik ve optik 

iyileştirmeler gerçekleştirilerek, PMMA matrisine TiO2 ve TeO2’lerin optimum 

katkılama oranı belirlendi. 
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ABSTRACT 

INVESTIGATION OF STRUCTURAL AND DIELECTRIC PROPERTIES OF 

DIFFERENT OXIDE POLYMER COMPOSITES 

Key Words: PMMA, TiO2, TeO2, Ultrasonic Agitation, Dielectric 

In this study, TiO2/PMMA and TeO2/PMMA composites were produced by using the 

solution mixing technique with Poly Methyl Methacrylate (PMMA) which has low 

dielectric constants and Titanium Dioxide (TiO2) and Tellurium Dioxide (TeO2) which 

have high dielectric constants in comparison to those of PMMA. Oxide particles were 

subjected to ultrasonic agitation to reduce the particle size and to make them well-

disperse in the chloroform solution before the process of mixing the solution. 

For the structural analysis of the composites, Infrared Spectroscopy (FT-IR), X-Ray 

Diffraction (XRD) and Ultraviolet-Visible (UV-Vis) Spectroscopy were use. The 

dielectric properties of composites were investigated by using Dielectric Impedance 

Analyzer. As a result of the structural analyses, weak interactions (Van der Waals) were 

observed between oxide particles and PMMA molecules. 

At low filler loading ratios (<7%), it was provided via ultrasonic agitation that the oxide 

particles were well-dispersed in PMMA matrix. Thus, the desired optical and dielectric 

improvements were realize and the optimum loading ratio of TiO2 and TeO2 into 

PMMA matrix was determined. 
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1. GİRİŞ 

Bilimsel olarak ilk kez 1920’lerde ön plana çıkan polimerler, günümüzde birçok 

uygulama alanında en çok tercih edilen ve insanların günlük hayatlarında yoğun olarak 

kullandıkları malzemelerdendir. Polimerik yapılar, birden fazla aynı özelliğe sahip çok 

sayıda grubun kendi aralarında kovalent bağlar ile bağlanması sonucunda oluşmakta ve 

“yüksek moleküllü bileşik” ya da “makromoleküller” olarak adlandırılmaktadır [1].  

Kullanım amaçlarına göre, polimerik malzemeler değişik yapı ve özelliklere sahiptirler. 

Örneğin bazı polimerler, yapısal özelliklerine göre, elektriksel yalıtkan, dielektrik 

kapasitör ya da mikrodalga aygıtlar gibi cihazların önemli bileşenlerini oluştururken, 

bazılarının da üstün optik özellikleri ön plana çıkmaktadır. Bu tür polimerler 

uygulamada uçak camlarının ve güvenlik camlarının iç katmanlarının yapımında 

kullanılmaktadır. Dolayısıyla endüstriyel birçok kullanım alanı bulunan polimerlerin 

farklı özelliklerinin ortaya çıkarılması ve geliştirilmesi yönündeki araştırmalar günden 

güne artmaktadır [2,3]. 

Bu tez çalışması kapsamında hedeflenen amaca uygun olarak, polimerlerin elektrik 

endüstrisinde kullanımları, moleküler hareketlilik ve relaksasyon süreleri gibi dielektrik 

özelliklerin incelenmesi alanındaki birçok çalışma da literatürde bulunmaktadır [4]. 

Yapılan bu çalışmalar ışığında bazı polimerlerin dielektrik özelliklerinin frekanstan ve 

sıcaklıktan etkilendiği gözlenerek, frekansa bağlı olarak dielektrik sabitinin azaldığı, 

yüksek frekanslara çıkıldığında dielektrik sabitinin değişmediği gözlenmiştir [5]. 

Bilindiği gibi kompozit malzemeler, iki ya da daha fazla sayıdaki aynı ya da farklı 

gruptaki malzemelerin, en iyi özelliklerini bir araya toplamak ya da ortaya yeni bir 

özellik çıkartmak amacıyla, bu malzemelerin makro seviyede birleştirilmesi sonucunda 

elde edilen malzemeler olarak tanımlanmaktadır. Kompozit malzemelerin diğer 

malzemelere göre tercih edilmesinin nedeni, yüksek dayanım, yüksek sıcaklık 

kapasitesi, yüksek korozyon direnci, yüksek ısı iletkenliği, şekillendirilebilirlik, düşük 

yoğunluk gibi özelliklere sahip olmasıdır. Bu olumlu yönlerinin yanı sıra, kompozit 

malzemelerin üretiminin güç olması, pahalı olması, diğer malzemelere göre geri 

dönüşünün olmayışı gibi olumsuz yönleri de mevcuttur [6]. 
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Kompozit malzeme tanımı, mevcut malzemelerin tek başlarına teknoloji karşısında 

yetersiz kalmasından dolayı, II. Dünya Savaşı esnasında ortaya çıkmıştır. Buna bağlı 

olarak, üstün fiziksel ve mekanik özellikleri elde etmek amacı ile kompozit malzemeler 

üzerine yapılan çalışmalar gelişmiştir. [7]. 

Kompozit malzemeler, matris malzemesine göre üç gruba ayrılmaktadır. Bunlar aşağıda 

sıralanarak kısaca açıklanmaktadır. 

Metal Matrisli Kompozitler: Kompozit malzemeler arasında önemli bir yere sahip olan 

metal matrisli kompozitleri geliştirmek için yapılan ilk çalışmalar, 1950’lerin sonlarına 

doğru 1960’ların başında ortaya çıkmış olup, yüksek mukavemet, yüksek modül, düşük 

ısısal genleşme gibi özelliklerinden dolayı araştırmacıların ilgisini çekmektedir. Metal 

matrisli kompozitler özellikle yüksek sıcaklıklarda daha güvenilir ve kullanışlı 

olduğundan dolayı tercih edilmekte ve kompozitlerin yüksek sıcaklıklara karşı 

dayanıklılığını arttırmak için çalışmalar yapılmaktadır. Yapılan çalışmalar ışığında, 

metal matrisli kompozitlerin otomotiv, havacılık ve nükleer endüstrisi gibi alanlarda 

kullanımı sağlanmaktadır [7,8].  

Seramik Matrisli Kompozitler: Metal ve metal olmayan malzemelerden meydana gelen 

seramikler, kararlı yapıya sahip, yüksek sıcaklığa ve zor çevre şartlarına dayanıklı 

inorganik bileşiklerdir. Sertliğin arttırılması sonucu oluşturulan seramik matrisli 

kompozit malzemeler olumlu özelliklerinden dolayı, elektronik ve optik uygulamalarda 

yaygın kullanım alanına sahiptir [7,8].  

Polimer Matrisli Kompozitler: Polimer matrisli malzemeler, günümüzde en çok 

kullanılan malzemeler arasında yer alan ve geçmişten günümüze kadar önemli 

gelişmeler gösteren malzemelerdir. Polimerler, gücü ve sertliğinin düşük olması gibi 

mekanik özellikleri nedeniyle birçok uygulamalar için yetersiz kalmakta ve bu olumsuz 

özelliklerinin giderilmesi için takviye malzemeleri kullanılmaktadır. Bunun yanı sıra, 

polimer kompozit malzemeler herhangi bir müdahale sırasında yüksek sıcaklık ve 

yüksek basınca ihtiyaç duymamaktadır. Yoğunluğu düşük, üretim teknikleri kolay, hızlı 

ve ekonomik olduğundan ve kimyasal maddelerin çoğuna karşı iyi direnç 

göstermesinden dolayı birçok uygulama alanında diğer kompozit malzemelere göre 

tercih edilmektedir [7]. 
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Kompozit malzemelerde matris olarak kullanılan üç tip plastik olup bunlar 

termoplastikler, termosetler ve elastomerlerdir.  

Kristal veya amorf yapıda bulunan termoplastikler, molekül zincirleri birbirine zayıf 

metalik bağ olan zayıf etkileşim (Van der Walls) bağları ile bağlı olan, ısıtıldığında 

yumuşayabilen ve sıcaklık arttırıldıkça viskoziteleri düşen malzemelerdir. Poli amids, 

polikarbonat, polietilen, polyester, polivinil klorür, polistiren ve polipropilen en çok 

bilinen termoplastikler arasında yer almaktadır. 

Termosetler, dayanımları termoplastiklere göre yüksek olan, çapraz bağlı uzun zincir 

moleküllerinden oluşan ve polimerizasyon yöntemi ile elde edilen malzemelerdir. 

Termoplastiklerin aksine ısıtıldıklarında yumuşamazlar ve eski hallerine dönmezler. 

Epoksi, fenolik, polyester, silikon, amino reçineler en çok kullanılan termoplastiklerdir. 

Çok düşük çekme kuvveti altında, yüksek oranda elastik deformasyona uğrayan ve 

kuvvet kaldırıldığında orjinal haline dönebilen elastomerler, termoset polimerler gibi 

çapraz bağlı olan uzun zincir moleküllerinden oluşmaktadır. En çok bilinen elastomer 

kauçuktur [7].  

Günlük hayatımızda yaygın kullanım ve uygulama alanına sahip aynı zamanda doğal 

malzemelere alternatif teşkil eden polimer ve polimer katkılı malzemeler üzerinde, son 

yıllarda yoğun olarak çalışılmaktadır. Polimer ve polimer katkılı malzemelerin işlenme 

kolaylığı, mekanik davranışları, esnek yapıları ve düşük yoğunluğa sahip olmaları gibi 

önemli avantajlarından dolayı, mikroelektronik cihaz, dielektrik kapasitör, uçak sanayi, 

ilaç sektörü ve birçok farklı sanayi alanında uygulamaları bulunmaktadır [9,10].  

Bu tez çalışmasında, termoplastik bir malzeme olan PMMA kullanılarak, yüksek 

dielektrik sabitine sahip TiO2 ve TeO2 metal oksitlerinin PMMA ile etkileşmesine bağlı 

olarak maliyeti düşük, kolay üretilebilen ve esnek polimer matrisli kompozit 

malzemeler elde edildi. Buna bağlı olarak, mikroelektronik, optik vb. cihazların elde 

edilmesi, teknoloji, sanayi gibi kullanım alanlarına olumlu katkı sağlanması ve literatüre 

yeni nesil kompozitlerin kazandırılması amaçlandı. 

Bu çalışmada, TiO2 ve TeO2 metal oksitler, hazır olarak Kocaeli Üniversitesi’nden 

sağlanarak, bu metal oksitler PMMA’ya katkılanıp solüsyon karıştırma yöntemi ile 

polimer-kompozit filmler elde edildi. Kompozit filmlerin yapısal etkileşme 

parametreleri Fourier Dönüşümlü Kızıl Ötesi Spektroskopisi (FT-IR), X-Işınları 
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Kırınımı Tekniği (XRD) ile, optik özellikleri Mor Ötesi-Görünür Bölge 

Spektrofotometresi (UV-Vis) ve dielektrik özellikleri düşük ve yüksek frekans 

bölgesinde empedans analizörü ile yapıldı.  

Tezin birinci bölümünde polimerlerin genel tanımı ile polimerlerin sınıflandırılması 

kısaca açıklandı. Bu kısımda PMMA polimerinin genel özelliklerinden bahsedildi. 

Metal-oksit bölümünde, kullandığımız TiO2 ve TeO2 metal oksitlerinin genel özellikleri, 

bağ yapısı ve kullanım alanları anlatıldı. Metal-oksit kompozitler kısmında ise metal 

oksitlerin üretim yöntemleri, kullanım alanları ve metal-oksit kompozitlerin ne gibi 

özelliklere sahip olduğu ele alındı. Tezin ikinci bölümünde, kullandığımız polimerin ve 

oksitlerin nereden temin edildiği, metal oksit-PMMA kompozitlerin elde edilme 

yöntemleri ve bu yöntemler hakkında bilgiler verilerek, üretilen kompozitlerin 

karakterizasyonu için kullanılan cihazların çalışma prensipleri ve özellikleri açıklandı. 

Tezin üçüncü bölümünde ise, elde edilen veriler literatür ile karşılaştırıldı ve buna 

ilişkin yorumlar yapıldı. Son olarak, tezin dördüncü bölümünde ise elde edilen 

bulguların kısa bir değerlendirilmesi yapıldı ve önerilere yer verildi. 

1.1. Polimerler 

1.1.1. Polimerlerin genel tanımı 

Bilindiği gibi polimerler, bileşim ve yapı bakımından birbirinin aynı olan çok sayıda 

monomer adı verilen küçük birimlerin uygun koşullar altında polimerizasyon tepkimesi 

ile kendi aralarında kovalent bağlarla birbirlerine bağlanması sonucunda 

oluşmaktadırlar [11]. 

 

Şekil 1.1: Polimerizasyon mekanizması [12] 

Kristalin ve amorf yapıyı birlikte bulunduran katı haldeki polimerler, uzun zincirli 

molekül yapısına sahip olduğundan dolayı, sıcaklık etkisi altında direk sıvı hale 
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geçemezler. Yüksek sıcaklık uygulandığında polimerler, zincir ya da bağ kırılması gibi 

ısısal bozunma adı verilen kimyasal değişime uğramaktadır. Isısal bozunma esnasında, 

yüksek sıcaklığın etkisiyle polimerlerin mol kütleleri değiştiğinden ısısal, mekanik, 

optik özellikleri de değişmektedir [11]. 

Staudinger tarafından 1920 yılında, elde hiçbir deneysel kanıt olmamasına rağmen, 

yüksek molekül ağırlığına ve kovalent bağ yapısına sahip polimerlerin 

makromoleküllerden oluştuğu varsayımı ileri sürülmüştür [13]. 1920 yılından sonra 

ölçme tekniklerinde meydana gelen değişiklikler, polimer ve polimer katkılı 

malzemelerin kimyasal ve fiziksel özelliklerinin gelişmesi yönünde çeşitli katkılar 

sağlamıştır [14]. 

Polimer ve polimer içeren malzemeler çok değişik yapılar ve özellikler 

göstermektedirler. Polimerler, hafif, ucuz, iyi mekanik özelliklere sahip, kolay 

şekillendirilebilen, değişik amaçlar için kullanıma uygun, dekoratif, kimyasal açıdan 

aktif olmayan ve korozyona uğramayan malzemeler olup, bu gibi ilginç ve yararlı üstün 

özellikleri sayesinde kimya başta olmak üzere makine, tekstil, endüstri, fizik 

mühendisliği gibi bilim ve teknoloji gibi birçok uygulama alanında araştırmacıların 

ilgisini çekmektedir [12].  

1.1.2. Polimerlerin sınıflandırılması 

Polimerler, elde edilmelerinde ve özelliklerinin incelenmesi ile işlenmesinde gibi 

önemli olan çeşitli kriterlerine göre sınıflandırılırlar. 

1.1.2.1.Fiziksel yapılarına göre sınıflandırma 

Fiziksel yapılarına göre polimerler, amorf, kristalin ve yarı kristalin yapıda 

bulunmaktadır. Bu yapıların zincirler arasındaki ilişkileri Şekil 1.2’de görülmektedir. 

Amorf yapıdaki polimerler, molekül zincirlerinin rastgele düzenlenmesi sonucunda 

oluşmaktadırlar. Bununla birlikte kristalin yapıdaki polimerlerde, polimer zincirleri yapı 

içerisinde belli bir düzende yer almaktadır. Erime noktasına kadar hareketlilik 

göstermeyen kristalin polimerler, erime noktasına ulaştıklarında sıvı hale 

geçmektedirler. 
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Şekil 1.2: Moleküler bir polimerin amorf ve kristalin bölgeleri [11] 

Yarı kristalin yapıda ise, birçok uygulama alanında çok sık kullanılan polimerler 

kristalin ve amorf yapıları birlikte içermektedirler. Yarı-kristalin bir polimer, 

uzunlukları ve boyutları farklı polimer zincirleri ve kristaller içermektedirler [11].  

1.1.2.2.Isıya karşı davranışlarına göre sınıflandırma 

Isıya karşı davranışlarına göre polimerler, termoplastikler ve termosetler olmak üzere 

ikiye ayrılmaktadır. Günlük hayatta yaygın olarak kullanılan termoplastikler, doğrusal 

ya da dallanmış zincirler içermektedirler ve ısı etkisi ile yumuşayarak erimektedirler.  

Bu sayede, kolayca şekillendirilmekte ve uygun çözücülerde çözünmektedirler [11]. 

Termoplastik davranış gösteren bir polimerin yumuşamaya başladığı sıcaklığa camsı 

geçiş sıcaklığı (Tg), kıvamlı olarak akmaya başladığı sıcaklığa ise erime sıcaklığı (Te) 

denir. Termoplastik polimerlerin en avantajlı özelliği, bir kere kaplandıktan sonra 

sıcaklık etkisi ile tekrar eritilerek defalarca kullanılabilmesidir. Kolayca 

şekillendirilebilen ve uygun çözcülerde çözülebilen termoplastikler, termosetlere göre 

daha ekonomiktir. Yoğun şekilde çapraz bağ içeren termosetler ise, ısıya maruz 

kaldıkları zaman termoplastikler gibi yumuşamazlar, erimezler ve şekillendirilemezler. 

Sıcaklık daha da arttırıldığında zincir ve bağ kırılmaları sonucunda kimyasal olarak 

parçalanarak doğrudan ısısal bozunmaya uğramaktadırlar. Bu yapısal özellikleri nedeni 

ile, ısıya maruz bırakıldıklarında sertleşen polimerler termoset polimerler olarak 

adlandırılmaktadırlar. Yüksek oranda çapraz bağ içeren termoset polimerlerde ana 

zincirler birbirlerine sağlam bağlar ile bağlanmış olduklarından dolayı, zincirler 

birbirlerinden bağımsız hareket edemezler ve akışkan hale geçemezler. Polietilen 

termoplastik ve polyester de termoset polimerlere örnek verilebilir [1,11]  
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1.1.2.3.Molekül kütlelerinin büyüklüğüne göre sınıflandırma 

Molekül kütlelerinin büyüklüğüne göre polimerler, oligomerler, makromoleküller ve 

jeller olmak üzere üçe ayrılmaktadır. 102 polimerleşme derecesine kadar tekrarlanan 

birim içeren monomerlerin kovalent bağlar ile birbirlerine bağlanması sonucunda oluşan 

moleküllere “oligomerler” denir. Küçük molekül kütleli monomer moleküllerinin 

kovalent bağlarla zincir halinde birbirlerine bağlanması ile oluşan 102’den büyük 

polimerleşme derecesine sahip olan moleküllere “makromoleküller” denir. Çapraz 

bağlar ile polimer zincirlerinin birbirlerine bağlanması ile oluşan molekül kütlesi sonsuz 

olan polimerlere “polimerik jel” denilmektedir. Isısal, mekanik ve optik gibi birçok 

özelliğinin değişmesi nedeni ile jel haline gelen polimerler, iyi çözücülerde 

çözünemezler. Örneğin, poli (vinil asetat) ve poli (vinil klorür) ısı ve iyonlaştırıcı 

ışınların etkisi ile belli oranlarda jelleşebilen polimerlerdir [1]. 

1.1.2.4.Oluşumuna göre sınıflandırma 

Oluşumuna göre polimerler, doğal polimerler, yarı sentetik polimerler ve sentetik 

polimerler olmak üzere üç gruba ayrılmaktadır. Doğal polimerler, canlı veya cansız 

organizmalarda kendiliğinden oluşan polimerler olup, bunlardan organik olanlar bitki, 

hayvan ve insan bünyesinde bulunmaktadırlar. Proteinler, nükleik asitler ve doğal 

kauçuk bu polimerlere örnektir. Yarı sentetik polimerler ise, doğal polimerlerin 

kimyasal tepkimelere maruz bırakılması sonucunda elde edilen polimerlerdir. Şekil 

1.3’te gösterilen doğal kauçuğun vulkanizasyonu ile elde edilen vulkanize kauçuk yarı 

sentetik polimerlere örnektir.  

 

Şekil 1.3: Vulkanize kauçuk bağ yapısı [15] 
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Sentetik polimerler ise monomer birimlerinin çeşitli polimerleşme tepkimeleri ile 

laboratuvar ortamında elde edilen polimerlerdir. Polietilen, poli (vinil klorür) gibi 

polimerler sentetik polimerlere örnektir [1].   

 

Şekil 1.4: Poli (vinil klorür) kimyasal bağ yapısı [1] 

1.1.2.5.Kaynağına göre sınıflandırma 

Kaynağına göre polimerler, organik polimerler ve inorganik polimerler olmak üzere 

ikiye ayrılmaktadır. Organik monomerlerden sentezlenen organik polimerler, en çok 

üretilen, kullanım alanı en geniş olan polimerlerdir ve aynı zamanda karbon (C), 

hidrojen (H) ve oksijen (O) atomlarını içermektedirler. Şekil 1.5’te görülen polietilen 

polimeri organik polimerlere örnektir. 

 

Şekil 1.5: Polietilen kimyasal bağ yapısı [1] 

İnorganik monomerlerden elde edilen polimerlere inorganik polimerler denir. Organik 

polimerlere göre ısıya dayanıklı ve sert olan inorganik polimerler, ana zincirinde karbon 

içermeyen polimerlerdir [1].  

 

Şekil 1.6: Poli(fosforik asit) kimyasal bağ yapısı [1] 
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1.1.2.6.Kimyasal bileşenlerine göre sınıflandırma 

Kimyasal bileşenlerine göre polimerler, homopolimer ve kopolimer olmak üzere ikiye 

ayrılmaktadır. Homopolimer, birbirini takip eden birimlerin kimyasal yapıları aynı olan 

polimerlerdir ve örnek olarak polietilen, poli (vinil klorür), poli (vinil asetat) verilebilir. 

 

Şekil 1.7: Polietilen bağ yapısı [1] 

Kopolimer, birbirini takip eden birimlerin kimyasal yapısı farklı olan polimerlerdir ve 

poli (etilen-co-vinil asetat), poli (vinil klorür-co-vinil asetat) örnek verilebilir [1]. 

 

Şekil 1.8: Poli (etilen-co-vinil klorür) bağ yapısı [1] 

1.1.2.7.Polimerleşme tepkimelerine göre sınıflandırma 

Polimerleşme tepkimelerine göre polimerler, basamaklı polimerler ve zincir polimerleri 

olmak üzere ikiye ayrılmaktadır. Basamaklı polimerlerde, basamaklı polimerleşmenin 

gerçekleşebilmesi için monomerlerde bulunan en az iki farklı fonksiyonel grubun 

birbirleriyle tepkimeye girmesi yeterlidir. Zincir polimerlerinde, zincir 

polimerleşmesinin gerçekleşmesi gerekmektedir. Zincir polimerleşmesinde tepkimeye 

giren en az bir çift bağ içeren, bir dış etki ile kırılarak serbest radikal ya da iyona 

dönüşen monomerlerin tepkimeye girmesi sonucunda oluşan polimerler zincir 

polimerlerdir [1]. 

1.1.2.8.Zincir yapısına göre sınıflandırma 

Zincir yapısına göre polimerler, düz zincirli polimerler, dallanmış zincirli polimerler ve 

çapraz bağlı polimerler olmak üzere üçe ayrılmaktadır. Şekil 1.9’da bu yapıların 

şematik gösterimi görülmektedir. Ana iskeletini birbirlerine tek bağ ile bağlayan ve aynı 
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cins atomlardan meydana gelen düz zincirli polimerler, birbirlerine kovalent bağlar ile 

bağlanmaktadırlar. Dallanmış zincirli polimerlerde, polimerin ana zincirini oluşturan 

esas atom aynı anda kendi cinsinden üç atom ile kovalent bağ yapmaktadır. Çapraz 

bağlı polimerlerde ise, polimerleşme tepkimesi gerçekleşirken oluşan dalların her iki 

ucu farklı iki zincire bağlanmaktadır. Bu polimerlere çapraz bağlı polimerler denir [1].   

                     

       (a)            (b)          (c) 

Şekil 1.9: Zincir yapısına göre polimerler; (a) düz zincirli polimer, (b) dallanmış 

zincirli polimer, (c) çapraz bağlı polimer [15] 

1.1.3. Poli metil metakrilat  PMMA ’ın genel özellikleri 

PMMA amorf yapıda olan, yüksek ışık geçirgenliği ve asitler ile çevresel faktörlere 

karşı iyi dayanım gösteren, ortalama 105  C Tg’ye sahip olan termoplastik bir 

malzemedir. PMMA’nın gelişimi ilk olarak 1843’te Almanya’da akrilik asitin 

sentezlenmesi ile başlamıştır. Metil metakrilik asit, akrilik asitten türetilmiş ve metil 

alkol ile reaksiyona girdiğinde metil metakrilat (MMA) oluşmuştur. 1877 yılında 

Wilhelm Rudolph Fittig tarafından polimerizasyon süreci ile MMA’nın poli metil 

metakrilata dönüştüğü keşfedilmiştir. PMMA’nın ilk patenti, Pleksiglas ismiyle Otto 

Roehm tarafından alınmış ve 1936 yılında PMMA ticari olarak üretilmeye başlanmıştır 

[16]. Şekil 1.10’da PMMA polimerinin, polimerizasyonunun şematik gösterimi 

verilmiştir. 

 

Şekil 1.10: PMMA polimerizasyonu [14] 
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Genel poli metakrilatlar, metakrilik asitlerin esterlerinin polimerleridir ve aralarında en 

yaygın olarak kullanılanı PMMA’dır. PMMA ticari olarak transparan bir malzeme olup, 

formülü (C5H8O2)n’dır. PMMA’nın mikroskobik ve X-ışını analizleri, malzemenin 

amorf yapıda olduğunu göstermektedir. PMMA, 360-1000 nanometre (nm) aralığında 

ışığı iletmektedir ve fotodegrasyona karşı dirençlidir [17,18]. PMMA’nın temel fiziksel 

özellikleri Tablo 1.1’de verilmektedir. 

Tablo 1.1: PMMA’nın fiziksel özellikleri [17] 

Fiziksel özellikler Değer 

Yoğunluk  g/cm3) 1.19 

Ultraviyole ışığa direnç Güçlü 

Su emme kapasitesi  24 saat üzeri   %  0.2 

PMMA, yüksek mekanik dayanıklılığa ve kopma anında düşük uzamaya sahip olup, 

çizilmeye karşı son derece dayanıklıdır. Ultraviyole radyasyon etkisi altında 

karakteristik gücünde küçük değişiklikler meydana gelmektedir ve sert, rijit fakat 

kırılgan bir malzeme olmakla birlikte çekme, basma ve eğilme dayanımları çoğu 

uygulamalar için memnun edicidir. PMMA, düşük nem ve su absorpsiyon kapasitesine 

sahip bir malzemedir ve bu özelliklerin her ikisi de sıcaklığın artışıyla artmaktadır [17]. 

PMMA’nın mekanik özellikleri Tablo 1.2’de verilmektedir. 

Tablo 1.2: PMMA’nın mekanik özellikleri [17] 

Mekanik özellikler Değer 

Kopma uzaması  %  2.5-4 

Poisson oranı 0.35-0.4 

Gerilme modülü  gigapascal (GPa)) 2.4-3.3 

Gerilme mukavemeti (megapascal 

(MPa)) 

80 
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Diğer yandan PMMA organik çözücülere karşı dirençsizdir ve en iyi çözücüsü 

kloroformdur [11]. PMMA hem asidik hem de alkali ortamlar için yüksek hidrolitik 

dirence sahiptir. Termal kararlılık standartı 65 C’dir. PMMA -70 C’ye kadar düşük 

sıcaklıklara dayanmakta olup, erime noktası 130  C’dir [17,18]. PMMA’nın termal 

özellikleri Tablo 1.3’te gösterilmektedir. 

Tablo 1.3: PMMA’nın termal özellikleri [17] 

Termal özellikler Değer 

Termal genleşme katsayısı 70-77 

Özgül ısı  J.K-1.kg-1) 1400-1500 

Termal iletkenlik (W.m-1.K-1) 0.17-0.19 

Camsı geçiş sıcaklığı (santigrat) ( C) 100-105 

Erime noktası   C) 130 

PMMA çok iyi optik özelliklere sahiptir ve doğrudan güneş ışınlarına karşı en dirençli 

olan polimerlerden birisidir. Görünür bölgede %93 oranında optik geçirgenliğe sahip 

olup, cama göre ışığı daha iyi iletmektedir. PMMA, camın aksine mor ötesi (UV) ışık 

için filtre değildir. 300 nm altındaki UV ışığı ve 2800 nm üzerindeki kızıl ötesi ışığı 

iletmektedir [17]. PMMA’nın optik özellikleri Tablo 1.4’te gösterilmektedir. 

Tablo 1.4: PMMA’nın optik özellikleri [17] 

Optik özellikler Değer 

Geçirgenlik  görünür bölge   %  80-93 

Kırılma indisi 1.49 

PMMA, dielektrik filmlerin geliştirilmesi için başlangıç malzemesi olarak spesifik 

elektrik özellikleri göstermekte olup, düşük dielektrik sabitine sahiptir. PMMA düşük 

su absorpsiyonuna sahip olduğundan dolayı elektrik mühendisliği uygulamaları için 

oldukça uygundur. PMMA’nın yüzey direnci yüksek olmasına rağmen, bu değer 
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ortamın sıcaklığı, özel kaplamalar ya da uygun dolgu malzemelerinin ilavesi ile 

geliştirilebilmektedir. PMMA yüksek direnç karakteristiğine sahip olması nedeniyle, 

yüksek voltaj uygulamalarında kullanılmaktadır [17]. PMMA’nın elektriksel özellikleri 

Tablo 1.5’te gösterilmektedir. 

Tablo 1.5: PMMA’nın elektriksel özellikleri [17] 

Elektriksel özellikler Değer 

Dielektrik sabiti  düşük frekans  3-4 

Dielektrik sabiti (1 megahertz (MHz)) 2.6 

Dielektrik mukavemet (kV/mm) 15 

Dağılma faktörü 0.03-0.55 

Kayıp faktörü  1 megahertz (MHz)) 0.04 

Bu tez çalışmasında kullanılan PMMA polimerinin tercih edilme sebebi, ucuz maliyeti, 

kolay işlenebilirliği, yüksek taşıyıcı hareketliliği ve doğrusal olmayan optik özelliğe 

sahip olmasıdır.  Farklı yöntemler ile elde edilen PMMA, şeffaflık, hafiflik ve güvenlik 

gibi mükemmel özelliklere sahip olduğundan dolayı, optik alanda güneş gözlükleri, 

büyüteçler, optik lensler, saat camları; elektriksel alanda ise anahtar parçaları, kontrol 

düğmeleri gibi alanlarda kullanılmaktadır [17,18]. Aynı zamanda PMMA, yapıştırıcılar, 

koruyucu kaplamalar, otomotiv sinyal lambaları, objektifler, ışık parçaları, tıbbi 

kullanımlar dahil olmak üzere geniş uygulama alanına sahiptir [19]. 

1.2. Metal Oksitler 

1.2.1. Metal oksitlerin genel tanımı 

Oksitlerin çeşitli formlarını oluşturan metal oksitler, kimya, fizik, elektronik ve 

malzeme bilimi gibi bilim ve teknoloji alanlarında önemli yer tutmaktadır [20-24]. 

Metalik, yarıiletken ve iletken karakteristik sergileyen elektronik yapısı ile de yapısal 

geometrilerin oluşturulmasında oldukça önemli yer teşkil etmektedirler. 
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Son yıllarda metal oksit malzemeler, teknolojik uygulamalarda, elektronik, kimyasal 

sensörlerde, mikroelektronik devrelerde, piezoelektrik çevirici, ışık yayan diyotlarda, 

fotovoltaik güneş pillerinde, saydam elektrotlarda, korozyona karşı yüzeylerin 

pasifleştirilmesi için kaplamalarda kullanılmaktadır [25].   

Metal oksit malzemelerin optik ve elektrik özellikleri genel olarak, film bileşimi, 

kristalleşme seviyesi, kusur yoğunluğu, yüzey pürüzlülüğü ve katkı konsantrasyonu gibi 

birçok parametreden etkilenmektedir. Metal oksit malzemeler için bir genelleme 

yapıldığında, elektromanyetik spektrumun görünür ve yakın infrared bölgelerinde 

yüksek geçirgenlik, orta ve uzak infrared bölgesinde ise yüksek yansıtıcılık özelliği 

gösterdikleri söylenebilmektedir. Metal oksit katkılanarak elde edilen filmlerde, metalik 

ara durumlar ve oksijen eksikliğine bağlı kusurlar da önem arz etmektedir [26]. 

1.2.2. Metal oksitlerin üretim yöntemleri 

1.2.2.1.Eş-çöktürme metodu  

Bu yöntem, bir referans yardımıyla, okso-hidroksit oluşumunu çöktürmek için su (veya 

diğer çözücüler) içinde bir tuz başlatıcısı (klorit, nitrat gibi) çözünmesini içermektedir. 

Çoğu zaman, karışık metal oksitler ele alındığında, boyut ve kimyasal homojenlik 

kontrolünün elde edilmesi zordur. Buna bağlı olarak, ultrasonik çalkalama yöntemi ve 

yüksek çekime duyarlı çöktürme kullanılması ile elde edilen katı morfolojik 

özelliklerini optimize etmek için yüzey aktif maddeler kullanılır ve bu maddeler, diğer 

maddelere göre yeni ve uygun alternatifler olarak görülmektedir [27-29]. 

1.2.2.2.Sol-jel işlemi 

Bu metod, genellikle alkol solüsyonu içinde alkoksit ile başlatıcının hidroliz edilmesiyle 

oluşan metal oksitleri hazırlamaktadır. Moleküllerin yoğunlaşması, metal hidroksit 

ağının oluşmasına yol açmaktadır. Hidroksil türler, yoğunlaşma ile polimerizasyona 

maruz kalmaktadır ve yoğun gözenekli jel oluşturmaktadır. Uygun kurutma ve yanma 

sonucunda, çok küçük gözenekli oksitler oluşturmaktadır [30]. 
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1.2.2.3.Mikroemülsiyon teknik 

Mikroemülsiyon teknik, taneciklerin su, yüzey aktif madde ve yağ içeren üçlü karışım 

altında mikro/nano reaksiyon oluşumuna dayalı bir yaklaşımı temsil etmektedir. Yüzey 

aktif hidroksit temasına göre sınırlı boyut ile malzemelerin tek dağılımına yol açan su 

içindeki metal başlatıcılar, su damlaları dahilinde okso-hidroksit gibi, çökelmeye devam 

etmektedir [31]. 

1.2.2.4.Solvotermal yöntem 

Metal bileşikler, termal ya da bir atmosfer içinde kaynamakta ya da bir basınçlı kap 

kullanılarak ayrıştırılmaktadırlar. Uygun yüzey aktif madde, genellikle tanecik boyutu 

büyümesini kontrol etmek ve topaklanmayı sınırlandırmak için reaksiyon ortamına ilave 

edilmektedir [27].  

1.2.2.5.Kalıp/yüzey kullanılan yöntemler 

Kalıp tekniklerinde iki tip araç kullanılmaktadır, bunlar yumuşak kalıplar (yüzey aktif 

madde) ve sabit kalıplar (karbon veya silika gibi gözenekli katılar) dır. Kalıp ve yüzey 

aracılı nanoparçacık başlatıcıları kendiliğinden kurulan sistemlerin sentezinde 

kullanılmaktadır [27]. 

Bu tez çalışmasında kullanılan metal oksit malzemeler TiO2 ve TeO2 olduğundan, diğer 

metal oksit kompozitlerin özelliklerine değinilmedi, sadece TiO2 ve TeO2’nin 

özelliklerinden bahsedildi.  

1.2.3. Titanyum dioksit (TiO2 ’in genel özellikleri 

Titanyum (Ti), 1791’de Cornwall, İngiltere’de amatör minerolog ve papaz olan William 

Gregor tarafından bir mineralde keşfedilmiştir. Gregor, Manacan bölgesi yakınlarındaki 

bir akarsuda siyah kumlar bulmuş ve kumların mıknatısla etkilendiği dikkatini 

çekmiştir. Kumun analizi sonucunda iki metal oksidin var olduğu sonucuna ulaşılmış ve 

bunlardan biri demir oksit, diğeri de Gregor’un tanımlayamadığı beyaz bir metal oksitti. 

Aynı zaman dilimlerinde, Fransız Joseph Muller ve modern analitik kimyanın 

gelişmesinde önemli yönde katkısı bulunan kimyacı Martin Heinrich Klaprot, yeni 
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elementler keşfetmiştir. Bu elemente de Latince’de “Dünya” anlamına gelen 

“Titanyum” adını vermiştir [32,33].  

IV-VI grubu ikili bileşik yarıiletkenlerinden olan TiO2, periyodik cetvelin IV. sütununda 

yer alan Ti atomu ile VI. sütununda yer alan O atomunun bir araya gelmesiyle 

oluşmaktadır. Atom numarası 22, atom ağırlığı 47.9 olan Ti elementi periyodik cetvelin 

4. grubunda yer alan, çok sert, gümüşi, beyaz, parlak bir elementtir. Geçiş 

elementlerinden olup, elektronik yapılanması 1s2 
 2s2 2p6 3s2 3p6 4s2 3d2’dir.

 
 Ti elementi 

nadir olarak bilinse de yer kabuğunda en çok bulunan altıncı element olup, erime 

noktası 1660 C, kaynama noktası 3287
  C, özgül ağırlığı 4.5 gr/cm3’tür [32]. 

TiO2 anataz, rutil ve brukit olmak üzere üç farklı kristal yapıda olup, anataz tetragonal 

kristal, rutil tetragonal prizmatik, brukit ortorombik yapıdadır. Brukit faz en kararsız 

yapıya sahip olmakla birlikte, dielektrik sabiti 48 ve faz değişim sıcaklığı 600 C olan 

anataz fazı ile dielektrik sabiti 89 ve faz değişim sıcaklığı 800 C olan rutil fazı, en 

yaygın olarak kullanılan fazlardır [34-36].  Tablo 1.6’da TiO2’nin üç ayrı fazına ait bazı 

fiziksel özellikler verilmiştir.  

Tablo 1.6: TiO2’nin fazlarına ait bazı fiziksel özellikler [34-36] 

 Anataz Rutil Brukit 

Kristal yapısı Tetragonal Tetragonal Ortorombik 

Dielektrik sabiti 48 89 - 

Yoğunluk  g/cm3) 3.79 4.13 3.99 

Kırılma indisi 2.52 2.71 - 

Faz geçiş sıcaklığı 

( C) 

600 800 - 

Erime noktası   C) 1858 1858 1858 

Şekil 1.11’de anataz, rutil ve brukit yapılarının birim hücreleri gösterilmektedir. Anataz 

ve rutil yapısı her bir Ti+4 iyonunun 6 tane O-2 iyonu oktahedronu ile çevrelenerek 

oluşan TiO6 oktahedral (düzgün sekiz yüzlü) zincirleri şeklindedir. Her iki formu 
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oluşturan TiO6 oktahedral birbirlerine farklı şekillerde bağlanmaktadır. Bu farklı bağ 

yapısından dolayı, optik, elektriksel ve yapısal özellikleri de birbirinden ayrı davranışlar 

sergilemektedir. Anataz ve rutil yapı, birim hücre başına sırasıyla 12 ve 6 atom 

içermektedir. Anataz ve rutil komşu atomlar arasındaki uzaklığı farklı olup, anataz 

yapıda Ti-Ti arasındaki uzaklık rutil yapıdan daha uzun olmakla birlikte, Ti-O 

arasındaki uzaklık rutil yapıdan daha kısadır. Anataz yapıdaki oktahedral komşuluk 

sayısı rutil yapının komşuluk sayısından azdır. Anataz yapıda her bir oktahedron 4 

kenarda 4 köşede olmak üzere 8 komşuluğa sahip iken, rutil yapı 2 kenarda ve 8 köşede 

olmak üzere toplam 10 komşuluğa sahiptir [37]. 

 

Şekil 1.11: Anataz, rutil ve brukit birim hücre yapısı [37,38] 

TiO2, yüksek dielektrik sabiti nedeniyle, mikroelektronik cihazlarda, transistörler ve 

kapasitörlerin imalatı için kullanılan dikkat çekici bir malzemedir [39]. Yüksek 

dielektrik sabiti, yüksek kırılma indisi, görünür bölgedeki yüksek geçirgenliği gibi optik 

ve elektrik özelliklerinden dolayı geniş ve önemli uygulama alanlarına sahip olan TiO2, 

üzerinde yaygın olarak çalışılan metal oksit malzemelerden birisidir [40,41]. Ayrıca, 

TiO2’nin diğer malzemelere göre daha çok tercih edilmesinin nedenleri, opak olması, 

fazla toz bırakmaması, daha iyi dağılma özelliğine sahip olması, kaplama gücünün fazla 

olması ve toksik olmamasıdır [42].  

1.2.4. Tellüryum dioksit (TeO2 ’in genel özellikleri 

Atom numarası 52, yükseltgenme katsayısı +4 olan Tellüryum (Te) periyodik cetvelin 

4A grubunda yer alan bir yarı metal olup, Franz Joseph Müller von Reichenstein 

tarafından 1783 yılında Romanya’nın Sibiu şehrinde keşfedilmiştir. Metaller ile 
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ametaller arasında geçiş pozisyonunda yer alan Te elementi, bu pozisyonundan dolayı 

araştırmacıların ilgisini çekmektedir [43,44].   

1946 yılının başlarında Stehlik ve Balak, X-ışınlarının şiddetinden yararlanarak 

tetragonal tellüryum dioksitin (α-TeO2) kristal yapısını ortaya koymuştur. 1961’de 

Leciejewich nötron difraksiyon analizi ile elde edilen 13 yansımaya dayalı analizleri 

yapmıştır. Beyer’in 1967’deki çalışmaları sonucunda tetragonal (α-TeO2) ve ortorombik 

(β-TeO2) yapıları detaylı olarak ortaya çıkarılmıştır. 1968 yılında yapılan kapsamlı X-

ışını analizleri ile Lanqvist α-TeO2’nin yapısı hakkında detaylı bilgiler sunmuştur [43]. 

Tablo 1.7’de TeO2’nin genel özellikleri verilmiştir. 

Tablo 1.7: TeO2’nin genel özellikleri [43,45]  

TeO2’nin özellikleri Değer 

Molekül ağırlığı  g  159.71 

Kristal yapısı Tetragonal ( -TeO2) 

Ortorombik ( - TeO2) 

Yoğunluk  g/cm3) 5.67 ( -TeO2), 6.04 ( - TeO2) 

Erime sıcaklığı   C) 733 

Kaynama sıcaklığı   C) 1245 

Suda çözünürlük Yok 

Çözünürlük Asit ve alkali 

Renk Renksiz/Beyaz 

Kırılma indisi 2.24 

Geçirgenlik  mikrometre ( m)) 0.33-5.00 

Her iki form da dört köşesinde oksijen atomu ile dört koordine Te atomu içermektedir 

ve temel yapı birimi TeO4 disfenoiddir [46]. Daha sonra yapılan çalışmalarda, 
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ortorombik yapıdaki yarı kararlı formdaki (γ-TeO2) tellüryum dioksit ve cam fazı ile 

kristal faz arasındaki ara faz olan (δ-TeO2) tellüryum dioksit X-ışınları analizi yöntemi 

ile bulunmuştur [47]. Şekil 1.12’de α-TeO2 ve β-TeO2’nin kristal yapıları gösterilmiştir. 

 

Şekil 1.12: TeO2’nin kristal yapısı: (1) α-TeO2, (2) β-TeO2 [46] 

TeO2, elastik davranışı ve sahip olduğu yüksek kırılma indisi, çok yönlü geniş band 

aralığı ile akusto-optik ve elektro-optik cihazlar için ideal yarıiletken bir malzeme 

olmakta ve bu özelliklerinden ötürü araştırmacıların ilgisini çekmektedir [48]. 

1.3. Polimer-Metal Oksit Kompozitler 

1.3.1. Özellikleri ve kullanım alanları 

Metal nanoparçacıklar, biyo-görüntüleme, biyo-tıp, biyoteknoloji, kataliz, çapraz 

bağlayıcılar, yakıt hücreleri, sensörler, alev geciktirici, ultraviyole koruyucu, optik, 

elektronik, manyetik gibi deneysel ve teorik alanlardaki öneminden ve ilgi çekici 

uygulamalarından dolayı nanoparçacıkların önemli sınıflarından biri olup, araştırmacılar 

tarafından yoğun ilgi görmektedir [49-52]. Mikrometre boyutlu ve nano boyutlu 

yapılarına göre polimer-parçacık kompozit malzemeler uzun zamandır elektrokimyasal 

enerji depolama teknolojilerinde önemli yer tutmaktadır [53,54]. Bunun yanı sıra, diş ve 

kemik implantları için kullanılmakla birlikte, doku mühendisliği alanında teşhis ve 

tedavinin sağlanması amacıyla geliştirilme aşamasındadır [55].  

Polimer nanokompozitler metal oksit nanoparçacıkların polimer matrise farklı oranlarda 

katkılanması ile elde edilmektedir. Katkılama işlemlerine göre nanoparçacıkların yüzeyi 

üzerinde polimer zincirlerinin arttırılması ya da polimer zincirleri ve nanoparçacıklar 

arasındaki reaksiyonların gerçekleştirilmesi şeklinde iki proses kullanılmaktadır. Bunun 
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yanı sıra, polimerler içine katkılanan parçacıkların fiziksel olarak karıştırılması ile 

oluşturulan nanokompozit malzemeler, gerek hazırlanma aşaması gerekse maliyeti 

bakımından avantajlı olduğundan tercih edilmektedir. Ancak nanoparçacıkların hacim 

oranlarına göre matris içerisinde topaklanma oluşturmaları istenmeyen bir durum olup, 

kompozit malzemelerin karakteristik özelliklerini olumsuz şekilde etkilemektedir. 

Farklı fiziksel ve kimyasal yöntemler ile geliştirilen çeşitli yüzey değişiklikleri 

sonucunda topaklanma bir miktar azaltılabilmektedir. Metal oksitlerin polimer yapı 

içinde homojen olarak dağılmasıyla oluşan nanokompozit malzemelerin, sertlik ve 

mekanik dayanıklılığı arttırılabilmektedir. Kompozit oluşumunda polimer ve 

nanoparçacıkların iyi karışabilmesi için, polimer ve nanoparçacık yüzey kimyalarının 

dikkatlice kontrol edilmesi gerekmektedir. Buna bağlı olarak, parçacıkların polimer 

içinde homojen olarak dağılması maksimum düzeyde sağlanabilmektedir [56,57].  

1.3.2. PMMA-metal oksit kompozitlerin elde edilmesi 

Bu tez çalışmasında, PMMA içine farklı oranlarda katkılanan TiO2 ve TeO2 metal 

oksitlerin konsantrasyonuna bağlı elde edilen kompozit yapılar solüsyon karıştırma 

yöntemi ile gerçekleştirilmiş olup, literatürde bu anlamda farklı yöntemler de 

kullanılmaktadır. Bu yöntemler aşağıda kısaca açıklanmaktadır ve tez çalışmasındaki 

proses ise deneysel kısımlarda detaylandırılmaktadır.  

1.3.2.1.Süspansiyon ve bulk polimerizasyon tekniği 

Francis R. ve arkadaşları, süperkritik karbondioksit içinde doğrudan sol-jel yöntemi ile 

titanya nanofiberleri hazırlamışlardır. Asit fonksiyonel grup ile titanya nanolifleri 

fonksiyonlu hale getirmek için 2-propanol kullanılmış ve toz halindeki titanyanın 

sonikasyon ile dağılması sağlanmıştır. Daha sonra metakrilik asit ile reaksiyona 

sokulmuş olup, elde edilen malzeme süzülmüş, yıkanmış ve vakum koşulları altında 

kurutulmuştur. Süspansiyon ve bulk polimerizasyon teknikleri PMMA/TiO2 

nanokompozitlerin sentezi için kullanılmıştır. Süspansiyon polimerizasyonunda örnek 

verilebilecek bir çalışmada, poli (vinil) alkol (PVA) sürekli karıştırılarak iyondan 

arındırılmış su içerisinde çözülmüştür. PVA çözüldükten sonra benzoil peroksit (BPO) 

ve MMA monomer ilave edilmiştir. Bütün polimerizasyon adımları azot gazı (N2) 

atmosfer basıncı altında yapılmıştır [58]. 
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Bulk polimerizasyonda ise, PMMA polimeri ve MMA sıvısı kullanılarak 

nanokompozitler hazırlanmıştır. PMMA’dan oluşan toz, yuvarlak cisimler ve BPO’dan 

oluşmaktadır ve oluşan sıvı MMA, dimetakrilat çapraz bağlayıcı ve bir başlatıcı 

içermektedir. Bütün işlemleri oda sıcaklığında yapılarak reaksiyonun viskozitesi ve 

ısısı, sıvı MMA momomeri ile kontrol edilmiştir. Aynı zamanda fonksiyonlu n-TiO2’nin 

sıvı monomer bölgesi içinde dağılması için ultrasonik çalkalama kullanılmıştır. Elde 

edilen malzemeler, polisiloksan kalıp içine enjekte edilerek malzemelerin sertleşmesi 

beklenmiş daha sonra, malzeme kalıptan çıkarılarak oda sıcaklığında bekletilmiştir [58].  

1.3.2.2.Yüzeyde başlatılan atom transfer polimerizasyonu 

Francis R. ve arkadaşları kullandıkları bu yöntemde TiO2’yi su içerisinde çözerek, 

ultrasonik etki ile karıştırıp beyaz homojen bir dağılım elde etmişlerdir. Daha sonra 

başlatıcı olarak kullanılan dihidroksifenilalanin (DOPA), su içerisinde eritilmiştir ve 

damla damla çözelti içine ilave edilerek karıştırılmaya devam edilmiştir. Karıştırma 

sonucunda rengi sarıya dönen çökelti, su içinde tekrar dağıtılmış, süzülmüş ve 

yıkanmıştır. Oluşan karışım vakum içinde kurutulmuştur. Başlatıcı ile TiO2 karışımı sarı 

bir karışım elde edilinceye kadar ultrasonik etki ile dimetilformamid (DMF) içinde 

dağıtılmıştır. Oluşan karışım, argon (Ar), bakır (I) bromür (CuBr) altında temizlenmiş 

ve karışıma pentametil dietilentriamin (PMDETA) eklenmiştir. Numuneler 

santrifüjlenerek DMF içinde tekrar dağıtılmıştır. Oluşturulan malzeme, tetrahidrofuran 

(THF) ve aseton ile yıkanmıştır. Polimer içine katkılanmış TiO2 toluen içinde 

dağıtılarak soğuk metanol içinde çökeltilmiş ve süzülmüştür [58].  

1.3.2.3.Solüsyon karıştırma yöntemi  

Solüsyon karıştırma yöntemi, sistemin akışkanlığını düşük şekilde kontrol edebilmek 

için, polimer yapı içinde nanoparçacık dağılımına yüksek homojenlik de sağlamak için 

avantajlı bir yöntemdir. Termoset ve termoplastik polimerlerden nanokompozit elde 

etmek için de bu yaklaşım kullanılmaktadır. Bu yöntemin dezavantajı, nanokompozit 

sentezi için gerekli olan çözücü miktarının fazlalığından dolayı, ekonomik olmaması ve 

çevreyi bir miktar olumsuz etkilemesidir [59]. 

Suhr J. ve arkadaşları, polimer matriste nanotüplerin dağılımı üzerinde yaptıkları 

çalışmalarda asidik grupların, polikarbonat zincirlerindeki karbonat grupları ile 
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etkileşebilmesi için ilk olarak nanotüpleri, nitrik asit içinde oksitlendirmiştir. 

Nanokompozitlerin elde edilmesi için, oksitlenmiş nanotüpler THF içinde dağıtılmış ve 

ayrışmış olan polikarbonat çözeltisine eklenmiştir. Süspansiyon daha sonra metanol 

içinde çöktürülmüş ve oluşan  nanokompozit malzeme filtreleme ile elde edilmiştir [60]. 

Benzer şekilde, Biercuk M.J. ve arkadaşları, epoksi nanokompozitlerin sentezi için 

solüsyon karıştırma yöntemini kullanmışlardır. Epoksi başlangıç polimeri kullanılarak 

karbon nanotüplerin homojen dağılımı sağlanmış ve daha sonraki aşamada çözücü 

madde buharlaştırılarak polimerler arası çapraz bağlanma gerçekleştirilmiştir. Bu 

şekilde elde edilen nanokompozit yapılarda nanotüplerin iyi dağılıma sahip olduğu 

gözlenmiştir [61].  

1.3.2.4.Ultrasonik çalkalama 

Ultrason, nanoparçacıkların ve kolloidlerin dağılımı için, karışımları berraklaştırmak, 

emülsiyon halinde olan karışımlar içindeki kimyasal reaksiyonları sürdürmek için 

yaygın olarak kullanılan bir laboratuvar aracıdır [62]. Bu yöntem, kümelenmiş 

parçacıkları dağıtan ya da zayıf kovalent olmayan etkileşimleri bozan, kimyasal 

reaksiyonları hızlandıran ve yapısal değişikliklere neden olan, karışım içi etkileşmeyi 

sağlayan 20 kilohertz (kHz) frekanstan fazla ses dalgalarını içermektedir [63]. Son 

zamanlarda ultrasonik çalkalama, çeşitli nanokimya ve nanoteknoloji ile ilgili uygulama 

alanlarında yaygın olarak kullanılmaktadır. Bunun yanı sıra, seramik nanoparçacıkların 

ve polimer nanokompozitlerin sentezi için, ultrason destekli uygulamalar vardır. Aynı 

zamanda nanoparçacıkların üretiminde kullanılmak üzere, nanoteknolojik amaçlar için 

ultrasonik araçlar ve ultrason reaktörü geliştirilmiştir. Ultrason ile ilgili kullanılan en 

popüler malzemeler, karbon nanotüpleri, platinyum, demir oksitler, alüminyum oksit, 

silisyum dioksit, TiO2, polimerlerdir [64].  

Bu tez çalışmasında, TiO2 ve TeO2 metal oksitlerine uygulanan ultrasonik çalkalama 

işlemi için kullanılan ultrasonik banyo, Marmara Üniversitesi Kimya Bölümü 

Laboratuvarı’ndan sağlanmıştır.  
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1.4. Dielektrik Özellikler 

Bilindiği gibi malzemeler dışarıdan uygulanan elektrik alana verdikleri tepkiye göre 

iletkenler ve yalıtkanlar olarak ikiye ayrılmaktadırlar. İletkenlerde serbestçe dolaşabilen 

elektron ya da iyonlar bulunurken, dielektriklerde serbest elektron bulunmamaktadır. Bu 

nedenle dielektrikler, elektriksel yalıtkan olarak adlandırılmaktadırlar. Dielektriklerde 

tüm yüklerin hareketi molekül içinde sınırlı olup, yükler belirli atom ya da moleküllere 

bağlıdırlar. Dielektrikler elektrik alandan etkilenmektedirler ve elektrik alana maruz 

kaldıklarında atom ya da moleküllerinin yük dağılımları değişmektedir. Dielektrik 

içerisinde yük merkezlerinin kayması sonucunda malzeme içinde kutuplanma 

oluşmaktadır. Eğer malzemenin yapısına bağlı yük merkezleri çakışık durumda ise, alan 

etkisi ile bir miktar değişmekte, malzemenin yük merkezleri çakışık değil ise yine aynı 

alan etkisi ile kutuplanmaya bağlı yeni yük merkezleri oluşmaktadır. Polarizasyon 

olarak bilinen bu durum dielektrik maddenin elektriksel davranışı hakkında önemli 

bilgiler vermektedir. Kutuplanmış bir atomun monopol etkisi sıfırdır, fakat dipol etkisi 

sıfır değildir. Atomsal kutuplanma  

                 (1.1) 

şeklinde tanımlanmaktadır. Formüldeki     atomun dielektrik momentini (polarizasyonu), 

  atomik kutuplanabilirliği ve      uygulanan elektrik alan vektörünü temsil etmektedir. 

Polarizasyon, boşluğun dielektriksel geçirgenliği (ε0) ve dielektriksel alınganlık (χ) 

cinsinden yazıldığında 

p   ε
0 
χ  E         (1.2) 

formülü elde edilmektedir. 

Polarizasyon, plakalar arasındaki malzemenin ε dielektrik sabiti cinsinden yazıldığında  

p   (ε-1)ε
0 
χ  E         (1.3) 

formülü elde edilmektedir. Herhangi bir cismin toplam kutuplanması aynı ortalama 

kutuplanmaya sahip bölgelerdeki kutuplanmaların vektörel toplamının birim hacim 

başına düşen değeri kadardır [4,65]. 



24 
 

1.4.1. Dielektrik parametrelerinin belirlenmesi 

Kapasitans (C) yük depolama yeteneği olup, iletken plakaların geometrisine ve plakalar 

arasındaki malzemenin özelliklerine bağlıdır. Paralel levhalı iki iletkene potansiyel farkı 

uygulandığında plakalar artı ve eksi olarak yüklenir ve levhaları arasında bir alan 

oluşmaktadır [66,67]. Levhalar arasına dielektrik malzeme konulduğunda, elektrik alana 

maruz kalan dielektrik malzemenin elektriksel alan doğrultusundaki polarizasyonu Şekil 

1.13’te görülmektedir. 

 

Şekil 1.13: (a) Kapasitör (vakumlu) (b) Dielektrik maddeli kapasitör [68] 

Paralel iletken levhalar arasındaki ortam boşluk olduğunda elektrik alan  

   
 

  
       (1.4) 

şeklinde yazılmaktadır. Burada,  , plakalar arasında boşluk bulunan kapasitörün 

plakaları üzerindeki yük yoğunluğudur. 

Levhalar arası uygulanan potansiyel fark V, elektrik alan ve plakalar arası uzaklık d ile 

orantılıdır. 

V E0 d      (1.5) 

Böylece kapasitans; 

  
 

 
 

    

 
      (1.6) 

şeklinde elde edilmektedir. Levhalar arasına dielektrik malzeme konulduğunda bu 

malzeme kutuplanmakta ve dieletrik malzemenin kapasitans değeri artmaktadır [66]. 

CK   C0      (1.7) 

Dielektrik sabiti (permitivite ya da dielektriksel geçirgenlik) ε, malzemelerin birim 

elektrik alan sonucunda dielektrik yer değiştirmesinin ölçütüdür. Göreceli dielektrik 
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sabiti  , dielektrik sabiti ile orantılı olup, malzemenin depolayabileceği elektriksel yükü 

ifade etmektedir. Materyalin dielektrik sabiti iki elektrik yük arasındaki elektrostatik 

kuvveti azaltan bir etkidir. Boşluğun dielektrik geçirgenliği ε0 =8.85x10-12 farad/metre 

olarak ifade edilmektedir. 

Kompleks dielektrik sabitinin reel ve imajiner kısmı 

     =     -            (1.8) 

şeklinde ifade edilmektedir.      , kompleks geçirgenliğin reel kısmı olup,        ise, 

kompleks geçirgenliğin imajiner kısmıdır ve kayıp faktörü olarak adlandırılmaktadır.  

Diğer yandan dielektrik malzemelerin elektriksel özelliklerinin ölçüm yapılan frekans 

aralığına göre geniş bir değişimi söz konusudur. Polarizasyon, dielektrik malzemelerin 

bir özelliğidir ve onların yapısından kaynaklanmaktadır. Elektrik alan etkisindeki her 

polimerde polarizasyon olayının derecesini ε (dielektrik sabiti) belirlemektedir. 

Polarizasyon derecesi, malzemede oluşan ve dış elektrik alanın etkisi ile yönlenen 

dipollerin yoğunluğuna ve büyüklüğüne bağlı olmaktadır [66,68]. 

AC elektrik alan etkisinde dielektrik malzeme kutuplandığında bir miktar enerji 

kaybeder. Bu kısmi enerji kaybı dielektrik kayıp olarak bilinir ve akım sızması ve 

kutuplanma etkileşmesinden kaynaklanır. Dielektriğin ölçüsü kayıp tanjantı ile 

değerlendirilir ve permitivitenin bağlılığı (reel ve imajiner) aşağıdaki gibidir [69]. 

     
   

  
     (1.9) 

Rezonans etkisi, genelde elektronik veya atomik kutuplanmada görülmektedir. 

Dielektrik relaksasyon ise dielektrik malzemenin moleküler yapısına ve düzenine bağlı 

olup yönelme kutuplanması ile ilişkilidir [69]. Relaksasyon zamanı da dielektrik 

malzemenin moleküllerinin hareketlerinin bir ölçüsüdür ve elektrik alanın bir periyotluk 

sürede değişim yapması sonucunda, o periyot süresince dipolün yönelme yapması için 

geçen süre olarak tanımlanabilir. Relaksasyon frekansı malzemenin rezonans frekansına 

karşılık gelir ve elektrik alanın frekansı, relaksasyon frekansından küçük olduğunda 

kutuplanma meydana gelir. Bu durumun başlangıcında dielektrik kayıplar, ihmal 

edilecek kadar az iken, frekansın artması ile relaksasyon bölgesine ulaştığında, 

kutuplanma alana uymakta zorlanır ve faz farkı artar. Bu durumda kayıplar da 
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maksimum olur. Daha yüksek frekanslarda, kutuplanma oluşmaz ve dielektrik sabiti 

hızla azalır. Bu durumda dielektrik kayıp gözlenmez [4,70]. 

1.4.2. Dielektrik mekanizmaları 

Uygulanan elektrik alan ve frekansa göre, dielektrik mekanizmalar farklılık 

göstermektedir. Dielektrik mekanizma, karakteristik frekansı civarında merkezlenmiş 

olmakla beraber genelde düşük frekans bölgesinde relaksasyon ve yüksek frekans 

bölgesinde ise rezonans süreçleri olarak ayırt edilmektedir. Bunlar, yüksek frekans 

bölgelerinde rezonans ve düşük frekans bölgelerinde ise relaksasyon durumları olarak 

görülmektedir. Dielektrik sabitin frekansa göre değişimine bağlı, farklı polarizasyon 

(kutuplanma) mekanizmaları gözlenmektedir. Bunlar kısaca iyonik, dipolar, atomik ve 

elektronik olmak üzere dört farklı kutuplanma mekanizmasıdır. Bu kutuplanmalar 

dielektrik alanın zamanla değişimine bağlıdır.  

İyonik kutuplanmada, net elektrik yükü sıfır ve kutuplanma yoktur. Ancak elektriksel 

alan uygulanırsa eksi ve artı yüklerin yer değişimine bağlı kutuplanma oluşur. Oluşan 

iyonik polarizasyon, düşük frekanslardan etkilenir ve iyonik relaksasyon olarak 

isimlendirilir. Bu relaksasyon, aynı zamanda iyonik iletkenlik, ara yüzey ve uzay yük 

relaksasyonundan oluşur. 

Dipolar kutuplanmada, elektrik alan uygulanmasına bağlı dipollerin yöneliminden 

doğan polarizasyon olup, düşük frekanslardan etkilenir ve dipolar relaksasyon olarak 

adlandırılır. 

Atomik kutuplanmada, simetrik yük dağılımına sahip olmayan moleküllere dış elektrik 

alan uygulandığında, iyon hareketinde farklılıklar gözlenir. Bu değişimler kırmızı altı 

bölgede frekanslara karşılık olduğundan atomik polarizasyon olarak adlandırılır. 

Elektronik kutuplanmada, atomların nötr durumda olduğu malzemelere uygulanan 

elektrik alanın şiddeti yeterince büyük ise, çekirdek etrafında elektronun 

yerdeğiştirmesine bağlı yük merkezleri değişir. Yük merkezlerinin değişimi UV frekans 

bölgesine karşılıktır ve elektronik polarizasyonda çok kısa süreli dielektrik kayıp söz 

konusudur. 
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1.5. Literatür Çalışması 

Yuwono A.H. ve arkadaşları, TiO2/PMMA nanohibrid transparan ince filmleri, spin 

kaplama ile destekleyerek, in-situ sol-jel polimerizasyon yöntemi ile sentezlemişlerdir. 

Metil metakrilat ve 3-(trimetoksil) propil metakrilat ile birlikte, nanokristal titanya için 

başlangıç malzemesi olan titanyum isopropoksit kullanarak PMMA içinde %80 

titanyum isopropoksit içeren nanohibrid malzemeler elde etmişlerdir. Kuvarz yüzeyler 

üzerine kaplanan nanohibrid ince filmlerin, transparan optik malzeme olduğunu, 

doğrusal olmayan optik davranışlar sergilediğini gözlemişlerdir [71]. 

Chatterjee A., PMMA’nın performansını arttırmak için, ağırlıkça farklı oranlarda TiO2 

nanodolguları (5 nm, ağırlıkça %0-15) kullanarak çift helezonlu extrüderler yardımıyla 

PMMA matris içine eklemiştir. Çift helezonlu ekstrüzyon işlemi, PMMA içinde 

partikülleri dağıtmak için kullanılmıştır. Nanodolgu infüzyonunun PMMA’nın termal, 

mekanik ve UV-soğurma özelliklerini iyileştirdiğini gözlemiştir. TiO2/PMMA 

nanokompozitlerin, gerilme modülünde (%90), ayrışma sıcaklığında (%31), boyut 

stabilitesinde (yaklaşık %60) ve UV soğurmasında (yaklaşık %410) artış sergilediğini 

gözlemiştir. Nano TiO2/PMMA kompozitlerin özellikleri PMMA içindeki  TiO2 

dağılımına dayandırılmıştır [72].  

Su W. ve arkadaşları, saydam TiO2 filmleri, antibakteriyel özelliklere sahip plazma 

işlemi uygulanmış PMMA polimeri üzerine, sol-jel daldırma yöntemi ile kaplayarak 

elde etmişlerdir. Modifiye edilmiş yüzeyler, XRD, atomik kuvvet mikroskobu (AFM), 

azaltılmış toplam yansıma (ATR-FTIR), taramalı elektron mikroskobu (SEM), UV-Vis 

spektroskopisi ve temas açısı ölçümleri ile karakterize edilmiştir. Anataz-TiO2’nin 

PMMA yüzeyi üzerine iyi yapıştığını gözleyerek, kristalit boyutunu ortalama 4 nm 

bulmuşlardır. Hazırlanan TiO2/PMMA filmler doğal ışık altında bakteri sterilizasyonu 

için mükemmel fotokimyasal antibakteriyel etki göstermişlerdir [73].  

Prakash R.R. ve arkadaşları, TiO2/PMMA nanokompozitler üzerine yapmış oldukları 

çalışmada, dolgu malzemesi olarak düşük oranlarda (ağırlıkça %1, %3 ve %5) TiO2’nin 

PMMA polimerine eklenmesiyle elde edilen TiO2/PMMA nanokompozitlerin yapısal ve 

dielektrik özelliklerini incelemişlerdir. TiO2/PMMA nanokompozitleri için 100 Hertz 

(Hz)-10 Megahertz (MHz) frekans aralığında yüksek dielektrik permitivite ve düşük 

dielektrik kayıp gözlemlemişlerdir. Aynı zamanda SEM, XRD, FT-IR analiz 
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sonuçlarına bakarak, polimer kompozitlerin yapısında değişiklik olduğunu 

söylemişlerdir. PMMA nanokompozitlerin dielektrik ve yalıtım malzemesi olarak 

gelecek için umut vaadettiğini ileri sürmüşlerdir [74].   

Ismail L.N. ve arkadaşları, çeşitli konsantrasyonlarda TiO2 kullanılarak elde edilen 

TiO2/PMMA nanokompozit ince filmlerin dielektrik ve fiziksel özelliklerini 

incelemişlerdir. Farklı oranlarda (ağırlıkça %0, %1, %2 ve %3) TiO2 nanotozları 

kullanarak, bunların PMMA matris içine eklenmesiyle, sol-jel döndürerek kaplama 

yöntemini kullanarak TiO2/PMMA nanokompozitlerini elde etmişlerdir. Yaptıkları bu 

çalışmada, elde edilen TiO2/PMMA nanokompozitlerdeki TiO2 miktarının değişmesiyle 

dielektrik özelliklerin değiştiğini ve TiO2 konsantrasyonun artmasıyla dielektrik 

permitivite ve kapasitans değerinin arttığını gözlemlemişlerdir [75].  

Achoi M. F. ve arkadaşları, farklı molar konsantrasyonlarda titanyum (IV) butoksit 

içeren TiO2 kullanarak TiO2/PMMA nanohibrid üzerine yapmış oldukları çalışmada, 

TiO2/PMMA nanohibridin yapısal ve optik özelliklerini incelemişlerdir. TiO2/PMMA 

nanohibrid malzemesini sol-jel döndürerek kaplama yöntemi ile cam üzerine kaplayarak 

elde etmişlerdir. Ölçümlerin sonuçlarına göre molar konsantrasyon içeriği arttıkça 

görünür bölgede geçirgenlik değerinin arttığını gözlemlemişlerdir [76]. 

Kamaraj P. ve arkadaşları, farklı oranlarda TiO2 ile kloroform içinde çözülen PMMA 

kullanarak, sol-jel yöntemi ile TiO2/PMMA kompozitler elde etmiş ve kompozitlerin 

yapısal özelliklerini incelemişlerdir. Yapılan XRD ölçümleri, TiO2’nin artışıyla 

polimerin kristalliğinin ve kristal piklerinin şiddetinin azaldığını ve genişlediğini 

söylemişlerdir. FT-IR ölçümleri sonucunda ise, saf PMMA ve saf TiO2’deki kaymaların 

bazı etkileşmelerden kaynaklandığı gözlemişlerdir. Aynı zamanda TiO2 eklenmesiyle 

PMMA’nın karbon atomları ve TiO2’nin oksijen atomları arasındaki etkileşimlerden 

dolayı, yeni pikler oluştuğu, mevcut piklerin ortadan kaybolduğu, spektral özelliklerde 

önemli değişiklikler olduğunu gözlemişlerdir [77].  

Sugumaran S. ve arkadaşları, TiO2/PVA ve TiO2/PMMA nanokompozitler üzerine 

yapmış oldukları çalışmada, nanokompozitleri hazırlarken kolay ve maliyeti uygun olan 

daldırarak kaplama yöntemini kullanmışlardır. Aynı zamanda nanokompozitlerin 

dielektrik davranışlarını incelemek için alüminyum (Al)/PVA-TiO2/Al ve Al/PMMA-

TiO2/Al katlı yapıları hazırlamışlardır. Hazırlanan kompozit filmlerde metal oksit (Ti-
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O) bağının bulunduğunu FT-IR analizi ile belirlemişler ve FT-IR analizi sonucunda, Ti-

O-Ti titreşiminden dolayı 800 cm-1 ve 400 cm-1 arasında çeşitli örtüşen bantlar olduğunu 

gözlemlemişlerdir. X-ışını kırınımı desenleri, hazırlanan kompozit filmlerin yapısının 

çoğunlukla amorf olduğunu göstermiştir. Aynı zamanda görünür bölgede filmlerin 

geçirgenlikleri %80’in üzerinde ve optik bant aralığı TiO2/PVA ve TiO2/PMMA için 

sırasıyla yaklaşık 3.77 elektronvolt (eV) ve 3.78 eV olarak gözlenmiştir. Hazırlanan 

kompozit filmlerin saf PVA ve saf PMMA ile karşılaştırıldığında, dielektrik sabitinin 

(sırasıyla 24.6 ve 26.8) yüksek olduğu gözlenmiştir. Gözlenen iyi optik özellikler, 

dielektrik davranış ve amorf yapıya sahip olma gibi özelliklerinden dolayı hazırlanan 

nanokompozit filmlerin opto-elektronik cihazlarda ve iyi bir dielektrik katman olarak 

ince film transistörlerinde kullanılabileceğini öne sürmüşlerdir [78].  

El-Zaher N.A. ve arkadaşları, farklı oranlarda TiO2 nano parçacıkları kullanılarak 

PMMA/TiO2 kompozitlerini hazırlamışlardır. X-ışını kırınımı analizinin yanı sıra termal 

özellikleri de kullanarak kompozitlerin yapısal özelliklerini karakterize etmişlerdir. 

XRD desenleri, farklı oranlarda nano-TiO2 ile PMMA piklerindeki sivrilmeleri 

gözlemlemişlerdir ve kristallik/amorfluk oranında değişiklik olduğunu, homopolimer 

PMMA ve nano-TiO2 tozunun amorf bileşikleri arasında karışabilirliğin mümkün 

olduğunu belirtmişlerdir. Sonuç olarak, bu araştırma kapsamında nano-TiO2 tozu ile 

PMMA’nın karışarak homopolimerin termal kararlılığının gelişmesinin ilginç 

teknolojik uygulamalar için öncülük edeceğini öne sürmüşlerdir [79].  

Kadhim R.G., yapmış olduğu çalışmada, nano TiO2 parçacıklarının PMMA’nın 

elektriksel özellikleri üzerine etkisini araştırmıştır. Farklı oranlarda nano TiO2  

(ağırlıkça %0, 3, 5 ve 7) alarak kloroform içinde çözülen PMMA polimerini kullanarak, 

döküm yöntemi ile TiO2/PMMA örneklerini elde etmiştir. Deneysel sonuçlar, 

TiO2/PMMA nanokompozit için artan sıcaklık ile D.C. elektriksel iletkenliği arttığını ve 

TiO2 konsantrasyonunun artmasıyla kompozitlerin D.C. elektriksel iletkenlik aktivasyon 

enerjilerinin azaldığını göstermiştir. Dielektrik sabiti, dielektrik kaybın ve A.C. 

iletkenliğin TiO2’nin konsantrasyonun artmasıyla arttığını gözlemiştir. Aynı zamanda 

sonuçlar, dielektrik sabitin ve dielektrik kaybın frekans artışıyla azaldığını, fakat A.C. 

iletkenliğin arttığını gözlemiştir [80]. 
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Subodh G. ve arkadaşları, TeO2 partikülleri ile doldurulmuş polytetrafloroetilen (PTFE) 

kompozitleri toz işleme tekniği ile hazırlayarak, yapısal ve dielektrik özelliklerini 

incelemişlerdir. TeO2 seramik içeriğinin (0-0.6 hacim oranı) dielektrik özellikler üzerine 

etkisi incelenmiş olup, dielektrik ölçüm frekans aralığı 1 MHz ve 7 gigahertz (GHz) 

seçilmiştir. TeO2 içeriğinin artmasıyla dielektrik sabit ve dielektrik kayıp faktöründe 

artış olduğunu gözlemişlerdir. TeO2’nin hacimce %60’ı için, 7 GHz’teki dielektrik 

sabitini 5.4 ve kayıp faktörünü 0.006 olarak ölçmüşlerdir. Farklı teorik modellerini 

kullanarak hesaplamış oldukları dielektrik sabitini ölçülen dielektrik sabiti ile 

karşılaştırarak bu değerlerin uyum içinde olduğunu gözlemlemişlerdir. Aynı zamanda 

TeO2/PTFE kompozitlerin dielektrik sabitlerinde sıcaklık ile hafif bir azalma olduğunu 

gözlemişlerdir [81]. 

Palomba M. ve arkadaşları, kuru titreşimli öğütme tekniği ile ürettikleri nano boyutlu 

tellüryum taneciklerinin PMMA ile bağlanması sonucunda elde ettikleri tellüryum 

tabanlı malzemelerin morfolojik, yapısal ve elektrik özelliklerini incelemişlerdir. 

Öğütülmüş Te/PMMA örneklerinin yapısal analizlerinde öğütme işlemi sonucunda 

nanoboyutlu tellüryum taneciklerinde TeO2 faz miktarının arttığını belirtmişlerdir. 

Filmlerin fotoelektrik özelliklerini, optik güç yoğunluğunu değişen aralıkta beyaz ışık 

aydınlatması altında ve periyodik olarak açarak ve kapatarak incelemişlerdir [82].  

Carotenuto G. ve arkadaşları, bir karıştırıcı ya da öğütücü aparatı kullanarak, kuru 

titreşimli öğütme tekniği ile 4.8 ± 0.8 nm ortalama boyutu olan toz tellüryum üretmiş ve 

nano boyutlu tellüryum taneciklerinin PMMA polimeri ile bağlanması sonucunda elde 

edilen Te/PMMA filmler altıgen tellüryum bileşimi ve TeO2’nin  - fazı olduğunu 

söylemişlerdir. Hazırlanan malzemenin elemental bileşimleri, morfolojik, yapısal ve 

optik özelliklerini incelemişlerdir. Filmlerin fotoelektrik özelliklerini, optik güç 

yoğunluğu değişen aralıkta beyaz ışık aydınlatması altında ve periyodik olarak açarak 

ve kapatarak, farklı elektrot kontak konfigürasyonları için incelemişlerdir. Veri analizi 

sonucunda, sandviç kontak konfigürasyonu ile filmin fotoiletkenlik ışık gücü 

yoğunluğunun doğrusal bir fonksiyon olduğunu elde etmişlerdir [83].  
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2. MATERYAL VE YÖNTEM 

2.1. Kullanılan Kimyasal Malzemeler 

 PMMA polimeri Alpha Aesar firmasından alındı ve satın alındığı formda 

kullanıldı. Molekül ağırlığı 120.000’dir. 

 TiO2 metal oksiti, mikrometre boyutunda (<33 µm) olup, hazır olarak BDH 

Laboratuary Reagents firmasından alındı. Yapılan deneylerde TiO2 metal 

oksitinin anataz fazı kullanıldı.  

 TeO2 metal oksiti, hazır olarak BDH Laboratuary Reagents firmasından alındı. 

Yapılan deneylerde paratellürit formda tellüryum dioksit (α-TeO2) kullanıldı. 

 Kloroform çözücüsü MERCK firmasından alındı ve PMMA polimerini çözmek 

için kullanıldı. Tablo 2.1’de kloroformun genel özellikleri görülmektedir. 

Tablo 2.1: Kloroformun genel özellikleri [84]  

Kloroformun özellikleri Değer 

Kimyasal formül CHCl3 

Molar kütle  g/mol  119.38 

Kaynama noktası ( C) 61 

Yoğunluk (g/cm3)  1.48 

Ergime sıcaklığı   C) -63 

Buhar basıncı   hectopascal (hPa))  211 

Kırılma indisi 1.45 

Çözünürlük  g/lt   8 
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2.2. Kompozit Filmlerin Elde Edilmesi 

Bu tez çalışmasında incelenen TiO2/PMMA ve TeO2/PMMA kompozitlerini elde etmek 

için solüsyon karıştırma yöntemi kullanıldı.  

Solüsyon karıştırma yöntemi ile 1 gram (gr) PMMA ve farklı oranlarda (10, 30, 50, 75 

miligram (mg)) TiO2 ve TeO2 metal oksitleri kullanılarak sekiz ayrı kompozit film elde 

edildi. Öncelikle TiO2 ve TeO2 metal oksitleri istenilen oranlarda hassas terazi ile 

tartılarak 10 mililitre (ml) kloroform içine eklendi ve metal oksitlerin kloroform 

içerisinde iyice dağılabilmesi için 4 saat boyunca ultrasonik çalkalama işleminin 

uygulanabilmesi için ultrasonik banyoda tutuldu. Molekül ağırlığı 120.000 olan PMMA 

polimeri, miktarı 1 gr olacak şekilde hassas terazi ile tartılarak cam tüplere konuldu ve 

dereceli kap ile ölçülen 25 ml’lik kloroform çözeltisi her birinin üzerine eklendi. 

Polimer ve oksitlerin karıştırılması esnasında topaklanmanın engellenebilmesi için, 

manyetik karıştırıcıya alternatif olarak 8’li mekanik karıştırıcı üretildi. Üretilen 8’li 

mekanik karıştırıcı, Şekil 2.1’de gösterildi. Üretilen mekanik karıştırıcı sayesinde, 

oluşturulan çözeltiler eş zamanlı olarak istenilen hızda karıştırılarak elde edildi. 

PMMA-kloroform çözeltisi, oda sıcaklığında ve düşük hızda, PMMA’nın iyice 

homojenize olması için 3 saat boyunca karıştırıldı. 

 

Şekil 2.1: Mekanik karıştırıcının yandan görünümü 

Ultrasonik banyoda 4 saat boyunca tutulan TiO2/kloroform ve TeO2/kloroform 

çözeltileri, 25 ml kloroform içinde homojenize olan PMMA çözeltisi içine eklendi ve 
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mekanik karıştırıcı yardımı ile 30 dakika boyunca oda sıcaklığında karıştırılarak 

TiO2/PMMA ve TeO2/PMMA çözeltileri elde edildi.  

Mor ötesi-görünür bölge ölçümleri için, öncelikle saf PMMA ve TiO2, TeO2 tozlarını 

içeren kloroform çözeltilerinden 1 ml alındı. Daha sonra da TiO2/PMMA ve 

TeO2/PMMA içeren kloroform çözeltilerinden 1 ml alıp seyreltilerek UV-Vis 

spektrofotometrede geçirgenlik ve soğurma ölçümleri yapıldı. 

Solüsyon karıştırma yöntemi ile elde edilen sekiz ayrı çözelti 50 ml’lik beherlere 

aktarılarak çeker ocağa konuldu. Çeker ocak ve beherin ağzı kapalı olacak şekilde 20 

saat, çeker ocak ve beherin ağzı açık şekilde 4 saat boyunca kloroformun buharlaşması 

beklendi. Bu işlem 3 gün boyunca tekrar edildi. Çözeltiler cam petri kaplarına 

aktarılarak kloroform tamamen buharlaştıktan sonra kompozit filmlerin oluşması 

beklendi ve oluşan kompozit filmler cam petri kaplarından çıkarıldı. Oluşan kompozit 

filmlerin kalınlıkları mikrometre yardımı ile ölçülerek kaydedildi. 

Cam petri kaplarından dikkatlice çıkarılan saf PMMA ve farklı oranlarda TiO2 ve TeO2 

metal oksitlerinden oluşan TiO2/PMMA ve TeO2/PMMA kompozit filmler, yapısal, 

optik ve dielektrik karakterizasyonları için hazır hale getirildi.   

2.3. Karakterizasyon İşlemlerinde Kullanılan Teknikler 

Bu tez çalışması kapsamında, farklı oranlarda TiO2 ve TeO2 metal oksitleri kullanılarak 

solüsyon karıştırma yöntemi ile elde edilen TiO2/PMMA ve TeO2/PMMA kompozit 

filmlerin karakterizasyon işlemleri FT-IR, XRD, UV-vis teknikleri ve dielektrik 

empedans analizörü ile yapıldı. Bu karakterizasyon işlemleri sırasında kullanılan 

cihazların özellikleri ve çalışma prensipleri aşağıda kısaca açıklandı.  

2.3.1. Fourier dönüşümlü kızıl ötesi spektrokopisi (FT-IR) 

Bir molekülün kızıl ötesi (IR) aktif spektrumunun gözlenebilmesi için dipol momente 

ya da değişen dipol momente sahip olması gerekmektedir. Dipol momente sahip olan ve 

kızıl ötesi ışınımı soğuran moleküler yapılar kızıl ötesi aktif malzeme olarak 

bilinmektedir [85]. 

FT-IR spektroskopisi, elektromanyetik spektrumun kızıl ötesi bölgesinin yakın ve uzak 

bölgelerini inceleyen bir soğurma spektroskopisidir. Infrared bölge genel olarak yakın, 
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orta ve uzak kırmızı altı diye adlandırılır. Sırasıyla bu bölgeler, yakın kırmızı altı 

yaklaşık 14000-4000 cm-1
 (0.75-2.5 μm) aralığında, harmonik titreşimlerin uyarılmasına 

karşılık gelir. Orta-kırmızı altı bölge, yaklaşık 4000-200 cm-1
 (2,5-50 μm) aralığında 

olup, moleküler titreşimlerin tamamını (dönme-titreşim) inceler. Uzak kırmızı altı bölge 

ise, yaklaşık 200-10 cm-1 (25-1000 μm) aralığında mikrodalga bölgesi sınırlarında düşük 

enerji bölgesindeki titreşimlerle ilgilidir. Fourier dönüşümlü spektroskopiler, gerek 

optik elemanların az kullanılması ve spektrum çizgilerindeki analizinin kolaylığı 

gerekse de çabuk bozulabilen biyolojik aktif moleküllerin incelenmesini mümkün 

kıldığından tercih edilmektedir [86].  

Herhangi bir anda seçilen dalgaboyundaki spektroskopik bilgiyi toplamak amacıyla 

kullanılan FT-IR spektroskopilerinde, monokromatörler yardımıyla ölçüm yapılır. FT-

IR spektroskopilerinin, optik dizaynı Michelson interferometresi olup, bunun için Şekil 

2.2’de görülen bir düzenek kullanılmaktadır. Michelson interferometresi, ışın 

demetlerini sabit ve hareketli aynalara yansıtacak şekilde eşit güçte iki demete ayırır. 

Işın demetlerinden biri sabit aynaya kadar yol alarak yansıyıp örneğe ulaşmaktadır. 

Diğer ışın demeti ise, yeri değişebilen hareketli aynadan yansıyarak örnekle 

etkileşmektedir. Bunun sonucunda, sabit aynadan yansıyan ışın demeti sabit bir yol 

alırken, hareketli aynadan yansıyan ışın demetinin aldığı yol ise değişmektedir. Bu iki 

aynadan yansıyan ışın demetleri arasında alınan yol eşit olup, ışınlar arasında yapıcı 

girişim oluşmaktadır [86,87].  
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Şekil 2.2: Michelson interferometresi [88] 

FT-IR spektroskopilerinde, gaz, sıvı, katı ve çözelti örneklerin kızıl ötesi 

spektrumlarının alınması için çeşitli yöntemler geliştirilmektedir. Gaz örnekler için, 

örnek gaz hücresine konularak; sıvı örnekler için, örnek bir tuz diski üzerine 

damlatılarak; katı örnekler için, potasyum bromür (KBr) paletleri kullanılarak; çözelti 

örnekler için ise çözelti hücreleri kullanılarak ölçümler yapılmaktadır [89]. 

Son yıllarda polimerler, kauçuklar, filmler, tozlar gibi farklı yapıdaki malzemelerin 

infrared spektrumlarının alınması için Azaltılmış Toplam Yansıma (ATR) örnekleme 

tekniği kullanılmaktadır. ATR tekniği ile örneğin ölçümü alınırken, örnek talyum 

bromür/talyum iyodür kristali veya germanyum ve çinko selanür levhaları gibi kırma 

indisi yüksek bir kristalin karşılıklı yüzeylerine yerleştirilmekte ve kullanılan ışının 

gelme açısı ayarlanmaktadır. Kristalden geçmeden önce iç yansımalara uğrayan ışın 

demetinde, soğurma ve azalma olmaktadır. ATR tekniği ile yukarıda bahsedilen 

malzemelerin yanı sıra sıvı örnekler için de suda çözülmeyen bir ATR kristali 

kullanılarak spektrum alınabilmektedir. [86].  

Bu tez çalışmasındaki örneklerin FT-IR analizleri, ATR tekniği kullanılarak Kocaeli 

Üniversitesi Kimya Bölümü Laboratuvarı’nda bulunan Bruker Alpha FT-IR 
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Spectrometers cihazı ile 4000-600 cm-1 aralığında yapıldı. Ölçüm için kullanılan cihaz 

Şekil 2.3’te görülmektedir. 

 

Şekil 2.3: Bruker Alpha FT-IR Spektroskopisi görünümü 

2.3.2. X-ışınları kırınımı  XRD  

Dalgaboyu                   aralığında olan, ilk kez 1895’te Alman fizikçi 

Wilhelm Röntgen tarafından keşfedilen X-ışınları, enerjisi yüksek elektronların metal 

hedef içindeki atom çekirdekleri ile birçok defa çarpıştırılması sonucunda oluşan ve mor 

ötesi ışından kuvvetli gamma ışınından zayıf enerjiye sahip, kısa dalgaboylu 

elektromanyetik ışınlardır. [90]. 

Bir kristalde atomların konumlarının düzenli ve konumlar arası uzaklığın 0.1 nm olduğu 

X-ışınları için, üç boyutlu bir kırınım ağının kullanılabileceği 1912 yılında Von Laue 

tarafından keşfedilmiştir ve bu kırınım ağı günümüze gelene kadar bilim, endüstri gibi 

birçok uygulama alanında kullanılmaya başlanmıştır. Bunun yanı sıra, X-ışınları kırınım 

çalışmaları sonucunda elde edilen kırınım modeli yalnızca kullanılan kristale ait olup, 

kristal malzemelerin atomları arasındaki geometrik düzen (örgü yapısı) ve mesafe 

hakkında bilgiler vermektedir. Ayrıca X-ışınları kırınımı, bu tez çalışmasında da 

kullandığımız polimer katkılı malzemelerin fiziksel özelliklerinin belirlenmesine de 

önemli katkılar sağlamaktadır [86,91]. 

X-ışınları kırınımı için İngiliz fizikçiler W.L. Bragg ve W.H. Bragg tarafından 

geliştirilen geometrik model, kristal yapıların incelenmesinde büyük önem taşımakta ve 



37 
 

Bragg Kırınımı olarak adlandırılmaktadır. Şekil 2.4’te görüldüğü gibi, kristal yüzeyine 

  açısı ile gönderilen dalga, çarptığı her atom üzerinde yaptığı ışıma sonucunda yansıma 

oluşturmaktadır. Eğer bu yansıyan dalgalar aynı fazda ise, üst üste gelerek kuvvetli 

maksimum kırınım desenleri meydana getirecek, ters fazda ise birbirlerini 

zayıflatacaktır. Ardarda gelen düzlemlerdeki atom veya iyonlardan yansıyan dalgaların 

  açısı değiştirilerek aynı faza getirilmektedir. Kullanılan X-ışının   dalgaboyu 

bilindiğinde   açısı ölçülerek, iki düzlem arasındaki d uzunluğu hesaplanabilmektedir. 

Yansıyan dalgaların aynı fazda olabilmeleri için düzlemler arasındaki yol farkının   

dalgaboyunun tam katları olması gerekmektedir [91].  

2d.sin  = n       (2.1) 

(2.1) bağıntısı Bragg yasası olarak adlandırılmaktadır [91].  

 

Şekil 2.4: Bir kristal tarafından oluşturulan X-ışınları kırınımı [86] 

X-ışını kırınımı analizleri, İstanbul Medeniyet Üniversitesi Fizik Mühendisliği Bölümü 

Laboratuvarı’nda bulunan Şekil 2.5’te görülen Bruker D8 Discover X-Işını 

Difraktometresi cihazı kullanılarak 5     65  tarama aralığında yapıldı.  
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Şekil 2.5: Bruker D8 Discover X-Işını Difraktometresi görünümü 

2.3.3. UV-görünür bölge spektroskopisi (UV-Vis) 

Mor ötesi ve görünür bölge spektroskopisi, elektronik spektroskopi olarak adlandırılan 

ve moleküllerdeki elektronik geçişlerini, titreşme ve dönme eneji düzeylerini açıklayan 

spektroskopidir. Bu tez çalışmasında, mor ötesi-görünür bölge spektroskopi analizleri 

yapılırken kullanılan mor ötesi bölgenin dalgaboyu aralığı 200-400 nm, görünür 

bölgenin dalgaboyu aralığı 400-700 nm’dir. Yapı analizi ve kantiatif için kullanılan mor 

ötesi ve görünür bölge spektroskopisi en çok kullanılan spektroskopi dalı olup, basit ve 

ucuz bir yöntemdir. Mor ötesi ve görünür bölge spektroskopi analizleri için cam veya 

kuvars hücreler kullanılmaktadır. Gönderilen ışın kuvars hücre içerisine konulan örnek 

çözeltisinden geçtikten sonraki soğurma veya geçirgenlik değerleri elde edilmektedir 

[89,92]. 

Soğurma yapan bir örneğin c derişiminde olduğu bir ortam ele alındığında, bu ortamdan 

geçirilen ışın demetinin geçiş öncesi (  ) ve geçiş sonrası ( ) durumu verilirse, soğurma 

ve geçirgenlik miktarının,    ve   değerlerinin oranlarıyla ilgili olduğu söylenmektedir. 

Ortam tarafından geçirilen ışının oranına geçirgenlik (T) adı verilmektedir. Geçirgenlik 

  
 

  
      (2.2) 

olarak ifade edilmektedir ve genellikle yüzde olarak verilmektedir. 
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           (2.3) 

(2.2) denkleminden hareketle bir ortamın soğurumu; 

  -      
  

 
     (2.4) 

olarak ifade edilmektedir. Buna bağlı olarak, ışın gücündeki azalma artarken, 

geçirgenlik değerinin aksine ortamda soğurmanın arttığı gözlenmektedir. 

Soğurma miktarının, çözeltinin derişim ve çözeltideki ışıma yolunun uzunluğuna bağlı 

olduğunu söyleyen Lambert–Beer Yasası; 

           (2.5) 

şeklinde ifade edilmektedir. Eşitlikteki,  : molar soğuruculuk (molar absorptivite) 

katsayısı, b: ışının madde içinde aldığı yol uzunluğu (cm) ve c; numune konsantrasyonu 

(mol.L-1)’dur [86,89]. 

Solüsyon karıştırma yöntemi ile elde edilen TiO2/PMMA ve TeO2/PMMA kompozit 

filmlerin optik geçirgenlik ölçümleri Marmara Üniversitesi Fizik Bölümü Organik ve 

Kompozit Malzemeler Araştırma Laboratuvarı’nda bulunan Şekil 2.6’da görülen 

Perkin-Elmer Lambda Mor Ötesi-Görünür Bölge (UV-Visible) Spektrofotometresi 

kullanılarak gerçekleştirildi. Mor ötesi-görünür bölge spektroskopisinin çalışma aralığı 

190-1100 nm olup, spektrofotometrede kaynak olarak döteryum lamba ve tungsten/halojen 

lamba kullanılmaktadır. 

 

Şekil 2.6: Perkin-Elmer Lambda UV-Görünür Bölge Spektroskopisinin görünümü 
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Şekilde görülen A ve T ölçümü alınacak olan numunelerde kullanılan cihazın ölçüm 

bölmesi içerisinde solüsyon örneklerin ölçümü için kullanılan iki adet kuvars küvet 

yuvası bulunmaktadır. Bunlardan bir tanesi referans diğeri ise örnek yuvasıdır. 

Öncelikle her iki örnek yuvasına da kloroform çözeltileri konularak referans alındı. 

Daha sonra örnek yuvalarından bir tanesine kompozit çözeltiler sırasıyla konularak 

örneklerin mor ötesi-görünür bölge spektrum ölçümleri alındı.  

Işık kaynağından çıkan 1 cm yüksekliğinde ve 1 milimetre (mm) genişliğindeki    

şiddetli ışık demeti örnek ve referans üzerinden geçerek diğer taraftaki fotodiyodlara 

ulaşmaktadır. Numune üzerinden geçen ışık şiddeti, zamanın ya da dalga boyunun 

fonksiyonu olarak takip edilmekte ve sonuçlar eş zamanlı olarak bilgisayara 

aktarılmaktadır.  

2.3.4. Dielektrik ölçümler 

Dielektrik ölçümlere başlamadan önce, 8 mm ve 10 mm çapındaki punch yardımıyla 

kompozit filmlerden örnekler çıkarıldı ve her iki yüzeyi de gümüş epoksi ile kaplanıp 

kontak alınarak örnekler elde edildi. Alınan örnekler plakalar arasına konularak çevresel 

faktörlerden etkilenmemesi için krostat içine yerleştirildi ve ölçümler alınmaya 

başlandı. Dielektrik ölçümlerin tamamı, gümüş epoksi ile kaplanan örnekler ile yapıldı.  

 

 

Şekil 2.7: Alpha-A High Resolution Dielectric, Conductivity and Impedance Analyzer 

görünümü 
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Dielektrik sabiti ve dielektrik kayıp faktörü ölçüm analizleri, İstanbul Üniversitesi Fizik 

Bölümü Dielektrik Spektroskopi Laboratuvarı’nda bulunan NovoControl Alpha-A High 

Resolution Dielectric, Conductivity and Impedance Analyzer cihazı kullanılarak, oda 

sıcaklığında 1 Hz-1 MHz frekans aralığında düşük ve yüksek frekans bölgelerinde 

yapıldı. Ölçüm için kullanılan cihaz Şekil 2.7’de görülmektedir. 
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3. BULGULAR VE TARTIŞMA 

3.1. FT-IR bulguları 

PMMA’nın doğal haldeki infrared spektrum değerleri Tablo 3.1’de görülmektedir. 

Tablo 3.1: PMMA’nın doğal haldeki infrared spektrum değerleri 

Dalga Sayısı  cm-1) Titreşim Modları 

752 s CH2 + ana iskeleti titreşim [69] 

810 w CH2 sallanma [69] 

842 w Ana iskeleti titreşim [69] 

912 m C – CH3 [69] 

1150 s   (C – O) ikili gerilme titreşim [93] 

1240 m   (C – O) ikili gerilme titreşim [93] 

1268 sh C – O – C [93] 

1630 vw   (C   C) gerilme titreşim [93] 

1730 vs   (C   O) karbonil gerilme titreşim [94] 

2800-3100 m,w   (C – H) ve O – CH3 simetrik ve antisimetrik titreşim [95] 

vw: çok zayıf, w: zayıf, m: orta, s: güçlü, vs: çok güçlü, sh: omuz 
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3.1.1. TiO2/PMMA kompozitlerin FT-IR bulguları 

 

Şekil 3.1: Saf PMMA ve TiO2/PMMA kompozitlerin FT-IR spektrumu 

Şekil 3.1’de saf PMMA ve TiO2/PMMA kompozit filmlerin FT-IR spektrumu 

verilmiştir. Şekilden de görüldüğü gibi PMMA’nın doğal haldeki infrared spektrumu 

literatür ile oldukça uyumludur [69,93-95]. TiO2/PMMA etkileşmesi, 809 cm-1’de 

gözlenen Ti-O-C titreşim kipinin [96], etkileşmede PMMA’nın CH2 sallanma titreşim 

kipiyle etkileştiği ve kompozit yapıda şiddetin bir miktar azaldığı gözlenmiştir. 

PMMA’nın 2925 cm-1 ve 2993 cm-1’de gözlenen CH3 simetrik ve antisimetrik gerilme 

titreşimleri TiO2 etkileşmesi nedeniyle şiddet bir miktar artarak daha geniş bir band 

görünümündedir. Özellikle 10 mg TiO2 katkılı kompozitte diğer bileşenlere oranla 

etkileşmenin daha belirgin olması literatür ile uyumludur [96]. PMMA’nın 1730 cm-

1’deki   (C   O) karbonil gerilme titreşimi bir miktar düşük frekans bölgesine kaydığı 

bu sonucunda literatür ile uyumlu olduğu gözlenmiştir [78]. Ayrıca, etkileşme olmakla 

beraber kompozit yapıda PMMA’nın etkileşme bölgesindeki titreşim kipleri oldukça 

baskın olduğundan ve parmak izi bölgesinin spektrumu detaylı şekilde elde 

edilemediğinden, düşük frekans bölgesindeki kaymalar saf PMMA spektrumu ile 

karşılaştırıldığında belirgin şekilde görülmemektedir. 
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3.1.2. TeO2/PMMA kompozitlerin FT-IR bulguları 

Şekil 3.2’de saf PMMA ve TeO2/PMMA kompozit filmlerin FT-IR spektrumu 

verilmiştir. 

 

Şekil 3.2: Saf PMMA ve TeO2/PMMA kompozitlerin FT-IR spektrumu 

Literatürde, TeO2’nin simetrik ve antisimetrik Te-O karakteristik titreşim kipleri 667 

cm-1 ve 773 cm-1’de görülmekle birlikte [83,97], etkileşme ağırlıklı olarak düşük dalga 

sayısı parmak izi bölgesinde olmaktadır. Düşük frekans bölgesi hakkında yukarıda 

söylenenler geçerli olmakla beraber, etkileşmede PMMA’nın 1630 cm-1 civarında 

gözlenen   (C = C) titreşim kipi ile etkileştiği ve bu etkileşme sonucu C C titreşim 

bandının zayıfladığı görülmektedir. Yine etkileşmeye bağlı bir miktar düşük frekansa 

kaymanın nedeni, çözelti ortamındaki OH bükülme titreşimlerinin etkisi olabilir. FT-IR 

etkileşmelerinde kompozit oluşumuna katkı sağlayan kloroform çözücüsünün de bir 

miktar etkin rol oynadığı söylenebilir [98]. 
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3.2. XRD bulguları 

Şekil 3.3’te PMMA, TiO2 ve TeO2 toz örneklerin X-ışını spektrumları verilmiştir.  

 

Şekil 3.3: (a) Saf PMMA, (b) TiO2 ve (c) TeO2’nin X-ışını kırınımları 

Polimerlerin X-ışını spektrumu incelendiğinde özellikle yüksek açı değerlerinde keskin 

pikler kristalin bölgeleri, küçük açı değerlerinde oldukça yayvan ve düşük genlikli 

pikler ise amorf bölgelerden saçılmaları temsil eder [99]. Şekil 3.3 (a)’da saf 

PMMA’nın X-ışını spektrumu incelendiğinde tipik bir amorf polimer davranışı 

gözlenmektedir. 13.7 ’de gözlenen pik, polimer zincirlerinin paketlenme düzenini işaret 

eder [100]. 29.5 ’de gözlenen pik, büyük olasılıkla ana zincirler içerisindeki düzeni 

temsil eder ve hem yayvan şekli hem de düşük şiddette olması nedeniyle, bu 

düzenlenişin oldukça sınırlı olduğu söylenebilir [100].  

Benzer bir şekilde, TiO2’nin X-ışını spektrumu Şekil 3.3 (b)’de görülmektedir. Piklerin 

gözlemlendiği 2 değerleri ve hangi düzlemlerden saçıldıkları Tablo 3.2’de verilmiştir. 

25  ve 55 ’de gözlenen pikler, TiO2’nin anataz formda olduğunu işaret etmektedir. Rutil 

form için en belirgin fark ise 25 ’de gözlenen pikin 27 -28 ’lere kaymasıdır. Benzer 

sonuçlar, literatür ile uyumludur [75,78,101,102]. 
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Tablo 3.2: TiO2’nin X-ışını spektrumu maksimumları ve karşılık gelen düzlemleri 

(Anataz yapı) 

2( ) 25 37 48 54 55 63 

dhkl 101 004 200 105 211 204 

Şekil 3.3 (c)’de ise TeO2’nin X-ışını spektrumu görülmektedir. Şekilden TeO2’nin 

literatür ile uyumlu olarak paratellürit formunda olduğu (-TeO2) görülmektedir. 

Piklerin gözlemlendiği 2 değerleri ve hangi düzlemlerden saçıldıkları toplu olarak 

Tablo 3.3’te verilmiştir. -TeO2 temel karakteristiği 26  ve 30 ’lerde gözlenen pikler 

olup, XRD çalışmalarında sıklıkla bu değerler ile uyumlu olduğu görülmektedir 

[81,83,103-106] 

Tablo 3.3: TeO2’nin X-ışını spektrumu maksimumları ve karşılık gelen düzlemleri  

2( ) 22 26 29 30 38 43 54 55 58 

dhkl 101 110 111 102 200 212 220 221 222 
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3.2.1. TiO2/PMMA kompozitlerin XRD bulguları 

 

Şekil 3.4: TiO2/PMMA kompozit filmlerin X-ışını kırınımları 

Ultrasonik çalkalama ile kloroform içerisinde çözülmüş TiO2 metal oksit çözeltisinin 

PMMA çözeltisine eklenerek hazırlanmış olan TiO2/PMMA film örneklerinin X-ışını 

kırınım grafikleri Şekil 3.4’te verilmiştir. 

30 ve 50 mg TiO2 katkılanmış kompozitlerde TiO2 pikleri oldukça şiddetli olup, 10 ve 

75 mg TiO2 katkılanmış kompozitlerde ise bu pikler zayıflamıştır. Saf PMMA’nın toz 

örneklerinde 13.7  ’de görülen pik (Şekil 3.3 (a)), film örneğinde 17  ’ye kadar 

kaymıştır. Bu davranış, toz örnekte çok düşük miktarda görülen kristalin fazın, film 

oluşumuyla bir miktar değişimi olarak açıklanabilir. 25 ’de gözlenen TiO2 pikinin (d101) 

30 ve 50 mg TiO2 katkılı kompozitlerde diğerlerine göre şiddetli oluşu, PMMA’nın 

amorf davranışından kaynaklanmaktadır. PMMA gibi amorf polimerlere katkılanan 

metal tuz ya da oksitlerin piklerinin zayıflamasının ya da kaybolmasının, benzer şekilde 

polimerin amorf yapısına bağlı olduğu bilinmektedir [78]. Yine polimerin amorf 
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davranışı, PMMA’nın film örneğinde 17 ’de gözlenen pikin, en düşük ve en yüksek 

katkılı (10 ve 75 mg) TiO2 kompozitlerde düşük 2 değerlerine kayması ile de 

desteklenmektedir. 30 ve 50 mg TiO2 katkılı örneklerde ise bu pik iyice zayıflamış ve 

yayvanlaşmıştır. Diğer yandan parçacık boyutu ve polimer matris içerisinde homojen 

dağılımı, yine pik şiddetleri ve pik alanları ile ilişkilendirilebilir [83]. Bu duruma göre 

10 ve 75 mg TiO2 katkılı kompozitlerde  şiddetli piklerin gözlenmesi, 30 ve 50 mg TiO2 

katkılı kompozitlerde ise katkı tane boyutunun düşük ve homojenliğinin yüksek olduğu 

şeklinde yorumlanabilir.  

3.2.2. TeO2/PMMA kompozitlerin XRD bulguları 

Ultrasonik çalkalama ile kloroform içerisinde çözülmüş TeO2 metal oksit çözeltisinin 

PMMA çözeltisine eklenerek hazırlanmış olan TeO2/PMMA film örneklerinin X-ışını 

kırınım grafikleri Şekil 3.5’te verilmiştir. 

 

Şekil 3.5: TeO2/PMMA kompozit filmlerin X-ışını kırınımları 
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Şekilden de görüldüğü gibi PMMA film örneğinin, toz örneğine göre moleküler diziliş 

ve zincirler arası düzenlenişini temsil eden 13.7  ve 29 ’deki yayvan pikler (Şekil 3.3 

(a)) daha da yüksek açı değerlerine kaymıştır. PMMA kompozit film örneğin moleküler 

düzenlenişindeki bu artış, TeO2 katkılanması ile iyice azalmakta ve katkı oranının 

PMMA’yı amorf davranışa yönlendirdiği şeklinde düşünülmektedir (Şekil 3.5). 50 mg  

TeO2 katkılı kompozite kadar TeO2 pikleri oldukça zayıf olmasına karşın 75 mg TeO2 

katkılı kompozitte oksit pikleri oldukça belirginleşmiştir. Bunun nedeni, tane boyutunun 

artmasına bağlı olarak TeO2’nin polimer matris içindeki dağılımının daha 

belirginleşmesi ve kristalin fazının artması olarak yorumlanabilir. 

3.3. UV-Vis bulguları 

Mor ötesi-görünür bölge karakterizasyonu yapılırken, soğurma frekans aralığının 

netleştirilmesi amacıyla ölçümler hem film örnekler için hem de solüsyon çözelti 

örnekler için yapılmıştır. 

Şekil 3.6’da saf PMMA filminin mor ötesi-görünür bölge (UV-Vis) soğurma spektrumu 

verilmiştir.  

 

Şekil 3.6: Saf PMMA kompozit filmin UV-görünür bölge soğurma spektrumu 

Şekilden görüldüğü gibi, mor ötesi bölgede (UV) 260 nm dalga boyundan düşük dalga 

boylarında PMMA’nın tipik karakteristiği olan yoğun soğurma spektrumu 

görülmektedir. 
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Şekil 3.7’de kloroform çözeltisi içerisinde saf PMMA’nın çözülmüş hali ile soğurma 

değişimi verilmiştir.  

 

Şekil 3.7: Kloroform çözeltisi içerisinde PMMA’nın UV-görünür bölge soğurma 

spektrumu 

Şekilden de, PMMA’nın çözelti içerisindeki soğurma şiddetinin film örneğe göre daha 

da düşük olduğu (optik geçirgenlik yüksek) görülmektedir.  

3.3.1. TiO2/PMMA kompozitlerin UV-Vis bulguları 

 

Şekil 3.8: TiO2/PMMA kompozit filmlerin UV-görünür bölge soğurma spektrumu 
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Farklı konsantrasyonlarda TiO2 metal oksiti kullanılarak hazırlanmış olan TiO2/PMMA 

film örneklerinin UV-görünür bölge soğurma spektrumları Şekil 3.8’de verilmiştir. 

Başlangıç dalga boylarının kompozitlerde TiO2 içeriğinin artması ile PMMA’ya göre 

daha yüksek dalga boylarına kaydığı görülmektedir. Görünür bölgede (400-700 nm) 

soğurma şiddetleri, kompozitlerde TiO2 içeriğinin artması ile yükselmekle beraber, aynı 

davranış mor ötesi bölgede (200-400 nm) tam olarak görülmemektedir. Bu bölgede, 75 

mg TiO2 katkılı kompozit için soğurma sıralı artışa uymamakta ve 30 ile 50 mg TiO2 

katkılı kompozitlerin soğurma değerinden daha düşük değer göstermektedir. Bunun 

nedeni, bu oranlarda TiO2’nin yapı içerisinde daha fazla oranda topaklandığı şeklinde 

düşünülebilir.  

Spektrum sonuçları, mor ötesi bölgede maksimum soğurmanın (%4.5) 50 mg TiO2 

katkılı kompozitte olduğu ve bu değerin saf PMMA filme göre (%0.15)  mor ötesi 

bölgede UV soğurma değerinden oldukça yüksek değerde olduğu görülmektedir. 

Görünür bölgede ise 50 mg TiO2 katkılı kompozit film için soğurma %3 mertebesinde 

iken saf PMMA film için bu değer % 0.1 mertebesindedir. Benzer davranış, Yuwono 

A.H. ve arkadaşları ile Chatterjee A.’nın yapmış oldukları TiO2/PMMA nanokompozit 

çalışmalarında da görülmektedir [71,72]. Literatürde TiO2 nano çubukların polimer 

matris içine koordine olması ile elde edilen kompozit yapılar için mor ötesi bölgede 

güçlü soğurma olması, nano çubukların matris içerisinde homojen dağılması ve PMMA 

molekülleriyle etkileşmeleriyle ilişkilendirilmiştir. Yine 310-360 nm band aralığının 

TiO2 için soğurma bölgesini temsil ettiği ve polimer matris içerisine eklenen TiO2 katkı 

konsantrasyonunun artması ile başlangıç dalga boylarının daha yüksek değerlere 

kaydığı Su W. ve arkadaşları tarafından gösterilmiştir [73]. Ayrıca, Chatterjee A. ile 

Man Y. ve arkadaşlarının yapmış oldukları çalışmalarda, mor ötesi bölgede optimum 

(%4.5) soğurma değerinin TiO2’nin %2’lik katkı oranı ile gerçekleştirildiği ve bunun 

üzerindeki katkı oranlarında soğurma değerinin düştüğü de gözlenmiştir [72,107].  

Bu tez çalışmasında ise mor ötesi bölgede maksimum soğurma değerinin, 50 mg TiO2 

katkılı kompozit filmde (kütlece %4.5) elde edildiği görülmüştür. Daha yüksek katkı 

konsantrasyonunda ise mor ötesi bölgede soğurma değeri azalırken, görünür bölgede 

katkı konsantrasyonunun artmasıyla soğurma değeri yükselmeye devam etmiştir. Sonuç 

olarak, literatürde TiO2/PMMA nanokompozit filmler için nanoparçacık optimum 
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yükselme değer %2 iken bu çalışmada %4.7 değeri elde edilmiştir. Topaklanmaya bağlı 

bu durum, düşük katkı konsantrasyonu (<10 wt%) ve düşük karıştırma hızları 

sonucunda polimer matris içerisindeki mikro boyutlu katkı oranları sayesinde bir miktar 

azaltılabilir. Topaklanmanın engellenmesi veya minimum değere düşürülmesinin ise 

nano boyutlu örneklerin katkılanması ile mümkün olabileceği söylenebilir. 

Şekil 3.9’da ise kloroform çözeltisi içerisinde ultrasonik çalkalama sonucu çözelti 

içerisinde dağılmış halde bulunan TiO2/PMMA’nın UV-görünür bölge soğurma 

karakteristikleri verilmiştir.  

 

Şekil 3.9: Kloroform çözeltisi içerisinde TiO2/PMMA’nın UV-görünür bölge soğurma 

spektrumu 

Şekilden de anlaşıldığı gibi, soğurma değerlerinin oksitin artması ile yükseldiği ve en 

yüksek soğurma oranının %2.5 değeri ile kloroform çözeltisinde 75 mg TiO2 içeriğinde 

görülmüştür. Böylece düşük kütleli TiO2 konsantrasyonlarında çözelti içerisinde 

parçacıkların homojen dağılımları ultrasonik çalkalama ile sağlanabilmiştir. Literatürde 

benzer çalışmalarda, farklı çözeltiler içerisinde (hekzadekan, sodyum sülfat, sodyum 

bikarbonat ve su) parçacık topaklanması ultrasonik çalkalama ile engellenmiş olup, 

homojen dağılımın sağlandığı ifade edilmiştir [97,108,109]. Yine bu çalışmada, 

TiO2’nin soğurma bandı 320-380 nm aralığında gözlenmiştir. 
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3.3.2. TeO2/PMMA kompozitlerin UV-Vis bulguları 

Farklı konsantrasyonlarda TeO2 metal oksiti kullanılarak hazırlanmış olan TeO2/PMMA 

film örneklerinin UV-görünür bölge soğurma spektrumları Şekil 3.10’da verilmiştir. 

 

Şekil 3.10: TeO2/PMMA kompozit filmlerin UV-görünür bölge soğurma spektrumu 

Şekilden de görüldüğü gibi, PMMA matrisi içerisinde artan TeO2 konsantrasyonu ile 

mor ötesi bölgede soğurma şiddetlerinin arttığı, 75 mg oksit içeren örneklerde ise 

soğurmadaki artışın geri döndüğü görülmektedir. Bu duruma göre de maksimum 

soğurma, 50 mg TeO2 katkılanmış kompozitte olduğu söylenebilir. 50 ve 75 mg TeO2 

katkılı kompozitler için görünür bölgede soğurmadaki artışın sınırlı kalması (artan 

geçirgenlik), bu değerlerdeki (kütlece %5) TeO2 katkılama oranlarında, PMMA, 

polikarbonat (PC), polibutil siyanoakrilat (PBCA) gibi polimer kompozit yapıların mor 

ötesi bölgede optik davranışlarına önemli katkılar sağlayabilir. 
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Şekil 3.11: Kloroform çözeltisi içerisinde TeO2/PMMA’nın UV-görünür bölge soğurma 

spektrumu 

Şekil 3.11’de ise kloroform çözeltisi içerisinde ultrasonik çalkalama sonucu çözelti 

içerisinde dağılmış halde bulunan TeO2/PMMA’nın UV-görünür bölge soğurma 

karakteristikleri verilmiştir.  

Şekilden görüldüğü gibi, soğurma değerlerinin çözelti içerisindeki oksit miktarının 

artmasına orantılı olarak yükseldiği görülmektedir. Beklenildiği gibi 75 mg TeO2 içeren 

çözelti, diğer katkılanmalara göre daha da yüksek soğurma göstermiştir. 50 mg TeO2 

içeren ve daha düşük konsantrasyonlardaki çözeltilerde de soğurmadaki artışın monoton 

şekilde devam ettiği görülmektedir. Bu durum, 50 mg TeO2 ve daha düşük 

konsantrasyondaki çözeltiler içerisinde parçacık dağılımının olabildiğince homojen 

olduğu ve tane boyutunun da düşük kaldığı şeklinde yorumlanabilir. Bu bilgiler ışığında 

TeO2 için mor ötesi soğurma bandının 260-360 nm aralığında olduğu söylenebilir. 
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3.4. Dielektrik bulgular 

3.4.1. TiO2/PMMA kompozitlerin dielektrik bulguları 

 

Şekil 3.12: Saf PMMA ve TiO2/PMMA kompozit filmlerin dielektrik permitivite 

değerlerinin frekansa bağlı değişimi 

Şekil 3.12’de saf PMMA ve TiO2/PMMA kompozit filmlerin dielektrik 

permitivitelerinin frekansa göre değişim grafiği görülmektedir. Şekilden görüldüğü gibi, 

düşük frekans bölgesinde, permitivite değerlerinin kompozitlerde TiO2 

konsantrasyonunun artmasıyla yükseldiği, yüksek frekans bölgesinde de saf PMMA’nın 

dielektrik permitivite değerine göre kompozitlerin permitivite değerlerinin artan 

konsantrasyona göre arttığı, bununla birlikte,  50 mg TiO2 katkılı kompozit için bu 

artışın değiştiği gözlenmiştir. Yine yüksek frekans bölgesinde dielektrik permitivite 

değerlerinde en yüksek artış, 75 mg TiO2 katkılı kompozitte gözlenmiştir (Saf 

PMMA’ya göre %25 artış).  

PMMA’ya göre daha yüksek dielektrik permitiviteye sahip TiO2’nin (oda sıcaklığında 

100) PMMA’ya katkılanması ile oluşan kompozitin dielektrik permitivite değerlerinin 

yükselmesi beklenen durumdur. Nano katkıların mikro katkılara nazaran polimer matris 

içerisinde ara yüzey etkileşme alanlarını arttırarak, kompozitin dielektrik özelliklerine 

daha yüksek katkıda bulunacağı Prakash R.R. ve arkadaşları tarafından belirtilmiştir 

[74]. Bu çalışmasında, özellikle 50 mg (%4.76 kütlece)  katkılamaya kadar olan düşük 

konsantrasyonlarda, örnek hazırlama sürecinde başvurulan ultrasonik çalkalama 
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(ajitasyon) ve düşük hızlı mekanik karıştırma işlemlerinin dielektrik permitivite 

değerlerine, nano parçacık katkılamalardakine benzer etkiler göstermiştir.  Üç farklı 

frekans değeri için (10 Hz, 1 kHz, 100 kHz), TiO2 katkı oranına bağlı olarak dielektrik 

permitivite değerlerindeki artış incelendiğinde; düşük frekansta permitivite artışının 

katkılama oranındaki artış ile orantılı olduğu ve yüksek frekans bölgesinde ise bu artışın 

hafifçe kararsızlaştığı görülmektedir (Şekil 3.13). 

 

Şekil 3.13: 10 Hz, 1 kHz  ve 100 kHz için TiO2 katkılı kompozit filmlerin katkı oranına 

bağlı dielektrik sabit değişimleri 

Şekil 3.14’te saf PMMA ve TiO2/PMMA kompozit filmlerin kayıp faktörü değerlerinin 

frekansa göre değişim grafiği görülmektedir. 

 

Şekil 3.14: Saf PMMA ve TiO2/PMMA kompozit filmlerin dielektrik kayıp faktörü 

(tan) değerlerinin frekansa bağlı değişimi 
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Şekilden de görüldüğü gibi, saf PMMA ve TiO2/PMMA kompozitlerin kayıp faktörü 

(tan) değişimleri incelendiğinde, düşük frekans bölgesinde, relaksasyon pikleri 

gözlenmiştir (<40 Hz). Relaksasyon piklerinin, kompozitlerde TiO2 konsantrasyonunun 

artmasıyla, saf PMMA’ya göre, daha düşük frekans değerlerine kaydığı görülür. Kayıp 

faktörlerinde artış, kompozitlerde TiO2 konsantrasyonun artmasıyla gözlenmekle 

beraber maksimum kayıp 50 mg TiO2 katkılı kompozitte gözlenmiştir. Benzer davranış, 

Khodaparast P. ve arkadaşlarının TiO2/Poliviniliden florid (PVDF) nanokompozitler 

üzerine yaptıkları çalışma ile uyumlu olup, bu araştırmacılar, dielektrik permitivite ve 

kayıp faktörünün, artan katkı oranıyla yükseldiğini belirtmişlerdir [110]. TiO2/PMMA 

nanokompozitler üzerine yapılan başka bir çalışmada ise bu artış sınırlı kalmakta ve 

düşük katkı oranlarının (kütlece %3) belirli bir değerinden sonra kayıp faktöründeki 

artış zayıflamakta hatta hafifçe azalmaktadır [75]. Bu tez çalışmasında da kayıp faktörü 

50 mg TiO2 katkılanmış kompozite kadar hafifçe artmış ve 75 mg (kütlece %7) TiO2 

katkılanmış kompozitte ise azalma görülmüştür. Genelde düşük frekans bölgesinde 

yüksek tan değerleri, bu frekans bölgesinde sistemdeki sızıntı akımıyla 

ilişkilendirilebilir [110,111]. TiO2/PVDF nanokompozitlerde düşük frekanslarda 

tandeğerlerindeki artışın (<10 kHz) elektrot yüzeyine yük taşıyıcılarının erişim 

olasılığının yükselmesi ile elektriksel iletkenlikteki artma şeklinde yorumlanmıştır 

[110]. Bu tez çalışmasında da, PMMA matrisine yüklenen TiO2 katkılarının mikrometre 

boyutunda olmasına rağmen benzer dielektrik davranış gözlenmiştir. Kadhim R.G., 

TiO2/PMMA nanokompozitlerin elektriksel ve yapısal özellikleri üzerine yaptığı 

çalışmada, dielektrik kayıpların yüksek frekanslarda, nanokompozitlerdeki dipollerin 

azalması nedeni ile azaldığını belirtmiştir. Yine dielektrik kayıptaki artışın, TiO2’nin 

konsantrasyonunun artması ile nanokompozitteki elektron sayısının katkı sağladığı 

şeklinde yorumlanmıştır [80]. 

Bu çalışmadaki TiO2 parçacıkları mikrometre boyutunda yüksek yüzey enerjisine sahip 

olduklarından dolayı, kendi aralarında parçacık-parçacık etkileşimlerine bağlı olarak, 

TiO2 parçacıkların topaklanmasını kolaylaştırmış olmalıdır. Parçacık topaklanması ile 

de parçacık polimer zincirleriyle ortaklaşmasının engellendiği ve polimer zincirleriyle 

parçacıklar arasındaki serbest hacmin arttığı söylenebilir [110]. Böylece 30 ve 50 mg 

TiO2 içeren kompozitlerin dielektrik permitivitelerindeki anomali bu olay ile 

açıklanabilir.  
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Yukarıda belirtilen düşük ve yüksek frekans bölgelerinde, saf PMMA ve TiO2 

konsantrasyonunun artmasıyla oluşturulan kompozitler için oda sıcaklığında yapılan 

dielektrik ölçüm sonucunda elde edilen değerler  Tablo 3.4’te gösterilmiştir. 

Tablo 3.4: Saf PMMA ve  TiO2/PMMA için dielektrik ölçüm değerleri 

Örnekler Dielektrik 

permitivite 

(1 Hz) 

Dielektrik 

permitivite  

(1 MHz) 

Dielektrik 

kayıp  tan)  

(1 Hz) 

Dielektrik 

kayıp  tan) 

(1 MHz) 

saf PMMA 3.93 2.81 0.0354 0.0105 

PMMA+10 mg TiO2 4.09 2.93 0.0486 0.0097 

PMMA+30 mg TiO2 4.51 3.18 0.0522 0.0098 

PMMA+50 mg TiO2 4.59 3.06 0.0721 0.0107 

PMMA+75 mg TiO2 5.03 3.40 0.0545 0.0107 

3.4.2. TeO2/PMMA kompozitlerin dielektrik bulguları 

Şekil 3.15’te saf PMMA ve TeO2/PMMA kompozit filmlerin dielektrik 

permitivitelerinin frekansa göre değişim grafiği görülmektedir. 

 

Şekil 3.15: Saf PMMA ve TeO2/PMMA kompozit filmlerin dielektrik permitivite 

değerlerinin frekansa bağlı değişimi 
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Şekilden de görüldüğü gibi, incelenen frekans bölgesinde, dielektrik permitivite 

değerleri kompozitlerde TeO2 konsantrasyonunun artmasıyla, yükselmektedir. Saf 

PMMA’nın dielektrik permitivite değerine göre, kompozitlerin dielektrik değerleri artan 

TeO2 konsantrasyonu ile yüksek değerler almış ancak 75 mg TeO2 katkılı kompozit için 

bu artış monotonluktan uzaklaşmıştır. TeO2 konsantrasyonunun artması ile dielektrik 

permitivitedeki yükselme eğilimi, Subodh G. ve arkadaşları tarafından yüksek frekans 

davranışı üzerine yapılan çalışmada da gözlenmiştir [81]. Bu tez çalışmasında gözlenen 

75 mg TeO2 katkılı kompozitteki dielektrik permitivite değerindeki artışın sınırlı 

kalması, yine TiO2/PMMA kompozitlerde olduğu gibi ultrasonik çalkalamanın parçacık 

boyutunda ve polimer matris içerisinde katkının homojen dağılmasına ilişkin bir limit 

değerin varlığına işaret etmektedir. Bu durum, kompozitlerin elde edilmesinde kimyasal 

oranlar dikkate alındığında, TeO2’nin PMMA matrisine optimum koordine olmasının 

%4.7 civarında olduğunun ve 50 mg TeO2’ye karşılık geldiğinin göstergesidir.  

Şekil 3.16’da saf PMMA ve TeO2/PMMA kompozit filmlerin kayıp faktörü değerlerinin 

frekansa göre değişim grafiği görülmektedir. 

 

Şekil 3.16: Saf PMMA ve TeO2/PMMA kompozit filmlerin dielektrik kayıp faktörü 

(tan) değerlerinin frekansa bağlı değişimi 

Şekildeki saf PMMA ve TeO2/PMMA kompozitlerin kayıp faktörü (tan) değişimleri 

incelendiğinde, düşük frekans bölgesinde, relaksasyon pikleri gözlenmiştir (<40 Hz). 

Relaksasyon piklerinin, kompozitlerde TeO2 konsantrasyonunun artmasıyla, saf 
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PMMA’ya göre daha düşük frekans değerlerine kaydığı görülmektedir. TeO2/PMMA 

kompozitlerde TeO2 konsantrasyonun artmasıyla TiO2’nin aksine kayıp faktörlerinde 

azalma gözlenmiştir. Kayıp faktöründeki maksimum azalma 10 mg TeO2 katkılı 

kompozitte gözlenirken, minimum azalma 75 mg TeO2 katkılı kompozitte gözlenmiştir.  

Yukarıda belirtilen düşük ve yüksek frekans bölgelerinde, saf PMMA ve TeO2 

konsantrasyonunun artmasıyla oluşturulan kompozitler için oda sıcaklığında yapılan 

dielektrik ölçüm sonucunda elde edilen değerler Tablo 3.5’te gösterilmiştir. 

Tablo 3.5: Saf PMMA ve  TeO2/PMMA için dielektrik ölçüm değerleri 

Örnekler Dielektrik 

permitivite 

(1 Hz) 

Dielektrik 

permitivite  

(1 MHz) 

Dielektrik 

kayıp (tan)  

(1 Hz) 

Dielektrik 

kayıp (tan)   

(1 MHz) 

saf PMMA 3.93 2.81 0.0354 0.01050 

PMMA+10 mg TeO2 4.65 3.44 0.04 0.00819 

PMMA+30 mg TeO2 4.76 3.48 0.0406 0.00815 

PMMA+50 mg TeO2 4.81 3.54 0.0427 0.00794 

PMMA+75 mg TeO2 4.52 3.28 0.0440 0.00894 

Yukarıdaki sonuçlar değerlendirildiğinde, 40 Hz civarında relaksasyon piklerindeki artış 

ve azalmalar, TeO2’nin yapısına bağlı ortamdaki dipolar etkileşmelerin değişimi olarak 

düşünülebilir. 50 mg TeO2 katkılı kompozitte relaksasyonun en düşük değerde olması, 

polimer içine koordinasyonun maksimum bu oranda gerçekleştiğini göstermektedir. 

Ayrıca Tablo 3.5’ten de görüldüğü gibi dielektrik permitivitenin 50 mg TeO2 katkılı 

kompozitte en yüksek değerde olması ve kayıp faktörlerinin yakın değerde olması 

yukarıdaki yaklaşımları doğrular niteliktedir. 
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4. SONUÇLAR 

Bu tez çalışmasında, anataz formdaki TiO2 ve paratellürit formdaki TeO2 metal oksitleri, 

hazır olarak temin edildi. Amorf yapıda 1 gr PMMA ile solüsyon karıştırma yöntemi 

kullanılarak, farklı konsantrasyonlarda TiO2/PMMA ve TeO2/PMMA kompozit filmler 

elde edildi. Her iki kompozitin yapısal, optik ve dielektrik karakteristikleri,  Fourier 

Dönüşümlü Kızıl Ötesi Spektroskopisi (FT-IR), X-Işınları Kırınımı Tekniği (XRD), 

Mor Ötesi-Görünür Bölge Spektrofotometresi (UV-Vis) ve Dielektrik Spektroskopisi 

kullanılarak yapıldı. 

Bulgular üçüncü bölümde verilmiş, sonuçlar yorumlanmış ve literatür ile uyumluluğu 

tartışılmıştır. Tüm bulgular dikkate alınarak, elde edilen sonuçların kısa bir 

değerlendirilmesi ve öneriler aşağıdaki gibi sıralanabilir. 

1. FT-IR spektroskopik sonuçlarda, doğal halde PMMA’nın ve TiO2/PMMA 

kompozit yapıların literatür ile uyumlu olduğu gözlenmiştir. PMMA’nın CH2 

sallanma titreşim kipi ile metal oksit yapının 809 cm-1’de gözlenen Ti-O-C 

gerilme titreşim pikinin etkileştiği ve şiddetinin bir miktar azaldığı gözlenmiştir. 

Yine PMMA’nın 2925 cm-1 ve 2993 cm-1’de gözlenen CH3 simetrik ve 

antisimetrik gerilme titreşimlerin etkileşme nedeniyle şiddetinin bir miktar 

artarak daha geniş bir band görünümüne dönüştüğü söylenebilir.  

TeO2/PMMA kompozitlerde ise, PMMA’nın 1630 cm-1 civarında gözlenen   (C 

  C) titreşim kipinin etkileşme sonucu bir miktar zayıfladığı görülnüştür. 

2. XRD sonuçları, TiO2’nin anataz formda ve TeO2’nin paratellürit formda (-

TeO2) olduğunu doğrular niteliktedir. En düşük ve en yüksek TiO2 katkılı 

kompozitlerde pik şiddetlerinin zayıf olduğu, diğer katkılama oranlarında ise 

piklerin şiddetli olduğu gözlenmiştir. Bunun nedeninin PMMA’nın amorf 

yapısına bağlı olduğu söylenebilir. Ayrıca, pik şiddetlerinin parçacık boyutu ve 

polimer yapı içerisindeki metal oksitlerin dağılımı ile ilgili olduğu da 

değerlendirilmiştir. 

TeO2 katkılı kompozitlerde ise en yüksek katkılama oranında oksit pik 

şiddetlerinin belirgin olduğu gözlenirken, diğer katkılama oranlarında piklerin 
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oldukça zayıfladığı gözlenmiştir. Bu durum da, tane boyutunun artmasına bağlı 

TeO2’nin matris içinde kristalin fazını koruduğu şeklinde yorumlanmıştır.  

3. Her iki kompozit örnekte de soğurma frekans aralığının netleştirilmesi amacıyla 

UV-vis spektroskopik ölçümler hem film hem solüsyon çözelti örnekler için 

yapılmıştır. TiO2 katkılı film örneklerin UV-Vis spektrumları incelendiğinde, 

maksimum soğurma mor ötesi bölgedeki frekanslarda ve 50 mg TiO2 katkılı 

kompozitte gözlenmiştir. Daha yüksek oranlardaki katkılarda metal oksitin yapı 

içinde topaklanması nedeniyle soğurma aynı bölgede daha düşük şiddette 

gözlenmiştir. Mor ötesi bölgede daha yoğun soğurma olması, metal oksitlerin 

yapı içerisine daha homojen dağıldığı şeklinde düşünülmektedir. TiO2 katkılı 

solüsyon kompozit yapılarda ise, soğurmanın yine görünür bölge üzerindeki 

frekanslarda olduğu, ayrıca düşük kütleli TiO2 örneklerin ultrasonik çalkalama 

yöntemi ile polimer yapıya daha homojen dağılmalarının sağlandığı ve bu 

durumun da literatür ile uyumlu olduğu görülmüştür. 

TeO2 kompozit film örneklerde yüksek konsantrasyona sahip örnek için artışın 

geri döndüğü, maksimum soğurmanın yine 50 mg oksit katkısında gerçekleştiği 

görülmüştür. TeO2 solüsyon örneklerde ise soğurma film örnekler ile hemen 

hemen aynı frekans bölgesinde olmakla beraber, çözelti ve ultrasonik çalkalama 

etkisi ile polimer yapıya koordinasyonun metal oksit konsantrasyonun artışı ile 

orantılı olduğu söylenebilir. 

4. Dielektrik ölçümler, 1 Hz-1 MHz frekans aralığında yapılmıştır. TiO2/PMMA 

kompozitler için dielektrik permitivite yaklaşık 40 Hz’e kadar metal oksit 

konsantrasyonu ile uyumlu artarken, daha yüksek frekanslarda 50 mg metal 

oksit katkılı örnekler için permitivitenin azaldığı gözlenmiştir. Yüksek frekans 

bölgesindeki değişimin polimer matris içerisinde arayüzey etkileşmeleri, 

ultrasonik çalkalama ve düşük hızlı mekanik karıştırma işlemleri birlikte 

değerlendirildiğinde, polimer matrise maksimum koordinasyonun 50 mg TiO2 

katkılı örneklerde gerçekleştiği söylenebilir. Dielektrikteki anomalinin parçacık 

boyutlarının ve topaklanmaya bağlı serbest hacmin artması ile ilgili olduğu 

düşünülmektedir. Kayıp faktörünün frekansa bağlı değişimi incelendiğinde, ~40 

Hz civarında relaksasyon piklerinin olduğu ve TiO2 konsantrasyonunun 
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artmasıyla bir miktar düşük frekans bölgesine değiştiği görülmüştür. Maksimum 

kayıp 50 mg TiO2 katkılı örnekte gözlenmiş ve bu sonucun TiO2/PMMA 

nanokompozitler üzerine yapılan literatür çalışmaları ile uyumlu olduğu 

görülmüştür. Düşük frekans bölgesindeki kayıp faktörlerinin sızıntı akımıyla 

ilgili olduğu düşünülmektedir. Dielektrik sonuçlar, spektroskopik sonuçlar ile 

uyumludur. 

TeO2/PMMA kompozitler için TeO2’nin polimer yapıya koordinasyonunun 50 

mg katkılı örneklerde gerçekleştiği ve dielektrik permitivitenin en yüksek 

değerde olduğu gözlenmiştir. Bu durum, parçacık boyutu ve ultrasonik 

çalkalama etkisine bağlı olmakla birlikte bir limit değerin varlığı ve bunun da 50 

mg TeO2 katkısına karşılık geldiği şeklinde yorumlanmıştır. Kayıp faktörünün 

frekansa bağlı değişiminde ise, relaksasyon piklerinin 40 Hz’in üzerinde ve 

yukarıdaki kompozitin tersine TeO2’nin artmasına bağlı olarak kayıp 

faktörlerinde azalma gözlenmiştir. Bu durum, 40 Hz civarında yapıda farklı 

polarizasyonların olabileceği ve TeO2’nin yapısına bağlı dipolar etkileşmelerin 

değişebileceği şeklinde yorumlanmıştır. 

Sonuç olarak, bu tür kompozit yapılarda metal oksitlerin polimer yapıya 

koordinasyonlarının kesin olarak belirlenmesi oldukça önemli olup, kompozitlerin bazı 

özelliklerinin modifiye edilmesine olanak sağlayabilir. Bu da yaygın kullanım 

alanlarına önemli katkının yanı sıra yeni kullanım alanları oluşturabilir. 
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