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OZET

POLIMER-SIVI KRiSTAL KOMPOZIT YAPILARDA AZO BOYANININ
DIELEKTRIK VE OPTO-ELEKTRONIK OZELLIKLERE ETKIiSi

Giilnur ONSAL
Diizce Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii, Fizik Anabilim Dali
Doktora Tezi
Danigman: Prof. Dr. Oguz KOYSAL
Haziran 2019, 97 sayfa

Bu tez calismasinda, farkli konsantrasyonlarda Azo Boya Metil Red (MR) katkili
Polimer Dagilmis Sivi Kristal (PDSK) kompozit yapilarinin dielektrik, opto-elektronik,
morfolojik ve termal 6zellikleri incelenmistir. E63 kodlu nematik siv1 kristal, Norland
65 polimeri ve agirlikca %1, %3 ve %5 MR kullanilarak polimerizasyon kaynakli faz
ayirma yontemi ile saf ve boya katkili PDSK kompozit yapilar1 olusturulmustur.
Kompozit yapilarin dielektrik 6zellikleri 500 Hz-10 MHz frekans araliginda dielektrik
spektroskopi teknigi ile oda sicakliginda incelenmistir. Olgiim sonuglarindan saf ve
boya katkili PDSK kompozit yapilarda kompleks dielektrik sabitinin reel ve sanal
kisimlari, dielektrik anizotropi, kayip tanjant, relaksasyon frekansi, gecis frekansi, esik
voltaj1, egilme elastik sabiti ve relaksasyon zamani gibi parametreler elde edilmistir.
Kompozit yapilarin tepki siiresi, yiikselme siiresi ve diisme siiresi gibi parametreleri de
optik gecirgenlik sistemi kullanilarak belirlenmistir. Sivi kristal icerisindeki MR
boyanin sogurumu, dikroik orani, diizen parametresi konsantrasyona bagli olarak UV-
VIS Spektrofotometre kullanilarak incelenmistir. Polarize optik mikroskop ve
diferansiyel taramali kalorimetre ile kompozitlerin faz gecis sicakliklar1 belirlenmistir.
Artan MR boya konsantrasyonu ile esik voltaji ve relaksasyon zamani gibi 6nemli
parametrelerin degerleri azalirken, sivi kristal damlacik boyutlarinda katki oranina baglh
olarak bir artig goriilmiistiir. Sonuglar, PDSK kompozit yapiya MR katkilanmasinin
dielektrik ve opto-elektronik ozelliklerinde 6nemli degisimlere sebep oldugunu ve MR
katkilt PDSK kompozit yapilarin sivi kristal temelli cihaz uygulamalar1 i¢in uygun ve
umut verici fonksiyonel malzemeler olabilecegini gostermistir.

Anahtar sozciikler: Azo boya, Dielektrik o6zellikler, Opto-elektronik 06zellikler,
Polimer dagilmis s1v1 kristal, Siv1 kristal.
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ABSTRACT

INFLUENCE OF AZO DYE ON DIELECTRIC AND OPTO-ELECTRONIC
PROPERTIES IN POLYMER-LIQUID CRYSTAL COMPOSITE
STRUCTURES

Giilnur ONSAL
Diizce University
Graduate School of Natural and Applied Sciences, Department of Physics
Doctoral Thesis
Supervisor: Prof. Dr. Oguz KOYSAL
June 2019, 97 pages

In this thesis, the dielectric, electro-optic, morphological and thermal properties of Azo
Dye Methly Red (MR) with different concentrations of doped Polymer Dispersed
Liquid Crystal (PDLC) structure were investigated. Pure and dye doped PDLC
composite structures were prepared using E63 coded nematic liquid crystal, Norland 65
polymer and MR at ratio of 1%, 3% and 5% wt/wt by Polymerization-Induced Phase
Separation (PIPS) technique. Dielectric properties of composite structures were
investigated in the frequency range of 500 Hz-10 MHz at room temperature using
dielectric spectroscopy method. Parameters such as the real and imaginary parts of
complex dielectric constant, dielectric anisotropy, loss tangent, relaxation frequency,
crossover frequency, threshold voltage, splay elastic constant and relaxation time of
pure and dye doped PDLC composite structures were obtained using experimental data.
Moreover the response time, rise time and fall time were obtained using optic-
transmittance system. The absorbance, dichroic ratio and the order parameter of MR dye
in liquid crystal were investigated using UV-VIS Spectrophotometer. The phase
transition temperature of composites was noted through polarizing optical microscopy
and differential scanning calorimetry. The values of important parameters such as
threshold voltage and relaxation time were decreased whereas liquid crystal droplet
sizes were increased with increasing MR concentration. Results show that dispersing
MR in PDLC composite structure causes significant changes in the dielectric and opto-
electronic properties and the dye doped PDLC composite structures will be suitable and
promising functional materials for liquid crystal based devise applications.

Keywords: Azo dye, Dielectric properties, Liquid crystal, Opto-electronic properties,
Polymer dispersed liquid crystal.
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EXTENDED ABSTRACT

INFLUENCE OF AZO DYE ON DIELECTIC AND OPTO-ELECTRONIC
PROPERTIES IN POLYMER-LIQUID CRYSTAL COMPOSITE
STRUCTURES

Giilnur ONSAL
Diizce University
Graduate School of Natural and Applied Sciences, Department of Physics
Doctoral Thesis
Supervisor: Prof. Dr. Oguz Kdysal
June 2019, 97 pages

1. INTRODUCTION

Polymer/Liquid Crystal composite structures formed by polymer and liquid crystal have
become the focus of attention among the researches since they have been the cause of
the development of devices such as optical shutters, flexible smart film,
telecommunication, holographic films, sensors and lasers. At low polymer
concentrations, a polymer network is formed along the liquid crystals and these
structures are referred as Polymer Stabilized Liquid Crystals (PSLC). However, at high
polymer concentrations, liquid crystal droplets are formed in a continuous polymer

matrix and these structures are called as Polymers Dispersed Liquid Crystals (PDLC).

Liquid crystal droplets in PDLC structures can be formed by phase separation or
encapsulation methods. There are three types of phase separation method; these are
polymerization-induced phase separation (PIPS), solution-induced phase separation
(SIPS) and temperature-induced phase separation (TIPS). Among these methods, PIPS
is widely used because it is fast, clean, low cost and solvent free. Since PDSK based
devices operate according to the principle of light scattering, it is not necessary to use a
polarizer. PDLC structures have an opaque appearance in the absence of electric field.
When the electric field is applied, the structure has a transparent appearance due to

refractive indices of liquid crystal droplets (n;¢) and polymer (np) are matched.

Since dye molecules increase the absorption of light and decrease the power required

Xvi



for the optical effects, the dye doped PDSK composites have become a preferred
method by researchers in recent years. Light absorption and scattering can be controlled
and this is another advantage of these systems. Therefore, dye doped PDSK composites

are preferred to produce high contrast and low power consumption devices.
2. MATERIAL AND METHODS

For the construction of pure and dye doped PDLC composite structures E63 coded
nematic liquid crystal which has positive dielectric anisotropy (Ag'>0) at low-frequency
regions, Norland Optical Adhesive 65 (NOAG6S) pre-polymer and 1, 3 and 5% wt/wt
Azo Dye Methly Red (MR) as dispersal agent were used. Firstly, NOA65 was dispersed
in toluene and then NOAG65/E63 mixture was prepared NOAG65 (75% wt/wt) and E63
nematic liquid crystals (25% wt/wt). The prepared NOAG65/E63 mixture was
homogenized with an ultrasonic bath for 2 hours at 50 °C. Then, MR was added to the
NOAG65/E63 mixture with 1, 3, 5% wt/wt thus NOA65/E63/MR composite structures
were formed. These composite structures were homogenized with an ultrasonic bath for
an hour at 50 °C. The composite structures were exposed to 80 °C heat treatment for 2
hours to evaporate the excess solvent (toluene). All samples were injected into ITO
(Indium—Tin—Oxide) coated planar alignment liquid crystal cells (7.7 um) with the help
of capillary action by using temperature to reduce viscosities. These prepared cell were
exposed to UV (Ultraviolet) light (intensity ~1()mW/cm2) for an hour at room

temperature to make pure and dye doped PDLC composites.
3. RESULTS AND DISCUSSIONS

Dielectric measurements were carried out by a computer controlled Novacontrol Alpha
A Dielectric/Impedance Analyzer in the frequency range 500 Hz to 10 MHz and the
bias voltage range of 0 V and 20 V. According to the results of the dielectric
measurements, the real and imaginary parts of the dielectric constant, dielectric
anisotropy, relaxation frequency, relaxation time, loss tangent and AC conductivity
were determined. The real part of the complex dielectric constant decreased due to
increasing MR concentration, since the total dipole moment decreases as a result of the
molecular interactions between the polymer, liquid crystal and MR dye molecules. The
imaginary part of the complex dielectric constant, which is an indication of the energy
loss of the system, also decreased due to the increase in MR concentration. Pure and dye

doped PDLC composites exhibit positive dielectric anisotropy at lower frequencies. At
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higher frequencies, the dielectric anisotropy changes from positive to negative type.
This change takes place at a crossover frequency. Crossover frequency decreased with
increasing MR concentration. Threshold voltage, which is an important parameter in
terms of energy efficiency, decreased with doping dye and further decrease was
observed with increasing dye concentration in the PDLC composites. The reason for
this behavior is that MR molecules may effectively suppress the screening effect or

there may be an increase in charge density through doping MR molecules into the

PDLC structure.

The response time, rise time and fall time of the samples were determined by using the
optical transmission system. It was observed that the increase in the dye concentration

increased the response time, rise time and fall time due to the viscosity of the medium.

SEM (Scanning Electron Microscope) images of the samples were taken for the
morphological analysis and it was seen that the increase of the dye concentration
increased the liquid crystal droplet size. This is because, the viscosity of the composite
structure increases with the addition of MR and the dye-doped PDLC composites may

require more time to form LC droplets as the dye molecules absorb the light.
4. CONCLUSION AND OUTLOOK

When all the results of the thesis study are evaluated together, it is seen that the MR
contribution to the PDSK composite structure significantly improves the dielectric and
opto-electronic properties and improves the performance of the composite structure
examined. The results of the study show that MR doped PDSK composite structures
may be suitable and promising functional materials for liquid crystal-based device
applications and can be used in devices requiring low energy for technological

purposes.
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1. GIRIS

Maddeler kati, sivi, gaz ve plazma olmak iizere dort ana fazdan olusmaktadir. Kat1 fazda
atom ve molekiiller bulunduklar1 konumda orgii titresimi yaparlarken donme hareketi
yapmazlar. Bununla birlikte sivi fazda Gteleme hareketi yaninda donme hareketi de
gorilmektedir [1]. Katilarda atom ve molekiiller periyodik bir 6rgii igerisinde konumsal
bir diizene sahip olduklarindan dolayi, katilarin anizotropik bir yap1 gosterdikleri,
molekiillerinin diizensiz bir yerlesime sahip olmasindan dolay1 da sivilarin izotropik bir

yap1 gosterdikleri sdylenebilir [2].

Gilinliik yasantimizda maddelerin bazi dis etkilerle faz degistirdigini gozlemleyebiliriz.
Ornegin kati kristal fazda bir madde sicaklig1 artirilarak eritildiginde diizenli molekiiler
yapist bozulur ve katinin sivi faza gectigi gozlemlenebilir. Fakat bircok madde bu
gecislerde birden ¢ok faz gosterebilir. Bu da maddelerin bazi ara fazlarinin oldugu
anlamina gelmektedir. Maddenin kati kristal ve sivi fazi arasinda yer alan,

termodinamik a¢idan kararli bir faz olan bu 6zel haline “siv1 kristal faz” denir.

Sivi kristaller, sivilar gibi akigkan bir 6zellige sahip olsa da kati kristallere benzer
ozellikler gostermektedir. Sivi kristallerin optik, manyetik ve elektriksel ozellikleri
belirlenen fiziksel dogrultulara gore degistiginden kati kristaller gibi anizotropik 6zellik
gosterir. Stvi kristaller, kat1 kristal ve sivi maddelerin bazi 6zelliklerini tagimasinin
disinda onlarda gozlemlenmeyen farkli ozelliklere de sahiptir. Elektrik alan ya da
manyetik alan gibi dis etkilerle molekiiller diizenin kolayca degistirilebilmesi buna
ornek olarak verilebilir. Siv1 kristal yapilarin sahip oldugu bu essiz 6zellikler siv1 kristal
temelli cihaz uygulamalarinin gelismesine sebep olmustur [3], [4]. Sivi kristaller
elektrik ve manyetik gibi dis alanlara olan asir1 duyarliligindan dolayi, acilir kapanir
pencereler, sensorler, holografik bilgi depolama gibi alanlarda arastirmacilar tarafindan
en c¢ok kullanilan yapilar haline gelmistir; diisiik voltajda calisabilmeleri ve nano
seviyedeki molekiillerle kolaylikla etkilesebilmeleri sebebiyle de hesap makinalarinda,
saatlerde, bilgisayarlarda, televizyonlarda vb. sistemlerde kullanilmaktadir [2]. Bunlara
ek olarak giliniimiizde de hala siv1 kristal temelli cihazlar teknolojinin bir¢ok alaninda

kullanilmakta ve her gecen giin yeni kullanim sahalar1 da kesfedilmektedir.



Sivi kristal temelli cihaz uygulamalarinda yapilan ¢aligmalarda, son yillarda yeni sivi
kristallerin sentezlenmesi ve de farkli katki malzemeleri kullanilarak mevcut sivi
kristallerin fiziksel ve opto-elektronik Ozelliklerinin degistirilmesine odaklanilmistir.
Yapilan c¢alismalarda altin nanopargaciklar [5], [6], giimilis nanopargaciklar [7],
yariiletken kuantum noktalar [8], [9]-[11], boyalar [12]-[15] polimerler [16], [17] vb.
katki malzemelerinin siv1 kristallere katkilanarak yeni kompozit yapilar olusturuldugu
goriilmektedir. Bunlar arasinda 6zellikle Polimer/Sivi Kristal ile olusturulan kompozit
yapilar, acilir-kapanabilir pencereler, uzaysal 151k modiilatorleri, i¢c boyutlu ekranlar ve
genis alanl biliylik boyutlu ekranlar gibi cihazlarin gelismesine yol acan malzemeler
oldugu i¢in son yillarda yapilan aragtirmalar arasinda biiytik ilgi odagi haline gelmistir
[18]. Bu tip yapilarda secilen siv1 kristalin, polimerin yapisina ve konsantrasyonlarina
bagli olarak Polimer/Sivi Kristal kompozit yapilarin dielektrik, opto-elektronik
ozellikleri degistirilebilir [16], [19]-[21].

Diisiik polimer konsantrasyonlarinda sivi kristaller boyunca bir polimer agi olusur ve bu
yapilar “Polimer Stabilize Sivi Kristaller (PSSK)” olarak adlandirilir. Diger taraftan
yiiksek polimer konsantrasyonlarinda, siirekli bir polimer matrisinin i¢inde siv1 kristal
damlaciklar1 olusur. Bu yapilar ise “Polimer Dagilmis Sivi Kristaller (PDSK)” olarak
adlandirilir [16]. Polimer dagilmis sivi kristal yapilarda sivi kristal damlaciklari, faz
ayirma ya da enkapsiilasyon yontemleriyle olusturulabilir. Polimerizasyon, ¢ozelti ve
sicaklik kaynakli faz ayrilmasi olmak iizere ii¢ tip faz ayirma yontemi vardir. Bu
yontemlerden polimerizasyon kaynakli faz ayirma yontemi hizli, temiz, diisiik maliyetli
olmasi ve ¢ozelti icermemesi gibi 6zelliklerinden dolayr yaygin olarak kullanilmaktadir

[21], [22].

Sivi kristal temelli cihazlar 15181in polarize olmasi prensibine goére etkin olarak
calisirken; PDSK temelli cihazlar 1518in sagilmasi prensibine gore calisir [23]. Bu
nedenle PDSK temelli cihazlarda polarizér kullanmaya gerek yoktur. Polimer katkili
stv1 kristal yapilar elektrik alan olmadigi durumda “opak™ bir goriinlime sahiptir. Fakat
elektrik alan uygulandiginda sivi kristal damlaciklarmin kirilma indisi (nsk) ile
polimerin (np) kirilma indisi eslestigi i¢cin yap1 “transparan” bir goriiniime sahip olur
[19], [23], [24]. Bu avantajlarindan dolay1 1s1ik sacan cihazlarda PDSK kompozit
yapilarin kullanildigr goriilmektedir. Bu avantajlarin yaninda PDSK kompozitlerin
yiiksek esik voltaji, zayif kontrast orani gibi dezavantajlari da vardir [25]. Bu
problemlerin ¢oziilmesi i¢in PDSK kompozitler boya [19], [21], [26], kuantum nokta



[27], silika [16] vb. malzemeler ile katkilanmaktadir. Boylece farkli malzemeler
kullanilarak yeni hibrit yapilar olusturulabilir ve PDSK kompozit yapilarin fiziksel
ozellikleri gelistirilebilir. PDSK kompozit yapilar bu 6nemli 6zellikleriyle optik anahtar,
akilli pencereler, telekomiinikasyon, holografik filmler, sensorler ve lazerler gibi bir¢cok

alanda kullanilmaktadir [16], [23], [24], [26].

Is1gin sogurumunu artirdigr ve optik etkiler i¢in gerekli olan giicti diisiirdiigli icin PDSK
kompozit yapilara boya katkilamak son yillarda arastirmacilar tarafindan tercih edilen
bir yontem ve arastirma konusu haline gelmistir. Ayrica 1$18in sogurumunun ve
sacilmasinin kontrol edilebilmesi bu sistemlerin bir diger avantajidir. Bu nedenle
yiiksek kontrastli ve diisiik giic tiikketimli cihazlar iiretmek i¢in boya katkili PDSK
kompozit yapilar tercih edilmektedir [28], [29].

Bu tez ¢aligmasinda Norland Optical Adhesive 65 (NOAG65) polimer yap1 ve E63 kodlu
nematik siv1 kristal kullanilarak “Polimer Dagilmis Sivi Kristal” yap1 olusturulmustur.
Ayrica agirlikca farkli yiizdelerde Metil Red Azo Boya (MR) Polimer/Sivi Kristal
yaptya katkilanarak farkli kompozit yapilar olusturulmus, bu kompozit yapilarin
dielektrik, opto-elektronik, morfolojik ve termal dzellikleri incelenmistir. Ulkemizde bu
alanda yapilan caligmalara bakildiginda gerek sivi kristal gerekse polimer yapilarin bir
araya getirildigi bu tip kompozit yapilar hakkinda gergeklestirilen 6zgiin bir ¢aligmaya
rastlanmamistir.  Yurtdisinda farkli katki tipleri ve oranlarmmin denendigi bu tarz
calismalar mevcut olsa da bunlar bu tez ¢calismasinin igerigi kadar kapsamli degildir. Bu
acidan calismamiz 6zgilindiir ve hem ulusal hem de uluslararasi literatiire biiyiik katki

saglayacag diisliniilmektedir.



2. SIVI KRISTALLER

2.1. SIVI KRISTALLERIN TANIMI

Stv1 kristalin kesfi XIX. ylizyilin ortalarinda Virchow, Mettenheimer ve Valentin’in
sinir lifi iizerindeki caligmalarina dayanmaktadir. 1877’de de Otto Lehman farkl
malzemelerin faz gecis sicakliklarini incelerken, malzemenin soguma durumunda
bulanik bir hal aldigin1 gézlemlemis, diger yandan bunu deneyinde bir kusur olarak
gormiistiir [3]. 1888 yilinda Avusturyali botanik¢i Friedrich Reinitzer bir kolestrol
tirevi olan “Kolesterol benzoat” (ilk sivi kristal) maddesinin erime noktasini
gozlemlerken, 145 °C’de maddenin bulanik bir hal aldigini, 178 °C’de ise bulanikligin
kaybolarak seffaflastigini gbzlemlemistir. Reinitzer yaptigi deneyinde iki farkli
sicaklikta faz degisimi oldugunu gérmiis ve gézlemleri sonucunda bu bulanik halin yeni
bir faz oldugunu 6ne siirmiistiir [4], [5]. Lehmann, bu ara faz i¢in “Siv1 Kristal Faz”
ifadesini kullanan ilk kisidir [5]. George Friedel ise 1922°de yaptig1 deneyler sonucunda
sivi kristallerin molekiiler diizenlerini temel alarak nematik, simektik ve kolesterik
olarak sivi kristalleri siniflandirmistir. 1968 yilinda sivi kristal goriintiilemenin (Liquid

Crystal Display) tanitilmasiyla sivi kristale olan ilgi olduk¢a biiytimiistiir [3].

Sivi kristaller; molekiilleri uzun erisimli periyodik bir diizene sahip ve anizotropik
ozellik gosteren kati kristal faz ile molekiileri uzun erisimli bir diizene sahip olmayan ve
izotropik ozellik gdsteren sivi faz arasinda bulunan maddenin ¢ok 06zel bir halidir.
Anizotropi, molekiillerin yonlenimsel diizenine baglidir. Stv1 kristal halde madde tipk1
katilar gibi anizotropik bir 6zellik gosterirken bu ara fazda molekiiller arasi diizen ve
yonelim en belirgin 6zelliktir. Buna ragmen, siv1 kristaller akiskan olmalarindan dolay1

goriiniis olarak da sivilara benzer [2].

Kat1 kristaller gibi anizotropik olan sivi kristaller 1sitildiklarinda, belli bir kritik
sicakliktan sonra izotropik faza gecerler. Genellikle bu gecis i¢in sicaklik araligi -30 °C
ile 100 °C arasinda degismektedir [3]. Sicaklik sivi kristal fazda maddenin molekiiler
yapisini degistirebilen en 6nemli etkilerden biridir. Sekil 2.1°de maddenin kat1 kristal ve

stv1 hali arasindaki faz gecisinin sicakliga bagli degisimi gosterilmistir [30].
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Sekil 2.1. Maddenin kat1 kristal ve siv1 faz1 arasinda sicakliga baglh faz gecis diyagrami.

Kat1 kristallerde hem konumsal hem de uzun menzilli ydonelimsel bir diizen vardir. Kati
kristaller 1sitildiginda, termal hareketlerinden dolayr molekiillerin doniis serbestligi
artar. Sicaklik arttirildiginda kat1 kristalin {i¢ boyutlu 6rgii diizeni bozulmaya baslar ve
kat1 kristal, molekiillerin yonelim diizeninin korundugu sivi1 kristal faza geger. Bu fazda
konumsal diizen bozulur fakat molekiiller yonlenimsel diizenlerini korurlar. Bu yiizden
siv1 kristal fazda anizotropi 6zelligi goriilmesinin yaninda maddenin akiskanlik 6zelligi
de mevcuttur. Sicaklifin daha da arttirilmasi molekiiller arasindaki baglarin kopmasina
ve Orgii yapisinin tamamen dagilarak yapinin izotropik faza gegmesine sebep olur [31].

Boylece tiim diizen ortadan kalkar ve madde tamamen siv1 bir hal alir.

Birbirinden olduk¢a farkli olan kati kristal ve sivi fazin bazi1 6zelliklerini {izerinde
tastyan sivi kristaller; elektrik alan ya da manyetik alan ile etkileserek monokristal
olusturma 1istekleri, yliksek mertebede optik aktiviteleri, renk degisikligi ile
gbozlemlenebilen 1s1ya karst hassasiyetleri gibi iistiin 6zellikleri ile kat1 kristal ve sivi

fazdan ayrilmaktadir [32].

Elektriksel dipol momente sahip s1v1 kristal molekiiller, disardan uygulanan bir elektrik
alan yoniinde yonelme egilimindedirler. Kat1 kristal fazda molekiiller arasi baglarin
giiclii olmasindan dolay1 yonelim gerceklesememektedir. Sivi fazda ise molekiillerin
hareketlerindeki  diizensizlik, molekiillerin  belirli  dogrultuda  yonelmelerini
engellemektedir. Stvi1 kristal fazda ise molekiillerin hareket serbestligi olmasina ragmen
molekiiller arasinda cesitli fiziksel etkilesim mekanizmalar ile olusan bir diizen s6z
konusudur [2]. Bu sebeple siv1 kristaller sicaklik, basing, elektrik alan, manyetik alan
gibi dis etkilere kars1 yiiksek hassasiyet gosterirler. Bunun sonucu olarak da opto-

elektronik teknolojisinde ¢esitli alanlarda kullanim alan1 bulabilmislerdir. Ornegin; s1vi



kristallerin elektrik alana duyarli olmasi ekran teknolojisinde, 1s18a kars1 duyarli olmasi
bilgi depolamada, sicakliga karsi duyarli olmasi termal kameralarda kullanilmalarini
saglamistir [31]. Ayrica sivi kristal temelli cihazlarin diisiik giic tiiketimi gerektirmeleri,
karmagik devreler ile gosterdikleri uyum ve kiigiik boyutlarda olmalar1 siv1 kristallerin

teknolojideki yerini son derece 6nemli kilmistir [32].

2.2. SIVI KRISTALLERIN YAPISI

S1v1 kristaller molekiiler sekillenimlerine gére gubuk (kalamitik), disk (diskotik) ve muz
bicimli olmak {iizere ili¢ farkli sekilde goriilebilmektedir. Bu yapilar molekiilleri
arasindaki kuvvetlerin zayif olmasi sebebiyle uzunlamasina bir yapida olma
egilimindedirler. En yaygin kullanilan sivi1 kristaller cubuksu sivi kristallerdir. Sekil
2.2°de sivi kristal molekiillerinin farkli molekiiler dizilimlerinden olusan sekilleri 3-D

(¢ boyutlu) olarak verilmistir [32].
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Sekil 2.2. Cubuksu, disk bi¢imli ve muz bi¢imli siv1 kristallerin 3-D goriintimii.

Siv1 kristallerin genel sekliyle molekiiler yapist Sekil 2.3 ile verilmistir. Siv1 kristalin
yapist genel olarak bir baglayici grup ve iki terminal (kenar) gruptan olusur. Sivi
kristallerin optik, elektriksel, dielektrik vb. 6zellikleri bu gruplara bagl olarak degisir.
Stvi kristaller organik yapidadir. Ayrica, organik bilesiklerin sivi kristal 6zellik
gostermeleri i¢in alifatik kuyruk ile tutturulmus aromatik halkalar gibi gruplara sahip
olmas1 gerekir. Aromatik halka sivi kristale rijit bir yap1 saglarken, alifatik kuyruk
akiskanlik saglar. Bu sebeple sivi kristaller hem katilarin hem de sivilarin bazi

ozelliklerini tizerlerinde tasirlar [1].
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Sekil 2.3. Stvi1 kristal molekiiliiniin genel yapisi.

2.3. SIVI KRISTALLERIN SINIFLANDIRILMASI

Sivi kristaller sekillerine gore kalamitik, diskotik vb. gruplara ayrilabilirler. Ayrica
amfifilik (yarist suyu seven) olan ve olmayan, metal igeren ve i¢ermeyen, molekiil
agirliklarina gore, monomerik ve polimerik olarak farkli sekillerde siiflandirilabilir.

Fakat yaygin olarak sivi kristaller kati hal diizenlerinin bozulma prensibi dikkate

alinarak Sekil 2.4’deki gibi iki ana gruba ayrilir [2];

Aromatik halka
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1. Ara fazlarin olusumu sicakliga bagli olan “Termotropik Sivi Kristaller”.

2. Ara fazlarin olusumu konsantrasyona ve ¢oziiciiye bagli olan “Liyotropik

Sivi Kristaller”.
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Sekil 2.4. Stvi1 kristallerin siniflandirilmasinin gematik gosterimi.

Termotropik siv1 kristaller, sicaklik etkisi ile ortaya cikar; bu yapilarda faz gecisleri
sicaklik ile gerceklesir. Yapisal olarak cubuk veya disk seklinde molekiillerden olusur.
Termotropik siv1 kristaller nematik, simektik ve kolesterik olmak iizere farkli alt gruplar
igerir.

Liyotropik siv1 kristaller birden ¢ok organik bilesigin bir araya gelmesiyle olusan uzun
zincirli molekiillerdir. Liyotropik siv1 kristallerde ise faz degisimi hem konsantrasyon
degisimi ile hem de sicaklik ile gerceklesebilir ama burada birincil etken

konsantrasyondur [2].

2.3.1. Termotropik Siv1 Kristaller

Termotropik s1vi kristaller arastirmacilar tarafindan en ¢ok bilinen ve en yaygin ¢alisilan
stv1 kristallerdir. Bu malzemeler termal indiikleme ile kat1 fazdan izotropik faza gecis
yapabilirler. Bu tip siv1 kristallerde faz gecisleri sicaklik ile saglanmaktadir [1]. Sekil
2.5’te termotropik sivi kristalde sicaklik ile faz degisim siireci verilmistir. Maddenin
isitilmasiyla, kati kristal fazdan sivi kristal faza gectigi sicaklik “erime noktasi1”, sivi
kristal fazdan da sivi faza gectigi sicaklik ise “berraklasma noktasi” olarak

adlandirilmaktadir [33].
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Sekil 2.5. Termotropik siv1 kristallerin faz gecis stireci.

Termotropik sivi kristallerin baz1 genel 6zellikleri asagidaki gibi siralanabilir;

v

v

ince, ¢ubuksu ya da disk seklinde bir yapiya sahiptirler,
yapilarinda aromatik halkalar bulundurduklari i¢in rijit bir yap1 gosterirler,
ayrica yapilarinda polar gruplar ve kalici dipoller bulundururlar,

molekiil eksenine yakin yerlerde kuvvetli dipol momentlere, uzak yerlerde ise

zayif dipol momentlere sahiptirler [32],

dipoller arasindaki ¢ekimden dolay1 molekiillerin konumlar1 birbirine yakin ve

paraleldir [3].

Termotropik sivi kristaller sicaklifa bagli faz degisimlerine bagli olarak nematik,

simektik ve kolesterik olmak tizere {i¢ alt basamakta gruplandirilir.

2.3.1.1. Nematik Sivi Kristaller

Nematik kelimesi Yunancada iplik anlamina gelen “Nema” kelimesinden tiiretilmistir

ve ilk kez Friedel tarafindan kullanilmistir [2]. Nematik fazda molekiiller, konumsal bir

diizene sahip degildir; yani her bir molekiiliin kiitle merkezi rastgele yerlesmistir. Fakat

molekiillerin uzun erisimli yonelimsel bir diizeni vardir. Molekiiller fi vektort ile temsil

edilen, ortalama bir yonelim dogrultusunda (i direktorii) yonlenmislerdir [34]. Sekil

2.6’da nematik fazda molekiiler yOnelimin temsili bir sekli ve polarize optik

mikroskoptaki goriintiisli verilmistir.



(a) (b)

Sekil 2.6. Nematik siv1 kristallerin a) sematik gosterimi ve b) polarize mikroskoptaki

goruntisu.

Katmanli bir yap1 gostermeyen nematik sivi kristaller simektik yapidaki katmanlarin
bozulmastyla olusurlar. Molekiillerin uzun eksen boyunca hareket serbestligi vardir, bu
ylizden viskoziteleri olduk¢a diisiiktiir. Bu 0zellikleriyle sivilara benzeseler de,
yonelimsel olarak bir diizenlerinin olmasi onlar1 sivi fazdan ayiran en belirgin

ozellikleridir [2].

Nematik fazda optik eksen dogrultusunda o6lgiilen kirilma indisi ile optik eksene dik
dogrultuda olgiilen kirilma indisi arasinda faz farki vardir. Bu fark, yapinin
anizotropisinden kaynaklanmaktadir. Nematik sivi kristaller ¢ift kirilma o6zelligi ile

bir¢ok opto-elektronik uygulamalarda kullanilmaktadir [32].

Disardan uygulanan bir etki ile nematik fazda molekiillerin yonelim dogrultusu (fi
direktoriiniin yonii) degistirilebilir. Nematik sivi1 kristallerin elektrik alan, manyetik alan
gibi dis etkilere tepki siireleri milisaniye mertebesindedir. Nematik siv1 kristallerin bu
essiz Ozellikleri, ileri teknolojide 6zellikle de ekran teknolojisinde bu yapidaki sivi

kristallerin kullanilmasini saglamistir [31].
2.3.1.2. Simektik Sivi Kristaller

Simektik kelimesi Yunancada sabun anlamina gelen “Smectos” kelimesinden
tiiretilmistir [30]. Termotropik siv1 kristal fazlar1 igerisinde en yogun ve en diizenli olan

faz simektik fazdir. Simektik faz, kati1 kristal fazin 1sitmasiyla olusan ilk ara fazdir.
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Viskozitesi nematik ve kolesterik faza gore daha yiikksek oldugu i¢in cihaz

uygulamalarinda kullanimi ¢ok yaygin degildir [1].

Simektik fazda da molekiillerin nematik fazdaki gibi yonelimsel diizenleri vardir. Bunun
yaninda simektik fazda molekiiller bir diizlemde hizalanirlar, yani simektik fazda
katmanli bir yap1 goriiliir ve molekiillerin uzun eksenleri bu katman diizleminde kalacak
sekilde yerlesir. Molekiillerin sadece kendi katmanlar1 i¢inde hareket serbestligi vardir

[32].

Katmanlardaki molekiilerin yerlesim diizenine bagl olarak {A, B, C,...., M} ile
simgelenen on iki farkli simektik siv1 kristal faz1 bulunmaktadir. Fakat yaygin olarak

simektik A ve simektik C fazlarinin kullanildig1 goriilmektedir [4].

Simektik A

Simektik C

Sekil 2.7. a) Simektik A ve b) Simektik C sivi1 kristallerin sematik gdsterimi ve polarize

mikroskoptaki goriintiisii.
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Sekil 2.7°de Simektik A ve Simektik C fazinda molekiillerin yonelimi goriilmektedir
[35]. Simektik A fazinda molekiiller, konumsal bir diizen olmaksizin bulunduklari
katmanin normali dogrultusunda bir yonelim gosterirler. Simektik C fazinda ise
molekiiller kiigiik bir agiyla (8) katmanin normalinden uzaklagirlar [34]. Bu a¢1 “egilme

acis1” olarak adlandirilir [32].
2.3.1.3. Kolesterik Sivi Kristaller

Nematik siv1 kristallere kiral molekiiller eklenerek kolesterik siv1 kristaller elde edildigi
icin kolesterik sivi kristaller, “kiral nematik sivi kristaller” olarak da adlandirilir.
Fiziksel ozellikleri genel anlamda nematik sivi kristallere benzer, fakat bu fazda
nematik fazdan farkli olarak, molekiillerin yonelimi helis bir yap:1 olusturur [4].
Kolesterik sivi kristallere en iyi 6rnek DNA (Deoksiribo Niikleik Asit) molekiili

verilebilir [1].

Kolesterik fazda molekiiller iist iiste katmanlar halinde dizilmektedir. Her bir katmanda
molekiiller birbirlerine gére ayn1 yonde olacak sekilde kiiciik agilar yaparak yonlenirler

[1]. Sekil 2.8’de kolesterik fazda molekiillerin yonelimi goriilmektedir [30].

=

LW NN Y

(b)

Sekil 2.8. Kolesterik fazda molekiiler yonelim.

Kolesterik fazda en 6nemli 6zellik, direktoriin bir tam tur donmesiyle kat ettigi mesafe
olarak tanimlanan “helis adim1 (P)” dir. Helis adimi sicaklik, manyetik alan gibi dis
etkilerle degisebilmektedir. Bu 6zelliklerinden dolayr kolesterik sivi kristaller sicaklik

sensorlerinde, termal goriintiilemede, mikro yapi kusurlarinin ve hastalikli dokularin
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teshisinde kullanilmaktadir [32].

2.3.2. Liyotropik Sivi Kristaller

Belirli konsantrasyonlarda birden fazla bilesigin bir araya getirilmesiyle olusturulan sivi
kristallerdir. Burada faz degisimi konsantrasyon ile belirlenir. Liyotropik sivi
kristallerde sicaklik ¢cok dnemli bir parametre degildir [31]. Sekil 2.9°da liyotropik sivi
kristaller icin konsantrasyona bagl faz gecis siireci verilmistir. Liyotropik fazlarda,
¢oziicii molekiiller sisteme akiskanlik saglamak i¢in bilesiklerin etrafindaki boslugu
doldurur ve termotropik sivi kristallerin aksine, liyotropik sivi kristallerde, farkli

fazlarin olusumu konsantrasyon degisimi ile gerceklestirilir [33].

Izotropik SiviKristal
Cozelti Cozelti
» Konsantrasyon
Kritik Coziiniirlik
Konsantrasyon Limiti

Sekil 2.9. Liyotropik siv1 kristallerin faz gegisi.

Liyotropik sivi kristaller amfibilik (¢ift karakterli) ozelligi tasimaktadir. Amfibilik
bilesikler polar bir bas kisim ve suda ¢oziinmeyen apolar bir u¢ kistmdan olusur [1].
Uzun zincirli molekiilleri vardir. Sekil 2.10’da liyotropik bir sivi kristal olan sabunun

sekli ve acik formiil yapis1 goriilmektedir [32].

-*Nag

Sekil 2.10. Liyotropik bir s1v1 kristalin sekli ve sabunun agik formiilii.

Hiicre zan lipidleri, tiitiin mozaik viriisii, misel, sabun liyotropik siv1 kristallere 6rnek
olarak verilebilir. Ayrica liyotropik sivi kristallerin biyolojideki arastirmalarda 6nemi

bityiiktir [1].
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2.4. SIVI KRISTALLERIN YONLENIMLERI

Stvi kristal hiicrelere farklt mekanik veya kimyasal yiizey islemleri uygulanarak
molekiillerin hiicre icerisinde istenilen sekilde yonelimi saglanabilir. Bu sekilde sivi
kristal yapilarin yonlenimlerinin kontrol edilebilir olmas1 goriintii teknolojisi ve elektro-

optik uygulamalar i¢in 6nem tagimaktadir [32].

Nematik sivi kristallerde molekiiler yonlenim sivi kristal molekiillerinin kendi arasinda
olan hidrojen bagi, Van der Waals bagi, dipol-dipol etkilesimi ile beraber sivi kristal
molekiilleri ile cam yiizeyi arasinda olan etkilesimlerden ya da ylizey geometrisi gibi

degisik faktorlerden etkilenebilir [2].

Temel olarak siv1 kristal yapilar hiicre igerisinde paralel (planar), dik (homeotropik) ve
biikiilmiis (tilted) yonlenim gosterebilirler. Sekil 2.11°de sivi kristal molekiillerinin
hiicre igerisinde paralel, dik ve biikiilmiis yonlenimleri sematik olarak gosterilmistir

[36].

Sivi kristal

molekiiller
] / \ ,\J O 0.0.00
PARALEL DiK
(a) (b)

// g g g § 5 Yonlendirici

tabaka
BUKULMUS
(c)

ITO kaplama

—> Cam yiizey

Sekil 2.11. S1vi1 kristal molekiillerinin hiicre igerisinde a) paralel b) dik ve c) biikiilmiis

yonlenimi.

Paralel yonlenimde siv1 kristal molekiillerinin direktorii ITO (Iindiyum kalay oksit) kapl
cam Yylizeyine paralel olacak sekilde yonlenir. Paralel yonlenime sahip hiicreler yaygin
olarak faz modiilasyonu, ayarlanabilir faz geciktirici plaka ve dalga boyu secici gegirgen
filtre olarak siv1 kristal tabanli cihaz uygulamalarinda kullanilabilirler. Bu tip hiicrelerde

sabit bir molekiil yonlenimi elde edebilmek i¢in ITO kapl ylizeye mekanik ve/veya
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kimyasal islemler uygulanir [31], [32].

Dik yonlenimde sivi kristal molekiillerinin direktdr yonelimi ITO kapli cam yiizeyine
dik olacak sekilde yonlenir. Dik yonlenimli hiicreler faz modiilasyonu ve faz geciktirici
levha olarak kullanilabilirler. Bu tip hiicrelerde sabit bir molekiiler yonlenim elde

edebilmek i¢in ITO kapl yiizeye baz1 kimyasal yiizey islemleri uygulanir.

Biikiilmiis yonlenime sahip siv1 kristal molekiilleri, her iki alt tabanda ayni molekiiler
yonlenime sahip olabilirken, molekiillerinin birbirlerine gore farkli a1 yaptigi
durumlarda s6z konusu olabilir. Hiicre i¢inde arada kalan sivi kristal molekiilleri alt ve
iist tabandaki sivi kristal molekiillerinin durumuna gore kiicliik a¢1 degerleri ile
biikiilerek konumlanirlar. Bu yapidaki nematik sivi kristallerin ortalama yonlenimi,
uygulanan bir elektrik alan ile kolaylikla degistirilebilir. Stvi kristal temelli ekran
teknolojisinde 1s181n ¢esitli durumlardaki polarizasyonu igin en ¢ok tercih edilen sivi

kristal yapilar biikiilmiis nematik yapidir [32].

Calismalarda siv1 kristal yapilarin dielektrik anizotropilerine bagli olarak dik ya da
paralel yonelimli hiicreler de tercih edilebilir. Pozitif dielektrik anizotropiye sahip bir
stv1 kristal ile yapilan bir ¢alismada paralel yonelimli hiicreler kullanilirken; negatif
dielektrik anizotropiye sahip bir sivi kristal ile yapilan g¢aligmada dik yonelimli

hiicrelerin kullanilmas1 daha uygundur [2].

2.5. SIVI KRISTALLERIN KULLANIM ALANLARI

Stv1 kristal yapilar iistiin 6zelliklerinden dolayr giliniimiizde teknolojinin de birgok
alaninda kullanilmaktadir. En genis kullanim alaninin ekran teknolojisinde oldugu
goriilmektedir (Sekil 2.12.(a)). Bu islevselligi onu saatlerde, bazi kiigiik ev aletlerinde,
hesap makinelerinde vb. cihazlarda belirgin bir sekilde kullanilabilir hale getirmistir.
Ayrica son zamanlarda bazi siv1 kristal maddeler bilgisayar endiistrisinde, yiiksek bellek
kapasitesine sahip yeni bilgisayar elemanlar1 olusturmak icin arastirma konusu haline

gelmistir [30].

S1v1 kristallerin 1s1ya kars1 duyarli olmast sivi kristal termometreler, sicaklik sensdrleri
gibi alanlarda kullanilmasini saglamistir. Ornegin sivi kristal termometresi ile yalnizca
termometrenin rengine bakilarak 1 °C duyarlikli sicakligin 6l¢iilmesi miimkiindiir (Sekil

2.12.(b)) [37].
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Stvi kristallerin tipta da yaygin kullanim alani buldugu gériilmektedir. Ornegin
psikolojide yalan makinesi dedektorlerinde sivi kristaller kullanilmaktadir. Ayrica sivi
kristaller proteinlerin baglanmasi, bazi mikroplarin belirlenmesi gibi uygulamalarda
biyomedikal alaninda da kullanilmaktadir. Sekil 2.12.(c) ile siv1 kristallerin hastalikli
dokularin teshisinde kullanimina bir 6rnek verilmistir. Burada sivi kristal yapilar
kullanilarak eldeki tiimoriin biyiikliigiiniin  belirlenebilmesine dair bir yontem

gosterilmektedir.

Floresanisik
Cam tabaka

Elektrot
Sivi kristal

Elektrot
Istk filtresi
Cam tabaka

(©) (d)

Sekil 2.12. Sivi kristallerin kullanim alanlari.

Stv1 kristallerin kullanildigi, gelecek vadeden ve su anda iizerinde yogun bilimsel
arastirmalarin yiriitildiigi bir diger alan da sivi kristal tabanli giines pilleridir (Sekil
2.12.(d)) [30]. Stv1 kristal malzemelerin i¢ine katkilandirilan boya, nanopargacik vb.
yapilar ile olusturulan hibrit malzemeler giines pillerinde aktif katman olarak
kullanilmakta ve bu yapilardan elde edilen giines pillerinde 6nemli OSlgiide verim

artiglarinin saglandig1 goriilmektedir.
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3. POLIMER / SIVI KRISTAL KOMPOZIT YAPILAR

Elektro optik ozellikleri nedeniyle, sivi kristallerin teknolojide ¢esitli uygulamalarda,
ozellikle de popiiler olan ekran uygulamalarinda yaygin kullanimi goriillmektedir.
Bununla birlikte, sivi kristal temelli bazi cihaz uygulamalarinda ekrani olusturan
katmanlarin kalinligindaki hassas ayarlanmanin gerekliligi ve 1s1k siddetini azaltan
polarizorlerin kullanilmast bu yapilar1 dezavantajli hale getirebilmektedir. Bugiin sivi
kristallere katkilandirilan ¢esitli fonksiyonel malzemeler ile olusturan hibrit yapilar,
ozellikle de son yillarda biiylik ilerleme kaydedilen polimerler ile olusturulan yeni

kompozit yapilar sayesinde bu giicliiklerin bir kisim {istesinden gelinebilmektedir [33].

Son yillarda yapilan ¢alismalara bakildiginda sivi kristal yapilara cesitli polimerler
katkilanarak ve farkli faz ayirma yontemleri uygulanarak yeni Polimer/Sivi Kristal
kompozitlerin olusturulabildigi goriilmiistiir. Polimer/Sivi Kristal kompozit yapilar,
polimer ve sivi kristalin kompozit yapidaki konsantrasyonuna goére birbirinden
ayrilabilir. En yaygin goriilen Polimer/Sivi Kristal kompozit yapilar, Polimer Dagilmis

Si1vi Kristaller ve Polimer Stabilize Siv1 Kristaller olarak siralanabilir [18].

Polimer/S1v1 Kristal kompozitlerde, polimer konsantrasyonlarinin, polimerin tipine ve
uygulamaya bagli olarak agirlik¢a %2-%80 arasinda degistigi goriilmiistiir [38]. Polimer
konsantrasyonunun sivi kristal konsantrasyonundan ¢ok daha az oldugu durumda sivi
kristaller boyunca bir polimer agi olusur ve bu yapilar “Polimer Stabilize Sivi
Kristaller” olarak adlandirilir. PSSK yapida optik mikroskop altinda, sadece sivi
kristalin konfiglirasyonu goriilebilir [39]. Literatiirde bu alanda yapilan c¢aligmalara
bakildiginda Jayoti ve arkadaslar1 [16] PSSK yap1 i¢in Polimer/Siv1 Kristal kompozit
yap1 igerisinde polimer konsantrasyonunun %20’den, Jiang [39] ve May [18] %10°dan,
Malik [40] ise %5’den daha diisik olmasini Onermislerdir. Yapilan literatiir
caligmasinda Polimer Stabilize Siv1 Kristal yapilar i¢in genel teamiiliin %20’den asag1
olmas1 yoniinde oldugu goriilmiistiir. Genel olarak yiiksek polimer konsantrasyonuna
sahip Polimer/S1v1 Kristal kompozit yapilarda faz ayirma isleminden sonra sivi kristal
damlaciklarin bir polimer matrisinde dagildig1 goriilebilir. Bu yapilar “Polimer Dagilmis

S1v1 Kristal” olarak adlandirilir. Optik mikroskop altinda, renkli siv1 kristal damlaciklar
koyu izotropik polimerlerden kolaylikla ayirt edilebilmektedir. Sekil 3.1’de PDSK ve
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PSSK' yapilarin POM (Polarize Optik Mikroskop) goriintiileri ve sivi kristallerin

uzaklastirilmasindan sonra SEM (Taramali elektron mikroskobu) goriintiileri verilmistir.
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Sekil 3.1. a) PDSK yap1 b) PSSK yap1 i¢in 6rnek POM goriintiileri ve ¢) PDSK yap1 d)
PSSK yapi i¢in s1v1 kristaller uzaklastirildiktan sonra 6rnek SEM goriintiileri.

3.1. POLIMERLER

Polimerler monomer (pre-polimer) olarak adlandirilan yapi birimlerinin kimyasal
baglarla baglanmasi ile olusan biiylik molekiillii yapilardir. Polimerlerin olugmasi i¢in
monomerlerin yiizlerce, binlerce hatta daha fazlasinin polimerizasyon reaksiyonlar1 ile
bir araya gelerek birbirine baglanmasi gerekir. Sekil 3.2’de bir monomer olan stiren
maddesinin polimerizasyon reaksiyonu sonucunda polistiren polimerine doniisiimii

kimyasal formiilleri ile 6rnek olarak verilmistir [41].

CH CH CH CH CH CH CH

~LH2 2 2 2 2 2 2

cH” i\cu" Sew” e’ Tew” e’ ew” é
Polimerizasyon

O

Monomer Polimer

(Stiren) (Polistiren)

Sekil 3.2. Stiren monomeri ve polistiren polimerinin gosterimi.
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Sicakliga bagli olarak polimerler camsi1 (glassy), lastiksi (rubber-like) ve viskoz sivi
olmak tiizere ii¢ farkli fiziksel durumda olabilirler. Polimer isitildiginda, ilk olarak
atomlarin denge konumu etrafinda titresim hareketi gosterdigi cams1 durumda bulunur.
Sicaklik artirildiginda polimer, camst durumdan burulma titresimlerinin yapildig:
lastiksi duruma daha sonra da makro molekiillerin bir biitiin olarak hareket ettigi viskoz
stvi duruma geger. Bu gecisler belli bir sicaklik degerinde olmaz, bir sicaklik araliginda
polimerin fiziksel durumu degisebilir. Bu araliktaki ortalama sicaklik “gecis sicakligr”
olarak tanimlanir. Cams1 durumdan lastiksi duruma gecis sicakligi “cam geg¢is sicaklig
(T,)”; lastiksi durumdan viskoz sivi duruma gegis sicakligi ise “akis sicakligi (Ty)”

olarak adlandirilir. Ayrica cam ge¢is sicakliginin altinda ve iizerinde polimer faz

degistirmez, ayni fazda kalir [41].

Polimer igerisinde sogurulan diisiik molekiiler kiitleli bazi maddelerin polimer
zincirlerini ¢dzmesiyle (plastiklestirme) polimerlerin hem akis sicakligt hem de cam
gecis sicakligr diisiiriilebilir. PDSK kompozit yapilarda kullanilan polimerlerin ¢ogunun
stv1 kristali sogurma 6zelligi bulunur. Bu durum hem sivi kristalin mezojenik 6zelligini
kaybetmesine hem de polimerin 6zelliginin degismesine neden oldugundan PDSK tipi

kompozit filmlerde 6nemli bir fenomendir [33], [42].
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Dogrusal Polimer Dallanmis Polimer

Capraz Bagh Polimer

Sekil 3.3. Farkli polimer yapilarinin sematik gosterimi.

Polimer zincirleri Sekil 3.3’te gosterildigi gibi farkli dogrusal zincirlerin birbirine
baglandig1, dogrusal, dallanmis veya capraz bagli olabilir. Dogrusal ve dallanmis
polimerler genellikle uygun ¢oziiciiler tarafindan ¢oziilebilirken, ¢apraz bagli polimerler
coziiciilerde ¢oziilemezler ve ag yapilarimi korurlar. Capraz bagl polimerler ile hem

emiilsiyon hem de polimerizasyon kaynakli faz ayirma yontemleri uygulanarak
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kolaylikla PDSK yapilar olusturulabilir. Cozelti ve sicaklik kaynakli faz ayirma
yontemleri ile PDSK yapilar olusturmak icin ise dogrusal veya dallanmis polimerlerin
kullanilmas1 daha uygundur. PDSK kompozit yapilarda kullanilan en yaygin polimerler,

akrilat, metakrilat veya vinil ailelerden tiiretilen polimerlerdir [33].

3.2. POLIMER DAGILMIS SIVI KRISTALLER

Polimer matrisinde dagilan siv1 kristal yapilar ilk olarak, bir nematik sivi1 kristalin sulu
bir polivinil alkol (PVA) c¢ozeltisine eklenerek emiilsiyon haline getirilmesiyle
olusturulmustur [43]. Elektriksel olarak kontrol edilebilir, sagilma o6zelligi gosteren
PDSK ince filmler ise bir tiir faz ayirma yontemi kullanilarak ilk olarak 1985 yilinda
Doane ve arkadaslar1 tarafindan gelistirilmistir [33]. Bu calismada ¢oziiclideki bir sivi
kristalin igerisine epoksi reginesi (polimer) karistirmiglar ve 1sitma islemi ile polimer
matrisinde dagilmis sivi  kristal damlaciklarin  olustugunu  goézlemlemislerdir.
Olusturulan PDSK filmin, elektrik alanin sifir oldugu durumda, 15181 yiiksek miktarda
sactig1 goriiliirken, PDSK filmine yeterli bir elektrik alan (esik voltajinin iizerinde)
uygulandiginda transparan bir goriinim aldigi goriilmiistiir. Ayrica yapinin dikroik bir
boya igermesi durumunda kontrol edilebilir bir sogurma gosterdigi de fark edilmistir.
Bu o6zellikler gilinlimiizde polimer dagilmis sivi kristallerin temel ve ilgi g¢eken

ozellikleri arasinda yer almaktadir [44].

Bu alanda yapilan bilimsel ¢alismalarda elektronik cihazlar i¢in hazirlanan polimer
dagilmis siv1 kristaller 60-120 V aralifinda calisabiliyorken, son yillarda elde edilen
gelismeler ile PDSK filmlerde bu c¢alisma araligt 5-10 V civarlarina kadar
cekilebilmigtir. Diislik voltajlarda calisabilmeleri, PDSK cihazlarin teknolojinin ¢esitli

alanlarinda kendine uygulama sahasi bulmasina da katki saglamistir [33], [43].

PDSK'lar yapisal olarak, polimer matrisinde dagilmis ve ¢ift kirici 6zellige sahip sivi
kristal damlaciklarindan olusur. Polimer i¢indeki bu sivi kristal damlaciklar, PDSK
yapilarin benzersiz bazi &zelliklere sahip olmasinin nedenidir. Ornegin, disaridan
uygulanan elektrik alan ile sivi kristal molekiillerin yonelimi degistirilerek, PDSK

yapidan gecen 15181n siddetini degistirmek miimkiindiir [33].

Siv1 kristal temelli cihazlarda, direktor ekseni sivi kristal molekiilleri i¢in ortalama bir
yon gosterir. PDSK yapilarda ise bunun aksine her bir sivi kristal bolgesi diger

damlaciklardan bagimsiz bir yonelime sahiptir. Sivi kristal bolgelerindeki yonelimin
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farkli olmasi, PDSK yapilar i¢in 6nemli bir 6zellik olarak ortaya ¢ikmakta ve 15181n her

yonde sagilmasina sebep olmaktadir [44].

Polimerler optik olarak tek bir kirilma indisine (np) sahipken, siv1 kristal yapilar ¢ift
kiricilik 6zelliklerinden dolay1 “siradan kirilma indisi (n,)” ve “siradan olmayan kirilma

indisi (n.)” olmak tizere iki farkli kirilma indisine sahiptirler [44].
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Sekil 3.4. PDSK kompozit yapilarda optik 1s1nimin yapi igerisinden gegisinin sematik
gosterimi; (a) V=0, (b) V0.

PDSK yapilar Sekil 3.4’te gosterildigi gibi iki farkli durumda caligabilirler. Elektrik
alanin olmadigr durumda (Sekil 3.4.(a)), polimer matrisinde dagilmis sivi kristal
damlaciklar1 film boyunca rastgele bir dagilim gosterirler. Film normali boyunca gelen
151810 (Igeren) dogrultusu ile sivi kristal damlaciklarinin ortalama yonelim direktori (fi)
arasinda bir 0 acist olusur. Sivi kristalin 6 agisina bagli olan etkin kirilma indisi

Denklem (3.1) ile ifade edilir [33], [39]:

NN 3.1
Netkin(6) = ki (
etlen J(nZ cos?8 + n2 sin?6)

Bu durum optik dalganin polimer matrisinde gordiigii polimer matrisinin kirtlma indisi
(np) ile s1v1 kristal molekiillerin etkin kirllma indisi (Negyiy) arasinda bir uyumsuzluga
sebep oldugundan optik dalga PDSK yapidan gegerken sagilir (Isaeiian). Elektrik alanin
uygulanmadig1 bu durumda PDSK yap1 opak bir goriinlime sahiptir.
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Elektrik alan uygulandiginda (Sekil 3.4.(b)) ise polimer matrisinde damlaciklar i¢indeki
stvi1 kristallerin (AE>0) uzun eksenleri elektrik alan yoniinde hizalanir. Bu durumda film
normali boyunca gelen 1518in dogrultusu ile sivi kristal damlaciklarinin direktorii (fi)
arasindaki 6 acisi sifir olur. Bu durumda polimer matrisinin kirilma indisi (np) ile sivi
kristal molekiillerinin siradan kirilma indisi (n,) esleserek ayni1 degere sahip olur. PDSK
yapiya gelen 1s1k farkli bir kirilma indisini gérmedigi i¢in film iginden sagilmadan gecer
(I¢ikan). Elektrik alanm uygulandigi bu durumda PDSK yap: transparan bir goriiniime

sahiptir [38], [39].

PDSK filmini opak durumdan transparan duruma getirmek icin yeterince yiiksek bir
elektrik alan uygulanmalidir. Bu elektrik alan icin gerekli olan voltaj degeri (esik
voltaji) stv1 kristal damlacik boyutu, sivi kristal damlacik sekli, 6rgli enerjisi, elastik
sabitleri ve sivi kristalin dielektrik anizotropisi gibi baz1 6nemli fiziksel parametrelere
baglidir. Daha kiiciik siv1 kristal damlaciklara sahip ve daha kalin olan PDSK filmler
daha yiiksek sagilma gosterirlerken bu yapilar1 yeniden yonlendirmek icin daha ytliksek

voltaj uygulanmasi gerekmektedir [39].

Giglii 151k sagma 6zelligi, genis goriis acgist ve yiiksek gecirgenligi nedeniyle, PDSK
temelli cihaz uygulamalarinda polarizor kullanilmasimna gerek duyulmamaktadir. Bu,
PDSK yapilarin siv1 kristal ekran teknolojilerine gore 6nemli bir avantaji olup PDSK
yapilarin kullanildig1 ekranlarda daha parlak goriintiiniin elde edilmesini saglamstir.
Yine PDSK yapilarin genis ve esnek ylizeylere kaplanabilir olmalart bu yapilarin en
onemli avantajlarindan olmus, PDSK yapilarimin agilir-kapanir  pencerelerde

kullanilmasina imkan vermistir [18].

3.3. PDSK HAZIRLAMA YONTEMLERI

PDSK hazirlama yontemleri, baglangigta sivi kristallerin polimerde (ya da monomerde)
emiilsiyon halinde olmasina gore ya da siv1 kristal, monomer ve katki maddesinin tek
bir fazda ¢ozelti olusturmasina gore “enkapsiilasyon” ve “faz ayrilmasi” olmak tizere iki
ana smifta gruplandirilabilir. Siv1 kristal damlaciklar enkapsiilasyon yonteminde sivi

kristal fazda olusurken, faz ayirma yonteminde ise polimerin katilagsmasiyla olusur [44].
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3.3.1. Enkapsiilasyon Yontemi

PDSK iiretmek i¢in ilk c¢alismalar, mikro kapsiilleme olarak bilinen bu teknikle
yapilmistir [40]. Enkapsiilasyon kii¢lik kapsiil ilaglar, gida tiriinleri ve sicaklik gosteren

cihazlar elde etmek i¢in uygulanan bir tekniktir [45].

Enkapsiilasyon yontemi homojen olmayan bir ¢ozelti ile baslar ve kapsiilleyici ortami
iceren sulu bir karisimda bir nematik s1v1 kristalin emiilsiyon siirecini igerir. Bu teknikte
nematik bir siv1 kristal polivinil alkol gibi su bazli bir polimer ile karistirilir. Karigim bir
emiilsiyon olusturmak i¢in mekanik olarak da karigtirilir [45]. Daha sonraki siiregte su
buharlastirilir ve siv1 kristal polimer tabakasi ile gevrilir. Boylece kiigiik kapsiillerden
cok sayida olusur. Bu yontemle iiretilen sivi kristal damlaciklar1 ebat olarak
birbirlerinden farkli olma egilimindedir ve hatta yap1 igerisinde siv1 kristal damlaciklar

birbirine baglanabilir [33], [40].

Enkapsiilasyon yonteminin temel avantaji, genis alanlara kolay uygulanabilir olmasidir.
Ayrica, hem hidrofilik hem de hidrofobik polimerler dahil bir¢ok farkli tiirde polimerle
de uyumludur [38].

Bu yontemde siv1 kristal damlaciklarinin boyutu, suya yiizey aktif maddeleri veya alkol

eklenerek, ara yiizey 6zellikleri degistirerek kontrol edilebilir [38].

3.3.2. Faz Ayirma Yontemi

Faz ayirma yontemi ile PDSK elde etmek i¢in polimerizasyon, ¢oziicii ve sicaklik
kaynakli faz ayrilmas1 olmak iizere ii¢ farkli ydntem vardir. Ug yontem de temelde ayni
prensipleri igerir [46]. Faz ayirma yontemi ile PDSK yap1 olusturmak i¢in Once bir
polimer ve bir sivi kristalin homojen bir karigimi hazirlanir. Polimer katilastirilirken,
stv1 kristal molekiilleri polimerden disar1 atilir (faz ayristirma) ve sivi kristal molekiilleri

bir araya gelerek polimer matrisinde siv1 kristal damlaciklar1 olustururlar [40], [44].
3.3.2.1. Polimerizasyon Kaynakli Faz Ayirma Yontemi

Polimerizasyon kaynakli faz ayirma yonteminde ilk olarak, sivi kristal ve monomerin
homojen bir karisim olusturmasi gerekir. Homojen ¢ozelti i¢in polimerizasyon termal
veya optik (UV (Ultraviyole) 151k ile foto-polimerizasyon) yolla iki farkli sekilde
baglatilabilir [44].

Termal yolla baslatilan polimerizasyon, serbest radikal polimerizasyonu veya

polikondansasyon mekanizmasi ile gerceklestirilebilir. Termal olarak indiiklenen
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polimerizasyonun dezavantaji, bu yontemde Monomer/Sivi Kiristal igerisindeki
monomerin konsantrasyonunun diisiik olmasi gerektigi i¢in, polimerizasyonun yavas
gerceklesmesidir. Foto-polimerizasyon ile gergeklesen faz ayrilmasi tipik olarak serbest

radikal polimerizasyonuyla yapilir [38].

Polimerizasyon gerceklesirken sivi kristaller ¢ozeltiden ayrilir ve bir araya gelerek sivi
kristal damlaciklar1 olusturur. Damlaciklar, polimer baglayict molekiillerin tutulacagi ve

artik kolay hareket edemeyecegi kadar kat1 hale gelinceye kadar biiyiir [40].

Hizli ve kontrolii kolay bir yontem olmasindan dolayir polimerizasyon kaynakli faz
ayirma yontemi (0zellikle foto-polimerizasyon ile yapilan faz ayrilmasi) en yaygin

kullanilan yontemdir [38].

Bu yontemde UV 1sik yogunlugu, polimerizasyon sicakligt ve sivi kristal

konsantrasyonu farkli morfolojiler elde etmek i¢in degistirilebilir [39], [47].
3.3.2.2. Sicaklik Kaynakli Faz Ayirma Yontemi

Sicaklik kaynakli faz ayirma yonteminde kullanilan polimerler, polimetilmetakrilat
(PMMA), polistiren (PS) gibi oda sicakliginda sivi kristalle karismayan fakat yiiksek
sicaklikta sivi kristal ile karigabilen termoplastik polimerlerdir [38], [48]. Ayrisma

sicakliklarinin altinda eriyen termoplastik malzemeler bu yontem i¢in kullanilabilir [48].

Bu yontemde, once bir sivi kristal ile erimis bir polimerin homojen bir karisimi
olusturulur. Karisim, faz ayrilmasinin gergeklesmesi i¢in belirli bir oranda sogutulur
[44], [48]. Polimer sertlestik¢ge sivi kristal damlaciklar olusmaya baslar. Damlaciklar,
polimerin cam geg¢is sicaklig1 gegilinceye kadar biiylimeye devam eder [33], [40].

Sicaklik kaynakli faz ayirma yonteminde, sivi kristal damlacik boyutu sogutma hizi ve
polimer konsantrasyonu ile kontrol edilebilirken arastirmalar bu yontemde damlacik
boyutunu etkileyen en 6nemli etkenin sogutma hiz1 oldugunu gostermektedir [39].
Sogutma hizt artirlldiginda sivi kristal damlaciklarin biiylimesi i¢in yeterli zaman
olmadig1 icin daha kiigiik boyutta siv1 kristal damlaciklar elde edilir [33], [40]. Sekil
3.5’te sicaklik kaynakli faz ayirma yontemi ile olusturulmus PDSK yap1 i¢in sogutma
hizina gore sivi kristal damlaciklarinin boyutlarindaki degisimi gosteren 6rnek
mikroskop goriintlisii verilmistir [33]. Sekilde de sogutma hizinin azalmasiyla sivi

kristal damlaciklarin boyutundaki artis acik bir sekilde goriilmektedir.
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Sogutma Hiz

Sekil 3.5. PDSK yapida sogutma hizinin oranina gore sivi kristal damlaciklarin
biiyiikliik degisimi.

Sicaklik kaynakli faz ayirma yontemi basit bir yontem olmasina ragmen PDSK
yapilarda yaygin kullanimi goriilmemektedir. Cilinkii bu yontemle yapilan PDSK
filmler, yapmin olusturma siirecinde uygulanan islemlere karsi ¢cok duyarlhidir. Bu
yiizden bu yontem ile yapilan PDSK filmlerin ¢ogaltilmasi ¢ok miimkiin degildir. Bir
diger dezavantaji da, sivi kristal ve polimer fazlarin ytliksek ¢oziiniirliige sahip oldugu
yiiksek sicakliklarda, sicaklik kaynakli faz ayirma yontemi ile yapilan PDSK filmlerin
kararsiz olusudur. Ayrica, polimerizasyon kaynakli faz ayirma yontemi ile
karsilagtirildiginda bu filmler i¢in daha biiyiik s1v1 kristal konsantrasyonlar1 gerektirmesi

bir diger dezavantaj olarak da sayilabilir [33], [49].
3.3.2.3. Coziicii Kaynakli Faz Ayirma Yontemi

Cozicii kaynakli faz ayirma yontemi, ayrisma sicakliginin iistiinde eriyen veya ¢oziicii
kaplama tekniklerinin kullanildig1 termoplastik polimerler ile PDSK yap1 olusturmak
icin kullanilir [48]. Bu yontemde sivi kristal ve polimerin ortak bir ¢oziicii i¢inde
¢oziindiigi homojen bir ¢ozelti hazirlanir.  Coziicliniin  buharlastirilarak
uzaklastirilmasiyla polimer katilasir ve faz ayrismasi gerceklestirilir. Coziicli tamamen
buharlasincaya kadar siv1 kristaller siirekli olarak ¢zeltiden disariya ¢ikar ve sivi kristal
damlaciklar olusur [40]. Coziicli kaynakli faz ayirma yonteminde siv1 kristal damlacik
boyutunu etkileyen ana faktor, ¢oziicii ¢ikarma hizidir [39]. Sicaklik kaynakli faz
ayirma yontemine benzer sekilde, ¢oziicii kaynakli faz ayirma yonteminde de ¢oziici

cikarma hiz1 azaldik¢a damlacik biiyiikliigii artar [33].

Coziicii kaynakli faz ayirma yontemi uygulamasi kolay bir yontemdir. Ancak, bu
yontemle olusturulan PDSK yap1 i¢in 6nemli bir degisken olan buharlasma hizini

tekrarlanabilir sekilde kontrol etmek kolay degildir [38].
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PDSK olusturmak icin kullanilan yaygin yontemlere uygun olan bazi polimerler 6rnek

olarak Sekil 3.6’da verilmistir [49].
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Sekil 3.6. PDSK hazirlama yontemlerine uygun olan 6rnek polimerler.

3.4. PDSK YAPILARIN KATKILANMASI

PDSK yapilar polimer ve siv1 kristalin bir araya getirilmesi ile farkli deneysel islemler
uygulanmasi sonucunda olusturulan kompozit yapilardir. Literatiirde PDSK yapilara
farkli katki malzemeleri katkilanarak opto-elektronik 6zelliklerinin degistirilebildigi ve
PDSK tabanli cihazlarin performanslarinin arttirilabildigi goriilmektedir. PDSK yapilara

katkilanan bazi etken maddeler asagidaki gibi siralanabilir:
e karbon nanotiip [22],
e kuantum nokta [27],
e boyalar [50],
e farkli nanopargaciklar [16], [51].

Bu katki malzemeri arasinda boyalarin PDSK yapilara katkilanmasiyla olusturulan boya
katkili PDSK kompozit yapilar {izerine yapilan ¢alismalar arastirmacilar tarafindan son

yillarda olduk¢a yogun bir ilgi gormektedir.

3.4.1. Boya Katkih PDSK Yapilar

Son zamanlarda, boya katkili PDSK yapilar, cesitli teknolojik uygulamalar1 nedeniyle
farkl1 arastirma gruplar1 arasinda ilgi odagi olmustur. Kompozit yapr igerisine
katkilanan boya 15181n sogurulmasinda bir artiga sebep olur ve bdylece optik etkiler i¢in

gerekli olan giicii biiyiik Ol¢lide azaltir. Boya katkili PDSK filmlerde 1s181n
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sogurulmasinin ve sagilmasinin kontrol edilebilir olmasi da 6nemli bir avantajdir. Boya
katkili PDSK yapilar renkli ve yiiksek kontrastli ekranlar {iretmek i¢in kullanilabilir
(28], [52].

Boya katkili PDSK yapi olusturulurken sivi kristal yapida iyi ¢oziinebilen fakat polimer
yapida 1yi ¢oziinemeyen bir boya se¢imi daha uygundur. Ciinkii polimer matrisinde
¢Oziinmiis halde kalan boya molekiilleri, dis alandan etkilenmez ve boya molekiilleri
rastgele bir yonelim gosterir. Bu nedenle, sadece nematik sivi kristal damlacik i¢inde
¢cozlinmiis boya dikroik 6zellik sergiler ve filmlerin opto-elektronik tepkisine katkida
bulunur. Boya ve siv1 kristal molekiilleri arasindaki gii¢lii etkilesimler, molekiillerin
yonlenimini, kirilma indisini, dielektrik sabitini ve faz gecis sicakligi gibi baz1 6nemli

parametrelerini de etkiler [53].

PDSK yapilara boya katkilanmasinin dezavantaji olarak boyanin UV 1smini
sogurmasindan dolayr boyanin ayrismast ve monomerin polimerizasyonunu

zorlagtirmasi sdylenebilir [54].

PDSK yapilara boya katkilanarak olusturulan yeni kompozit yapilar biiyilk sogurma
degisimleri gosteren cihazlar iiretmek i¢in kullanilabilir. Bu yapilar i¢in en iyi etki

dikroik boyalarda goriiliir [40].

3.4.2. Dikroik Boyalar

Dikroik boya, ¢ubuk benzeri bir sekle sahip olan ve 1518in molekiile paralel ve dik
olarak gelmesine bagli olarak 15181 sogurma 6zelliginin degistigi ve bu 6zelligin dikroik
oran (DR) ile karakterize edildigi egsiz bir anizotropi gosteren organik bir molekiildiir

[55].

Dikroik boyanin etkinligini karakterize etmek i¢in dikroik orani ya da kontrast orani

(CR) hesaplanir. DR ve CR sirasiyla Denklem (3.2) ve Denklem (3.3) ile verilir [56]:

DR = A (3.2)
Ay
Aoy

CR =L (3.3)
AOTL

burada, A ve A, sirasiyla 1518in boya molekiillerine paralel ve dik geldigi durumda

boyanin 6lgiilen maksimum sogurma degerini, Ayg ve Aoy ise sirasiyla elektrik alanin
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uygulanmadig1 ve elektrik alanin uygulandigi (satiirasyon voltaji) durumda boyanin

Olciilen maksimum sogurma degerini ifade eder.
Dikroik orani diizen parametresi (S) ile Denklem (3.4) ile iliskilidir [56], [57].

DR -1
S =

34
DR + 2 CH

Diizen parametresinin sogurma degerine baglh bir baska ifadesi de Denklem (3.5) ile

verilmistir [2], [58]:

A — Ay

S=———- 3.5
A+ 24, (3.5)

Dikroik orani, yiiksek kontrast ve diisiik giic tiiketimi elde etmek i¢in Onemli bir
parametre olarak kabul edilir [1]. Uygulamalarda daha ¢ok pozitif dikroik oranina sahip

boyalar kullanilmaktadir.
3.4.2.1. Azo Boyalar

Bir dikroik boya olan azo boya molekiillerinin yapist siv1 kristal molekiillerinin yapisina
benzerdir ve 15181 kuvvetli sogurma 6zellikleri vardir. Boyama giiclerinin yiiksek olmasi
ve maliyeti diisiik malzemelerden sentezlenebilmesinin yaninda kolay ulasilabilmesi azo
boyanin diger boyalara gore daha fazla tercih edilmesine sebep olur. Ayrica sari,
kirmizi, mor, mavi, yesil, kahverengi, siyah renkler olmak iizere tiim renk araligini

kapsar [2].

Molekiiler yapilarinda bir veya daha fazla azo grup iceren azo boyalar, iizerlerine gelen
15181 sogurmalart sonucunda molekiillerinin sekli degisir. Bu durum trans-cis foto-
izomerizasyonu olarak adlandirilir. Trans formu enerji bakimindan daha kararli bir
yapiya sahiptir ve uzunlamasina bir sekli vardir. Cis formunda ise azo grubun aromatik
halkalart 120° ac1 yapar. Trans ve Cis formlar1 belirli dalga boyunda birbirlerine
doniisebilirler (Sekil 3.7). Genellikle trans formundan cis formuna gecisteki dalga boyu
UV 151k m-t* enerji band1 gegisine denk gelir. Mavi 151k n-mt* bandi ise daha ¢ok cis

formundan trans formuna gegiste kullanilan dalga boyudur [32].
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Si1vi1 Kristal
ﬂ ] Trans-Cis
SV NN
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];/"(J “ Cis-Trans
Azo Boya

Sekil 3.7. Sivi1 kristal molekiilleri icerisinde azo boya molekiillerinin trans-cis formu.

—
—

3.5. PDSK KULLANIM ALANLARI

PDSK kompozit yapilar kendilerine 6zgli opto-elektronik ve mekanik 6zelliklerinden

dolay1 ¢ok cesitli uygulama alanlarina sahiptir.

PDSK filmlerin kullanildig1 en popiiler alan akilli pencere uygulamalaridir (Sekil 3.8).
Iletken ve 15181 gegiren iki yiizey arasina bir PDSK filmin yerlestirilmesi sonucu, yeterli
bir voltaj uygulanmasiyla pencerenin goriinlimiinii opak ve transparan durum arasinda
degistirmek miimkiindiir. Bu tiir cihazlar gizlilik veya 151k korumasi gerektiren alanlar

icin kullanilabilmektedir [44].

‘\. e

-

Sekil 3.8. PDSK filmlerin akilli pencerelerde kullanima.

PDSK vyapilarin bagka bir uygulamasi da kalic1 bellek 6zelligi ile ilgilidir. PDSK yapilar

kullanilarak elektriksel olarak bilgi yazilabilir, yazilan bilgi optik olarak okunabilir ve
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termal yolla ilk sacilma durumuna getirilebilir. Ornegin Sekil 3.9°da gériilen 6 pikselli
ekrana elektrik alan uygulanarak, bilgiler dijital olarak yazilabilir (opak 0, transparan 1
kodlamasi). Lazer kullanilarak yazilan bilgiler okunabilir ve kompozit yapt belli bir
sicakligin tlizerinde 1sitilarak baslangi¢ durumu olan opak goriiniime doniistiiriilebilir

[44].

Lazer

Yazma Okuma
T
AE

Silme

] Opak [ | Transparan

Sekil 3.9. PDSK yapilarin optik dijital hafiza cihazlarinda kullanimina bir 6rnek.

PDSK filmlerinin en heyecan verici uygulamalarindan biri de projeksiyon ekranlarinda
kullanilmasidir. Ekran teknolojisinde boyut, masraf ve gilic gereksinimleri gibi
faktorlerden dolayr giiniimiizde hala genis ylizeyli ekranlarin olusturulmasi kolay
degildir. Sagilma 6zelliklerinden dolay1 PDSK filmlerle elde edilen yiiksek performansli
projeksiyonlar, standart boyutlu ekranlar kullanilarak genis alanli ekranlar elde etmek

icin kullanilan bir yontem olmustur [33].
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4. SIVI KRIiSTAL VE POLIMER YAPILARIN FiZiKSEL
OZELLIKLERI

4.1. ANIZOTROPI

Sivi kristal yapilarin elektrik alan, manyetik alan veya optik dis etkiler ile
yonelimlerinin degistirilebildigi bilinmektedir. Sivi kristallerin bu gibi etkilere tepki
vermesinin en Onemli sebeplerinin basinda molekiillerin anizotropik yapiya sahip
olmasi gelmektedir. Anizotropi; sivi kristal molekiillerinin uzun eksenine paralel olarak
Olgiilen fiziksel ozelliklerin dik olarak olciilen fiziksel 6zelliklerden farkli olmasidir

[36].

4.1.1. Optik Anizotropi

Siv1 kristaller anizotropik yapilarindan dolay: ¢ift kirilma 6zelligi gosterirler. Bunun
anlami; polarize olmayan bir 151k demeti sivi kristale girdigi zaman, diizlem polarize
olan iki 151k demetine ayrilir (Sekil 4.1) [32]. Siv1 kristal ortamdaki optik anizotropiden
dolay1, bu 151k demetlerinin gordiikleri kirilma indisleri ve dolayisi ile optik ortamdaki
hizlart birbirinden farkli oldugu i¢in aralarinda bir faz farki olusur. Siv1 kristal yapi
icinde siradan kirilma indisi (n,) ve siradan olmayan kirilma indisi (n.) olmak tizere sivi

kristalin iki farkli kir1lma indisi olusmaktadir.

/-

Siradan
polarize 1s1n
/]/ -
ll0
Polarize / n,
olmayan I

151N
- Siradan olmayan

polarize 151n

Sekil 4.1. Stv1 kristal ortama gonderilen polarize olmayan 15181n davranisi.

Gelen polarize 15181 elektrik alan vektoriiniin titresim dogrultusunun sivi kristalin
direktor eksenine dik olmasit durumunda n, (n,) (Sekil 4.2.(a)), gelen polarize 15181

elektrik alan vektoriiniin titresim dogrultusunun sivi kristalin direktor eksenine paralel
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olmasi durumunda ise n, (n)) kirtlma indisi gortilir (Sekil 4.2.(b)) [31], [59].

Siv1 kristal yapilarin optik olarak gosterdikleri bu anizotropik davranig, sivi kristal
yapilarin karakterizasyonu i¢in Onemli bir parametre olan optik anizotropi (An)

parametresiyle Denklem (4.1) ile ifade edilir [35]:

An=ny—n, 4.1)

Siradan
polarize 1s1n

Siradan olmayan ﬂ
polarize 1s1n j

Sekil 4.2. Sivi1 kristallerde a) siradan polarize 1§1nin ve b) siradan olmayan polarize

1s1n1n s1vi kristalin molekiiller ekseni boyunca yayilmasi.

Siv1 kristal yapilarda optik eksene paralel yayilan 1sik demetinin kirilma indisi, dik
yayilan 1g1k demetinin kirilma indisinden daha biiyiik ise (n;>n,) sivi kristal yapi
pozitif optik anizotropiye (An>0), kii¢lik ise (ny<ny) sivi kristal yap1 negatif optik

anizotropiye (An<0) sahiptir.

Calismalarda yaygin olarak pozitif optik anziotropiye sahip nematik sivi kristaller
kullanilmaktadir. Optik anahtarlama, sivi kristal tabanli ekran uygulamalar, faz
geciktiricilerde ve elektriksel olarak kontrol edilebilen uzaysal 151k modiilatorleri gibi
birgok cihazda siv1 kristal yapilarin optik anizotropi 6zelliginden faydalanilmaktadir [2],

[31], [32].
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4.1.2. Dielektrik Anizotropi

Sivi kristallerin elektrik alana karsi gosterdikleri tepkinin bir Olgilisii olan dielektrik

anizotropi (Ae") Denklem (4.2) ile ifade edilir:

Ag' = 8’” - EIJ_ (42)

burada, €' ve €', sirastyla elektrik alana paralel ve dik dogrultuda 6lgiilen dielektrik
sabitleridir. Elektrik alana paralel yonde Olciilen dielektrik sabitinin dik yonde Slgiilen
dielektrik sabitinden biiyiik olmas1 durumunda (¢'y>g’;) siv1 kristal yap1 pozitif bir
dielektrik anizotropiye (Ag'>0), kiigiik olmasi durumunda (&' <¢’,) ise siv1 kristal yap1
negatif bir dielektrik anizotropiye (Ag'<0) sahip olur (Sekil 4.3) [36]. Pozitif dielektrik
anizotropiye sahip sivi kristallerde molekiillerin uzun ekseni boyunca sahip oldugu
dipol moment (p) daha baskin iken, negatif dielektrik anizotropiye sahip siv1 kristallerde

molekiillerin kisa ekseni boyunca sahip oldugu dipol moment daha baskindir.

E=0 E=0
+*
,L;f;‘
/JQ .:: _'J,> $+.|. AS’>0
(a) (b)
’ " R
<y -F Ag'<0
% g
(©) (d)

Sekil 4.3. Pozitif dielektrik anizotropiye sahip siv1 kristal molekiillerin yonlenimi a) E=0
b) E #0; negatif dielektrik anizotropiye sahip sivi1 kristal molekiillerin yonlenimi c) E=0

d) E #0.
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Dielektrik anizotropisi pozitif olan siv1 kristal yapilarin elektrik alan yoniinde yonelimi
diisiik frekans bolgesinde daha kolaydir. Dielektrik anizotropisi negatif olan siv1 kristal
yapilarin ise elektrik alana dik yonelimleri yliksek frekans bolgesinde daha kolay
gerceklesmektedir [31].

4.2. ELASTIK SABITI

Sivi kristal molekiilleri herhangi bir dis etkiye maruz kaldiklarinda molekiiler
yonelimleri degismektedir. Molekiillerin yonelimi esnasinda molekiillerin lizerine etki
eden dondiirme kuvveti ve dondiirme kuvvetini dengeleyen viskoz kuvvetlerden dolay1
stvi kristal molekiillerin ortalama direktor ekseninde (fi) bazi degisiklikler olusturan
deformasyonlar olusabilir. Sirasiyla elastik sabitleri K;;, Ky, ve Kjs olan egilme,

burulma ve biikiilme olmak iizere ii¢ ¢esit deformasyon vardir (Sekil 4.4) [32], [60].

T | R R B U 3
Ly |'|'“r|“{"“/’ 47"/
' !
‘I,g’gflv,!f,"

(a) Burulma Y

(b) Egilme

(¢) Biikiilme

Sekil 4.4. Siv1 kristal molekiillerinde meydana gelen direktér deformasyon ¢esitleri; a)

burulma b) egilme ve c) biikiilme.

Bu deformasyonlar ile ilgili Frank tarafindan gelistirilen serbest enerji yogunluklar1 (F)

sirastyla Denklem (4.3.), Denklem (4.4.) ve Denklem (4.5.) ile verilmistir.
1 A
F11 = EKll(V n)z (43)

1
Fzz == EKzz(ﬁ V X ﬁ)z (44)
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1

Genelde bir dis etki ile birden fazla deformasyon gergeklesir. Deformasyonun her ii¢
seklinin de gerceklestigi durumda toplam serbest enerji yogunlugu Denklem (4.6.) ile

verilir [32], [61].

1 1 1
4.3. DUZEN PARAMETRESI

Sivi kristaller esneklik 6zelliklerinin yaninda akiskan bir yapiya sahiptirler. Akiskanlik
ozelligi sivi kristal molekiillerinin yonelimleri ile ilgili olup, molekiillerin uzun
eksenleri boyunca yonelim diizenleri “diizen parametresi (S)” ile ifade edilir. Sekil
4.5’te sivi1 kristal yapilarda molekiillerin ortalama yonelimleri ve diizen parametresi
sematik olarak gosterilmistir. Diizen parametresinin ifadesi Denklem (4.7) ile verilir

[31]:

1
S = E<3c0529 —1) 4.7)

burada, 8 bir s1v1 kristal molekiiliiniin uzun ekseni ile molekiillerin ortalama yonelimini

gosteren direktor arasindaki agiy1 ifade eder.

i
A

=

Sekil 4.5. Siv1 kristal yapilarda molekiillerin ortalama yonelimi ve diizen parametresinin

gosterimi.
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Diizen parametresinin 1 olmasi durumu (S=1) kat1 kristal fazin 6rnek verilebilecegi tam
diizeni, 0 olmasi durumu ise (S=0) s1v1 fazin 6rnek verilebilecegi tam diizensiz durumu
temsil etmektedir. Nematik siv1 kristallerde S degeri 0,3 ile 0,9 arasinda sicakliga bagh
olarak degismektedir [30], [37]. Sicakligin artmasiyla molekiillerin diizen derecesi
azalmaktadir. Diizen parametresinin sicakliga bagli degisimi Sekil 4.6’da verilmistir.
Tna sivi kristal molekiillerin  nematik fazdan izotropik faza gectigi sicaklig

gostermektedir.

Diizen
parametresi

A
1,0 T

0.5 +

Nematik faz Izotropik faz

0,0 t > Sicakhk

Sekil 4.6. S1v1 kristal yapilarda diizen parametresinin sicakliga bagli degisim

fonksiyonu.

4.4. ORGU (ANCHORING) ENERJiSI

Siv1 kristal molekiilleri ile bulunduklar1 veya temas halinde olduklar yilizey arasindaki
etkilesim Orgii enerjisi ile ifade edilir. Adindan da anlasilacag gibi, yiizeyin sivi kristal

molekiilleri Gizerindeki sabitleme etkisini tanimlar [62].

Orgii enerjisinin (W) fiziksel anlami, sivi kristal molekiillerinin yiizeydeki kolay
yonlenme pozisyonundan maksimum sapmasi i¢in gereken enerji olarak ifade edilir.
Genellikle iki tlir orgii enerjisi vardir: Birincisi, ylizeydeki sivi kristal molekiillerinin
direktoriiniin yiizeyin normalinden sapmasi i¢in gereken enerji olarak tanimlanan polar
orgli enerjisi (Wp), ikincisi de ylizeydeki sivi kristal molekiillerinin direktoriiniin
yiizeyin diizleminden sapmasi icin gerekli enerji olarak tanimlanan mutlak orgii
enerjisidir (Wg). Ornegin dik yonelimli bir siv1 kristal hiicre igin sadece polar orgii

enerjisinden bahsedilir [18], [30].
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Siv1 kristal yapilarin konuldugu sivi kristal hiicrelerin yiizeyine yakin olan siv1 kristal
molekiilleri ylizey hizalanmasindan kuvvetli bir sekilde etkilenir ve yonelimleri sivi
kristal molekiillerinin y18in (bulk) bolgesinden daha farklidir (Sekil 4.7). Ceperlerdeki
yonelme etkisi de y1gin bolgesine iletilir. Bu yiizden siv1 kristal yapilarda 6rgii enerjisi,

opto-elektronik 6zellikleri de etkileyen dnemli bir 6zelliktir [18].

i)

Sekil 4.7. Paralel yonlenime sahip bir hiicrede siv1 kristal molekiillerinin y1gin

bolgesinde ve geperlerdeki yonlenimi.

Giiclii 6rgii enerjisi (~10™ J/m?) ile karsilastirildiginda, zayif 6rgii enerjisi (~10° J/m?)
diisiik esik voltajina, daha kisa yiikselme siiresine ve daha uzun diisme siiresine neden
olur. Ayrica orgii enerjisi hiicre i¢indeki filmin kalinligima da baghdir; ince hiicrelerde

daha gii¢lii bir 6rgii enerjisi goriiliir [30].

4.5. DIELEKTRIK OZELLIiKLER

Elektrik alan uygulandiginda enerji depolama yetenegi bulunan veya bulundugu
ortamda elektrik alanda degisiklige sebep olan maddeler “dielektrik madde” olarak
tanimlanir. Dielektrik maddelerin elektrik alan etkisinde serbest hareket eden ytikleri
olmadig1 i¢in yalitkan malzemeler olarak nitelendirilirler. Dielektrik malzeme bir
elektrik alan igerisine konuldugunda madde i¢indeki pozitif ve negatif yiiklerin zit
yondeki hareketleri sonucunda elektriksel dipoller olusur. Olusan bu dipoller elektrik
alan dogrultusunda yonlenmeye zorlanir. Elektrik alan kaldirildiginda ise yiikler eski
konumlarina doner ve net elektrik dipol momenti sifirlanir. Baz1 dielektrik maddeler ise
elektrik alana konulmadigi halde bir dipol momente sahiptir [35]. Bunlar dogada
kendiliginden dipol momente sahip maddeler olarak adlandirilirken su molekiilii buna

en iyi 0rnek olarak gosterilebilir.
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Paralel plakalar1 arasinda bosluk bulunan C, kapasitansina sahip bir kondansatoriin
plakalar1 arasina dielektrik madde konulursa ve bu kondansatoriin uglarina gerilim
uygulanirsa daha fazla yiik depolanir. Sekil 4.8’de aralarinda d uzakligi bulunan A
ylizey alanina sahip paralel plakalar1 arasinda bosluk olan ve dielektrik madde bulunan,
kondansatorler verilmistir. Burada g, boslugun dielektrik sabiti, €' ortamda dielektrik
malzeme oldugu durumda dielektrik sabiti, C, ortamda dielektrik malzeme olmadiginda
kondansatoriin sigas1 ve C ise ortamda dielektrik malzeme oldugunda kondansatoriin

sigasini ifade etmektedir.

T

ENEE
AT

(a) (b)

Sekil 4.8. Paralel plakalar1 arasinda a) bosluk olan ve b) dielektrik malzeme bulunan

kondansator.

Iletken plakalara bir elektrik alan uygulandiginda plakalar +Q ve —Q yiikii ile yiiklenir.
Bu durumda plakalar arast bosluk olan kondansator icin elektrik alan ifadesi Denklem

(4.8), olusan potansiyel fark ise Denklem (4.9) ile verilir:

o
Eo = (4.8)
€o

burada, o plakalarda birim alan basina diisen yiizeysel yiik yogunlugunu, d ise paralel
plakalar arasindaki uzaklig1 ifade eder. Denklem (4.8) ve Denklem (4.9) kullanilarak
paralel plakali kondansatoriin sigas1 Denklem (4.10) ile verilir [63]:

A
CO == 805 (410)

burada, plakalarin sahip oldugu toplam Q yiikii oA ile verilmek {izere, A paralel

plakalarin yilizey alanin1 ifade eder.
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Kondansatoriin plakalari arasindaki bosluk dielektrik bir malzemeyle doldurulursa
plakalar arasinda olusan elektrik alan ve potansiyel fark 1/¢’ ¢arpanmi kadar azalir. €'
dielektrik maddelerin elektriksel ozelliklerinin ifade edildigi dielektrik sabiti olarak
tanimlanir. Paralel plakalar arasina dielektrik bir malzeme olan bir kondansatoriin i¢in

elektrik alan Denklem (4.11), olusan potansiyel fark ise Denklem (4.12) ile verilir:

E

E== (4.11)
&
V

V=2 (4.12)
&

Bu durumda kondansatoriin sigasi ise €' ¢arpani kadar artar. Paralel plakalarin toplam
yiikii degismedigi i¢in plakalar arasinda dielektrik madde olan kondansatdriin sigasi da

Denklem (4.13) ile verilir [64]:

IQ ! ! A
=¢ V_OZSCOZSSOE (4.13)

C =

<

4.5.1. Dielektrik Kutuplanma

Elektrik alanin etkisiyle madde igerisinde olusan dipollerin kiigiik yer degistirmeleri

kutuplanma (P) olarak tanimlanir ve Denklem (4.14) ile verilir [65]:

P =¢y(¢' —1)E (4.14)

Molekiiller aras1 etkilesimler kutuplanmalar sonucunda gerceklesir. Kutuplanma
seviyesi elektrik alan etkisi ile yonlenen dipollerin yogunluguna ve biiyiikliigiine
baghdir. Bir maddenin kutuplanabilirligi dielektrik sabiti ile ifade edilir. Dielektrik
malzemelerde uygun frekans bolgelerinde gerceklesen arayilizey, dipolar, atomik ve
elektronik olmak {tizere dort ¢esit kutuplanma mekanizmasi vardir. Bu kutuplanma

mekanizmalarmin frekansa baglh degisimi Sekil 4.9°da verilmistir [31].
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Sekil 4.9. Dielektrik kutuplanma mekanizmalarinin frekansa bagli degisimi.

4.5.1.1. Elektronik Kutuplanma

Dis bir elektrik alan uygulanmasiyla atomun c¢ekirdegi elektrik alan yOniinde,
elektronlar ise elektrik alana zit yonde bir elektrostatik kuvvetin etkisinde kalir ve
elektronlarin olusturdugu negatif yiik merkezi ¢ekirdegin yiik merkezine goére bir miktar
kayarak atomda net bir dipol moment olusturur. Bu durumda atomun simetrisi bozulur
(Sekil 4.10). Dielektrik maddede gerceklesen bu kutuplanma tiiriine ‘‘elektronik

kutuplanma” denir [66].

Tl

E=0 +0

Sekil 4.10. Elektronik kutuplanmanin sematik gosterimi.

Atom igerisindeki elektronu uyarmak i¢in yiiksek frekanslarda bir sinyal gerektigi i¢cin
elektronik kutuplanma yiiksek frekans bolgesinde (mor 6tesi ve goriiniir bolge) goriiliir

ve elektronun kiitlesi ¢ok kiigiik oldugundan elektrik alanin etkisiyle kisa bir siirede
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(~107'> 5) olugur. Zayif bir kutuplanma tiirii olan elektronik kutuplanmanimn etkisi

gecicidir. Dielektrik malzemelerin tiimiinde elektronik kutuplanma goriiliir [67].
4.5.1.2. Atomik Kutuplanma

Atomik kutuplanmada elektronik kutuplanmada oldugu gibi elektrik alan ile yiiklerin
yer degistirmesinden kaynaklanmaktadir. Elektrik alanin uygulanmasiyla negatif ve
pozitif yiiklii iyonlarin ters yonlerde hareket etmelerinden dolay: iyonlarin aralarindaki
baglarin deforme olmasiyla atomik kutuplanma gerceklesir (Sekil 4.11). Bu etki ile
malzemenin boyutlar1 da degisebilir [67].

E=0 E+0

T—

-— —

Sekil 4.11. Atomik kutuplanmanin sematik gosterimi.
Atomik kutuplanma kizilotesi frekans bolgesinde gergeklesir ve elektronik
kutuplanmaya gore yiiz kat daha yavastir (~10713 s) [63], [66].
4.5.1.3. Dipolar Kutuplanma

Dis bir elektrik alan olmamasi durumunda da elektriksel dipolleri olan polar maddelerde
dipolar kutuplanma goriiliir. Elektrik alan yokken rastgele dagilan dipoller, elektrik
alanin uygulanmasiyla iizerlerine etki eden tork ile donmeye ve ayni yonde kutuplu

olmaya zorlanirlar (Sekil 4.12) [66].

E=0 E+0

OO, OROIOmO

®

Sekil 4.12. Dipolar kutuplanmanin sematik gosterimi.



Dipolar kutuplanma yavastir, dipollerin tamamen kutuplanmasi i¢in dipol momentlerin
biiyiikliiklerine gore 10~7-107* s yeterlidir [65]. Dipollerin kutuplanmas1 mikrodalga
frekans bolgesinde gergeklesir ve sivi kristal yapilar genelde bu frekans araliginda

calisilir [31].

Elektronik ve atomik kutuplanmada ytlikler donmez, elektrik alanla uzaklasirlar fakat
dipolar kutuplanmada dipoller elektrik alan etkisiyle donmeye zorlanirlar. Elektrik
alanin hizli degistigi durumlarda dipolar kutuplanma goériilmez. Diisiik frekanslarda
elektronik, atomik ve dipolar kutuplanmalarin {i¢ii de olusurken frekans arttik¢a dipoller

elektrik alani takip edemez [64].
4.5.1.4. Arayiizeysel Kutuplanma

Elektronik, atomik ve dipolar kutuplanma tiirleri homojen yapilarda goriiliirken,
heterojen yapilarda bu kutuplanmalara ek olarak arayiizeysel kutuplanma da goriiliir

[67].

Katilarda elektronlarin hareket serbestligi varken, sivi yapilarda iyonlarin hareket
serbestligi vardir. Farkli yapilarda maddelerin bir araya gelmesi iki farkli serbestlik
derecesine sahip yiiklerin hareketine sebep olur. Disaridan bir elektrik alan uygulanmasi
ile de arayiizeylerde yiik birikmesi gergeklesir ve arayiizeylerde biriken yiikler de
arayiizeysel kutuplanmaya sebep olur (Sekil 4.13) [31].

E=0 E+0

—

P00 BPBOO
POPOD DOPOO
CPOBO DDOOO
POROD DOBOO

Sekil 4.13. Arayiizey kutuplanmanin sematik gosterimi.

Elektronik, atomik ve dipolar kutuplanmalarda malzemenin bagli yiiklerin yer
degistirmesi s6z konusudur. Bu kutuplanma tiirlerinde malzeme dis elektrik alanin
sebep oldugu bir yerel elektrik alan etkisinde kalir. Arayiizey kutuplanmasi ise hareketli
yiiklerden kaynaklanmaktadir. Araylizeylerde yiik birikmesi oldugu i¢in arayiizey

kutuplanmada malzemenin igerisindeki elektrik alan, buna bagli olarak da malzemenin
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kapasitansi artar [65].

Diisiik frekans bolgelerinde gergeklesen araylizeysel kutuplanma iyonik boyutta
oldugundan diger kutuplanma tiirlerine gore daha uzun bir zamanda gergeklesir [64]. Bu

kutuplanma tiirii radyo dalgalar1 ve lstii frekans aralifinda etkindir.

4.5.2. Kompleks Dielektrik Sabiti

Kompleks dielektrik sabiti madde igerisindeki elektriksel yiik dagiliminin bir dl¢tisiidiir.
Kompleks dielektrik sabiti reel ve sanal dielektrik sabiti olmak tizere iki kisimdan

olusur ve Denklem (4.15) ile verilir:

e =¢ —ig" (4.15)

burada, €' malzemede depolanan enerjinin bir 6l¢iisti olup kompleks dielektrik sabitinin
reel kismini, € ise malzemede olusan enerji kaybmin bir olgiisii olup kompleks
dielektrik sabitinin sanal kismini ifade eder [68]. €' ve €' sirasiyla Denklem (4.16) ve

Denklem (4.17) ile verilir:

Y 4.16

T WA Cy (4.16)
Gd G

o = G 4.17)

T wepd - wCy

burada, G iletkenligi ifade eder.
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Sekil 4.14. Kompleks dielektrik sabitinin frekansa bagli degisimi.

Sekil 4.14’te kompleks dielektrik sabitinin frekansa bagli degisimi verilmistir.
Kompleks dielektrik sabitinin sanal kismimin tepe noktasma (g),,) karsilik gelen
frekans relaksasyon frekansi (fr) olarak tanimlanir. Relaksasyon frekansi malzemenin

molekiiler yonlenim mekanizmalar1 hakkinda bilgi verir [69].

4.5.3. Kayip Tanjant Faktorii

Kompleks dielektrik sabiti basit bir vektor diyagrami olarak ¢izildiginde (Sekil 4.15)
bileske vektor (€*) ile kompleks dielektrik sabitinin reel kismu (¢") arasinda bir ag1 (8)

olusur.

!

E

Sekil 4.15. Kayip tanjant vektor diyagrami.

Dielektrik bir malzeme i¢in kaybedilen enerjinin depolanan enerjiye orani kayip tanjant

faktorii olarak adlandirilir ve Denklem (4.18) ile ifade edilir:
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14

tand = (4.18)

!

Kayip tanjant faktorii dielektrik bir malzemede elektriksel iletkenlik, dielektrik durulma,
dielektrik rezonans gibi fiziksel mekanizmalardan dolay: sistemin enerjisinde meydana
gelen kayiplart ifade etmektedir. Bu kayiplar yiiksek gerilim veya yiiksek frekans
degerlerinde dielektrik malzemede 1s1l zorlamalara sebep oldugundan dolay1
malzemelerin fiziksel 6zelliklerini degistirir. Bu sebeple dielektrik malzemelerin kayip
faktorlinlin belirlenmesi bu yapilarin elektriksel karakterizasyonu i¢in de biiyiik 6nem

arz eder [65].

4.5.4. Dielektrik Durulma

Bir elektrik dipolii bir elektrik alan ile kendi ekseni etrafinda donebilir. Dipol fazla
stirtiinmeli bir ortamda bulundugunda dipoliin donme frekans1 uygulanan elektrik alanin
frekansinin gerisinde kalir ve bir durulma gerceklesir. Dielektrik malzemeler igin
molekiillerin hareketliliginin 6lgiisii olan durulma (relaksasyon) zamani (tg) elektrik

alan i¢inde bulunan dipollerin yonlenmesi i¢in gerekli zaman olarak tanimlanabilir [31].
Relaksasyon zamani, relaksasyon frekansi ile ters orantilidir ve Denklem (4.19) ile ifade

edilir:

1
R 21 fr

(4.19)

Elektrik alan uygulanmasiyla sistemdeki molekiiller yonlenirler ve molekiiller
arasindaki ¢arpigmalar i¢ siirtiinmeye neden oldugu icin relaksasyon zamana iistel olarak
azalabilir. Elektrik alan kaldirildiginda ise sistem molekiillerin rastgele bir dagilim

gosterdigi baslangic durumuna ayni relaksasyon zamani ile geri doner [67].

4.5.5. Cole-Cole Yaklasin

Bir maddenin dielektrik 6zelliklerini belirlemek i¢in €' ve € degerleri kullanilarak
Cole-Cole diyagrami ¢izilebilir. Cole-Cole diyagrami dielektrik malzemenin enerji

depolama ve kaybetme oranlart ile ilgili bilgiler verir.

Tek durulma zamanina sahip bir malzeme icin Cole-Cole diyagrami Sekil 4.16’da

goriildiigi gibi merkezi €''=0 yatay ekseninin iizerinde ((¢'s + €' )/2, 0) noktasinda
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olan ve yarigap1 ((g's — €'s)/2) ifadesine esit olan tam bir yarim daire olusturur. Bu

durumda Cole-Cole modeli Debye modeline indirgenir [67].

£H

\

€ (&'s+¢€y) &'
2

Sekil 4.16. Tek relaksasyon zamanina sahip sistemler i¢in Cole-Cole diyagramu.

Birden fazla relaksasyon zamanina sahip malzemer igin ise merkezi €'=0 yatay

ekseninin altinda kalan bir yarim daire veya yay olusur. Bu durumda kompleks

dielektrik sabiti Denklem (4.20) ile verilen Cole-Cole Denklemi ile ifade edilir:
ge—¢&'y

e =g+ 1+ (i) (4.20)

burada, €'sve €', sirasiyla disiik ve yiiksek frekanslardaki dielektrik sabiti, T
relaksasyon zamani, a (0 < o < 1) dagilim parametresini ifade eder. a=0 durumunda

denklem Debye modeline indirgenir [35], [70].

4.6. OPTO-ELEKTRONIK OZELLIKLERI

PDSK yapilarin opto-elektronik 6zellikleri uygulanan DC veya AC voltaj ile
belirlenebilir. Fakat PDSK yapiya DC alan uygulandiginda, iyonik safsizliklar hiicreye
gecer, bu da zaman i¢inde kompozit yapiya zarar verir. Damlacik ara yiiziinde iyonik
safsizliklar birikir ve disardan uygulanan elektrik alandan farkli olarak hiicre icerisinde
daha diisiik bir yerel alan iiretirler. Uygulanan alan sonlandirildiginda, iyonlar yavas
yavas rasgele bir dagilima gecene kadar yerel alan bir siire daha kalir, bu da kompozit

yapinin opto-elektronik tepkisini etkiler. PDSK yapiya AC alani uygulandiginda ise, bu
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alanin s1v1 kristalin degisen alaninin frekansiyla salinamayacag, tipik olarak 100 Hz'den

daha yiiksek olan, yeterince yiiksek bir frekansta uygulanmasi gerekir [71].

4.6.1. Gec¢irgenlik

Kompozit yapilarin opto-elektronik o6zellikleri, kompozit yap1 iizerine farkli gerilim
degerleri uygulanarak her bir gerilim degeri icin kompozitin optik tepkisi Olgiilerek
belirlenebilir. Sekil 4.17°de PDSK yap1 i¢in voltaja bagli gecirgenlik grafigi 6rnek

olarak verilmistir.
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Sekil 4.17. PDSK kompozit yapilar i¢in Gegirgenlik-Voltaj grafiginin sematik

gosterimi.

Minimum gegirgenlik (Tofr ), maksimum gecirgenlik (Ton), gecirgenlik farki (AT),
kontrast oran1 (CR), esik voltaji (Vy), satiirasyon voltaji (V,,) gibi PDSK temelli
cihazlarin performansini etkileyen bazi dnemli parametreler voltaja bagl gecirgenlik

grafigi kullanilarak belirlenebilir. Bu parametreler asagidaki gibi tanimlanabilir [72]:

Toe :PDSK filminin iizerindeki voltajin sifir (off-state) oldugu durumda PDSK filminin

gecirgenligi (minimum gecirgenlik).

Ton :PDSK filminin iizerine voltaj uygulandigi (on-state) durumda PDSK filminin

gecirgenligi (maksimum gecirgenlik).
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Gegirgenlik farki (AT) Denklem (4.21) ile ifade edilir:

AT = Ton — Tosy 4.21)

Tio : AT gegirgenlik farkinin %10’una karsilik gelen gecirgenlik degeri.

Ty : AT gegirgenlik farkinin %90’ 1na karsilik gelen gecirgenlik degeri.

Vo : Gegirgenligin T degerine karsilik gelen voltaj degeri (esik voltaji).

Voo : Gegirgenligin Tgy degerine karsilik gelen voltaj degeri (satlirasyon voltaji).

Farkli voltaj seviyelerinde 15181n siv1 kristal damlacik igerisinden gecisi Sekil 4.18°de

gosterilmistir [73].

g
){ffl")

(a) V=0 (b) V<V (©) Vin=V <V (d) Von=V

Sekil 4.18. Farkl1 voltaj seviyelerinde 15181n s1v1 kristal damlaciktan gecisi.

Elektrik alan uygulanmadigi durumda, siv1 kristalin kirilma indisi ile polimerin kirilma
indisi eslesmedigi i¢in PDSK kompozit yap1 iginden gegen 151k sacilir ve yapr opak bir
gorliniime sahip olur (Sekil 4.18 (a)). Esik voltajinin altinda bir voltaj uygulandiginda
orgli enerjisi nedeniyle sivi kristal damlaciklarin i¢ kismi digsinda bulunan molekiillerin
yonelimi degismez (Sekil 4.18 (b)). Voltaj esik degerinin iistiine ¢ikarildiginda sivi
kristal ve polimer araylizeyi disinda daha fazla sivi kristal molekiilii elektrik alan
yoniinde yonelir (Sekil 4.18 (c)). Yeterince yiiksek bir elektrik alan uygulandiginda
(satiirasyon voltaj1 tizerinde bir voltaj) biitiin molekiiller elektrik alan yoniinde hizalanir
ve bu durumda sivi kristalin kirilma indisi ile polimerin kirilma indisi eslestigi i¢in
PDSK yap1 tam transparan bir goriinlime sahip olur ve 151k hi¢ sagilma olmadan

gecebilir (Sekil 4.18 (d)) [73].

Kontrast oran1 PDSK yapilar i¢in 6nemli bir parametredir ve Denklem (4.22) ile ifade

edilir [74]:
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TOTL

CR =
Tors

(4.22)

Sivi kristal molekiillerinin yonlenmesi i¢in gerekli olan minimum voltaj degeri esik
voltaji (Vi) olarak tanimlanir ve Denklem (4.23) ile verilir [35]. Esik voltaji voltaja
bagl gecirgenlik grafiginde, belirlenen T,y geg¢irgenlik degerine karsilik gelen voltaj

degerine esittir.

Kll

1 4.23
golAg'] ( )

Vin =

Esik voltajinin sivi kristal damlacik boyutuna bagli olan bir diger esitligi de Denklem
(4.24) ile verilmistir [27]:

’ 1/2
d |e SK K(lz — 1)

=— |4+ 2||————= 4.24
Ve 3R [S'P b “ g0l 29

burada, R s1v1 kristal damlacigin yarigapini, d PDSK filminin fiziksel kalinhigini, €'gx ve
€'p sirasiyla siv1 kristal ve polimer igin dielektrik sabitinin reel kismini, 1 (I=a/b) ise sivi

kristal damlacigin biiyiik yaricapinin (a) kiigiik yarigapina (b) oranini ifade eder.

4.6.2. Tepki Siiresi

Bir elektrik alan uygulandiginda sivi kristal molekiillerinin hizalanmasi ve siv1 kristal
molekiilleri lizerinde elektrik alan etkisi kaldirildiginda molekiillerin tekrar baslangic
durumlarina gelmeleri i¢in gerekli olan minimum zaman tepki siiresi (ty) olarak
adlandirtlir. Tepki siiresi (response time), yiikselme siiresi (rise time) (ty) ve diigme

siiresinin (fall time) (t4) toplami olarak Denklem (4.25) ile ifade edilir:

Tt =Ty + Tqg (4.25)

Yiikselme siiresi (ty) PDSK film i¢in 151k gegirgenliginin elektrik alan uygulanmasiyla

%10’dan %90’a artmas1 i¢in gereken siire olarak tanimlanir ve Denklem (4.26) ile

verilir [53]:

49



K@% -1)

— (4.26)

1 1
— =—|AE? +
T, Y
burada, y rotasyonel viskoziteyi, Ag’ dielektrik anizotropiyi, E uygulanan elektrik alani,
K elastik sabitini, R sivi kristal damlacigin yaricapimni, 1 (I=a/b) ise sivi kristal

damlacigin biiylik yaricapinin (a) kiiciik yarigapina (b) oranini ifade eder.

Yiiksek voltajlarda t, Denklem (4.27) ile verilir [75]:

14

Diisme siiresi (t4) ise PDSK film i¢in 151k gecirgenliginin %90’dan %10’a azalmasi igin
gecen siire olarak tanimlanir ve Denklem (4.28) ile verilir [22], [76]:
yR?
= 4.28
M= k-1 (428)
Denklem (4.27) ve Denklem (4.28)’e bakildiginda yiikselme siiresi agirlikli olarak
uygulanan voltajin bir fonksiyonu iken, diisme siliresi daha ¢ok sivi kristal

molekiillerinin elastikligine, viskozitesine, s1v1 kristal damlaciklarin boyutuna ve sekline

baglidir [21], [29], [73].

50



5. DENEYSEL KISIM

5.1. DENEYDE KULLANILAN MALZEMELER

Bu c¢aligmada Sigma Aldrich firmasindan temin edilen E63 kodlu nematik sivi kristal
kullanilmistir. Molekiiler bilesimi Sekil 5.1°de verilen E63 kodlu nematik sivi kristal
alt1 farkli s1v1 kristalden olusmaktadir, bunlar asagidaki gibi siralanabilir [77]:

@) [1,1'Biphenyl],4-carbonitrile,4’-pentyl (5CB)

(>i1) [1,1'Bi- phenyl],4-carbonitrile,4'-heptyl (7CB)

(iii)  [1,1',4’-1"- Terphenyl],4-carbonitrile,4"pentyl (5CT)

(iv)  Benzonitrile,4-(4 propyl-1-cyclohexen-1-yl) (PCH3)

V) [1,1'Biphenyl]-4-carbonitrile,4'(4-pentyl-1-cycl ohexen-1-yl) (BCHS)

(vi)  [1,1'-Biphenyl]-4-carboxylic acid, 4'’-heptyl-4’-cyano[l,1'-biphenyl]-4-yl
ester (DB71).

i -
A~

Sekil 5.1. E63 kodlu nematik s1v1 kristalin molekiiller yapisini olusturan bilesenler.

Bilimsel arastirmalarda yaygin bir kullanimi olan E63 kodlu nematik sivi kristal
(ne=1,74; ny,=1,51; Ty_;=86,50 °C) diisiik frekans bolgesinde yiiksek pozitif dielektrik
anizotropiye (Ag’ > 0) sahiptir. E63’lin ultraviyole bolgeyi kapsayan spektrumunda
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dalga boyuna bagl sogurum grafigi Sekil 5.2 ile verilmistir. Buna gore, E63 kodlu
nematik sivi kristalin 330-340 nm dalga boylar1 arasinda giiglii sogurma o6zelligi

gosterdigi goriilmektedir.

1.0 A .
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Sekil 5.2. E63 kodlu nematik s1v1 kristalin Sogurum-Dalga boyu grafigi.

Bu ¢aligmada s1vi1 kristal ile birlikte kompozit yapimizi olusturan ve ticari olarak ¢ok iyi
bilinen bir pre-polimer olan, Norland Optical Adhesive 65 (NOA65) kullanilmistir.
NOAG65 PDSK film iiretiminde yaygin olarak kullanilan bir pre-polimer olup 350-380
nm dalgaboyu araliginda UV 151k ile kiir edilerek polimerize olabilmektedir [78]. Bu
yap1 renksizdir ve kiir edilmis hali esnektir. NOA6S5, farkli genlesme katsayilarina sahip
farkli materyaller arasinda zorlamayr minimumda tutmak icin yeterli esneklige de
sahiptir. Bu 0Ozellikler NOA65'in PDSK yap1 ile olusturulan ekranlarda yaygin
kullanimina sebep olan etkilerin basinda gelmektedir [45]. Polimer yapinin kirilma
indisi 1,52 olup ¢aligmada kullanilan E63 kodlu nematik sivi1 kristalin kirilma indisi ile

eslesebilir 6zelliktedir.

Calismada olusturulan kompozit yapida diger bir katki maddesi olarak Methyl Red Azo
Boya (MR) kullanilmistir. MR’nin kapali formiilii C;sH;5N3O; ile verilmekle birlikte
acik formiilii “2-(4-dimethylaminophenylazo)benzoic acid” olarak ifade edilmektedir.
Literatiirde MR i¢in molekiiler agirlik 269,299 g/mol, erime sicaklig1 ise 179-182 °C

olarak verilmektedir [31]. MR’ nin molekiiler yapist Sekil 5.3’te verilmistir.
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Sekil 5.3. Methyl Red Azo Boyanin molekiiller yapisi.

Sekil 5.4’te Methyl Red Azo Boyanin dalga boyuna bagli sogurum grafigi verilmistir.
MR boyanin 450-550 nm dalga boylar1 arasinda giiglii sogurma 6zelligi gosterdigi

goriilmektedir.
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Sekil 5.4. Methyl Red Azo Boyanin Sogurum-Dalga boyu grafigi.

Hazirlanan PDSK kompozit yapilarin elektro-optik Olgiimleri 6zel sivi kristal hiicreler
icinde yapilmistir. Bu amagla, 6l¢iimlerinin yapilmast i¢in 7,7 pm kalinliginda, 100
Q/cm? yiizey direncine sahip ITO kapli s1v1 kristal hiicreler kullanilmistir. Bu hiicreler
yurt disindaki INSTECH firmasindan temin edilmistir. Deneyde kullanilan sivi kristal
hiicrelerin temsili yapis1 Sekil 5.5’te gosterilmektedir [35].
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Sekil 5.5. Stvi1 kristal hiicrenin yapist.

Tez caligmasinda ilk olarak NOAG6S5 pre-polimeri ve E63 kodlu nematik sivi kristal
kullanilarak Polimer/Sivi Kristal kompozit yap1 olusturulmustur. Polimer/Siv1 Kristal
kompozit yapiya agirlikca %1, %3 ve %5 MR boya katkilanmasi ile de boya katkili
Polimer/S1v1 Kristal kompozit yapilar olusturulmustur. Hazirlanan saf ve boya katkili
kompozit yapilara faz ayirma yontemi uygulanarak polimer matrisinde sivi kristal
damlaciklarinin olustugu saf ve boya katkili PDSK kompozit yapilar elde edilmistir.
Hazirlanan numunelerin dielektrik, opto-elektronik, morfolojik ve termal 6zellikleri bu

tez ¢alismasinda ayrintili olarak arastirilmistir.

5.2. NUMUNELERIN HAZIRLANMASI

Calismanin ilk agsamasinda toluen i¢inde agirlik¢a 1:1 oraninda ¢oziilmiis NOA6S pre-
polimeri (%75) ve E63 kodlu nematik sivi kristal (%25) kullanilarak Polimer/Sivi
Kristal kompozit yapr olusturulmustur. Homojen dagilimin saglanmasi i¢in kompozit
yap1 2 saat boyunca 50 °C sicaklikta ultrasonik banyoda karistirilmistir. NOA65/E63
kompozit yapiya sirastyla agirlikga %1, %3 ve %5 oranlarinda MR boya katkilanmistir.
NOAG65/E63 ve boya katkili NOAG65/E63 kompozit yapilar homojen dagilimin

saglanmasi icin 1 saat boyunca 50 °C sicaklikta ultrasonik banyoda karistirilmistir.
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Hazirlanan numuneler toluenin buharlasmasi i¢in 2 saat boyunca 1s1 tablasinda 80 °C

sicakliga maruz birakilmstir.

Hazirlanan numunelerin dlgiimlerinin yapilmast i¢in, numuneler ITO kapli sivi kristal
hiicrelere kilcallik yontemiyle doldurulmustur. Doldurma islemini kolaylastirmak igin
sicakliktan faydalanilarak numunelerin viskozitesi azaltilmistir. Bu sebeple numunelerin
siv1 kristal hiicrelere doldurulmasi 40 °C’deki 1s1 tablasi iizerinde gerceklestirilmistir

(Sekil 5.6).

o > 38 7 7

Sekil 5.6. Hazirlanan numunelerin sivi kristal hiicrelere kilcallik etkisi ile

doldurulmasinin sematik gdsterimi.

Numunelerin hazirlanmasinda ikinci asama PDSK yapilarin olusturulmasidir. Bu
amagla sivi  kristal hiicre icerisindeki kompozit yapilarin polimerizasyonun
gerceklesmesi i¢in faz ayirma yontemleri arasinda hizli ve kontrol etmesi kolay bir
yontem olan polimerizasyon kaynakli faz ayirma yontemi kullanilmigtir. Stvi kristal
hiicreye doldurulan saf ve boya katkili Polimer/Siv1 Kristal kompozit yapilar, Omron
marka ZUV-C20H model cihaz kullanilarak 1 saat boyunca UV 1s13a (~10 mW/cm?)
maruz birakilmis, boylece kompozit yapilarin foto-polimerizasyonu gergeklestirilmistir
(Sekil 5.7). Tiim bu islemler sonucunda saf PDSK, %1, %3 ve %5 boya katkili PDSK

kompozit yapilar elde edilmistir.
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UV sik kaynag S1viKristal Hiicre

Sekil 5.7. Orneklerin UV 151k ile polimerizasyonunun sematik gosterimi.

5.3. OLCUMLER

5.3.1. Elektriksel ve Dielektrik Olciimler

Incelenen yapilara ait dielektrik o6zelliklerin  Slgiimii  Novocontrol Alpha A
Dielektrik/Empedans Analizorii kullanilarak 500 Hz-10 MHz frekans ve 0-20 V gerilim
araliginda, 10 mV,, test sinyali ile oda sicakliginda yapilmistir. Numunelerin akim-
gerilim (I-V) karakteristigi ise Keithley 2400 Akim-Gerilim kaynagi kullanilarak oda
sicakliginda 0-10 V gerilim aralifinda elde edilmistir. Bu amagla kullanilan deney

diizenegi Sekil 5.8 ile verilmistir [35].

Bilgisayar

Keithley 2400 _ i S, |
Akim-Voltaj Kaynag Sivi I"(mStal T ——
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Novocontrol Alpha
A Dielektrik/Empedans Analizori

Sekil 5.8. Dielektrik 6l¢iimler i¢in kullanilan deney diizenegi.

5.3.2. Opto-Elektronik Olciimler

Numunelere ait sogurum 6Slgiimleri 0,5 nm spektral bant adiminda ve 300 nm ile 1100

nm dalga boyu araliginda Ol¢iim yapabilme 0Ozelligine sahip olan PG Instruments
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T70+UV/VIS model Spektrofotometre cihazi ile yapilmistir. Sogurum Ol¢limleri igin

kullanilan deney diizenegi Sekil 5.9 ile verilmistir.

~
—
K

Bilgisayar

T70+UV/VIS Optik
Spektrofotometre

Sekil 5.9. Optik 6l¢iimler i¢in kullanilan deney diizenegi.

Numunelerin opto-elektronik Ol¢iimleri ise laboratuvarimizda halihazirda var olan ve
modifiye edile bilinen Optik Gegirgenlik Sistemi kullanilarak yapilmistir. Bu sistemde
151k kaynagi olarak 633 nm dalga boylu 7 mW giiciinde He-Ne (Helyum-Neon) lazer
kullanilirken, 151k siddetini tespit etmek i¢in Thorlabs marka silisyum (Si) dedektdrden
faydalanilmistir.  Olgiimii yapilacak olan ve sivi kristal hiicrelerin igine doldurulan
kompozit yapilara AA TECH marka AWG-1020 model fonksiyon jenaratoriinden 0-20
V degerinde degisebilen kare dalga uygulanmistir. Tektronix marka TDS 2012C model
osiloskop ile veriler kaydedilmis ve bilgisayara aktarilmigtir. Optik Gegirgenlik Sistemi

deney diizenegi Sekil 5.10 ile verilmistir.
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Fonksiyon Jenaratorii Osiloskop Bilgisayar

He-Ne Lazer Si1vi1Kristal Hiicre Dedektor

Sekil 5.10. Opto-elektronik 6l¢iimler i¢in kullanilan optik gecirgenlik deney diizenegi.

5.3.3. Morfolojik Ol¢iimler

Saf ve boya katkili PDSK kompozit yapilarda polimer matrisi igindeki sivi kristal
damlaciklarinin boyut, sekil, dagilim ve yonelimlerini incelemek i¢in numunelerin SEM

cihazi ile goriintiileri alinmistir.

SEM analizinden 6nce kontrasti artirmak amaciyla kompozit yapi icerisindeki sivi
kristaller damlacik i¢inden uzaklastirilmistir. Bu amacla dichloromethane ve hexane ile
1:4 oraninda bir ¢ozelti hazirlanmus, hiicreler 4 giin boyunca bu ¢ozeltide bekletilmistir.
Cozelti buharlastirildiktan sonra hiicreler dikkatli bir sekilde agilmistir. Cozeltinin
buharlastirilmasi ve 1slak olan numunelerin kurumasi i¢in numuneler 50 °C’de ki firinda
2 saat bekletilmistir. incelenecek kompozit yapilarin iizeri SEM analizinden &nce ince
bir altin tabaka ile kaplanmistir. Bu islemlerin sonunda numunelerin morfolojik analizi

Quanta FEG 250 model SEM cihazi ile yapilmistir (Sekil 5.11).
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Sekil 5.11. Morfolojik 6l¢iim i¢in kullanilan SEM cihazi.

5.3.4. Termal Olciimler

Numunelerin termal Ol¢timleri Mettler Toledo Star model Diferansiyel Taramali
Kalorimetre (DSC) cihaz1 kullanilarak yapilmistir (Sekil 5.12). Saf ve boya katkili
PDSK kompozit yapilarin DSC spektrumlar1 25-100 °C araliginda, 10 °C/dk 1sitma ve

sogutma hizi ile ii¢ tekrarl setler halinde alinmustir.

=
a

Bilgisayar

Diferansiyel Taramah Kalorimetre

Sekil 5.12. Termal 6l¢iim i¢in kullanilan DSC cihazi deney diizenegi.

Saf ve boya katkili kompozit yapilarin termal analizi i¢in ayrica POM cihaz ile
numunelerin farkli sicakliklarda goriintiileri alinmistir. Polimer ve rastgele yonlenmis
stv1 kristal damlaciklarinin kirilma indisleri farkli oldugu i¢in, kompozit filmlerden sivi

kristal damlaciklar1 uzaklagtirmadan numunelerin POM goriintiileri alinabilir [21].

Numunelerin faz gegis sicakliklarini incelemek i¢in Linkam TMS93 1sitma tablasi ve

Linkam LNP sicaklik kontrolii modiilleri bulunan Leitz Wetzlar Orthoplan-pol model
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POM cihaz1 kullanilmistir (Sekil 5.13).

Bilgisayar

Sekil 5.13. Termal 6l¢iim i¢in kullanilan POM cihazi deney diizenegi.

5.4. BULGULAR VE TARTISMA

5.4.1. Elektriksel ve Dielektrik Ozellikler

Dielektrik spektroskopi teknigi, sivi kristal malzemelerin fiziksel Ozelliklerini
belirlemede onemli olan dielektrik sabiti, kapasitans, kayip tanjant, iletkenlik gibi
parametreleri gerilim ve frekansin bir fonksiyonu olarak inceleyen 6nemli ve giiglii bir

yontemdir.

Saf ve MR boya katkili PDSK kompozit yapilarinin kompleks dielektrik sabitinin reel

kisminin 1 V gerilim degerinde frekansa bagli degisimi Sekil 5.14 ile verilmistir.
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Sekil 5.14. Saf PDSK ve MR boya katkili kompozit yapilarin €’'-log f degisim grafigi.

Buna gore kompleks dielektrik sabitinin reel kismi saf PDSK kompozit yapiya boya

katkilanmast ve MR konsantrasyonunun artmasiyla azalmigtir. Denklem (4.16)’da

€ = Ci) gortildiigii gibi kompleks dielektrik sabitinin reel kismi dogrudan sistemin
0

kapasitansina baglidir. Boya molekiilleri saf PDSK kompozit yapiin igerisinde
dagildiginda polimer, s1v1 kristal ve boya molekiilleri arasinda konuk-ev sahibi tiirlinden
bazi molekiiler etkilesimler gergeklesir. Bu molekiiler etkilesimlerin temeli dipol-dipol
etkilesimleridir ve bu etkilesimlerin PDSK kompozit yapidaki molekiiler diizeni
bozdugu diistiniilmektedir. MR boya katkili PDSK kompozitlerde polimer, siv1 kristal
ve boya molekiillerinin dipol momentleri birbirini zayiflatir ve birim hacim basina
diisen etkin dipol moment azalir; bu da PDSK kompozit yapilarin yiik depolama
kapasitesini azaltabilir. Bu sebeplerden dolayr saf PDSK kompozit yapiya boya
katkilanmasiyla ve boya konsantrasyonunun artirilmasiyla kompleks dielektrik sabitinin
reel kismi azalabilir [79], [80]. Ayrica, tiim Ornekler igin frekansin artmasi ile € degeri
azalmaktadir. Orneklere uygulanan elektrik alan sonucunda olusan dipoller frekansin
artmastyla test sinyalini takip edemez duruma gelirler. Molekiillerin belirli bir zamanda
tekrar yonlenimi de saglanamadigi icin toplam polarizasyon azalir. Bu sebeple artan

frekans ile €' degeri azalmaktadir.

Sekil 5.15°de saf ve MR boya katkili PDSK kompozit yapilar i¢in kompleks dielektrik
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sabitinin sanal kisminin frekansa bagl degisimi goriilmektedir. Grafikte diisiik frekans
bolgesinde iletkenlikten gelen katkinin yaklasik 10 kHz frekans degerine kadar azalarak
geldigi gortlmektedir. €'’-log f grafigi 6rneklerin relaksasyon davranisi ile ilgili bilgiler

Verir.
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Sekil 5.15. Saf PDSK ve MR boya katkili kompozit yapilarin €”-log f degisim grafigi.

Relaksasyon frekansi (fr) degeri incelenen sistemlerin molekiiler hareketleri hakkinda
bilgi veren bir parametre olarak tanimlanmakta ve Sekil 5.16 ile gosterildigi gibi &"-f
degisiminde maksimum degeri aldig1 tepe noktasindan elde edilmektedir. Sekil 5.15%e
bakildiginda tiim Orneklerin 1MHz altinda tek bir relaksasyon piki gosterdigi
gorilmiistlir. Bu davranis goldstone moduyla (GM) agiklanabilir [79].
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Sekil 5.16. Relaksasyon frekansini hesaplamak igin ornek €”-log f degisim grafigi.

Elektromanyetik enerjinin 1s1ya doniistiigii en yiiksek frekans degerleri olan relaksasyon
frekansinin degeri saf, %1, %3 ve %5 MR boya katkili PDSK kompozit yapilari i¢in

Cizelge 5.1°de verilmistir.

Cizelge 5.1. Saf PDSK, PDSK+%1 MR, PDSK+%3 MR ve PDSK+%35 MR kompozit

yapilar i¢in bazi 6nemli dielektrik parametreler.

Ornekler fr (kHz) f. (kHz)
PDSK 558 1086
PDSK+%1 MR 586 730
PDSK+%3 MR 607 710
PDSK+%5 MR 807 772

MR boya katki oraninin artmasiyla relaksasyon frekansi degerinin yiiksek frekans
bolgesine dogru kaydigr goriilmiistiir. Bu anlamda, PDSK kompozit yapilara MR boya
katkilanmasinin kompozitlerin ¢alisma frekansi araligini genislettigi sdylenebilir. MR
boya katkisiyla ve boya konsantrasyonunun artmasiyla PDSK kompozitlerin enerji
kayb1 da azalmaktadir. Bu sonuclar MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin
teknolojik amaclar i¢in diisiik enerji gereksinimi ile caligabilecegini gostermektedir

[81].
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Sekil 5.17°de saf ve MR boya katkii PDSK kompozit yapilarin dielektrik
anizotropisinin frekansa bagli degisimi verilmistir. Dielektrik anizotropinin degerinin
diisiik frekans bolgesinde artan boya konsantrasyonuyla arttigr goriilmektedir. Ayni
zamanda yliksek frekans bolgesinde Ag¢' degerinin pozitiften (p-tipi) negatife (n-tipi)
gectigi gorliilmektedir. Bu tiir stv1 kristal molekiiller ¢ift (dual) frekansli sivi kristaller
olarak adlandirilir. Gegisin gerceklestigi frekans degeri gecis (crossover) frekansi (f;)
olarak tanimlanmaktir [35]. Saf ve boya katkili PDSK kompozit yapilarin gecis frekans
degerleri Cizelge 5.1°de verilmistir. Cizelgeye bakildiginda boya katkisiyla PDSK

kompozit yapinin gecis frekansi degerinin azaldigi goriilmektedir.
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Sekil 5.17. Saf PDSK ve MR boya katkili kompozit yapilarin Ag’-log f degisim grafigi.
Sekil 5.18’de saf ve MR boya katkili PDSL kompozit yapilara ait tand degerinin, 1 V
gerilim degerinde frekansa bagl degisim grafigi verilmistir. Boya konsantrasyonunun

artmasiyla ortamda olusan ekstra iyonlar tand degerinin diisiik frekans bolgesinde

artisina neden olmustur [82].
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Sekil 5.18. Saf PDSK ve MR boya katkili kompozit yapilarin tan§-f degisim grafigi.

Saf ve MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin farkli frekans degerlerinde kapasitans
degerinin voltaja bagli degisim grafigi Sekil 5.19°da verilmistir. Grafige gore kapasitans
degeri artan voltajla birlikte artmakta, diisiik frekans bdlgesinde satiirasyona (doyuma)
ulagsmaktadir. Yiiksek frekans bolgesinde ise (1 MHz ve 10 MHz) kapasitansin voltaja

bagli olarak hemen hemen degismedigi goriilmiistiir.
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Sekil 5.19. a) Saf PDSK b) %1 MR c) %3 MR ve d) %5 MR boya katkili PDSK

kompozit yapilarin C-V grafikleri.

C-V grafiginden, kapasitans degerinin %10 artigina karsilik gelen voltaj degeri olarak
tanimlanan “esik voltaji (Vy,)” bulunabilmektedir (Sekil 5.20).

C (F)

Vin V (V)

Sekil 5.20. Esik voltajinin hesaplamasi i¢in 6rnek C-V degisim grafigi.

Siv1 kristal temelli cihazlar i¢in 6nemli bir parametre olan esik voltajinin incelenen

yapilarda MR boya konsantrasyonuna bagl degisim grafigi 1 kHz frekans degerinde
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Sekil 5.21 ile verilmistir. Saf PDSK yap1 i¢in 6,56 V bulunan esik voltaji degeri, %1,
%3 ve %5 MR katkili PDSK yapilar i¢in sirasiyla 5,75 V; 5,71 V ve 4,80 V degerine
diismiistiir. PDSK kompozit yaptya MR boya katkilanmasi1 ve MR konsantrasyonunun
artirilmasiyla esik voltaji degerinin azaldig1 goriilmektedir. Esik voltajindaki bu diisiisiin

olas1 sebepleri asagidaki gibi siralanabilir [83], [84];

1) MR boya molekiillerinin PDSK kompozit yapisina uyum saglamasi,

ii) MR konsantrasyonunun artmasiyla dielektrik anizotropinin azalmasi,

i) Ortamdaki kirlilik iyonlarinin sebep oldugu perdeleme etkisinin MR boya

katkisiyla azalmasi.

Esik voltajinin azalmasinin bir diger sebebi de MR konsantrasyonunun artmasiyla sivi
kristal damlacik boyutlarinin artmasidir [16]. Esik voltajinin sivi kristal damlacik
boyutuna bagl ifadesini veren Denklem (4.24)’e gore damlacik boyutu ve esik voltaji
ters orantilidir. Dolayis1 ile PDSK yap1 igerisinde artan MR konsantrasyonunun
damlacik boyutunda artis sagladigi ve bu sebeple de esik voltajin1 diigtirdiigii de

sOylenebilir.
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Sekil 5.21. Saf PDSK ve MR boya katkili kompozit yapilarin V-MR boya
konsantrasyonu grafigi.
Elde edilen esik voltaji degerleri kullanilarak, Denklem (4.23) ile numunelere ait

egilme elastik sabiti degerleri de belirlenmistir. Sekil 5.22°de tiim numuneler i¢in 1 kHz

68



frekans degerinde MR boya konsantrasyonuna bagli egilme elastik sabitinin degisimi
verilmektedir. K;; degeri, Vy, degerinin karesiyle dogru orantili bir sekilde degisim
gostermektedir. Grafige gore, saf PDSK kompozit yapiin K;; degerlerinin artan boya
konsantrasyonu ile, Vy, degerindeki azalmaya bagl olarak azaldig goriilmektedir. Ky,

degerindeki degisimin diger sebepleri asagidaki gibi siralanabilir [84]:

i) Polimer, siv1 kristal ve boya molekiilleri arasindaki etkilesim,

ii) MR boya molekiillerinin PDSK kompozit yapisinin yonlenimsel diizenini
desteklemesi,

iii) MR katkis1 ile polimer matrisi/sivi kristal damlacik yiizeyi arasindaki polar 6rgii

enerjisinin zayiflamasi.
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Sekil 5.22. Saf PDSK ve MR boya katkili PDSK yapilarin K;;-MR boya

konsantrasyonu grafigi.

Saf ve MR boya katkili PDSK kompozit malzemelerin yiliksek frekans bodlgesinde
dielektrik relaksasyon davraniglarini degerlendirmek i¢in dielektrik sabitinin gergek ve
sanal kisminin verilerinden faydalanilarak Cole-Cole grafigi elde edilmistir. Cole-Cole
denklemi, sistemin frekans degisimini Orneklerin relaksasyon davranisiyla birlikte
tanimlayan modelin genel seklidir. Incelenen yapilarm relaksasyon parametreleri Cole-

Cole grafiginin verilerinden elde edilmistir ve Cizelge 5.2’de verilmistir.
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Sekil 5.23’te saf ve MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin 1 V gerilim degerinde
Cole-Cole grafigi verilmistir. Grafikten tim Orneklerin yliksek frekans bolgesinde

relaksasyon davranisi gosterdigi goriilmektedir.

6 | ! | ! | ! | ! | ! |
1 —m—PDSK
5 —e—PDSK+%1 MR
1 —A— PDSK+%5 MR
4 _
W3- |

Sekil 5.23. Saf PDSK ve MR boya katkili kompozit yapilarin Cole-Cole grafigi.

Saf ve MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin relaksasyon zamani degerleri Cole-
Cole grafiginin verilerinden elde edilmistir ve Cizelge 5.2°de verilmistir. Cizelgeye gore
relaksasyon zamani artan boya konsantrasyonuna bagli olarak azalmaktadir. Bu sonug
MR boya katkili PDSK kompozitlerin, saf PDSK kompozit yapilara kiyasla bir elektrik
alan uygulandiktan sonra dengeye ulasmak i¢in daha az zaman gerektirdigini
gostermektedir. Cole-Cole grafiginin fit edilmesiyle ayni zamanda o dagilim
parametreleri de elde edilmistir. o dagilim parametresi tim numuneler i¢in sifirdan
farkli oldugundan kompozit yapilarin Debye olmayan relaksasyon davranisi gosterdigi
sOylenebilir. Ayrica boya katkisinin o dagilim parametresinin degerinde azaliga sebep
oldugu goriilmektedir. Sirasiyla diisiik ve yiiksek frekanslardaki dielektrik sabitinin
degerleri yine Cole-Cole grafiginden elde edilmistir. Malzemeler i¢in dielektrik
dayanim ( 8¢") degeri kirilmanin meydana gelmesinden dnce voltaja karsilik gelen deger
olarak tanimlanir. Dislik ve yiiksek frekanslardaki dielektrik sabitinin degerleri

kullanilarak dielektrik dayanim Denklem (5.1) ile ifade edilir [81]:
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6 =€ — € (5.1)

PDSK yapida MR konsantrasyonunun artmasiyla dielektrik dayanim degerlerinin
azaldig1 goriilmektedir. Bu sonu¢ da MR katkissnin PDSK  kompozit yapinin

relaksasyon davranisini etkiledigini gdstermektedir.

Cizelge 5.2. Saf PDSK, PDSK+%1 MR, PDSK+%3 MR ve PDSK+%5 MR kompozit

yapilar i¢in bazi onemli dielektrik parametreler.

Ornekler g (US) « € & o 8'e
PDSK 0,385 0,156 5,395 0,039 5,356
PDSK+%1 MR 0,361 0,147 4,519 0,018 4,501
PDSK+%3 MR 0,330 0,134 4,405 0,106 4,299
PDSK+%5 MR 0,209 0,095 4,072 0,062 4,010

AC iletkenligin (o,.) frekansa bagli degisim bagintis1 Denklem (5.2) ile verilir [85]:

Oge = EowE" (5.2)

Saf ve MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin, 1 V gerilim degerinde, c,.-f degisim
grafigi Sekil 5.24’°te verilmistir.
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Sekil 5.24. Saf PDSK ve MR boya katkil1 kompozit yapilarin log o,.-log f grafigi.

Artan frekans ile incelenen tiim yapilar i¢in o, degerinin arttig1 goriilmektedir. Ayrica
diisiik frekans bolgesinde boya konsantrasyonunun artigsina baglh olarak o,. degerinin
cok az azaldigi, yiiksek frekans bolgesinde ise neredeyse degismedigi gorilmiistiir.
Diisiik frekans bolgesinde AC iletkenligindeki azalma boya, polimer ve sivi kristal
molekiilleri arasindaki etkilesimin bir sonucu olarak tiim kompozit yapilardaki serbest

iyonlarin sayisindaki azalma ile agiklanabilir.

Saf ve MR katkili PDSK kompozit yapilarin akim-gerilim (I-V) grafigi Sekil 5.25 ile
verilmistir. MR katkilanmasi ile saf PDSK kompozit yapinin akim degerinin arttig1
goriilmistir. Bu davranisin sebebi MR katkisi ile ortamdaki tasiyict yiik yogunlugunun
artmasi olarak degerlendirilmektedir. Elde edilen 6l¢iimlerden konsantrasyonun artigina
bagli olarak %3 MR katkisindan sonra bu egilimin degistigi ve %5 MR katkili PDSK

kompozit yapida akim degerinin azaldig1 gézlemlenmistir.
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Sekil 5.25. Saf PDSK ve MR boya katkili kompozit yapilarin I-V grafigi.

5.4.2. Opto-Elektronik Ozellikler
5.4.2.1. Dikroik Orani

E63 nematik s1v1 kristal igerisinde bulunan MR boyanin konsantrasyonuna bagli olarak
%1, %3 ve %5 MR katkil1 6rneklerin dikroik oranlar1 (DR) ve diizen parametreleri (S)
hesaplanmistir. Dikroik oranlart UV-VIS Spectrofotometre cihazi kullanilarak
polarizorler yardimiyla 15181in boya molekiillerinin direktdriine paralel ve dik dogrultuda
gonderilmesi ile elde edilen maksimum sogurma degerleri ile hesaplanmistir (Sekil

5.26) [86].

Zayif sogurma

.

A I /\\/ . Kuvvetlisogurma

Jd

Al

Sekil 5.26. Isigin boya molekiiliine paralel ve dik gelme durumunda boyanin sogurma

durumunun sematik gosterimi.
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Sekil 5.27°de %1, %3 ve %5 MR boya katkil1 E63/MR kompozit yapilarinin normalize

edilmis paralel ve dik sogurum spektrumlari dalga boyuna bagli olarak verilmistir.

T
1,0 E 104
(a) E63+251 MR ——A_ (b) E63+%3 MR —a—A
......
A, —e—A
0.8 + 08
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(c) E63+%5 MR

0.8

Dalga boyu (nm)
Sekil 5.27. a) E63+%1 MR b) E63+%3 MR ve c) E63+%5 MR kompozit yapilarinin

paralel ve dik sogurum spektrumlari.

Sekil 5.27°den elde edilen maksimum sogurma degerleri ile hesaplanan dikroik orani ve
diizen parametresi degerleri Cizelge 5.3 ile verilmistir. Cizelgeden ve sogurum
spekturumlarindan elde edilen tiim sonuglar g6z Oniline alindiginda, boya
konsantrasyonunun artmastyla kompozit yapmin maksimum sogurma degeri, dikroik
orani ve diizen parametresinin arttig1 goriilmiistiir. Siv1 kristallerde beklendigi gibi, boya
konsantrasyonu arttikga molekiillerin belirli bir yonde yonlenmesi kolaylasir ve diizen
parametresi degeri artar. Diizen parametresi sivi kristal maddelerin molekiiler
ozelliklerini belirlemede 6nemli bir parametredir. Numunelerin dikroik oranlar1 1'den
biiyiiktiir (DR>1), bu boya molekiilleri ile siv1 kristal molekiilleri arasindaki kuvvetli

molekiiler etkilesimlerden kaynaklanir [57].
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Cizelge 5.3. %1, %3 ve %5 MR katkili E63 kompozit yapilarin DR ve S parametreleri.

Ornekler DR=A/ A, S=(DR-1)/(DR+2)
E63+%1 MR 1,68 0,19
E63+%3 MR 3,10 0,41
E63+%5 MR 3,20 0,42

5.4.2.2. Sogurma

Goriiniir 151k bolgesinde polimer ve sivi kristal molekiilleri neredeyse hi¢ 151k

sogurmadigl icin, boya katkili bir PDSK kompozit yapida 1518in sogurulmas: film

kalinligmma ve boyanin konsantrasyonuna bagli olarak kompozit yap1 igerisindeki

boyadan kaynaklanir [87].

Agirlikga %1, %3 ve %5 MR katkili PDSK kompozit yapilara ait Sogurum-Dalga boyu

grafigi Sekil 5.28 ile verilmistir.

1,04 .
0,8 + -
£ 06+ 2
-
[
-
3
v» 0,44 -
0,2 1 =
’ —=— PDSK+%1 MR
00| —A—PDSK+%5 MR |
I | X I I 1
400 450 500 550 600
Dalga boyu (nm)

Sekil 5.28. MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin Sogurum-Dalga boyu grafigi.

Grafige gore kompozit yap1 icerisindeki MR konsantrasyonunun artmasiyla sogurma

miktar1 da artmaktadir. Buna gore en fazla sogurma %5 MR boya katkili PDSK

kompozit yapida, en az sogurma ise %1 MR katkili PDSK kompozit yapida goriilmiistiir

[87], [88].
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5.4.2.3. Gegirgenlik

Sekil 5.29°da sivi kristal 6l¢iim hiicresi i¢inde bulunan MR katkili PDSK kompozit
yapinin elektrik alanin uygulandigi ve uygulanmadigi durumda damlacik i¢indeki
molekiiler yonleniminin sematik gosterimi ve olusturulan PDSK filmin orijinal

goriintiisti verilmistir.

Elektrik alanin uygulanmadigi durumda sivi kristal damlaciklart ve boya molekiilleri
rastgele bir dagilim gosterirler (Sekil 5.29.(a)) Bu durumda polimerin, sivi kristalin ve
boyanin kirilma indisleri arasinda bir uyumsuzluk oldugu i¢in kompozit yap1 opak bir

goriiniime sahiptir (Sekil 5.29.(c)).

Elektrik alanin uygulanmasi durumunda sivi kristal damlaciklart ve sivi kristal
damlaciklar icerisinde bulunan boya molekiilleri elektrik alan dogrultusunda yonelirler
(Sekil 5.29.(b)). Bu durumda polimerin, sivi kristalin ve boyanin kirilma indisleri

eslestigi i¢in yap1 transparan (seffaf) bir goriinlime sahip olur (Sekil 5.29.(d)).

76



a
o | S o
=25
Polimer £.°
Matrisi 3"?
& «a%
= (B
ﬁ
ristal [ ol | =
DI;ml;c:k %é %%
‘.
- ®

Sekil 5.29. a) Elektrik alanin uygulanmadigi durumda ve b) elektrik alanin uygulandigi
durumda MR katkili PDSK kompozit yapidaki molekiiler yonlenimin sematik gosterimi
c) elektrik alanin uygulanmadig1 durumda ve d) elektrik alanin uygulandigi durumda

filmin orijinal goriintiisii.

S1v1 kristal icerisinde ¢oziinmiis olan dikroik bir boya, sivi kristal molekiiliiniin uzun
molekiiler ekseni boyunca hizalanir. Polimer matrisinde ¢6ziinmiis halde kalan dikroik
boya, uygulanan elektrik alandan etkilenmez ve polimer matrisinde rasgele bir
yonlenelim gosterir. Bu nedenle, sadece nematik sivi kristal damlacik igerisinde
¢Ozlinmiis boya dikroik o6zellikler sergileyerek boya katkili PDSK filmlerin optik
tepkisine katkida bulunabilir.
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5.4.2.4. Tepki Siiresi

Optik gegirgenlik sistemi kullanilarak 20 Hz kare dalga ve 20 V AC geriliminde saf ve
MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin tepki siiresi, yiikselme siiresi ve diisme

siiresi belirlenmistir.

Sekil 5.30°da saf PDSK kompozit yap1 i¢in osikoskoptan alinan kare dalga 6rnek olarak
verilmigstir ve grafikten bu parametrelerin belirlenmesi i¢in kullanilan yontem sematik

olarak gosterilmistir.

Tek S5 L] swp& M Pos: 0.000s SAVE/REC
Action

File
Format
TIFF

e About
/ * Saving
( a) v Images
A\ ’ Select

i Folder

Save
TERQOOO.TIF

1 10,0ms
Current Folder is Ay,

0.6 H

(b)

0.4 4

Gegirgenlik

0.2 4

0.0 4

000 001 002 003 004 005
Zaman (s)
Sekil 5.30. PDSK kompozit yap1 i¢in kare dalganin a) osiloskop ekran goriintiisii ve b)
Gegirgenlik-Zaman grafigi.

Grafikte gosterildigi gibi PDSK kompozit yapinin gecirgenliinin %10’dan %90’a
yiikselinceye kadar gecen siireden yiikselme siiresi; %90’dan %10’a diisene kadar gecen

siireden de diisme siiresi elde edilmistir. Bu iki degerin toplami da tepki siiresini

vermektedir.
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Cizelge 5.4. Saf PDSK, PDSK+%1 MR, PDSK+%3 MR ve PDSK+%5 MR kompozit

yapilar i¢in yiikselme siiresi (Ty), diigme siiresi (tq) ve tepki siiresinin ( T¢) gosterimi.

Ornekler Ty (ms) Tq (ms) T (ms)
PDSK 6,92 1,16 8,08
PDSK+%1 MR 7,40 1,76 9,16
PDSK+%3 MR 7,96 2,72 10,68
PDSK+%5 MR 9,08 3,24 12,32

Osiloskoptan alinan veriler ile tiim kompozitler icin yiikselme siiresi, diisme siiresi ve

tepki siiresi, belirlenerek

Cizelge 5.4’te verilmistir. Saf PDSK, %1, %3 ve %5 MR katkil1 PDSK yapilarinin da

Gegirgenlik-Zaman grafigi Sekil 5.31 ile verilmistir.
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Sekil 5.31. a) Saf PDSK b) %1 MR c¢) %3 MR d) %5 MR boya katkili PDSK kompozit

yapilarin Gegirgenlik-Zaman grafikleri.

Sekil 5.32°de Gegirgenlik- Zaman grafiklerinden hesaplanan yiikselme siiresinin, diisme

stiresinin ve tepki siliresinin, MR konsantrasyonuna baglh degisimi goriilmektedir. Boya

katkisiyla yiikselme siiresi, diisme sliresi ve tepki siiresi artmistir. Bu sonug diisiik boya
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konsantrasyonlarinda tepki siiresinin daha hizli oldugu anlamina gelir [29], [56]. Daha
yilksek boya konsantrasyonlarinda, tepki siiresindeki artis boya ve sivi kristal
molekiilleri arasindaki atomik elastik ve vizkos kuvvetleri gibi farkli etkilesimlerden
kaynaklanmaktadir [76]. Kompozit yapida artan boya konsantrasyonu viskozitenin
artmasina sebep oldugundan incelenen yapilarda molekiillerin tepki siirelerinin arttigi

gozlemlenmistir [21], [75], [89].
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Sekil 5.32. Yiikselme siiresi (ty), disme siiresi (T4), ve tepki siiresinin ( t¢), MR

konsantrasyonuna bagli degisim grafigi.

5.4.3. Morfolojik Ozellikler

Saf ve MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin morfolojik analizleri i¢in 6rneklerin
SEM goriintiileri alinmistir. Sekil 5.33’te saf, %1, %3 ve %5 MR boya katkili PDSK
kompozit yapilarin SEM goriintiileri verilmistir. Sekil 5.33’te boya konsantrasyonunun

artmasiyla siv1 kristal damlacik boyutunun arttig1 goriilmektedir [29], [75].
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Sekil 5.33. a) Saf PDSK b) %1 MR c¢) %3 MR d) %5 MR boya katkili PDSK kompozit
yapilarin SEM goriintiileri.

Polimer matrisinde dagilmis olan yaklasik 20 s1v1 kristal damlacigin ortalamasi alinarak
her bir kompozit yap1 i¢in ortalama damlacik boyutlar1 belirlenmistir. Ortalama sivi
kristal damlacik boyutu saf, %1, %3 ve %5 MR boya katkili PDSK kompozit yapilar
icin sirastyla 7,10; 9,60; 10,59 ve 12,75 um olarak bulunmustur. Sekil 5.34’te saf PDSK
ve MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin MR konsantrasyonuna bagli olarak

ortalama s1vi1 kristal damlacik boyutundaki degisimi 6zetlenmistir.
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Sekil 5.34. Saf PDSK ve MR boya katkili kompozit yapilarin MR boya

konsantrasyonuna bagli siv1 kristal damlacik boyutu degisim grafigi.

Boya konsantrasyonunun artmasiyla sivi kristal damlacik boyutundaki artisin bazi olasi

nedenleri agagidaki gibi siralanabilir:

. Polimerizasyon sirasinda siv1 kristallerin damlaciklara diflizyonu ve polimerlerin
de damlaciklardan disariya dogru diffiizyonu, sivi kristal damlaciklarin biiylimesine
sebep olur. PDSK yapiya MR boya katkilandiginda ya da MR konsantrasyonu
artirldiginda kompozit yapinin viskozitesi artar [16], [21], [29]. Bu yiizden s1v1 kristal
molekiillerinin hareketleri kisitlanir ve molekiillerin ¢arpisma ihtimali azalir. Sonug
olarak siv1 kristal molekiilleri polimer matrisi tarafindan tutulur ve damlacik boyutlar

da artar [22], [28], [90].

. PDSK yap1 igerisindeki boya molekiilleri polimerizasyon i¢in gerekli olan UV
15181 bir kismini1 sogururlar. Bu yiizden boya katkili PDSK kompozit yapilarda
polimerizasyonun tamamlanmas1 i¢in daha fazla siire gerekir. Sivi  kristal
damlaciklarinin birlesmesi, olusumu ve biiylimesi i¢in daha fazla zaman gerektiginden,
boya katkilnamlasi ile siv1 kristal damlaciklarinin biiyiikliigii artar [21], [29], [75], [88].

Bu durum ayn1 zamanda optik yolun uzamasina da sebep olmaktadir [56].
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5.4.4. Termal Ozellikler

5.4.4.1. Faz Gegis Sicakligt

Saf PDSK ve MR boya katkili PDSK kompozit yapilarin faz gegis sicakliklar1 (Ty.y)

diferansiyel taramali kalorimetre (DSC) kullanilarak belirlenmistir. Sekil 5.35.(a-d)
sirastyla saf, %1, %3 ve %5 MR boya katkili PDSK kompozit yapilar i¢gin DSC
grafiklerini gostermektedir. Grafiklere bakildiginda saf, %1, %3 ve %5 MR katkili
PDSK kompozit yapilar i¢in Ty degeri sirastyla 98,15 °C ; 98,16 °C ; 98,19 °C ve 98,70

°C olarak bulunmustur.
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Sekil 5.35. a) Saf PDSK b) %1 MR c¢) %3 MR ve d) %5 MR boya katkili PDSK

kompozit yapilarin DSC grafikleri.

Saf ve boya katkili PDSK kompozit yapilarinin DSC spektrumlarindan elde edilen faz

gecis sicaklik degerlerini desteklemek i¢in 6rneklerin sicakliga bagli POM goriintiileri
de alinmistir. Sekil 5.36, Sekil 5.37, Sekil 5.38 ve Sekil 5.39 ile sirasiyla saf PDSK, %1,
%3 ve %5 MR katkili PDSK kompozit yapilar i¢in farkli sicakliklarda POM goriintiileri

verilmistir.
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Sekil 5.36.a) 75 °Cb) 80 °C c) 85 °C d) 90 °C e) 95 °C ve ) 100 °C sicaklik degerinde
saf PDSK kompozit yap1 icin POM goriintiileri.

84



Sekil 5.37.a) 75 °C b) 80 °C c¢) 85 °C d) 90 °C e) 95 °C ve ) 100 °C sicaklik degerinde
PDSK+%1 MR kompozit yap1 i¢in POM goriintiileri.
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Sekil 5.38.a) 75 °C b) 80 °C c) 85 °C d) 90 °C e) 95 °C ve ) 100 °C sicaklik degerinde
PDSK+%3 MR kompozit yap1 i¢in POM goriintiileri.
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Sekil 5.39. a) 75 °C b) 80 °C c) 85 °C d) 90 °C e) 95 °C ve f) 100 °C sicaklik degerinde
PDSK+%35 MR kompozit yap1 i¢cin POM goriintiileri.

Her bir numune i¢in DSC grafikleri ve POM goriintiileri beraber degerlendirildiginde
PDSK kompozit yaptya MR katkilanmasiyla ve boya konsantrasyonunun artmasi ile faz
gecis sicakliklarinda 6nemli bir degisimin olmadig: goriilmektedir. Bu davranisin sebebi

boya molekiillerinin yapiya gelen 1s1 enerjisini sogurmasi olarak diisiintilmiistiir [56].
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6. SONUCLAR VE ONERILER

Bu calismada E63 kodlu nematik s1v1 kristal, NOA6S5 pre-polimeri ve agirlik¢a %1, %3
ve %5 MR boya kullanilarak polimerizasyon kaynakli faz ayirma yontemi ile saf ve
boya katkilt PDSK kompozit yapilar olusturulmustur. Kompozit yapilarin dielektrik,
opto-elektronik, morfolojik ve termal 6zellikleri degisen boya konsantrasyonuna bagl

olarak incelenmistir.

Tezin birinci boliimiinde saf, %1, %3 ve %5 MR katkili PDSK kompozit yapilarin
dielektrik ozellikleri dielektrik spektroskopi teknigi ile oda sicakliginda frekansa ve
voltaja bagl olarak incelenmistir. Olciim sonuglarina gore dielektrik sabitinin reel ve
sanal kismi, dielektrik anizotropi, relaksasyon frekansi, relaksasyon zamani, kayip
tanjant, AC iletkenlik gibi 6nemli dielektrik parametreler belirlenmistir. Polimer, sivi
kristal ve MR boya molekiilleri arasindaki molekiiler etkilesimlerden dolayr kompozit
yapt igerisinde ki toplam dipol moment azaldigi i¢cin kompleks dielektrik sabitinin reel
kisminin artan MR konsantrasyonuna bagli olarak azaldigi goriilmiistiir. Sistemin enerji
kaybmin bir gostergesi olan kompleks dielektrik sabitinin sanal kismi da MR
konsantrasyonunun artmasina bagli olarak azalmistir. Sivi kristallerin elektrik alana
karg1 gosterdikleri tepkinin bir 6lgiisii olan dielektrik anizotropi (Ag') degerinin tim
ornekler i¢in yiiksek frekans bolgesinde pozitiften (p-tipi) negatife (n-tipi) gectigi
goriilmiistiir. Frekansa bagl dielektrik anizotropi grafiginden elde edilen gecis frekansi
degerlerine bakildiginda ise artan boya konsantrasyonu ile f. degerinin azaldigi
goriilmustir. Fiziksel mekanizmalardan dolayr sistemin enerjisinde meydana gelen
kayiplar1 ifade eden kayip tanjant faktorii MR katkisina bagl olarak ortamda olusan
ekstra iyonlardan dolayr diisiik frekans bolgesinde bir artis gostermistir. Enerji
verimliligi agisindan 6nemli bir parametre olan esik voltajinin ve esik voltajiyla iliskili
olan elastik sabitinin PDSK vyapida boya katkilanmasi ve bu boyanin artan
konsantrasyonu ile azaldigi goriilmiistiir. Bu sonu¢ MR katkisinin PDSK kompozit
yapida damlacik icindeki molekiiler yonlenimin daha diisiik voltaj degerlerinde
gerceklestigini ve molekiiler anahtarlamanin daha kolaylastigini gostermektedir. Saf ve
boya katkili PDSK kompozit yapilarin Cole-Cole grafikleri incelendiginde 6rneklerin

Debye modeline uygun olmadig1 ve relaksasyon siiresinin (t) artan MR konsantrasyonu
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ile azaldig1 goriilmiistiir.

Tezin ikinci bolimiinde saf ve boya katkilt PDSK kompozit yapilarin opto-elektronik
Ozellikleri arastirilmistir. Bu boliimde boya katkili sivi kristal kompozit yapilarin
dikroik orani, diizen parametresi ve sogurum miktarlar1 konsantrasyona bagli olarak
incelenmistir. Beklenildigi gibi boya konsantrasyonunun artmasiyla dikroik orani ve
buna bagli olarak sivi kristal boya karisimindan olusan yapinin diizen parametresi
degeri artmustir. Orneklerin dikroik oranlar1 1°den biiyiik ¢ikmistir. Bu sonu¢ MR boya
molekiilleri ile s1v1 kristal molekiilleri arasinda kuvvetli molekiiler etkilesim oldugunun
bir gostergesidir. Ayrica sivi kristal temelli cihazlarin opto-elektronik o6zelliklerini
belirlemede 6nemli olan tepki siiresi, ylikselme siiresi ve diisme stiresi gibi parametreler
optik gecirgenlik sistemi kullanilarak saf ve boya katkili PDSK kompozit yapilar icin
belirlenmistir. Boya konsantrasyonunun artmasiyla ortamin viskozitesinede bagli olarak
tepki siiresinin, yiikselme siiresinin ve diisme siiresinin arttigt  gozlemlenmistir. Bu,
incelenen yapilar i¢in diisiik boya konsantrasyonlarinda tepki siiresinin daha hizl

oldugu sonucunu da beraberinde getirmektedir.

Tezin tiglincii boliimiinde saf ve boya katkili PDSK kompozit yapilarin SEM goriintiileri
alimarak morfolojik analizleri yapilmistir. Boya konsantrasyonunun artmasiyla sivi

kristal damlacik boyutunun arttig1 gérilmiistiir.

Tezin dordiincii boliimiinde saf ve boya katkili PDSK kompozit yapilarin faz gegis
sicakliklart DSC ile belirlenmigstir. Ayrica 6rneklerin sicakliga bagli POM goriintiileri
de almarak DSC sonuglar1 desteklenmistir. DSC ve POM sonuglar1 beraber
degerlendirildiginde incelenen bu yapilarda faz gecis sicakliinin  boya

konsantrasyonuna bagli olarak 6nemli bir degisim gdstermedigi tespit edilmistir.

Saf ve boya katkili PDSK kompozit yapilara yeterli bir elektrik alan uygulandiginda sivi
kristal, boya ve polimerin kirilma indisleri eslestigi i¢cin opak durumdan transparan bir
duruma gectikleri gozlenmistir. Elde edilen bu yapilarin cihaz tabanli uygulamalar i¢in

uygun fonksiyonel malzemeler olarak kullanilabilecegi goriilmiistiir.

Tez ¢aligmasinin tiim sonuglar1 beraber degerlendirildiginde PDSK kompozit yapiya
MR katkilanmasinin dielektrik ve opto-elektronik 6zellikleri dnemli dlciide iyilestirdigi
ve incelenen kompozit yapinin performansini artirdigi gériilmektedir. Calisma sonuglari
MR katkil1 PDSK yapilarin siv1 kristal temelli cihaz uygulamalar1 i¢in uygun ve umut

verici fonksiyonel malzemeler olabilecegini ve bu kompozitlerin teknolojik amaglar i¢in
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diisiik enerji gerektiren cihazlarda kullanilabilecegini gostermektedir.

Ulkemizde bu alanda yapilan ¢aligmalara bakildiginda boya katkili PDSK kompozit
yapilarin Ozelliklerinin arastirildigi bir calismaya rastlanamamistir. Yurtdisinda bu
alanda yapilan caligmalara bakildiginda ise degisik Ozeliklerde katki malzemeleri
kullanilarak PDSK kompozit yapilarin olusturuldugu ve farkli 6zelliklerinin incelendigi
caligmalarin oldugu belirlenmistir. Fakat bu ¢aligmalarda kompozit yapilarin bu denli
kapsamli bir arastirmasiin yapilmadigr goriilmiistiir. Bu tez ¢alismasi, kullanilan
polimer, nematik siv1 kristal ve degisen MR boya konsantrasyonlari ile 6l¢timii yapilan
fiziksel parametreler agisindan 6zgiin bir ¢alisma niteligindedir. Bu anlamda hem ulusal
hem de uluslararas: literatiire biiyiik katki saglayacagi ve yapilan yeni ¢alismalara bir

Ongorii saglayacagi da diistiniilmektedir.

Bu calismanin da temelini olusturan PDSK yapilar, sahip olduklar1 essiz 6zelliklerinden
dolay1 son yillarda yurtdisindaki aragtirmacilar tarafindan ilgi odagi haline gelmistir.
Dolayisi bu tez calismasi ililkemizde bu konuda ¢alisacak olan aragtirmacilara rehber
niteliginde olup, yeni bakis agilar1 gelistirmelerine yardimei olacaktir. Bu manada; ilgili
alanda yapilacak yeni c¢aligmalar icin, tez kapsaminda katki malzemesi olarak secilen
MR boyanin farkli konsantrasyonlarinin denenmesi, MR boya disinda farkli boyalarin
ya da nanoparcaciklarin kullanilarak yeni PDSK kompozit yapilarin olusturulmasi ve bu
yapilarin ozelliklerinin incelenmesi Onerilebilir. Ayrica PDSK kompozit yapinin
ozelliklerinin UV Kkiir siiresine bagli olarak degisimini inceleyen farkli kapsaml

calismalar da yapilabilir.
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