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OZET

Enerji Depolama Cihazlarina Yonelik Cinko Ferrit
Nanoparcaciklarin Sentezi ve Dielektrik Ozelliklerinin

Incelenmesi

Can Siret DOSDOGRU

Fizik Anabilim Dali
Yiiksek Lisans Tezi

Danisman: Dog. Dr. Banu SUNGU MISIRLIOGLU

Spinel Ferrit nanopargaciklar, yiiksek manyetik doygunluk, yiiksek Curie sicakligi,
yuksek dielektrik sabiti gibi dikkat c¢ekici 6zellikleri nedeniyle bircok bilim ve
mihendislik aragtirma alanlarinda énemli bir yere sahiptir. Gelisen teknoloji ve
sanayi sonucunda bu nanopargaciklarin tip, fizik, kimya, miihendislik gibi bir¢ok
alanda kullanim alanlarinin artacagi ongoriilmektedir. Ferritler ilave metalik iyon
iceren demir oksitli bilesiklerdir. Bu M*2? metal iyonlarinin uygun oranlarda
katkilanmasiyla ferrit malzemelerin manyetik ve dielektrik  ozellikleri
ayarlanabilmekte; boylelikle tercih edilen sektére gore malzemelerin
uygulanabilirligi ve kullanilabilirligi saglanmaktadir. Ferritlerin kullanilabilecegi
en Onemli alanlardan birisi elektriksel enerji depolama sistemleridir. Ferrit
nanopargaciklarin iyi dielektrik malzemeler olmalari bu malzemelerin kisa siireli
yuksek akim i¢in kullanilan kapasitorlerde veya elektrot malzemesi olarak
stiperkapasitorlerde kullanimlarina olanak saglamaktadir. Ferrit nano pargaciklarin
sentezinde sol-gel, ortak ¢oktiirme, solvotermal ve hidrotermal vb. birgok yontem

kullanilmaktadir. Bunlar arasinda hidrotermal teknigi kolayligi, ucuz olmasi ve
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toksit 6zelligi olmamasi nedeniyle en elverisli yontemdir. Ayrica sentez siirecinde
kullanilan parametrelerin verimli sekilde degistirilerek kontrol edilebilir 6zellikte

nanoparcacik sentezi miimkiin oldugundan oldukc¢a avantajli bir tekniktir.

Bu tez caligmasinda, hidrotermal teknigi kullanilarak yiiksek dielektrik sabitine
sahip Zn,Fe;_,0, (0<x<1) ¢inko ferrit nanoparcaciklarin sentezlenmesi
hedeflendi. Buna gore, ¢inko ferrit nano pargaciklarin dielektrik 6zelliklerine sentez
asamasinin reaktif konsantrasyonu, ¢ozelti pH degeri ve tavlama sicaklig: etkileri
beraber ele alinarak kapsamli sekilde incelendi. Bu baglamda, dielektrik
uygulamalar bakimindan en verimli sentez parametreleri arastirildi. Sentezlenen
nanopargaciklarin dielektrik performanslarinin analizinde empedans spektroskopi
teknigi kullanildi. Ayrica XRD, FTIR ve FESEM vyapisal analizler alinarak,
orneklerin kristal yapilari, parcacik boyutlari, sekilleri, fonksiyonel baglar
incelendi ve elde edilen sonuclarin dielektrik 6zelliklere olan etkileri tartisildi.
Boylece enerji depolama sistemlerinde kullanimlari bakimindan avantajli,
dielektrik ozellikleri agisindan umut vaad eden ¢inko ferrit nanopargaciklarin

hidrotermal sentezi i¢in optimum sentez kosullar1 belirlendi.

Anahtar Kelimeler: Nanoparcacik, ¢inko ferrit, hidrotermal metot, yapisal

karakterizasyon, dielektrik 6zellikler

YILDIZ TEKNIiK UNIiVERSITESI
FEN BILIMLERI ENSTITUSU
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ABSTRACT

Synthesis and Dielectric Properties of Zinc Ferrite
Nanoparticles for Energy Storage Devices

Can Siret DOSDOGRU

Department of Physics

Master of Science Thesis

Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Banu SUNGU MISIRLIOGLU

Spinel ferrite nanoparticles has been an important subject in science and
engineering with its properties such as high magnetic saturation, high Curie
temperature, high dielectric constant and so on. With the technological and
industrial research increasing and improving, nanoparticles has shown promise to
be used in multiple research areas like medicine, physics, chemistry, engineering
and more to come. Ferrites are metal oxides with an additional metal ion . The
selection and the addition of the M2 metal ions at proper portions cause the ferrite
nanoparticles to have significant changes in their magnetic and dielectric properties,
giving the possibility of synthesizing the needed ferrite nanoparticle for the targeted
research area and application. One of the most important areas of research for ferrite
nanoparticles has been the electrical energy storage systems. With the nanoparticles
being good dielectric products, they can be used in high current capacitors and as
an electrode material for supercapacitors. Some of the synthesis methods for ferrite
nanoparticles are sol-gel, co-precipitation, hydrothermal and solvo-thermal
methods. When taking all of the methods into consideration, hydrothermal
synthesis is a very convenient way in terms of it being toxic-free, low cost and the
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synthesis being easy to complete. In addition, this method is a great way to create
nanoparticles with different properties, since changing the conditions of the

synthesis is possible.

In this thesis research, Zn,Fe;_,0, (0<x<l) zinc ferrite nanoparticles were

synthesized using the hydrothermal method. Moreso, multiple parameters such as
the reactive concentration, pH values and sintering temperature were investigated
to understand the differences of the zinc ferrite nanoparticles in terms of their
dielectric properties. With these, the goal was to find the most optimal research for
the synthesized nanoparticles. Impedance spectroscopy has been used for the
investigation of dielectric properties. Also, structural analyses such as XRD, FTIR
and FESEM were done to see the crystal structure, particle size, the geometry and
the bonds of these ferrite nanoparticles and were discussed with the dielectric data.
Finally, the optimum way of the synthesizing parameters were obtained and

reported for the usage of zinc ferrite nanoparticles in energy storage systems.

Keywords: Nanoparticles, zinc ferrite, hydrothermal method, structural

characterization, dielectric properties
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1

GIRIS

Nanopargaciklar, 21. yiizyilin basindan beri fizik¢iler ve kimyacilar i¢in bir ilgi
odagi olmustur. Boyutlar1 100 nm’den kiiciik olan bu pargaciklar, biiyiik yilizey
alan1 ve kiiciik hacimleri ile birlikte etkileyici elektriksel, manyetik, optik
ozelliklere sahiptir. Giiniimiizde nanoparcaciklar elektronik sektorii ve biyomedikal
uygulamalar olmak flizere bir¢ok alanda kullanilmaktadir. Hidrotermal metot,
nanoparcacik sentezi i¢in sikca kullanilan bir yontemdir. Malzemenin tanecik
boyutlar1 ve fiziksel o6zellikleri, metot kosullarinin degistirilmesi yardimiyla
istenilen hale getirilebilir. Ayn1 zamanda diisiik maliyetli, fakat diger yontemlere

kiyasla daha uzun siiren bir sentez yontemidir.

Spinel ferrit nanopargaciklar ise, son 60 yildir bilim diinyasina onemli katkilar
yapmis bir oksit ¢esitidir. Ferritler, manyetik malzeme olmalarinin yanisira iyi
dielektrik 6zellige sahip malzemelerdir [1]. Elektromanyetik dalgalari 1yi iletir
fakat tizerinden elektrik akimini iletmezler. Bu sayede demir gibi esasinda iletken
olan dayanikli ve maliyeti diisiik bir metal, yalitkan olarak kullanilabilir. Ferritin
genel molekiiler formiilii: (M*2),(Fe*3))1_x[(M*2);1_,(Fe*3)1,1,]0, ile verilir.
Buradaki “M” +2 degerlikli metalleri temsil eder. “M” yerine yazilabilecek bazi
metaller: demir (Fe), Kobalt (Co), Bakir (Cu), Kadmiyum (Cd), Magnezyum (Mg),
Nikel (Ni), Cinko (Zn)‘dur. Spinel ferritler i¢in kullanilan bu metaller,
nanoparcaciklarin manyetik ve elektrik 6zelliklerinin gelistirilmesinde dnemli rol
oynamistir. Koseli parantez i¢cinde kalan kisim, spinel ferritlerin katyon dagiliminin
oktahedral yapisini, diger parantez ise katyon dagiliminin tetrahedral yapisini
temsil etmektedir. x indisi, 0 ve 1 arasinda herhangi bir deger alabilir. Farkli x
degerleri i¢in oktahedral veya tetrahedral bolgedeki katkilar degisir. x=1 degerinde
olan spinellere normal spineller denir. Normal spinel grubunda bulunan ¢inko ferrit

nanoparcaciklar, birgok sektérde kullanilmaktadir. Yiiksek dielektrik 6zellikleri
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sayesinde sensorler ve mikrodalga teknolojisinde Onemli rol oynarlar. Aym
zamanda giiclii emilim oranlari, istenmeyen boyalar1 veya agir metalleri bir baska
malzemeden ¢ikarmak i¢in kullanilir. Biyomedikal uygulamalarda ise ¢inko ferritin

manyetik 6zellikleri 6n plana ¢ikar [2].

Diger taraftan, giiniimiizde Oncelikli ¢aligma alanlarindan birisi enerji depolama
sistemleridir. Enerji depolama sistemleri; iklim degisimi, fosil yakitlarin azalmasi
ve yenilenebilir enerji teknolojisinin gelismesi ile Gnemli bir ¢alisma konusu haline
gelmistir. Bu sistem sayesinde iiretilen enerji, diistik talep var iken bile iiretilip
depolanabilir, yliksek talep anlarinda kullanilabilir. Giines panelleri, yakit hiicreleri,
stiperkapasitorler, riizgar tiirbinleri gibi aygitlarda 6nemli rol oynar. [3] Enerji
depolama sistemleri i¢in ¢inko ferrit, dnemli bir materyal olarak goriilmektedir.
Ciinkii bu nanoparcaciklar iyi manyetik 6zelliklerinin yanisira iyi dielektrik 6zellige
sahip malzemelerdir. Kompozisyonlar1 ve iiretim kosullarina bagh olarak
ayarlanabilir fiziksel Ozelliklere sahiptir ve bu da malzemenin dielektrik
ozelliklerini etkilemektedir. Diisiik toksisite ve kolay elde edilebilen bir bilesen
olmasi disinda, elektrik ve termal iletkenlikleri, hizl1 yiik transfer vb. 6zellikleri ile
siiperkapasitorlerde elektrot malzemesi performanst bakimindan kullanimlar
avantajh goriilmektedir. Cinko ferritin bu 6zellikleri, sentezlenmesi sirasindaki pH
degeri, farkli tavlama sicakliklari ve sentezleme yontemleri ile degisiklik
gostermektedir. Mikrodalga hidrotermal metotu kullanilarak yapilan bir ¢aligmada,
4 farkli tavlama sicakligi kullanilmasi ile 17-35 nm boyutlarinda taneler elde
edilmis ve tavlama sicakliklarinda artmasiyla tane boyutlariin arttig1 ve dielektrik
ozelliklerin azaldig1 gézlemlenmistir [4]. Hidrotermal metot kullanilan bagka bir
calismada ise daha diisiik pH degerleri, daha diisiik tavlama sicakligi1 ve daha uzun
tavlama stireleri ile 60 nm boyutlarinda taneler elde edilmistir. Elde edilen
nanoparcaciklar, iletken tanelere ve bu taneleri birbirinden ayiran yalitkan sinirlara
sahiptir. Bu smirlar, malzemenin yalitkanhigina katki saglamistir. Empedans
spektroskopisi ile incelenmis olan malzeme, diisiik frekanslarda yiiksek dielektrik
sabiti saglamistir [5]. Literatlirde ¢inko ferrit nanopargaciklar, baska metaller ile
nanokompozit olarak da sentezlenmis ve farkli sonuglar elde edilmistir. Yapilan bir
calisma sonucu, magnezyum katkili ¢inko ferritlerin etkileyici manyetik, dielektrik
ve optik Ozellikler gosterdigi goriilmiistiir ve bluetooth cihazlari, akilli telefonlar

gibi iletisim cihazlarinda kullanilabilecegi onerilmistir [6].



Diger taraftan, ¢6zelti konsantrasyonu, reaksiyon siiresi ve sicakligi da hidrotermal
metot icin nanoparcactk boyutunu etkileyen ©Onemli parametrelerdir. Cinko
ferritlerde bu parametrelerin malzemenin dielektrik Ozellikleri iizerine etkisini
kapsayan detayli bir caligma goriilmemistir. Ayrica yine tiim bu parametrelerin
farkli oranlarda c¢inko igeren ferrit nanoparcaciklarin dielektrik 6zelliklerine
etkisinin incelenmesi de bu malzemelerin enerji depolama yeteneginin belirlenmesi
ve boylelikle bu depolama cihazlarina yonelik kullanimlarinin arttirilmasi
bakimindan 6nem kazanmaktadir. Bu tez kapsaminda, oldukga basarili bir teknik
olan hidrotermal sentez yoOntemi ig¢in, yiiksek dielektrik sabitine sahip
Zn,Fe;_,0,(0<x<1) ¢inko ferrit nanopargaciklarda ilk defa reaktif
konsantrasyonu, ¢ozelti pH degeri ve tavlama sicakligi etkileri beraber ele alinarak
kapsamli sekilde incelendi. Bu baglamda, dielektrik analizler bakimindan en
verimli sentez parametreleri arastirildi. Orneklerin XRD, FTIR ve FESEM
analizleri alinarak, yapisal degisimlerinin dielektrik 6zellikleri tizerindeki etkileri
incelendi. Bdylece enerji depolama sistemlerinde kullanimlar1 bakimindan
avantajli, dielektrik oOzellikleri agisindan umut vaad eden ¢inko ferrit
nanoparcaciklarin hidrotermal sentezi i¢in optimum sentez kosullar1 belirlendi.
Tezin ilk boliimiinde c¢alismanin konusu ve kapsami agiklandi. Tezin ikinci
boliimiinde, spinel ferritler hakkinda genel bilgiler, kristal yapilari, kullanim
alanlari, kullanilan sentez teknikleri, ¢inko ferritlerin dielektrik 6zellikleri verildi.
Tezin ii¢lincli kisminda, ¢inko ferrit nanopargaciklarin hidrotermal sentez agsamalari
aciklandi. Ayrica bu boliimde, XRD, FTIR, FESEM ve empedans analizor
Olctimleri hakkinda teknik bilgilere yer verildi. Tezin dordiincii boliimiinde,
calismamizdan elde edilen bulgular verilerek sonuglar yorumlandi ve tartisildi.
Tezin besinci ve son bolimiinde ise, ¢aligmalarimizdan elde edilen sonuglar

degerlendirildi.



2

GENEL BiLGILER

2.1 Spinel Ferritler ve Kullanim Alanlar:

Ferritler, ana bilesenleri demir oksit olan ve bunlar ile bag yapmis metal veya
metallerden meydana gelen bir alagimdir. Tarih boyunca ferritler nanopargacik,
nanokompozit, nanocubuk gibi farkli nanoyapilarda incelenmis ve bulgular ile
bilimde 6nemli katkilar saglamistir [7] [8]. Divalent metal, yani +2 degerlik yiike
sahip metal ile bag yapan demir oksit sayesinde elde edilen ferritler, tercih edilen
metalin veya metallerin ¢esitliliginden dolay farkli fiziksel, kimyasal, manyetik ve
elektriksel 6zelliklere sahip olabilir ve bu sayede bir¢ok sektorde kullanilabilir [9].
Divalent metaller M*2 seklinde gosterilir ve Cinko (Zn), kobalt (Co), magnezyum

(Mg) ve nikel (Ni) bu metallere verilebilecek 6rneklerden bazilaridir.

Metal, oksijen ve demir temelli ferritler, yapisal 6zelliklerine, yani kristal yapilarina
gore 4 kategoride incelenirler. Bunlar spinel ferrit (MFe,0,), orthoferrit (MFeO53),
garnet (M3Fe504,) ve hekzaferrit (MFe;,049) olarak siralanabilir. Farkli kristal
yapilarda elde edilebilen ve farkli divalent metaller tercih edilebilen bu ferritler,
birbirinden farkli yapilar1 ile birbirine 6zgiin manyetik, elektrik ve dielektrik
ozelliklerine sahip olmalarini saglar. Ortoferritler iyonik iletkenlik, manyetik direng
gibi ozellikleriyle 6ne ¢ikar ve kullanim yerleri arasinda giines panelleri, LED
ekranlar, katalizorler gibi teknolojiler sayilabilir [10]. Garnet yapidaki ferritlerin
ozellikleri arasinda gegirgenlik (permeability), manyetik doygunluk 6n plandadir.
Kanser calismalari, mikrodalga cihazlar, anten teknolojileri bazi ¢alisma
alanlarindandir [11] [12]. Hekzaferritler, manyetik ozellikleriyle 6ne cikar ve
magnet Uretimi, bilgi depolama sistemleri, elektronik aygit parcalar1 gibi ¢esitli

kullanim alanlar1 mevcuttur [13].

Son olarak spinel ferritler, uzun zamandir bilim camiasinda 6nemli manyetik ve
dielektrik 6zellikleri nedeniyle arastirilan bir malzeme olmustur. MFe, 0, formiilii

ile verilen bu malzeme, 1yi bir dielektrik sabitine sahiptir. Diger taraftan, manyetik



spinel nanoparcaciklarin siiper paramanyetizma Ozelligi, yiiksek manyetik
doygunlugu, kararl termal ve kimyasal 6zellikleri, yiiksek Curie sicakligi 6rnek
verilebilecek onemli 6zelliklerindendir [14][15][16][17]. Tim bu 6zelliklerine ek
olarak divalent atomunun degisimi, kullanilan metallerin konsantrasyonlari, birden
fazla divalent element secilerek nano-kompozitler iiretilebilmesi ve farkli sentez
cesitlerinin secilebilmesi ile spinel ferritler, birgok farkli alanda galigilabilme firsati

saglar.

Kristal yapilarda elde edilen farkliliklar, metaller ile oksijenin yaptig1 baglar ile
aciklanabilir. Farkli sayilarda oksijen ile bag yapan metaller, malzeme igerisindeki
katyon dagilimlarini etkiler ve gesitli 6zelliklerinde degisimler gdzlenir. Spinel
ferrit kristal yapisinin genel formiilii (A;_,By)[AxB2_]0, olarak verildiginde, A
divalent atomlari1, B ise demir atomlarin1 gosterir. Burada parantez i¢inde yazilan
baglar tetrahedral bolgelere, koseli parantezler ise oktahedral bolgelere isaret
etmektedir. Tetrahedral bolgeler, A atomunun 4 oksijen atomu ile, oktahedral
bolgeler ise B atomunun 6 oksijen atomu ile bag yapmasindan meydana gelir. Sekil
2.1’de bu bolgelerin geometrik yapilar1 gosterilmistir [18]. Tetrahedral ve
oktahedral bolgelerin yogunluklari, malzeme igerisindeki katyon dagilimlarini ve

bu sayede de manyetik ve dielektrik gibi ¢esitli 6zelliklerinin degisimini saglar.

r A
@ \'~ ’%‘

@ B-atoms (a) (b)

Octahedral Sites

.

Sekil 2.1 Spinel ferrit kristal yapis1 ve icerisinde bulunan tetrahedral ve oktahedral

bolgeler



Farkli tetrahedral ve oktahedral bolgelerin elde edilmesi i¢in (A1_,By)[AxB2_x]04
spinel ferrit genel formiiliine tekrar bakilirsa, farkli x degerleri ile bu bolgelerde
degisiklikler yapilabilir. x indisi, 0 ve 1 arasinda herhangi bir deger alabilir ve farkl
x degerleri i¢in oktahedral veya tetrahedral bolgedeki katkilar degisir. x=1
degerinde olan spinellere normal spinel, x=0 olanlara ters spinel, 0<x<1 degerlerine
ise karisik (mixed) spinel denir. x indisinin degisimi, sentezlenen iiriinlin yapisal
ozelliklerinin degisimine ve farkli sektorlerde kullanilabilmesinin saglar. Ters
spinel olan bakir ferrit ile yapilan bir ¢alismada, sentezlenen iirliniin elektriksel
Ozelliklerinin 6nemi vurgulanirken [19], karisik spinel olan magnezyum ve bakir
nanokompoziti sentezlenmis bir iriiniin manyetik O6zellikleri sayesinde iyi bir

fotokatalizor olarak kullanilabilecegi tartisilmistir [20].

Tiim bu 6zellikler goze alinarak, farkli spinel ferrit tiirlerinin elde edilmesi ve
istenen yapisal veya karakteristik 6zelliklere sahip olmasi i¢in secgilecek sentez tiirii
ve kullanilan demir ve divalent atomunun oranlari dikkat edilmesi gereken

parametrelerdir.

2.2 Cinko Ferrit Nanoparcaciklar

Spinel ferrit ¢alismalarinda c¢okg¢a kullanilan malzemelerden biri ¢inko ferrit
olmustur. Normal spinel grubunda bulunan bu nanopargaciklarin genel formiili
(Zn)[Fe,]0, olarak verilir ve ¢inko metali tetrahedral bolgede, demir metali ise
oktahedral bolgede bulunmaktadir. Literatiirde bu nanoparcaciklar 6zgiin dielektrik
ve manyetik 6zelliklere sahip malzemelerdir. Bu 6zgiin degerleri ile birlikte yapisal
ozellikleri, secilen tliretim kosullarina ve parametreler ile degisebilmektedir. Diisiik
toksisitesi ve dogada kolay bulunan bilesenlere sahip olmasi disinda, yiiksek
dielektrik ozellikleri, manyetik doygunlugu, termal iletkenlikleri gibi 6zellikleri ile
stiperkapasitorlerde elektrot malzemesi, katalizor, gaz sensorleri ve mikrodalga
uygulamalari gibi bir¢ok alanda kullanilabilmesini saglamaktadir [21] . Bahsedilen
bu ozellikler, secilen sentez metodu disinda kullanilan malzemelerin reaktif
konsantrasyonlari, sentez ortaminin pH degeri, tavlama sicakligi, Zn:Fe oran1 gibi
parametreler sayesinde onemli degisimlere ugrarlar. Sol-gel metodu ile ti¢ farkli
tavlama sicakligr ile sentezlenen ¢inko ferritte, tavlama sicakliginin artmasi ile

tanecik boyutlarinin arttigi gozlemlenirken [22], hidrotermal sentez ile iiretilen



baska bir caligmada farkli ¢inko : demir oranlari arastirilmis ve ¢inko oraninin
artmasi ile dogru orantili olarak pargacik boyutu artmistir [23]. Ayn1 zamanda ¢inko
ferrit, literatiirde nanokompozit olarak baska metaller kullanilarak sentezlenmistir.
Krom kullanilarak yapilan bu ¢alismada tiretilen nanokompozit, artan krom orani
ile diisiik frekanslarda daha diisiik dielektrik sabiti degerleri saglamistir ve

mikroelektronik uygulamalarda kullanilabilecegi raporlanmistir [24].

2.3 Cinko Ferrit Nanoparc¢acik Sentezi Metodlar:

Cinko ferrit nanoparcaciklarin sentezi igin literatiirde bircok farkli yontem
bulunmaktadir. Her yontem, birbirlerine kiyasla avantajlar ve dezavantajlar
barindirir. Bu nedenle, istenilen 6zelliklere ve boyutlara sahip nanoparcacik tiretimi
icin gerekli sentez yontemi dogru se¢ilmelidir. Tercih edilen nanoparcacik sentezi

metotlar1 arasinda ortak ¢oktiirme, sol-gel, hidrotermal ve solvotermal sayilabilir.

2.3.1 Ortak Coktiirme (Co-recipitation) Yontemi

Coziilebilen metal tuzlar (¢inko siilfat, ¢cinko fosfat gibi) ve distile su karisimina
coktiirme gergeklestirecek malzeme eklenir, bu karigim yaklasik bir saat bekletilir
ve bu sirada malzeme ortak c¢oktiirmeye ugrar ve daha kati bir iirlin elde edilir.
Icinde birgok safsizlik ve istenmeyen malzemeler bulunan bu iiriin filtrelenerek ve
yikanarak safsizliklardan arindirilir. Malzeme kurutulduktan sonra, kalsinasyon
uygulanarak istenilen ¢inko ferrit sentezlenmis olur. Ortak ¢oktlirme yontemi,
istenilen ¢inko ferrit yapisini elde etmek icin 1yi bir secenektir. Ayrica, ¢oktiiriilen
uiriinlerden toksik bir artik elde edilmedigi i¢cin doga dostudur ve verimli bir sentez
yontemidir. Avantajlar1 diginda, ortak ¢oktiirme yonteminin dezavantajlarindan da
bahsetmek gerekir. Verimli ve istenilen fazlarda ¢inko ferrit iiretebilen bir yontem
olsa da, pH degerinin sentez sirasinda ayarlanamamasi nedeni ile ¢ogu
parametrenin degistirilmesine izin vermez, istenilen biiylikliiklerde ve yapilarda

¢inko ferrit elde edilmesine engel olur.

Linh T.Tr Nguyen et. al. [25], calismalarinda demir nitrat, ¢inko nitrat ve reaktan
olarak da sodyum hidroksit kullanarak 59-85 nm araliginda c¢inko ferrit
nanoparcaciklar1 ortak ¢oktiirme yontemi ile sentezlemis, farkli pH degerleri ile

sentezlenen triinlerin yapisal ve optik 6zelliklerinin degisiklikleri raporlanmaistir.



Bir baska calismada [26], ortak c¢oktiirme ile sentezlenen ¢inko ferritin polivinil

alkol (PVA) eklenmesi ile pargacik boyutu lizerindeki etkisi aragtirilmigtir.

2.3.2 Sol-Gel Yontemi

Benzer bir sekilde bir kap i¢erisinde meydana getirilen bu sentezde metal tuzlar ve
kimyasal malzemeler bir soliisyon haline getirilir, molekiiller arasinda tepkime
(polimerizasyon) saglanir ve polimer zincirler meydana getirir. Bu siire¢ sonucu
malzeme jel kivaminda olur. Sentezlenen iiriin 1sitilarak istenmeyen {riinler
buharlastirilarak malzeme arindirilabilir. Sol-Gel yontemi igin sayilabilecek
avantajlar arasinda, istenilen sicakliklarin ve pH degerlerinin kullanilabildigi
sayilabilir. Ayn1 zamanda maliyeti ¢ok yiiksek olmayan bir yontemdir ve dogaya
zarart minimum seviyededir.

Iyi ozelliklerinin yani sira, elde edilen nanopargaciklarin saflik derecesi gorece
diistiktiir, daha saf bir iiriin elde edilmesi i¢in {iriine farkli yontemler
uygulanmalidir. Sol-Gel yontemi kullanilan bir ¢calismada [27] ¢inko nitrat, demir
nitrat, sitrik asit ve {ire kullanilarak 18-52 nm biiyiikliiklerinde ¢inko ferrit
nanoparcacik sentezlenmis ve manyetik 6zellikleri arastirilmistir. Ahmet Nasser et.
al. tarafindan yapilan bir baska arastirmada ise [28] nitrat tuzlar ve sitrik asit ile
elde edilen ¢ozelti 80 derecede karistirilarak homojenize edilip kurutulmus ve
kserojel bir yap1 edilmistir. Temizleme gerceklestikten sonra 9.1 nm ¢inko ferrit
nanopargaciklar sentezlenmis, dielektrik ve manyetik 6zellikleri arastirilip enerji
depolama sistemlerinde ve elektronik uygulamalarinda kullanilabilecegi tespit

edilmistir.

2.3.3 Hidrotermal Sentez

Bu sentez yoOntemi, ¢Ozelti igerisindeki metal tuzlarmin farkli sicakliklar ve
basinglar altinda tutulmast ile gerceklestirilir. Su igerisinde ¢oziindiiriilen metal
tuzlar1 ve tercih edilen reaktanlar karistirilarak bir ¢ozelti elde edilir ve genellikle
yuksek basinglara ulagsmak i¢in otoklav igerisine yerlestirilerek 1sitma islemi
gerceklestirilir. Metal tuzlar, istenen ferrit yapisint meydana getirmek i¢in bazik
bir ortama ihtiya¢ duyar. Su igerisinde meydana gelen bu bazik ortam, yiiksek
sicaklik ve yiiksek basing, sentezin gerceklesmesini saglar. Istenilen sicaklik ve

siirede pisirme gerceklestirildikten sonra otoklavdan ¢ikarilan {iriin, igerisindeki



kusurlardan arindirilmak i¢in yikama ve satrifiij islemlerine tabii tutulur, daha sonra
da oda sicakliginda veya diisiik bir sicaklikta kurutulur. Son olarak elde edilen

malzeme ezilerek toz haline getirilir ve nanopargacik sentezi tamamlanmais olur.

Hidrotermal sentez, nanoparcacik sentezi literatiiriinde tercih edilen en doga dostu
yontemlerden biridir ve elde edilecek iiriiniin pH, sentez sicakligi, iirlin reaktif
konsantrasyonlar1 gibi parametrelerin se¢imini kolaylastirmaktadir. Bu parametre
Ozgiirliigii sayesinde nanopargaciklar farkli manyetik ve elektrik 6zelliklere sahip
olabilir ve hedeflenen sektorlerde kullanilabilmesini saglar. Temel olarak su ve
metal tuzlar igerdigi igin toksisitesi diisiiktiir. Iyi yanlarmin disinda sayilabilecek
kotii yanlari arasinda sentez ydnteminin siiresi yer almaktadir. Ik etapta
nanoparcaciklar otoklav igerisinde saatler veya birkac¢ giin sentezlenebilir. Daha
sonra kusurlarindan arinan riinlere uygulanan kurutma islemi de saatler, bazi

durumlarda birkag giin siirer.

Yapilan bir ¢aligmada istenilen oranlarda ¢inko nitrat ve demir nitrat ile birlikte
sodyum hidroksit kullanilarak bir ¢ozelti elde edilmistir. Otoklav yardimi ile
190°C’de 12 saat pisirilip kurutularak cinko ferrit sentezi gerceklesmistir. Elde
edilen bu {irlinlin yapisal ve manyetik Ozellikleri aragtirilmis, gaz sensorleri ve
biyomedikal alanlarda kullanilabilecegi bildirilmistir [29]. Bir baska ¢alismada
¢inko kloriir, demir kloriir ve sodyum hidroksit ¢ozeltisi olusturulup 110°C’de
farkl1 sicaklik stirelerinde arastirilmis ve sicaklik siiresinin arttirilmasi ile ortalama

parcacik boyutunun arttig1 gézlemlenmistir [30].

2.3.4 Solvo-termal Sentez

Hidrotermal senteze benzer bir sekilde metal tuzlar1 ve reaktan iirlin kullanilan bu
yontemde ¢ozeltinin ana bileseni su yerine organik bilesenler olmaktadir. Tercih
edilen organik bilesen ile elde edilen ¢o6zeltinin karistirilmast ve ardindan
isitilmasindan  sonra kurutma islemi gergeklestirilir. Yikanma ve kurutma

islemlerinden sonra nanopargacik elde edilir.

Sentez sirasinda ¢ozelti iizerinde degistirilebilen parametreler ile solvo-termal
sentez, en tercih edilen yontemler arasinda bulunmaktadir. Hidrotermal sentez ile
benzer iyi yanlar1 olmasinin disinda, su yerine organik bilesenler kullaniliyor
olmasindan dolay1, ¢6zelti icerisindeki bilesenler ve metal tuzlarinin iiriinii olarak

toksisitesi daha yiiksek ara iirlinler meydana gelebilir. Ayni zamanda bu ara
9



tiriinlerin daha zor arindirilmasi sebebi ile saflik derecesi daha diisiik iirlinler

meydana gelebilir.

Chayene G. Anchieta et. al. [31], mikrodalga yardimi ile solvotermal sentez
gergeklestirilerek 16-23 nm boyutlarinda ¢inko ferrit nanopargacik sentezlemis ve
katalizor olarak kullanilabilecegini raporlanmistir. Bagka bir ¢alismada [32];
kadmiyum, kursun ve civa bulunan bir reaktan bilesen ile ¢dzelti meydana
getirilmis ve otoklav yardimi ile 180°C’de 24 saat pisirilmis, 60°C‘de 3 saat
kurutulmustur. Istenilen saflikta elde edilen iiriiniin elektrokimyasal uygulamalarda

kullanilabilecegi belirtilmistir.

2.4  Cinko Ferritlerin Elektriksel Ozellikleri

Genel 6zellikleri ve sentez kosullar disinda, ¢inko ferritin elektriksel ve manyetik
ozellikleri, dielektrik uygulamalarinda kullanilmasinin énemli nedenlerindendir.
Cinko ferritin dielektik kaybi diisiiktiir ve elektrik direnci yiiksektir, bu sayede
enerjinin 1stya doniisiimii daha az meydana gelir, enerjinin daha verimli kullanimi1
saglanir [33]. Ayn1 zamanda, termal ve kimyasal olarak kararli bir malzemedir,

yiiksek voltajli sistemler veya kimyasal diizeneklerde kullanilmasini saglar [34].

Dielektrik 6zellik i¢in en 6nemli parametreler arasinda pargacik boyutu ve katyon
dagilimlar1 bulunmaktadir [35]. Bu parametrelerin istenilen bicimde degistirilmesi
icin ise tercih edilen sentez metodu ve {iriin icerisinde kullanilan malzemeler biiyiik

+2

onem tasir. Normal spinel yapilarindan dolay1r Zn™“ metali tetrahedral bolgeleri

meydana getirirken Fe*3 metali ise oktahedral baglar1 olusturur. Sentez metodu

*2 metalinin

veya kullanilan metal oranlar1 gibi nedenler, malzeme igerisinde Fe
olusmasin1 saglayabilir ve Fe*3 — Fe*? arasi elektron aligverisinin sonucu olarak
elektrik alan icerisinde daha az kutuplama meydana gelebilir, yani dielektrik 6zellik
diiser [36]. Hidrotermal sentez ile gerceklestirilen bir arastirmada 10 nm
boyutlarinda ¢inko ferritler elde edilip iletisim aygitlarinda kullanilmasi 6nerilirken
[37], ortak ¢oktiirme yontemi kullanilan bir ¢alismada ortalama pargacik boyutu 8

nm olarak bildirilmis ve biyo malzeme olarak kullanilabilecegi raporlanmistir [38].

Ayn1 zamanda, c¢inko ferrit igerisine eklenen baska metaller ile f{iretilen
nanokompozitler, dielektrik 6zelligi arttirabilen 6nemli bir arastirma konusudur.

Sol-gel yontemi ile yapilan iki ¢alismada; magnezyum katkili ¢inko ferrit i¢in

10



magnezyum katkisinin dielektrik sabitini ve AC iletkenlik degerini biiyiik oranda
arttirdigi gozlemlenirken [39], bakir katkili ¢inko ferrit nanopargaciklarda bu

degerlerin diistiigli goriilmustiir [40].

Yapmis oldugumuz c¢alismada, verimli dielektrik ozellikler elde edilebilen
hidrotermal sentez ile ¢inko ferrit nanopargaciklarin sentezi hedeflenmistir. Ayrica,
bahsedilen sentez ile birlikte; sentez sirasindaki pH degeri, Zn:Fe oranlari, reaktif
konsantrasyon ve tavlama sicakligi gibi parametreler incelenerek -elektriksel

ozellikler iizerindeki etkileri vurgulanmak istenmistir.
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3

DENEYSEL YONTEMLER

3.1 Kullanmilan Malzemeler

Hidrotermal sentezi gergeklestirmek igin saf ¢inko nitrat (Zn(N0O5),.6H,0, Sigma-
Aldrich), saf demir nitrat (Fe(NO3)5.9H,0, Sigma-Aldrich), deiyonize su ve hem
¢ozeltinin pH degerini belirlemek i¢in, hem de reaktans olarak sodyum hidroksit
(NaOH) kullanildi. Sentez sirasinda Teflon i¢ hazneye sahip ¢elik otoklav, sentez
sonrast malzemenin temizlenmesi i¢in de santrifiij, etanol ve deiyonize su

kullanilan malzemeler arasindadir.

3.2 Nanoparcacik Sentezi

ZnFe,0, ¢inko ferrit nanopargacik sentezinin ilk asamasinda, gerekli miktar kadar
Zn(NO03),.6H,0 ve Fe(N0O3)3.9H,0 farkli kaplarda 20 ml deiyonize su igine
yerlestirilip karistirildi. Homojen bir hal aldiktan sonra, bu iki ¢ozelti tek bir kaba
alinip manyetik karistiriciya konuldu. 4500 rpm’de karistirilan bu ¢ozelti iizerine
onceden hazirlanmis 10 ml boncuk NaOH (kostik) damlatma yolu ile eklendi.
Zn(NO03),.6H,0 : Fe(NO3)3;.9H,0: NaOH stokiyometrik oranlarinin 1:2:8
olmasima dikkat edilmelidir. Farkli reaktif konsantrasyonlar i¢in bu deger 9 iiriin
i¢cin 6:12:48 olarak, kalan 2 iiriin i¢in de 2:4:16 seklinde alinip sentez yapilmistir.
Elde edilen ¢o6zeltinin pH degerini yiikseltmek gerektigi takdirde, manyetik
karistirici iizerinde bulunan ¢ozeltiye sivi NaOH, ayn1 sekilde damlatma yontemi

kullanilarak ¢ozeltiye eklenir.

Manyetik karistiricida yaklasik 1 saat karisan ¢ozelti, i¢i teflon ¢elikten otoklava
aktarildiktan sonra 180°C sicaklikta olan firinda 16 saat tutulmus, daha sonra da
elde edilen iiriindeki safsizliklarin giderilmesi i¢in santrifiij kullanilmistir. Her tirtin
4 kez santrifiijden gecmis ve 2 kez deiyonize su, 2 kez de etanol ile yikanmustir.

Son olarak safsizliklarindan arindirilan {irlin, 80°C’de 12 saat kurutulduktan sonra
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ezilerek toz kivamina getirilmis, daha sonra da orneklere farkli iki sicaklik igin

(600°C, 900°C) 6 saat tavlama islemi uygulanmustir.

Yukarida verilen sentez yontemi, Zn,Fe;_,0, genel formiiliinde x = 1 oldugu
takdirde kullanilmigtir. Farkli x degerleri i¢in, stokiyometrik degerlerde degisikler
yapilmis, fakat toplam molaritenin sabit bir degerde olduguna dikkat edilmistir.
Ayni sekilde, pH degisimi i¢in farkli miktarlarda NaOH tirtinde bulunmaktadir. Son
olarak, sentez gergeklestirildikten ve kurutulduktan sonra 3 iirlin i¢in farkli tavlama

sicakligr alinmistir.

Tim bu parametreler ele alinarak, toplam 11 iiriin sentezlenmis ve Tablo 3.1.’de
verilen kod isimlendirmeleri ile kaydedilmistir. Tiim &rnekler, YTU Fizik
Béliimiinde bulunan ve Dog. Dr. Banu SUNGU MISIRLIOGLU nun koordinatdr
oldugu “Uygulamali Katihal Fizigi Arastirma Grubu®“ Laboratuvarinda

sentezlenmistir.

Tablo 3.1 Sentezlenen tiim iiriinlerin parametreleri ve kodlari

. Stokiometric Tavlama Sicaklig
Urtiniin Kodu Formulu Oran pH C)
Zn:Fe:NaOH

ZN-1 IniFez04 6:12:486 10 900
ZN-2 /no.sFe2.204 4,5:13,5:48 10 900
ZN-3 ZnosFe2.404 J:15:48 10 900
ZN-4 IniFe204 2:4:16 10 900
ZN-5 ZnosFe2.404 1:5:16 10 900
IN-6 ZniFe204 6:12:48 8 900
IN-7 Zno.sFe2204 4.5:13.5:48 8 800
ZN-8 nosFez.404 3:15:48 8 900
ZN-9 ZniFez204 6:12:48 10 600
ZN-10 Zno.sFe2.204 4.5:13.5:48 10 600
ZN-11 ZnoeFez404 3:15:48 10 600
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3.3 XRD Analiz Yontemi

XRD, X-Ray Diffraction, yani X-Isin1 Kirinimi olarak bilinen bir analiz yonteminin
kisaltmasidir. Malzemelerin karakterizasyonunu saglayan bu yontem, herhangi bir
boyutta bulunan nanoparcacik i¢in uygulanabilir ve malzemenin kristal yapis1 gibi
yapisal 6zelliklerinin bulunmasini saglar.Herhangi bir kristal yapida olan malzeme,
periyodik bir dizilime sahip atomlardan meydana gelir. Bu dizilimlerin farklh
cesitleri, farkli kristal yapilari meydana getirir ve malzemenin manyetik veya
elektriksel ozelliklerini etkileyebilir. XRD analiz yontemi i¢in kurulan sistemde,
kristal yapiya sahip bir malzemeye X-isin1 gonderilir. X-1s1ninin dalga boyu,
gonderildigi kristal yapidaki atomlarin birbirleri arasindaki mesafelere benzer
degerlere sahip oldugu zaman malzeme ile etkilesime girer ve malzeme kristal
yapisina gore, gonderilen X-1s1inin malzemeden digar belli bir a¢1 ile sagilmasini
saglar, yani kirtnim gergeklestirir [41]. Bu kirinim, Bragg Yasasi’na gore meydana

gelir ve bu yasa Denklem (3.1)’de verilmistir.

2.d.sin® =n.A 3.1)

Sekil 3.1°de gosterilen XRD diizeneginde, eger kirinim yapan X-1sinmin katettigi
yol, 151n1n dalga boyunun tam say1 katlarinda meydana gelmekte ise yapict girisim
meydana gelir. Bu yapici girisimler XRD diizeneginde goézlemlenir ve girisim
siddetleri incelenebilir. Malzeme, belirli agilarda ve siddetlerde gosterdikleri pikler
yardimi ile hangi kristal yapiya sahip oldugu analiz edilebilir. Beklenilen kristal
yap1 disinda ortaya cikabilecek daha kiiciik pikler, malzeme igerisindeki kusurlari

ve istenmeyen ikinci pikleri gosterir.
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Gelen Igik Kirinim yapan isik

Sekil 3.1 Bragg Yasasi

Kristal yap1 tanim1 ve malzemedeki kusurlar1 kapsama 6zelliklerinin disinda, XRD
analizi yapilan malzemenin ortalama pargacik boyutlar1 ve kristal yapinin orgii
parametreleri gibi onemli degerler de elde edilebilir. Kirinim agilarina karsilik gelen
sayimlar ve bahsedilen piklerin genislikleri, bu parametreleri incelememizde
yardimci olur [42]. Analizi yapilan malzemenin ortalama parcacik boyutlarinin
hesaplanmasi i¢cin Debye-Scherrer formiilii kullanilmaktadir [43]. Denklem 3.2 ile
gosterilmistir ve D parcacik boyutunu, K Scherrer sabitini, A kullanilan X-151n1 Cu-
Ko dalga boyunu, B difraksiyon pikinin yar1 yiiksekliginin genisligini (FWHM) ve

0 difraksiyon agisini gosterir.

D= K A/.cosO (3.2)

Denklem (3.2) ile XRD analizi yapilan malzemenin ortalama pargacik boyutlari
elde edilebilir. Pargacik boyutunun bilinmesi sayesinde, lriinlerin dl¢iilen diger

parametreleri ile korelasyonlar arastirilabilir.

XRD analizinin sagladigi 6nemli parametrelerden bir digeri ise 6rgii parametresidir.
Bu deger, analizi yapilmis malzemenin maksimum pikinin kristal yapist ve
atomlarin arasindaki ortalama uzaklik, yani d-spacing degeri ile bulunur. Elde
edilen deger, malzemenin kristal 6rgii igerisinde bulunan atomlarin geometrileri ile
ilgili bilgi saglar ve nanopargaciklar igin genellikle Angstrom (A) boyutlarinda olur.
Bulunan sonug, literatiir ile kiyaslanarak dl¢lim yapilan malzemenin igerigi, kristal
yapist ve geometrisi incelenebilir. Denklem 3.3 ile gosterilen bu formiilde h, k ve |

degerleri, XRD analizinde meydana gelmis en yiiksek pikin Miller indisleri
15



degerlerini alir. Ornek olarak ¢inko ferrit icin en yiiksek pik (311) olmaktadir, bu
sayede h=3,k=1,1=1 degerleri ve bu pik lizerinde XRD analizi sonucu 6l¢iilen

dpi yerine yazilarak denklem hesaplanmis olur.

dhkl = Qy / ( hZ + k2 + ZZ) (33)

XRD analizi, kristal yapida olan malzemelerde ¢ok az bir miktar ile saglanabilir ve
malzemeye zarar vermez. Fakat kristal yapida bulunmayan bir malzeme igin
goriintli almak miimkiin olmamaktadir. Ayrica, yiiksek kusurlu malzemeler (amorf)

XRD analizi ile tanimlanamayabilir veya zor bir tanimlama siireci gerceklesir.

Calismalarimizda sentezlenen ¢inko ferritlerin  XRD analizi YTU merkez
Laboratuarinda hizmet alimi ile yapildi. Olgiimlerde ~ PANalytical marka
EMPYREAN model kirinim cihazi ile CuKo=1.54A° i¢in 20°-80° 6l¢tim araliginda

alindi.

3.4 FTIR (Fourier Transform Infrared Spectroscopy) Analizi

Uzun ismi ile Fourier Doniisiimlii Kizil6tesi spektroskopisi, incelenmek istenen
malzemenin yapisal Ozelliklerini ve istenmeyen {iriinleri  barmndirip
barimdirmadigin1 inceleyebilen en popiiler analiz yontemlerinden biridir. FTIR
analizi temelinde, incelenecek malzemeye kizilotesi spektrumunda olan
elektromanyetik radyasyon gonderilir. Bu kizil6tesi radyasyon, goriiniir 1518a gore
daha biiylik bir dalgaboyuna ve daha kiigiik bir frekansa sahip oldugundan
malzeme ile etkilesime girebilir. Bir¢ok farkli dalgaboyunda gonderilen radyasyon,
malzeme igerisinde bulunan bilesenlerin birbirleri ile olan baglar1 tarafindan
sogurulurlar. Sogurulan radyasyonlarin dalgaboylarinin incelenmesi sayesinde
malzeme icerisinde atomlar aras1 hangi baglarin bulundugu, malzeme i¢i kusurlarin
olup olmadig: gibi bulgular iiretilebilir. Ayrica, FTIR analizinin en ¢ok kullanilan
analiz yontemlerinden biri olmasindan dolay: tiireyen genis literatiir sayesinde,

bilinmeyen bir malzemenin analizi sonucu tayini yapilabilir.

FTIR analizi malzeme bilimi, kimya, tekstil, biyoloji, adli bilim gibi birgok bilim

dalinda kullanilmaktadir [44]. Malzeme i¢indeki baglarin kizilotesi radyasyonu
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sogurmasindan ibaret oldugundan malzemeye zarar vermez ve hizli bir analiz
yontemidir. Analiz edilmesi istenen iirlin i¢in Onceden bir islem gerekmez,
malzeme dogrudan analiz edilebilir. Maddenin her hali ile analiz meydana gelebilir
ve organik baglar1 tanimlamakta basarilidir. Dikkat edilmesi gereken durumlardan
biri, FTIR cihazlariin suya karsi hassas olmasidir. Analizi yapilmak istenen
tiriiniin igerisinde bulunan su molekiillerinin igerisindeki baglar, {iriin i¢erisindeki
baglara kiyasla daha dominant olabilir. Ayn1 zamanda FTIR, bag tiirleri ve
fonksiyonel gruplar ile ilgili bilgi verse de, atomik diizeyde, yani hangi elementlerin

malzemede oldugunu dogrudan vermeyebilir.

Calismalarimizda sentezlenen c¢inko ferritlerin FTIR analizi YTU merkez
Laboratuvarinda hizmet alimi ile yapildi. Olgiimlerde Perkin Elmer marka,

Spectrum 100 model cihaz ile 4000-400 cm™! dalga sayis araliginda yapild.

3.5 FESEM (Field Emission Scanning Electron Microscope)

Analizi

Alan etkili taramali elektron mikroskobu yani FESEM analizi, numunenin yiiksek
¢cozlnlirliiklii  goriintiilerinin, malzemeye elektron demetleri gonderilmesiyle
gerceklesir. Gonderilen elektron demetleri, mercekler kullanilarak odaklanir ve
malzemeye yonlendirilir. Yiizeye carpan elektronlar ve fotonlarin incelenmesi ile
elde edilen goriintii ile malzemenin ylizey topografisi hakkinda detayli bilgi
alabilir. FESEM analizi sayesinde ¢ozilinilirliigii c¢ok yiiksek goriintiiler
saglanabilir ve nanometre boyutlarinda tanecik tespiti saglanir. Ayrica, 3 boyutlu
bir goriintli saglamasindan dolay1r derinlik hakkinda bilgi verir ve malzeme
icerisindeki yapilar daha detayli incelenebilir. Bu analizin iyi yanlar1 disinda, canli
ve iletken olmayan iiriinlerde kullanilamiyor olmasi ve FESEM cihazlariin

yiiksek maliyetleri kotii yanlarindan sayilabilir.

Calismalarimizda sentezlenen ¢inko ferrit nanoparcaciklarin FESEM analizi, YTU
Merkez Laboratuvarinda hizmet alimi yoluyla yapildi. Analiz ile goriintiilemeler

Thermoscientific marka LUMIS EBSD model cihaz ile elde edildi.
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3.6 Empedans Spektroskopisi

Empedans Spektroskopisi, elektrokimyasal sistemlerin kinetik ve mekanik
ozelliklerini, farkli frekanslarda alternatif akim (AC) veya alternatif voltajin
malzemeye etkisini hesaplayarak bulan bir yontemdir. Uygulanan alternatif voltaj
dolayisiyla olusan elektrik alanin malzeme yapisinda yarattifi diizensizlikler,
Fourier donilisimii uygulanarak spektrumu meydana getirir. Bu degisimin
gozlenmesi istenen lriin, bir kondansatér arasina yerlestirilerek elektrot olarak
kullanilir ve uygulanan AC ile yiik depolanmaya baglar. Kondansatoriin yiik
depolayabilme potansiyeline kapasitans denir ve C, ile gosterilir. Iki kapasitdr arasi
bos oldugu zaman kapasitansin bulunmasi i¢in Denklem (3.4) kullanilir. Burada €,
boslugun gecirgenligini, A kondansator aras1 boslugun alanini, d ise iki kondansator
plakalar aras1 mesafeyi gostermektedir.

A

C= €73 3.4
Plakalar arasma bir malzeme koyuldugunda, bu malzemenin dielektrik sabitine
gore kapasitans degeri degisir. Yiksek dielektrik sabiti degerleri, kondansatore
uygulanan elektrik alana karsilik daha c¢ok kutuplanma meydana getirir, bu
kutuplanma sayesinde plakalar aras1 daha ¢ok yiik biriktirilebilir. Denklem (3.6)da,

K dielektrik sabitine sahip bir malzemenin kapasitansi verilmistir.
€ =K.& 3.5
C=g2%2=x.g2 (3.6)

Denklem (3.7)‘de € ile gosterilen gecirgenlik degeri, daha detayli bir analiz
yapilabilmesi i¢in gergel ve sanal kisimlarina ayrilir. Gergel kismi €' ile gosterilir
ve elektrik depolama ile iliskilendirilirken, sanal kism1 €“ ile verilir ve dielektrik
kayb1 gosterir. Gergel kismi Denklem (3.6) denklemi ile hesaplanirken, sanal
kismn1 bulmak i¢in ise tan(d) ile gosterilen dielektrik kaybi kullanilir. Denklem
(3.8) ile gosterilen bu deger, malzemeye uygulanan elektrik alandan dolay1 1siya

doniisen enerji, yani enerji kaybi olarak tanimlanir [45].
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€=¢ +ig" (3.7)

Tan(8) = (3.8)
7=7+iZ" (3.9)

Karmasik dielektrik fonksiyonu €’nin bulunmasi ile, malzemenin alternatif elektrik
akimina kars1 uyguladig: direng ile orantili olan empedans degerinin hesaplanmast
miimkiin olur. Denklem (3.9)‘da Z ile gosterilen karmasik empedans
fonksiyonunun, Karmasik dielektrik fonksiyonu yardimi ile bulunmasi, Denklem
(3.10) ve Denklem (3.11) ile verilmistir. Burada w uygulanan alternatif voltajin
frekansin1 (w=2nf) gosterir. Z° ve Z’° parametreleri ile gosterilen karmasik
empendans fonksiyonu, sirasityla malzemenin direnci (gergel kisim) ve malzemenin
kapasitif direnci (sanal kisim) ile iliskilendirilir [46].
: g

S’

" o__
2= wCo (€% +€%)

(3.11)

Empedans spektroskopisinin sagladig: 6l¢iimlerden bir digeri, AC iletkenliktir (o).
AC iletkenlik, alternatif akim uygulanan malzemede olusan elektrik alan
varligindaki malzemenin iletkenligi ile iliskilidir ve Denklem (3.12) ile ifade edilir

[47]:
o =w.E.Ey.tan (8) (3.12)

Sonug olarak, empedans spektroskopisi yardimi ile yukarida belirtilen karmasgik
dielektrik fonksiyonu, karmasik empedans fonksiyonu, dielektrik kaybi (tand) ve
AC iletkenlik gibi degerlerin tespiti saglanabilmektedir. Bu sonuc¢lar malzemenin

direkt akima kars1 direnci, alternatif akima kars1 direnci, elektrik depolayabilme
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kabiliyeti, dielektrik kaybi, malzemenin katyon dagilimi gibi parameterlerin

aragtirtlmasini saglar.

Dielektrik Ol¢timler i¢in sentezlenen nanoparcaciklar Ol¢im eletrotlar1 arasinda
paralel plakali kondansatér formunda Olgiilecek sekilde tabletler haline getirildi.
Bunun i¢in toz halindeki 6rnekler yaklasik 1 gram olacak sekilde tartilarak, hidrolik
press cihazinda 10 ton basing altinda 15 dakika tutularak yaklasik 13 mm c¢apinda
ve 3 mm kalinliginda tabletler haline getirildi. Empedans analizi 6l¢iimleri, Diizce
Universitesi Bilimsel ve Teknolojik Arastirma Merkezi’nde hizmet alimi ile
Novocontrol Technologies marka Alpha-AN model cihaz ile 10 Hz — 10 MHz

frekans araliginda yapildi.
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4

BULGULAR VE TARTISMA

4.1 XRD Analiz Sonuglar

Sentez sonucu elde edilen triinlerin XRD goriintiileri Sekil 4.1, Sekil 4.2, Sekil 4.3
ve Sekil 4.4 olarak verilmistir. Grafik iizerindeki renklendirme, ZnyFes;_xO,
formiilinde x’in farkli degerlerine gore yapilmistir. (x=1 siyah, x=0.8 kirmizi,

x=0.6 yesil secilmistir.)

XRD desenlerinden goriildiigii iizere, tiim {iriinlerde (220), (311), (222), (400),
(422), (511), (440) ve (553) pikleri gozlemlenmistir. Bu pikler, ¢inko ferrit spinel
yapinin karakteristik pikleridir [48]. Buna gore, farkli kosullar ile iiretilen ZN-1,
ZN-4 , ZN-6, ZN-9 ile kodlanmis x=1 olan Zn, Fe, 0, tirlinlerimizde ve ZN-2, ZN-
7, ZN-10 ile kodlanan x=0.8 olan ZnygFe,,0, iriinlerimizde saf spinel yap1
gozlemlenmistir. ZN-3, ZN-5, ZN-8 ve ZN-11 ile kodladigimiz x=0,6 olarak
sentezlenen Zng¢Fe, 40, iriinlerimizde bu karakteristik pikler disinda, (*) ile
gosterilen ikincil pikler bulunmaktadir. Bu pikler, {iriin igerisindeki a—Fe,0zve

veya ZnO ikincil faz olusumlarini géstermektedir [49].

Sentezlenen ¢inko ferritlerin ortalama parcacik boyutlarimin XRD verileri ile
hesaplanmasinda Denklem (3.2) ile verilen Debye-Scherrer ifadesi kullanilmis ve
sonuclar Tablo 4.1de verilmistir. Burada D parcacik boyutu, K Scherrer sabiti (0.9),
A kullanilan X-151n1 Cu-Ka dalga boyu (1.54 A), B difraksiyon pikinin yari
yuksekliginin genisligi (FWHM) ve 0 difraksiyon agisidir. Ayrica XRD
verilerinden alinan d-spacing degerleri ve baskin (311) piki, Denklem (3.3)‘de
kullanilarak ¢inko ferrit nanopargaciklarin 6rgii parametreleri hesaplanmis ve Tablo

4.1¢ de verilmistir.
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Sekil 4.2 ZN-4 ve ZN-5 icin XRD desenleri
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Sekil 4.3 ZN-6, ZN-7 ve ZN-8 i¢in XRD desenleri
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Sekil 4.4 ZN-9, ZN-10 ve ZN-11 i¢in XRD desenleri
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Tablo 4.1 Sentezlenen ¢inko ferrit nanoparcaciklarin (311) pikine ait XRD
verileri ve hesaplanan parametreler

Uriin Difraksiyon acisi (26) FWHM(B) Ortalama Parcacik d—spacing{;&] f)rg[] Parametresi {A]
Boyutu (nm)
ZN-1 35.225 0.1023 81.44 2.545 8.441
ZN-2 35.208 0.1506 55.3 2.549 8.454
IN-3 35.376 0.1023 81.47 2.535 8.407
IN-4 35.412 0.1534 54.31 2.53 8.391
ZN-5 35.327 0.1279 65.16 2.538 8.417
IN-6 35.395 0.1279 63.48 2.534 8.404
IN-7 35.202 0.0836 99.65 2.549 8.454
ZN-8 35.348 0.1279 65.16 2.537 8.414
ZN-9 35.218 0.0836 99.66 2.548 8.45
ZN-10 35.207 0.117 71.16 2.545 8.441
ZN-11 35.327 0.0502 164.7 2.541 8.427

Tablo 4.1°de verilen parcacik boyutlart incelendiginde tiim 6rneklerin nanometre
mertebesinde oldugu ve oOrgli parametrelerinin beklenen kiibik spinel yap1
degerlerini dogruladig: goriildii [2]. Pargacik boyutlarinin sentez sartlaria bagl
degisimleri incelendiginde, kullanilan reaktiflerin molaritesi azalinca elde edilen
c¢inko ferritlerin pargacik boyutlarinin azaldigi gozlemlendi (ZN-1 ve ZN-4; ZN-3
ve ZN-5). Sentezlenen Orneklerin pH degerinin pargacik boyutlarina etkisi
kiyaslandiginda, pH=8 olacak sekilde sentezlenen orneklerden ZN-6 ve ZN-8 icin
parcacik boyutunun azaldigi; x=0.8 orani i¢in sentezlenen ZN-7 d6rneginde pargacik
boyutunun arttig1 goriiliirken, tavlama sicakligi 900°C dan 600°C disiiriildiigiinde
tim x degerlerine karsilik pargacik boyutlarinin arttig1 belirlendi (ZN-9, ZN-10,
ZN-11).

Her {iriin i¢in en yiiksek degere sahip olan ve parcacik boyutu, orgli parametresi
gibi 6zelliklerinin hesaplanmasini saglayan baskin (311) pikinin sentez kosullarina

gore iirlinlerde gosterdigi kaymalar Sekil 4.5°te ¢izilerek arastirilmistir.

Daha diisiik tavlama sicakligi ile sentezlenen iiriinlerin (ZN-9, ZN-10, ZN-11)
(311) piklerinin diger {lriinlere gore daha genis oldugu goézlemlenmistir. Bu

genisligin nedeni, daha diisiik bir tavlama sicakligi kullanilan iiriinlerde kusurlarin
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daha fazla bulunmasi gosterilebilir. Ayrica, daha genis pikler dolayisiyla
difraksiyon pikinin FWHM degerleri daha kiigiik ¢ikacaktir, bu da ortalama
parcacik boyutlarinin diger iiriinlere gore daha farkli ¢ikacagini isaret eder. Tablo
4.1’den incelenebilecegi iizere, ZN-9, ZN-10 ve ZN-11 iirlinlerinin parcacik
boyutlar1 gorece biiyiik hesaplanmistir. Bunun iizerine ZN-11 i¢in XRD ile

hesaplanan pargacik boyutu 100 nanometrenin iizerinde tespit edilmistir.

Tim tirtinler i¢in (311) difraksiyon piklerinde meydana gelen kaymalar minimum
derecede olmustur. ZnyFe;xO4 firlinlerinde x=1 referans alinirsa, x=0.8 olan
malzemelerde bu pik sola kaymis, x=0.6’da ise bu kaymanin saga dogru oldugu
gozlemlenmistir. Bu durum farkli x degerlerine karsilik artan demir iyonunun spinel
yapinin tetrahedral ve oktahedaral bolgelerinde farkli katyon dagilimlarina sahip
oldugunu isaret etmektedir. Bu nedenle, her bir sentez grubunda nanoparcacik

boyutunu azalan x degerine karsilik lineer olmayan bir degisim gostermektedir.

Son olarak, x=0.6 olan {iriinlerin (311) peaklerinin boliindiigii gozlemlenmistir. Bu
piklerin boliiniimii, malzeme igerisindeki katyon dagilmi ve Fet?/Fe™*3
iyonlarmin oranlart nedeni ile oa—Fe203 varligi ile agiklanabilir. a—Fe203
karakteristik piklerinden biri olan (110), ZN-3, ZN-5, ZN-8 ve ZN-11 iiriinlerinde
gozlemlenebilmektedir ve (311) pikinin hemen saginda bulunur. ZN-11 iiriinlinde
(110) pikinin varligi, (311) pikine yakin bir hal almistir ve neredeyse baskin pik
haline gelmistir. Bu durum,daha diisiik tavlama ile iiretilen bu iiriindeki a—Fe203

yapilarinin daha ¢ok bulunmasi ile agiklanabilir.
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Siddet [Sayim]

Kirinim Acgisi [26]

Sekil 4.5: (311) piklerinin daha detayl1 goriintiileri

4.2 FTIR Analiz Sonuclan

Sentezlenen iiriinlerin fonksiyonal bag yapisinin belirlenmesi i¢in yapilan FTIR
analizi 400 - 4000 cm™! dalga sayis1 arahiginda gerceklesmistir ve sonuglar1 Sekil
4.6, Sekil 4.7 Sekil 4.8 ve Sekil 4.19°da verilmistir. Ferrit nanopargaciklar icin
spinel yapinin parmak izi olan oktahedral ve tetrahedral baglar, 600 cm™! dalga
numarasinin altinda goriilmektedir. Yaklagik olarak 550 - 580 c¢cm™! degerleri
Zn*%- O tetrahedral baglarmin, 440 - 460cm ™! degerleri ise Fe*3 - O oktahedral
baglarinin varligin1 gosterir [50]. Zn,Fe;_,0, formiili ile sentezlenen iiriinler
incelendiginde, x=1’den farkli olanlarin tetrahedral bolgelerin ¢ukurlarinin daha
derin ve genis oldugu gozlemlenmektedir. Bunun sebepleri arasinda, Zn*?
iyonlarinin eksikligine karsiik Fe*? iyonlarmin Fe*? - O baglari ile tetrahedral
bolgeye katki saglamasidir. Fe-O baglarinin uzunluklarinin farkli olmasi, FTIR
spektrumunda gozlemlenen piklerin kaymasma ve daha yiiksek transmitans

degerleri gostermesine neden olur. Bu durum, demir iyonlarmin katyon
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dagilimindaki degisimlerini ifade etmektedir ve XRD desenlerinde (311) pikindeki
kaymalarla desteklenmektedir. 1000 - 1200 cm ™! arasinda bulunan degerler nitrat
baglarmi, 1300 — 1500 cm™?! degerleri arasi karbon ve oksijen baglarmi, 1600 -
1800 cm™1 degerleri azot ve hidrojen baglarmi (N - H) ve 3400 - 3600 cm™!
oksijen ve hidrojen arasindaki baglar1 (O - H), yani genelde malzeme lizerinde
suyun varligimi gosterir [51] [52]. Tiim malzemelerde O - H bag1 gézlemlenirken,
reaktif konsantrasyonu diisiik olan ZN-3 ve ZN-4 i¢in, ayn1 zamanda pH degeri
diisiik ZN-6 ve ZN-7 iiriinlerinde N-H baglarinin belirgin oldugu goriilmektedir ve
tiriinlerin safliginin daha diisiik oldugunu gostermektedir [53]. ZN-6 ve ZN-7
orneklerine bakildiginda, pH degerinin daha diisiik olmasi ¢inko ferrit
nanopagaciklarin olusumunu negatif yonde etkilemistir ve Fe,0; gibi farkl
yapilarin meydana gelmesini, bdylelikle de daha yiliksek pH degerleri ile
sentezlenen triinlere kiyasla daha ¢ok safsizlik gostermistir [54]. Tavlama sicakligi
daha diisiik olan ZN-9 ve ZN-10 6rneklerinde, daha yiiksek tavlama sicakligr ile
sentezlenmis ZN-1 ve ZN-2 Orneklerine kiyasla daha belirgin degerler
bulunmustur. Bu farklilik, tavlama sicakliginin artmasi ile {iriiniin icerisindeki

safsizliklarin azalmasi ile acgiklanabilir.
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4.3 FESEM Analiz Sonuclari

Yapilan FESEM analizi ile elde edilen gorseller, her malzeme ic¢in x25.000 ve
x100.000 yakinlagtirma ile iki farkli olgekle alinarak, Sekil 4.10 ve Sekil 4.17
arasinda verilmistir. Analiz verilerinden yararlanilarak, x=1 degeri ile sentezlenen
ZN-1, ZN-4, ZN-6 oOrneklerinin tanecik yapilar1 daha kiibik bir bigimde
gozlemlenmektedir. ZnFe,0, yapisinda olan bu malzemelerin XRD analizinde de
kanitlandig1 tizere saf spinel yap1 mevcuttur, bu sebeple tanelerde simetri ve koseli
yapilar goriilmektedir. Diger taraftan ZN-1, ZN-2, ZN-3 6rnekleri kiyaslandiginda
azalan ¢inko iyonuna karsilik demir iyonlar1 arttiinda XRD desenindeki (311)
pikinin sol ve saga kaymasina uygun sekilde azalip arttig1 goriilmektedir. Ayrica,
demir iyonlarinin artmasiyla parcacik sekillerinde goriilen degisim dikkat
cekmektedir. ZN-1 ile ZN-4 arasinda x=1 i¢in molarite etkisi kiyaslandiginda,
pargacik boyutunun degistigi ancak parcacik sekillerinin yaklasik benzer oldugu
goriilmektedir. ZN-1 ile ZN-6 arasinda x=1 i¢in ve ZN-2 ile ZN-7 arasinda x=0.8
icin pH etkisine bakildiginda ise, parcacik boyu ve sekillerinde etkili bir degisim

goriilmektedir.

Dabha diisiik tavlama derecesi ile sentezlenen ZN-9 ve ZN-10 6rneklerinde ¢ok daha
diisiik pargacik boyutlart gézlemlenmistir. Bu durum, diisiik tavlama igin segilen
sicakligin, parcaciklarin yiizeyinde erime meydana getirmemesi ve bu pargaciklarin
birbiri ile birlesmemesi olarak acgiklanabilir. Nanoparcaciklarin yiizey alani,
hacmine gore daha biiyiiktiir ve pargaciklar kiigiildiikge bu oran daha da artar.
Tavlama sicakligr arttirilldiginda ise topaklanmalar daha ¢cok meydana gelir, bu

sayede de gdzlemlenen iirlindeki parcaciklarin boyutlar1 artar [55].

FESEM analizi sirasinda, kullanilan yazilim sayesinde gorseller iizerinden parcacik
boyutlarinin oSlgiileri de alinmistir. Cogunlukla x100.000 yakinlasmada alinan
parcacik boyutlar1 Tablo 4.2’te mevcuttur. Gorselin lizerinden hesaplanan parcacik
boyutlarinin degerleri, 2 boyutlu bir goriintiiden alinarak 6lctilmektedir. Bu yontem
nedeni ile hata paylar1 goriilebilir. XRD sonuglari ile kiyaslandiginda, ZN-9 ve ZN-
10 icin pargacik boyutlarinin farkl yiiksek miktarda hesaplanmistir.
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Bu farklilik, FESEM analizinde malzemenin yiizeyinin incelenmesi fakat XRD
analizinde X-1ginlariin malzeme ile yaptigi etkilesimden kaynaklaniyor olmast
olabilir. Diisiik tavlama sicakliginda, atomlarin ve tanelerin gerekli enerjiye sahip
olmamasi ile yiizey lizerindeki erimelerin daha az meydana gelmesi fakat kristal
yapi igerisinde bu etkilesimlerin gergeklesmesi ve XRD analizi ile gozlemlenmesi

ile aciklanabilir.

HV. |mag o WD
100KV | 100000 x 24736 mm

HV mag 0O | WD
1.00kV 25000 x = 2.4741 mm

Sekil 4.11 ZN-2 i¢in FESEM goriintiileri
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det | usecase | HV mag O | WD

T2 | OptiPlan  1.00kv 25000 x = 2.5332mm

Sekil 4.14 ZN-6 i¢in FESEM goriintiileri
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OptiPlan  1.00 kV OptiPlan  1.00kV 100 000 x

HY

ma
OptiPlan  1.00 kV 1.00kV 100000 x | 2.5796 mm

det se | HV mag O WD — —_— t HV mag O WD
T2 OptiPlan | 1.00kv  25000x 2.5552 mm T2 OptiPlan  1.00kV 100000 x | 2.5549 mm

Sekil 4.17 ZN-10 i¢in FESEM goriintiileri
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Tablo 4.2 : FESEM ve XRD verileri ile hesaplanan pargacik boyutlari

Uriin FESEMile Hesaplanan XRD ile Hesaplanan
Parcacik Boyutu (nm) Parcacik Boyutu (nm)

ZN-1 §8.52 81.44

ZN-2 63.4 55.3

ZN-3 70.61 81.47

ZN-4 59.49 54.31

ZN-6 67.89 63.48

ZN-7 109.33 99.65

ZN-9 27.67 99.66

ZN-10 30.01 71.16

4.4 Empedans Spektroskopisi Analizi

4.4.1 Karmasik Dielektrik Fonksiyonunun Frekansa Gore Analizi

Sekil 4.18, orneklerin karmagsik dielektrik fonksiyonunun gergel kisminin (€)
frekansa bagli degisimini gdstermektedir ve malzemenin elektrik depolama 6zelligi
ile ilgilidir. Tiim {riinlerde, diisiik frekans degerlerinde € degerleri yiiksektir,
frekansin artmasi ile hizla azalarak yiiksek frekans bolgesinde sifira yaklasarak
frekanstan bagimsiz hale gelmektedir. €’ degeri ise, karmasik dielektrik
fonksiyonunun sanal kismidir ve malzemenin dielektrik kaybi ile orantilidir. Sekil
4.19’a gore sanal kisim, gercel kismina benzer bir degisim gOstermektedir.
Malzeme igerisinde meydana gelen dipol polarizasyonu diisiikk frekanslarda
meydana gelir, frekansin ylikseldigi degerlerde gergeklesmez ve dielektrik sabitinin
diismesine neden olur. Cok biiylik frekanslarda ise frekanstan bagimsiz sabit bir
degere yaklasir. Sekil 4.18 ve Sekil 4.19 ile verilen € ve € fonksiyonlarinin
frekansa bagli degisimleri, sentezlenen tiim ¢inko ferrit nanoparcaciklarin iyi birer
dielektrik malzeme olduklarim1 dogrulamaktadir. Bu durum Koop modeli ile
uyumlu, Maxwell-Wagner ara yiizey polarizasyonu ile agiklanmaktadir [56]. Buna
gore yapi, iletken olmayan tanecik sinirlari ile 1yi iletken tanecikli yapidan olusur.

Diisiik frekanslarda tanecik sinirlart baskin rol oynar ve yiiksek kutuplanma
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meydana gelir. Yiiksek frekanslarda ise, iletken taneciklerin aktif olmasi nedeniyle

dipoller hizl1 degisen elektrik alan1 takip edemez ve kutuplanma azalir.

Sentezlenen 6rneklerin degisen (x) stokiometrik oranlar1 ve sentez kosuluna baglh
olarak dielektrik parametrelerinin 10 Hz ve 100 Hz frekanslardaki sayisal degerleri
Tablo 4.3 de verilmektedir. Sentezlenen nanoparcaciklarin deney kosullarina bagh
olarak dielektrik parametrelerinin degisiminin incelenmesinde x=1 , x=0.8 ve x=0.6
olmak tizere her bir ¢inko ferrit nanopargacik yapisinin kendi i¢cinde parametre
degisimine bagl analiz yapilmasi daha uygun goriilmiistiir. Tablo 4.3 ‘deki sayisal
degisimler, Tablo 4.1°de verilen XRD analizi ile hesaplanan parcgacik boyutlari ile
beraber incelenebilir. Buna gore, x=1 ig¢in sentezlenen ZnFe;O4
nanoparcaciklardan ZN-1 ile ZN-4 kiyaslandiginda, ¢inko reaktif molaritesi 6
mmol den 2 mmol disiiriildiigiinde parcacik boyutu 81.44 nm den 54.31 nm ye
azalmakta; buna karsilik € ve €’ parametreleri =100 Hz i¢in sirasiyla 57.4 den
186.7 ye; 34.30 dan 270.23 degerlerine 6nemli bir artis gostermistir.ZN-1 ile ZN-6
ornekleri kiyaslandiginda, ¢ozelti pH degeri 10°dan 8°e diisiiriildiiglinde pargacik
boyutu 81.44 nm‘den 63.48 nm‘ye azalmakta; buna karsilik € ve €’ parametreleri
sirastyla, =10 Hz i¢in 135.2 den 766.4 degerine, 212.9‘dan 1016.6 degerine 6nemli
bir artis gostermistir. Bu orneklerin =100 Hz frekans1 i¢in yine onemli bir artig
oldugu Tablo 4.3‘de verilmektedir. Diger taraftan, ZN-1 ile ZN-9 0Ornekleri
kiyaslandiginda tavlama sicakligi 900°C‘den 600°C‘e diisiirtildiiglinde parcacik
boyutu 81.44 nm‘den 99.66 nm‘ye artmakta; buna karsilik f=10Hz i¢in &€ ve €’
sirastyla, 135.2 den 3137.2 ye; 212.9 dan 4398.1 degerine artmaktadir. Bu yliksek
degisim =100 Hz degeri i¢in de goriilmektedir. Bu sonuglara gore, ZnFe>O4
nanopargaciklarda reaktif molaritesinin azalmasmin c¢ozeltideki iyon sayisini
azaltarak kristalin biiytime hizin1 azalttig1 ve bdylece daha diizenli ve kiigiik boyutlu
parcacik sentezinin meydana geldigi seklinde ifade edilebilir. Cozelti pH degerinin
azaldig1 durumda ise, asidik ortamda yine kristal bliylime hizinin azalarak daha
diisiik tanecik boyutu meydana geldigi goriilmektedir. Her iki durumda da tanecik
boyutunun azalmasi, tanecik sinirlarinin artmasina neden olmaktadir. Tanecik
sinirlar yiiksek direngli olduklarindan Fe™ «<» Fe* iyonlari i¢in engel olusturarak
ara ylizey polarizasyonunda artisa neden olur. Diger parametre olan tavlama
sicakliginin azalmast durumunda parcacik boyutu artisi ise, nanoparcaciklarda
goriilebilecek topaklanma artis1 ve bdylece meydana gelen ylizey kusurlarindaki
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artis nedeniyle tane sinirlarindaki yiik birikimi ve ara ylizey polarizyonunda ve
dielektrik sabitinde artma ile agiklanabilir. Ayrica tavlama sicakligi ile ferritlerin
dielektrik ozelliklerindeki degisim, sicaklifin spinel ferritlerin katyon dagilimi
tizerindeki etkisi ile de agiklanabilir. Buna gore, tetrahedral bolgede bag yapan
c¢inko atomlarmin bir kismi1 oktahedral bolgeye gecerek buradaki demir iyonlarinin
diger bolgeye gecmesine neden olur ve bdylece oktahedral bolgede Fe™ < Fe*
iyon ¢ifti azaldigindan polarizasyon ve dielektrik sabiti azalir. Bu sonuglar
cercevesinde x=1 orneklerinde dielektrik parametreler daha yiiksek oldugundan
600°C tavlama sicakligi dnerilebilir. Ancak 600°C‘daki XRD deseninde pik siddeti
daha diisiik ve genis egrilere sahip oldugundan kristalitenin diistiigli goriilmektedir.
Bu durumda 2 mmol ile yapilan sentez sonuglar1 onerilebilir. Ancak bu durumda
ise, deneylerimizde elde edilen iiriiniin miktar1 azalmaktadir. Boylece ZN-6 ile
verilen pH 8 i¢in sentezlenen 6rnekler, hem dielektrik parametreleri ZN-1 den daha
yiiksek oldugundan, hem ZN-4‘e gére malzeme miktari daha fazla oldugundan,
hem de ZN-9°a gore XRD deseni kristalitesi bakimindan daha iyi oldugundan, en

optimum degerlere sahip sentez parametresi olarak onerilebilmektedir.

x=0.8 degeri i¢in sentezlenen ZnogFe>204 ferrit nanopargaciklarindan ZN-2 ile
ZN-7 yi kiyasladigimizda, ¢ozelti pH degeri 10°dan 8°‘e diisiirtildiiglinde parcacik
boyutu 55.3 nm‘den 99.65 nm‘ye artmakta; buna karsilik € ve €’ parametreleri
=10 Hz i¢in sirasiyla 798.4°den 272.7‘ye; 874.1°den 261.7 degerlerine 6nemli bir
azalma gostermistir. Diger taraftan, ZN-2 ile ZN-10 6rnekleri kiyaslandiginda
tavlama sicakligi 900°C’den 600°C‘e diisiiriildiigiinde parcacik boyutu 55.3
nm‘den 71.16 nm‘ye artmakta; buna karsilik f=10Hz i¢in £ ve £’ sirasiyla, 798.4
den 992.1°ye; 874.1‘den 1334.7 degerine artmaktadir. Bu durumda pH degerinin
azalmasimin yetersiz ¢okelme meydana getirerek kristallesmeyi azalttig1 ve spinel
yapiy1 olumsuz etkiledigi sdylenebilir. Bu durum ZN-7 XRD deseninde 32 derece
civarindaki ikincil faz ile desteklenmektedir. Bu pik zayif da olsa spinel yapiya ait
degildir. Bu durumda, ferritlerde dielektrik polarizasyonundan sorumlu olan
Fe** < Fe* iyonlarn arasindaki elektron aligverisini azalttifindan dielektrik
degerler azalma gosterir. Diger taraftan dielektrik degerlerin daha yiiksek oldugu
ZN-10 orneklerinde de 32 derecedeki ikincil faz goriildiigiinden ve daha genis pik
desenleri dikkat c¢ektiginden bu parametre icinde c¢ok verimli oldugu
diisiiniilmemektedir. Bu sonuglar ¢ercevesinde, x=0.8 i¢in optimum sentez
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kosullart hem dielektrik degerleri hem XRD desenleri bakimindan ZN-2 6rnegine

aittir.

x=0.6 i¢in sentezlenen ZnoeFe2404 nanopargaciklardan ZN-3 ile ZN-5
kiyasladigimizda, reaktif molaritesi 6 mmol‘den 2 mmol‘e diisiiriildiiglinde
parcacik boyutu 81.44 nm‘den 65.16 nm‘ye azalmakta; buna karsilik € ve €’
parametreleri =100 Hz i¢in sirasiyla 141.1°den 146.7 ye; 166.51 dan 592.93
degerlerine artis gostermistir. ZN-3 ile ZN-8 ornekleri kiyaslandiginda, ¢ézelti pH
degeri 10°dan 8‘e diisiiriildiigiinde parcacik boyutu 81.47 nm‘den 65.16 nm‘ye
azalmakta; bununla birlikte € ve £’ parametreleri sirastyla, f=10 Hz i¢in 460.2°den
405.5 degerine, 970.8°den 539.2 degerine azalma gostermistir. Bu 6rneklerin =100
Hz frekansi i¢in yine benzer bir degisim Tablo 4.3 de verilmektedir. Diger taraftan,
ZN-3 ile ZN-11 ornekleri kiyaslandiginda tavlama sicakligi 900°C dan 600°C‘ye
disiiriildiigiinde pargacik boyutu 81.47 nm‘den 164.7 nm‘ye artmakta; buna
karsilik f=10Hz i¢in &€ ve €’ sirastyla, 460.2°den 3296.7ye; 970.8‘den 3851.8
degerine artmaktadir. Bu yiiksek degisim f=100 Hz degeri i¢inde goriilmektedir. Bu
sonuglar g¢ergevesinde x=0.6 olan ZnoeFe»404 ferrit nanopargaciklar arasinda
molarite azalinca ZN-5 6rneginde dielektrik artmasina ragmen XRD desenlerinde
bulunan ikincil fazlarin siddetlerinde artma goriilmektedir. Bu durum safsizliklar
tarafindan olusan kusurlarin tanecik sinirlarinda dielektrik parametreyi arttirdigini
gostermektedir. Ancak XRD desenindeki bu degisim nedeniyle bu sentez verimli
olarak kabul edilmemelidir. ZN-8 6rneklerinde pH degeri azaldig1 zaman dielektrik
degerler azaldigindan bu parametre de 6nerilmemelidir. ZN-11 ile verilen 600°C
orneklerinde daha yiiksek dielektrik degerler yine bu tavlama sicakligini avantajh
gostermektedir. Ancak pargacik boyutu yaklasik 2 katina ¢ikarak 100 nm‘nin
tizerinde bir deger gostermektedir. Ayrica XRD grafiklerinde pikler daha genis bir
desen gostermektedir. Bu durum diisiik tavlama sicakliginin tercih edilebilecegini
ancak 900°C sicakligin daha verimli oldugunu gdstermektedir. Bu bakimdan bu

ornekler icinde ZN-3 ile isimlendirilen 6rnek daha avantajlidir.

Tiim bu incelenen degisimler diisiik frekans bolgesinde baskindir, yiiksek frekans
araliginda tiim degerler frekanstan bagimsiz hale gelerek sifira yaklasmaktadir.
Diisiik frekans bolgesinde etkili olan dielektrik davranmis bakimindan Zn, Fe;_, 0,

formiiliinde x degeri azaldik¢a yani ¢inko azaltilip demir iyonlar arttirildiginda
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farkli sentez kosullar1 altinda farkli katyon dagilimi meydana gelmektedir. Zn**
iyonu ¢ogunlukla tetrahedral bolgededir. Fe iyonlar1 ise hem tetrahedral hem de
oktahedral bolgelerde bulunabildiklerinden deney parametrelerinin her bir x degeri
ile verilen ¢inko ferrit yapisi icin etkisi farkli sonuglar vermektedir. Buna gore her
bir yap1 kendi i¢inde farkli sentez parametrelerine gore degerlendirildiginde, x=1
Zn,Fe,0, nanopargacik icin 6 mmol, pH = 8 ve 900°C tavlama sicakliginin
dielektrik parametreler bakimindan optimum kosullar oldugu belirlenmistir. Ayrica
x=0.8 ZnosFe2204 ve x=0.6 ZnosFe2404 nanoparcacik i¢cin 6 mmol, pH = 10 ve
900°C tavlama sicakliginin dielektrik parametreler bakimindan optimum kosullar

oldugu belirlenmistir.

900 —— ZN-1
600 - —— 7ZN-2
300 - ZN-3
450_- 1 1 1 1 1 ZN-4
300 - ZN-5
150 -]
- - \
600 - ——ZN-7
1 ZN-8
300 A .
O e —
3000_- | | | | | | ZN-Q
2000 \ ——ZN-10
] ZN-11
1000
0_‘ \ —— e
LR | LR | ToTTTTTT L | LR | LR | LR |
10° 10" 102 10° 10* 10° 108 107
Frekans [Hz]

Sekil 4.18 Orneklerin € parametresinin frekansa bagli degisimi
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Sekil 4.19 Orneklerin € ’parametresinin frekansa bagli degisimi

Tablo 4.3 Tiim triinlerin 10 Hz ve 100 Hz frekanslarda € ve €’ degerleri

€' (w) £" (w)

10Hz 100 Hz 10Hz 100 Hz
ZN-1 135.2 57.4 212.9 34.30
ZN-2 798.4 226.8 874.1 230.99
ZN-3 460.2 141.1 970.8 166.51
ZN-4 186.7 270.23
ZN-5 . 146.7 . 592.93
ZN-6 766.4 160.5 1016.6 238.46
ZN-7 272.7 120.2 261.7 80.63
ZN-8 405.5 112.2 539.2 122.03
ZN-9 3137.2 766.7 4398.1 804.20
ZN-10 992.1 215.6 13347 239.84
ZN-11 3296.7 874.5 3851.8 874.45
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4.4.2 Karmasik Empedans Fonksiyonunun Frekansa Gore Analizi
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Sekil 4.20 Orneklerin Z’parametresinin frekansa bagl degisimi
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Sekil 4.21 Orneklerin Z** parametresinin frekansa bagl degisimi
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Sentezlenen 6rneklerin frekansa bagli karmasik empedans fonksiyonunun gergel ve
sanal bilesenleri Sekil 4.20 ve Sekil 4.21 de verilmektedir. Karmasik empedansin
gergel bileseni malzemenin frekansa bagli direncini, sanal bileseni ise kapasitif
reaktansin1 gostermektedir. Sentezlenen Orneklerin frekansa bagli empedans
degisimi, ferritlerin heterojen yapisini dogrulamaktadir. Buna gore, ferrit yapisi ara
ylizey kutuplanmasi ile modellenebilir. Diisiik frekans bolgesinde, yiiksek
kutuplanmaya neden olan yiiksek direngli bir yap1 etkili olurken, artan frekansla
empedans hizla azalmakta; yiiksek frekanslarda frekanstan bagimsiz bir davranis

gostererek ayni1 degere yaklagmaktadir.

Sentezlenen Orneklerin f=10 Hz ve =100 Hz frekanslardaki Z’ ve Z’* degerleri
Tablo 4.4 ile verilmektedir. Tabloda verilen degerler, her bir x yapis1 i¢in uygulanan
sentez parametresinin etkisiyle gozlenen degisimleri yansitmaktadir. Bu
degisimlerin, Denklem (3.10) ve (3.11) formiilleri ile uygun sekilde, Tablo 3.3'te

sunulan dielektrik parametrelerdeki degisimlerle tutarli oldugu goriilmektedir.

Tablo 4.4 Tiim o6rneklerin 10 Hz ve 100 Hz frekanslarda Z° ve Z* degerleri

Z (Ohm) 7' (Ohm)
10 Hz 100 Hz 10Hz 100 Hz

IN-1 8.7E+07 1.9E+07 -2.1E+02 -3.4E+01
ZN-2 1.9E+07 6.3E+06 -8.7E+02 -2.3E+02
IN-3 2.4E+07 9.5E+06 -9.7E+02 1.7E+02
IN-4 . 6.0E+06 . -4.2E+06
IN-5 . 1.3E+06 . -3.1E+05
IN-6 1.9E+07 8.1E+06 -1.0E+03 2.4E+02
ZIN-7 4.9E+07 9.7E+06 -2.6E+02 -8.1E+01
IN-8 3.4E+07 1.26+07 -5.4E+02 -1.2E+02
ZN-9 5.0E+06 2.1E+06 -4.4E+03 -8.0E+02
ZN-10 1.26+07 5.5E+06 -1.3E+03 2.4E+02
ZN-11 4.3E+06 1.5E+06 -3.9E+03 -8.7E+02
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4.4.3 AC lletkenlik Fonksiyonunun Frekansa Gore Analizi

Sekil 4.22°de sentezlenen iirtinlerin AC iletkenlik fonksiyonunun (o) frekansa bagh
degisimi verilmistir. Buna gore iletkenlik fonksiyonu Jonscher’in Gii¢ Prensibi ile
uyumlu olarak iki bolgeden olusmaktadir. Diislik frekanslarda o yaklasik olarak
frekanstan bagimsizdir; yiiksek frekanslarda ise frekans arttik¢ca o degerinin arttig1
goriilmektedir. Spinel ferritlerde iletkenlik oktahedral bolgede bulunan Fet? ve
Fe*3 metal iyonlar1 arasindaki elektron aligverisi ile aciklanabilir. Yiiksek
frekanslarda kutuplanma azalarak iyonlar arasi elektron sigramasi arttigindan

iletkenlik artmaktadir.
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Sekil 4.22 Orneklerin AC iletkenlik (6) parametresinin frekansa bagl degisimi
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Tablo 4.5 Tiim 6rneklerin 10 Hz ve 100 Hz frekanslarda ¢ degerleri

o (S/cm)

10Hz 100 Hz
ZN-1 1.4E-09 3.9E-09
ZN-2 6.6E-09 1.9E-08
ZN-3 6.0E-09 1.3E-08
ZN-4 - 1.1E-06
ZN-5 - 3.4E-06
ZN-6 7.1E-09 1.7E-08
ZN-7 2.1E-09 8.4E-09
ZN-8 3.8E-09 9.7E-09
ZN-9 3.0E-08 6.5E-08
ZN-10 9.2E-09 1.9E-08
ZN-11 2.8E-08 7.2E-08

Tablo 4.5 de 6rneklerin iletkenlik degerleri verilmistir. Diigiik frekanstaki iletkenlik
degerleri yaklasik olarak malzemenin frekanstan bagimsiz DC iletkenlik degerlerini
gostermektedir. Diger taraftan her bir x yapisi i¢in sentez parametrelerinin AC
iletkenlik degerleri iizerindeki etkileri incelendiginde Denklem (3.12) de verilen

formiil ile uyumlu olarak dielektrik degisimlere paralel bir degisim goriilmektedir.

Calisma sonuclarimiz literatiir ile kiyaslandiginda, ¢esitli dielektrik sonuglarinin
oldugu goriilmektedir. Bunun nedeni, secilen sentez yontemi ve x oranidir. Farkli x
degerleri i¢in, sentez parametrelerinin detayli olarak kiyaslandigi bir calisma ise
goriilmemigstir. Literatiirde, x=1 olan ZnFe,0, ¢inko ferritler i¢in pH
parametresinin ele alindig1 ortak ¢oktiirme ve hidrotermal sentez yontemlerinin
kullanildig1 deneysel ¢alismalar bulunmaktadir [57][58]. Ancak bu ¢alismalarda
deney sartlariin yapisal 6zellikler disinda optik ve manyetik 6zellikler iizerindeki
etkisi incelemis; dielektrik ozellikler ele alinmamistir. Diger taraftan, tavlama
sicakligiin dielektrik 6zellikler tizerindeki etkisinin incelendigi sol gel yontemiyle
sentezlenen x=1 olan ZnFe,0, Ornekler i¢in yapilan ¢alismanin sonuglarina gore,
deneylerimizle uyumlu olarak tavlama sicaklig1 arttikca katyon dagilimina bagl
olarak dielektrik parametrelerin azaldigi goriilmektedir [59]. Bu durum,

caligmalarimizin literatiirle olan uyumunu gostermektedir. Buna ilave olarak,
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cinkonun x=0 ve x=0.5 oranina bagli olarak sol gel yontemiyle iiretilen ¢inko ferrit
nanopargaciklarin yapisal ve dielektrik o6zelliklerinin incelendigi bir ¢alismada,
sonuglarimizla uyumlu olarak tavlama sicakligi arttikca pargaciklarin
topaklanmasinin azaldig1 ve parcacik boyutunun azaldigi belirlenmistir [60]. Yine
bu caligmada sonuglarimizla uyumlu olarak, x=0.5 ¢inko oranina sahip ferrit
nanaopargcaciklarda 200 ile 500 °C tavlama sicaklig1 araliginda, sicaklik arttikga
dielektrik sabitinde azaldig1 goriilmektedir. Bu bakimdan ¢alismamiz literatiir ile
uyumludur. Ayrica ¢alismamizda tavlama sicakliginin dielektrik ozellikler
tizerindeki etkisi x=1, x=0.8 ve x=0.6 ¢inko ferrit yapilar i¢in genisletilmistir.
Sentez yontemi ve deney parametrelerimize bagl olarak dielektrik degerlerimizin
sayisal olarak farkli olmasi ise beklenen bir durumdur. Bunlarin disinda tek bir
sentez yontemi altinda x degisimine bagl olarak dielektrik 6zelliklerin degisiminin
incelendigi ¢aligmalar bulunmaktadir [61]. Ancak sentez yontemi katyon dagilimini
etkilediginden, x bagli degisimler segilen sentez yontemine bagl kalmaktadir. Bu
nedenle, sentez etkilerinin ele alinarak farkli x degerlerinde c¢inko ferritlerin

incelenmesi 6nem kazanmaktadir.

Bu bilgiler dogrultusunda, literatiirdeki ¢alismalardan bir adim ileri gidilerek, ilk
defa bu caligmada farkli x degerlerine gore ele alinan ¢inko ferrit yapilarin ayni
kosullar altinda sentez parametreleri degistirilerek dielektrik 6zellikleri incelenmis
ve basta enerji depolama sistemleri olmak tizere birgok dielektrik uygulamalarda
kullanimlar1 bakimindan en verimli dielektrik parametrelere sahip Orneklerin

optimum sentez parametreleri onerilmistir.
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Bu tez ¢alismasinda, ZnxFe3xO4 formiiliine gore x=1, x=0.8 ve x=0.6 olmak {izere
3 farkli ¢inko ferrit temelli nanoparcaciklarin dielektrik 6zellikleri incelendi.
Orneklerin sentezinde hidrotermal sentez yontemi kullamldi. Hidrotermal ydntemin
reaktif konsantrasyonu, ¢ozelti pH degeri ve tavlama sicakligi parametrelerinin
calisilan nanopargaciklarin dielektrik o6zelliklerine etkisi arastirilarak, enerji
depolama sistemleri bakimindan avantajli, yliksek enerji depolama yetenegine
sahip ¢inko ferrit nanopargaciklarin sentez parametreleri belirlendi. Bu kapsamda
toplam 11 ¢inko ferrit temelli nanopargacik sentezlendi. Dielektrik Slgiimler icin
empedans spektroskopi yontemi kullanildi. Ayrica sentezlenen 6rneklerin XRD,
FTIR ve FESEM analiz teknikleri ile yapisal 6zellikleri incelenerek, degisimleri

dielektrik 6zellikleri tizerindeki etkileri kapsaminda tartisildi.

Calismalar sonucunda XRD verilerine gore, tiim iriinlerde (220), (311), (222),
(400), (422), (511), (440) ve (553) pikleri gozlemlenmistir. Bu pikler, saf kiibik
spinel ferrit yapinin karakteristik pikleridir. Bu durum, sentezlenen 11 farkl ¢cinko
ferrit nanoparcaciklarin spinel yapida basar ile sentezlendigini dogrulamaktadir.
Bunlar igerisinde, farkli kosullar ile iiretilen ZN-1, ZN-4 , ZN-6, ZN-9 ile
kodlanmis, x=1 olan ZnFe, 0, ferritlerde ve ZN-2, ZN-7, ZN-10 ile kodlanan x=0.8
olan Zn, gFe, , 0, ferritlerde saf spinel yap1 gdzlemlenmistir. ZN-3, ZN-5, ZN-8 ve
ZN-11 ile kodladigimiz x=0,6 olarak sentezlenen iiriinlerde bu karakteristik piklerin
disinda, (*) ile gosterilen ikincil piklere rastlanmistir. Bu pikler, {iriin igerisindeki
a—Fe,03; ve ZnO ikincil faz olusumlarimi gostermektedir. Caligmalarimizda bu
ikincil fazlarin giderilmesi hedefimizin disinda tutulmustur. Bu fazlarin
giderilmesine yonelik baglayict madde sentez asamasina eklenmemistir. Boylece
tim Ornekler ayni kosullar altinda sadece sentez parametreleri degistirilerek
sentezlenmis, birbirlerine gore yapisal ve dielektrik oOzellikler bakimindan

kiyaslanmistir.

Sentezlenen drneklerin FTIR verileri incelendiginde, 600-400 cm™ araliginda kiibik
spinel yapiin tetrahedral ve oktahedral bolgelerine ait metal-oksijen baglarinin
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varligma ait pikler dikkat ¢ekmektedir. Bu durum sentezlenen nanoparcaciklarin
spinel yapisin1 dogrulamaktadir. Diger taraftan, de§isen x oranmna ve sentez
yontemine bagh olarak bu baglarin kaymalari, tetrahedral ve oktahedral bolgeler
arast katyon dagiliminin degisimine atfedilmistir. Bu durum o6zellikle sentez
yonteminin elde edilen iiriin lizerindeki etkilerini vurgulamaktadir. Zn,Fe;_, 0,
formiilii ile sentezlenen iiriinler incelendiginde, x=1’den farkli olanlarin tetrahedral
bolgelerin ¢ukurlarinin daha derin ve genis oldugu gozlemlenmektedir. Bunun
sebepleri arasinda, Zn*? iyonlarmin eksikligine karsilik Fet? iyonlarinin Fet2-
O baglar ile tetrahedral bolgeye katki saglamasidir. Fe-O baglarinin uzunluklarinin
farkli olmasi, FTIR spektrumunda gozlemlenen piklerin kaymasina ve daha yiiksek
transmitans degerleri gdstermesine neden olur. 1000-1200 cm~tarasinda bulunan
degerler nitrat baglarini, 1600-1800 cm ™! degerleri azot ve hidrojen baglarini (N-
H) ve 3400-3600 cm ™! oksijen ve hidrojen arasindaki baglari, (O-H) gosterir. Tiim
malzemelerde O-H bag1 gézlemlenirken, reaktif konsantrasyonu diisiik olan ZN-3
ve ZN-4 ve aym1 zamanda pH degeri diisiik ZN-6 ve ZN-7 {iriinlerinde N-H
baglarinin belirgin oldugu goriiliir ve iriinlerin safliginin daha diisiik oldugu

goriilmektedir.

Sentezlenen orneklerin FESEM analizleri yapilarak, orneklerin yiizey morfolojisi
ve par¢acik dagilimlar incelenmistir. x = 1 parametresi ile sentezlenen ZN-1, ZN-
4 ve ZN — 6 iriinleri daha diizglin ve koseli goriintiiler saglamis, spinel ferrit
yapisini daha 1y1 gostermistir. Buna gore, genel olarak homojen dagilimli, kiibik
spinel yapili ve nanometre mertebesinde parcacik boyutuna sahip ¢inko ferrit
nanopargaciklarin varligi tespit edilmistir. XRD ve FTIR sonuglarindan alinan
verilerek uygun olarak sentez parametrelerin etkisi FESEM goriintiileri ile

desteklenmektedir.

Farkli sentez parametreleri ve ¢inko (x) oranina gore sentezlendigimiz ¢inko temelli
ferrit nanopargaciklarin dielektrik 6zellikleri detayli analiz edilerek her bir x degeri
icin optimum sentez parametreleri Onerilmistir. x=1 ile verilen ZnFe>O4
nanoparcaciklar i¢cin 6 mmol, pH = 8§, 900°C tavlama sicakliginin dielektrik
parametreler bakimindan optimum kosullar oldugu belirlenmistir. x=0.8 ile verilen

ZnosFe2204 ve x=0.6 ile verilen Znge¢Fe2 404 nanoparcaciklar i¢in ise 6 mmol,
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pH=10, 900°C tavlama sicakliginin dielektrik parametreler bakimindan optimum

kosullar oldugu belirlenmistir.

Calismamizda 1yi manyetik malzeme olmalarinin yanisira dielektrik 6zellikleri
bakiminda da oldukca iimit verici olan ¢inko ferrit nanomalzemeler incelenmistir.
Bu baglamda, enerji depolama sistemlerine yonelik uygulamalarda kullanilabilecek
cinko ferrit temelli nanoparcaciklarin hidrotermal yontem ile optimum sentez
parametrelerinin  belirlenmesi ve bu baglamda uygulama potansiyellerinin
arttirilmasina yonelik ¢alismalara 151k tutulmasi hedeflanmistir. Uygun maliyetli,
kolay sentezlenebilir ve ¢evre dostu olmast nedeniyle hidrotermal ydntem
nanomalzeme sentezi i¢in oldukc¢a 6nemlidir. Bu bakimdan ilk defa bu ¢aligmada,
sentez parametrelerinin degisimine ve ¢inko oranina bagli olarak ¢inko ferrit temelli
nanoparcaciklarin dielektrik 6zellikleri ayrintili olarak incelenmistir. Bu calisma
sonuclart dogrultusunda, basta enerji depolama sistemleri olmak tiizere bir¢ok
uygulama alaninda kullanilabilecek potansiyele sahip iyi bir dielektrik malzeme
olduklar1 belirlenmistir. Bu bakimdan ¢alismamizin ¢inko ferritlerin kullanimina

yonelik daha ileri diizeydeki arastirmalara 151k tutmasi beklenmektedir.
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