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OZET

Anahtar  kelimeler:  Nanoteknoloji, ferrit, poloksamer, grafit, dielektrik
spektroskopisi, dielektrik sabiti

Nanoteknoloji, nano yapilar tasarlayip sentezlemeyi ya da mevcut nano yapilari veya
molekiilleri islevsel hale getirip onlarin kazandiklar1 olaganiistii 6zellikleri yeni
uygulamalarda kullanmay1 amaglar.

NiZnCu ferrit ve kobalt ferrit manyetik malzemelerinin g¢ogunlukla manyetik
ozellikleri incelenmistir. Bu ¢alismada NiZnCu ferrit, kobalt ferrit, grafit ve pluronic
kullanilarak elde edilen bir seri polimerik bilesigin elektriksel 6zelliklerinin
incelenmesi amaglandi. Bunun icin dielektrik spektroskopisi yontemi kullanildi.
Olgtimler 100 Hz ve 40 MHz frekans araliginda ve oda sicakliginda gerceklestirildi.
Elde edilen sonuglara gore dielektrik sabitin reel ve imajiner kisminin artan frekansla
azaldig1 goriildii. Serinin iletkenlik mekanizmast CBH modeli ile agikland:.



THE INVESTIGATION OF ELECTRICAL PROPERTIES OF
SOME COBALT FERRITE NANOSYSTEMS  WITH
DIELECTRIC SPECTROSCOPY METHOD

SUMMARY

Key Words: Nanotechnology, Ferrite, Poloksamer, Graphite, Dielectric
Spectroscopy, Dielectric Constant

Nanotechnology aims at designing and synthesizing nano-structures or it aims at
making present nano-structures or molecules functional and then using their extra-
ordinary features they have gained in new applications.

Magnetic features of NiZnCu ferrite and cobalt ferrite magnetic materials have been
investigated. The present study aims at electrical properties of a series of polimeric
compound composed of NiZnCu ferrite, cobalt ferrite, graphite, and pluronic. For
that, dielectric spectroscopy method has been used. Measurements have been carried
out between 100 Hz and 40 MHz frequency range in room temperature. The results
showed that, real and imaginary parts of dielectric constant have declined through
increased frequency. The conductivity mechanism of the series has been explained
through CBH model.

Xi



BOLUM 1. GIRIS

Maddenin en kii¢iik yap1 tasinin atom olarak adlandirilmasinin iistiinden bin yil
sonra, kuglk boyutlaradaki yapilarin 6nemine ilk vurguyu 1959 yilinda Kaliforniya
Teknoloji Enstitiisii’'nde Richard Philip Feynmann “Asagida Bir Siirii Yer Var"
(There's Plenty of Room at the Bottom) baslikli konusmasinda yapmisti [1].
Feynmann, bu konusmasinda yirmi dort ciltlik Britannica Ansiklopedisindeki buttin
bilgilerin bir toplu igne bas1 biiyiikliigiinde bir alana sigdirilabilecegini ve bilginin
cok kicuk boyutlarda saklanmasinda, bir kenarinda 5 atom olan 125 atomluk bir
kiipten olusan bir metal kiimesinin bir bit olarak gdrev yapabilecegini sdylemisti.
Feynman, tasarlanacak c¢ok kiicik boyutlardaki aletler ile nano yapilarin

Olciilebilecegi ve yeni amaglar dogrultusunda kullanilabilecegini belirtmistir.

1981°de, Feynman’in sozilinii ettigi ¢ok kiiclik boyutlara miidahale edebilecek
aletlerden Taramali Tiinelleme Mikroskobu (Scanning tunneling microscope - STM)
Gerd Binnig ve Gerhard Rohrer tarafindan tiretildi. Yine 1986'da Binnig, Quate ve
Gerber Atomik Kuvvet Mikroskobunu (Atomic Force Microscope - AFM) buldular.
Bu kesiflerle es zamanli olarak gelisen bilgisayar teknolojisi, atomlarin veya
molekiillerin gbzlenmesine ve atomik boyuttaki tepkimelerin izlenmesine imkan
tamdi. Bu kesifler, atomik seviyede goriintii almanin yaninda atomik seviyede
fabrikasyon yapmamiza da imkan saglamaktadir [2]. Boylece 20. yiizyilin sonlarina
dogru atomik mertebelerde nano yapilarin tasarlanmasi, sentezlenmesi ve bilinen

karakterizasyon yontemleri ile incelenmesi devri baslamis oldu.

Nanobilim, en az bir boyutu 100 nm den kuguk olan malzemeler, cihazlar ve
sistemler i¢in kullanilir. Nanobilim diinyasinda nano &neki metrenin 10”° *unu ifade
eder. Yani yapilarin milyarda birini gosterir. Bu boyutlara sahip maddelerin fiziksel
ozellikleri klasik mekanigin bilinen smirlarindan ¢ikip kuantum mekaniginin

inceleme alanina girmekte, elektron durumlarinin faz ve enerji spektrumunun kesikli



yapist ortaya ¢ikmaktadir. Nano yapilarda elektronlar ¢ok kiiciik yerlere
sikigtiklarindan, yapinin geometrisine bagli olarak yeni kuantumlagmalara tabi
olmaktadirlar ve bu da yapinin bilinen mekanik ve elektronik 6zelliklerini de Gnemli
Olciide degistirmektedir [2]. Kimyasal ve fiziksel 6zellikler, yapmnin biiyiikligiine ve
atom geometrisinin ayrintilarina, sonradan baglanan yabanci bir atomun cinsine ve
baglanma geometrisine gore ¢ok farkli davranislar sergilemektedir. Ornegin, mevcut
nano yapiya yabanci bir atomun yapigmasi elektrik iletkenligini fark edilebilir
sekilde degistirebilmektedir. Bu yabanci atom gegcis elementi oldugunda yapistig1 bir
nano yaptya manyetik 6zellikler de kazandirabilmektedir [3]. Maddenin boyutlari
nano boyutlara kiguldikce 6nceden 6n goriilmeyen biiyiik hacimli aynt maddeden
cok daha farkli 6zellik ve davranig gosterebilmektedir. Baz1 hallerde bu yeni 6zellik,
biiyiikk boyuttaki maddeden ¢ok iistiin nitelige sahip malzemenin veya sistemin
gelistirilmesine imkan vermektedir [4]. Kisaca; bir nano yapmin fiziksel 6zellikleri,
bag yapisi ve dolayisi ile mukavemeti, onun biiyiikliigiine ve boyutlarina baglh olarak
onemli degigsimler gosterebilmektedir. Bir tanim gerekirse, nanobilim; ¢ok kiigiik
boyutlarda ortaya ¢ikan bu yeni davraniglar1 kuantum teorisi yardimi ile anlamamizi
saglar denilebilir. Nanoteknoloji ise ya yeni nano yapilar tasarlayip sentezlemeyi, ya
da mevcut nano yapilar1 veya molekiilleri islevsel hale getirip onlarin kazandiklari
olaganiistii 6zellikleri yeni uygulamalarda kullanmay1 amaglar. Bir bagka ifadeyle
nanoteknoloji bilinen molekiillere yeni atom ve molekiiller ekleyerek islevsel duruma
sokar veya kuantum noktalari, nanoteller ve nanotiipler gibi yapay yapilari tasarlayip
sentezler [3]. Bu sekilde sentezlenen yapilar ¢ok aktif olurlar ve dnemli kimyasal
streclere aracilik ederler. Bu yapilar olaganiistii elektronik veya manyetik 6zellikler
sergilerler [4]. Nanoteknoloji, bilinen biitiin teknolojilere kiyasla ¢ok daha fazla
temel bilim ve teorik arastirmalara gereksinim duyar. Nanoteknolojinin disiplinler
arast bir bilim dali olmasi1 farkli alanlara hakimiyeti ve farkli disiplinlerdeki bilim
adamlarmin ortaklasa ¢aligmalarini beraberinde getirdigi gibi, sonuglari itibariyle de

bircok alani temelden etkileme potansiyeline sahiptir [5].

Nanoteknoloji nispeten yeni olmasina ragmen nano boyutlarda yapilarin ve
fonksiyonel cihazlarin varligi yeni degildir. insanligm tam olarak nano biiyiikliikteki
materyallerin avantajlarindan ne zaman faydalanmaya basladig1 kesin belli degildir.

Ilgingtir ki 15. yiizyilda bir cam imalatgis1 nano biiyiikliikteki metal iceren camlarin



imalatin1  yapmustir. Medieval katedrallerindeki camlarin ilgi c¢ekici ve giizel
gorliniisii camdaki metal nanoparcaciklarm varligir yiiziindendir. Ayrica British
miizesindeki 4. yiizyi1l yapimi giimiis ve altin nanopargaciklari igeren kadehin
(Lycurgus kadehi) 151k vurdugunda yesil renkten koyu kirmizi renge degismesi bu
konunun uygulama noktasindaki tarihinin ne kadar eski oldugunu ortaya koyar. Yari
iletken ve transistorlerin iiretimi de nanoteknolojinin uygulamalarindandir. Ozel
organometalik ylzey katalizorleri de bir tur nanoteknolojik trundir [6]. Glnimizde
de nanoteknoloji ve nano Olgekteki olaylarin degerlendirilmesi ile bilimde ve
teknolojide yeni ufuklar agilmaktadir. Aslinda nanoteknoloji ¢agimiza yon veren
bilgi, iletisim ve biyoteknoloji ile birlikte gelismekte olup bu teknolojilerden ayr1

diistiniilemez [4]. Nanomalzemelerin ve nanoteknolojinin hayatimiza girdigi yerler:

Malzeme ve imalat sektoru
Cevre ve enerji

Biyoteknoloji ve tarim

Tip ve saglik sektorii
Havacilik ve uzay arastirmalar1

Elektronik ve bilgisayar teknolojileri

N g s~ wDdh e

Savunma sektori

seklinde siralanabilir [6].

Maddelerin nano oOlgekte goriintillenmesi ve ayni zamanda fiziksel 6zelliklerinin
Olculmesi  nanokarakterizasyon ile mimkindur [2]. Nanomalzemelerin ve
nanoteknolojinin bu baglamdaki 6neminden hareketle literatiirde bazi kobalt-ferrit
nanosistemler ve bunlarin bazi tiirlerinin ve ¢esitli oranlardaki karigimlarmnin
Ozellikle manyetik ol¢iimlerinin  yapildigr bilinmektedir. Ancak, gerek bu
nanosistemlerin ferdi olarak gerekse karigimlarmin elektriksel Ozelliklerinin
belirlenmesi noktasindaki incelemeler yok denecek kadar azdir. Bundan dolayi, bu
tez caligmasinda kobalt ferrit (Co-Fe) nonosistemlere ait bir seri malzemenin

elektriksel karakterizasyonu ilk defa yapilacaktir.



BOLUM 2. LITERATUR TARAMASI

2.1 Manyetik Nanoparcaciklar ve Kullanim Alanlan

Nano boyuttaki pargaciklarin gelisimi son 20 yildir yogun bir sekilde takip
edilmektedir. Bunun en biiyiik sebebi nanoparcaciklarin kiigiik boyutu ile yiiksek
yuzey / hacim oranmin benzersiz mekanik, optik, elektronik, manyetik ve kimyasal
ozellikler tasimasidir [7, 8]. Manyetik nanopargaciklar kii¢iiltiilmiis boyutlar1 (< 100
nm) sayesinde tasidiklar1 essiz manyetik Ozellikleri nedeniyle oOzellikle dikkat

cekmektedirler [7].

Kullanim alanlarinin ¢esitliligine gore, manyetik nanoparcaciklar, bir¢ok teknolojik
uygulama alanma sahiptir. Ornegin; biyomedikal alanda, manyetik depolama
cihazlarinda ve ¢ozeltilerde kullanilmaktadir [7]. Simdi bu kullanim alanlarindan

biraz bahsedelim:

Biyomedikal alanda nanopargaciklar, koti huylu hiicrenin hipertermik tedavisi,
giidiimlii ilag salinim1 ve manyetik rezonans goriintiilleme (MRI) gibi biyomedikal ve
tan1 alanlarinda umut verici gelismelere agiktir [9]. Manyetik nanoparcaciklarin,
biyomedikal alanlarda faydali olmasmin sebepleri ii¢ noktada toplanabilir: Birincisi,
manyetik nanopargaciklar birka¢ nanometreden onlarca nanometreye kadar
degisebilen kontrol edilebilir bir biiyiikliige sahiptir ve bir hiicreden (10 - 100 um),
bir virtsten (20 - 450 nm), bir proteinden (5 - 50 nm) veya bir genden (2 nm
genisliginde ve 10 - 100 nm uzunlugunda) daha kiiciiktiir. Ikincisi, manyetik
nanoparcaciklar bir dis manyetik alan tarafindan kontrol edilebilirler. Boylece,
ornegin; bir anti-kanser ilaci, viicudun hedeflenen bir bdlgesine soz gelimi bir timore
gonderilmesinde kullanilabilir. Ugiinciisii, manyetik alandan nanopargaciklara dogru
enerjinin transfer edilmesiyle, nanopargaciklarin zamanla degismekte olan bir

manyetik alana titresimsel olarak cevap vermesi saglanabilir. Nanopargaciklar



isitilabilir, boylece kemoterapi veya hipertermi faktorleri olarak, vicudun tumaor gibi

hedeflenen bolgelerine ulastirilmasi saglanabilir [7].

Yiiksek yogunluklu manyetik kayit alaninda kullanilma potansiyeline sahip olmalar1
nedeniyle, manyetik nanopargaciklarin sentezi ve bir araya gelmesi arastirilan bir
konudur [9]. Harddisk slriculerinin kapasitesi siirekli olarak artmaktadir. Her
bilginin yiizlerce zerrecik iizerinde depolandigi ince bir film cihaz1 bilgi depolamada
smirl bir kapasiteye sahiptir. Verilerin tek bolgeli manyetik pargacigin bir dizisinde
depolandigi, kendiliginden bir araya gelmis manyetik nanopargacik ortamlarin bu
siirlamalarin Gistesinden gelebilecegi ve 1 Thit / ing? ye kadar kayit yogunlugu
saglayabilecegi onerilmektedir. Boyle bir ultra yiiksek yogunluklu ortamda, yiiksek
kayit etme yogunlugundan dolayi, kiiciik bir materyal tanecigi ve dar boyutlu dagilim
gerekmektedir. Cihazin yiiksek sinyal - ses ve termal kararliligini elde etmek igin,
izole halde, etkilesime girmeyen veya zayif bir sekilde etkilesime giren ¢ok yliksek

manyetik anisotropi enerjisine sahip nanopargaciklar gerekmektedir [7].

Ferrosivilar, akiskanligi, miknatislar veya manyetik alanlar tarafindan kontrol
edilebilen koloidal bir stispansiyon igerisindeki manyetik nanopargaciklarin
olusturdugu o6zel bir ¢ozeltidir. Giicli bir miknatis ferrosivinin  yakinina
getirildiginde, birka¢ c¢izgi ortaya c¢ikacaktir; c¢linkii sivi kendisini miknatisin
manyetik alanindaki c¢izgilere gore ayarlamaktadir. Manyetik alan ortadan
kaldirildiginda pargaciklar konumlarindan rastgele dagilirlar ve higbir net
miknatislanma ortaya koymazlar. Ferrosivilarm en yaygin kullanildiklar1 alan
hoparlorlerin sogutulmasindadir. Ferrosivilarin diger teknolojik kullanim alanlar

arasinda mil yatagi, damper, atlama motorlar1 ve sensorler bulunmaktadir [7,9].



2.1.1 Ferritler

Ferrit olarak adlandirilan manyetik seramik malzemeler ilave metalik iyon iceren
demir oksitli bilesiklerdir. Genellikle ferritler, yumusak ve sert ferritler olmak iizere
iki gruba ayrilirlar Ferritlerin yapisinda demir oksit (Fe,O3) ve ¢esitli ilave metal
iyonlar1 bulunur. Fe,Oj3 ile birlesen iyonlar kristal yapiy1r ve ferritin tipini belirler.
Yumusak ferrritler, manyetik alandan c¢ikarildiktan sonra manyetik 6zelliklerini
yavas yavas kaybetmeye baslarlar. Yani gecici manyetiklik sergilerler. Sert ferritler
ise surekli manyetik 6zellik gosterirler ve bunu kaybetmezler [10]. Yumusak
ferritlerin ¢ogu ters spinel yapida olup, MOFe,03 veya MFe,O, genel bilesimine
sahiptirler. Burada M iki degerlikli metal iyonunu, (Fe*?, Mn*2, Ni*? ,Zn*? veya Co*?)
temsil etmektedir [7,10]. Yumusak ferritler, dakikada bir¢ok kez manyetizasyon ve
demanyetizasyon edilebildikleri i¢in, alternatif akim gii¢ ve yliksek frekans iglemleri

gerektiren uygulamalar icin tercih edilirler [10].

Bilgi iletisim teknolojisindeki ¢ok hizli gelismeler yiiziinden son zamanlarda
yumusak manyetik maddelerin yiiksek frekansl islemlerine olan talep artmustir [7].
Bunun nedeni, manyetik ferrit nanoparc¢aciklarin kalict miknatislar, manyetik sivilar,
manyetik ila¢ salinimi ve yiiksek yogunluklu kayit cihazlar1 gibi birtakim teknolojik
alanlardaki yaygm kullanimi ile birlikte diisiik maliyetli ve yiiksek performansl
oluglaridir [11-13].

Ferrit materyaller ayrica ¢ok yaygin olarak yliksek manyetik gecirgenlik ve yiksek
elektriksel Ozdireng oOzelliklerinden dolay1 cesitli elektronik aletlerde Ornegin
indiktorlerde ve/veya elektronik dalga emicilerde (nispeten birka¢ yiz MHz
civarindaki yiiksek frekans bolgesinde) kullanilirlar. Bununla birlikte daha yuksek
frekans (birka¢ GHz) bolgelerinde gegirgenlik performansini artirmak i¢in ¢aligmalar

yapilmaktadir [7,14].



2.1.1.1. Kobalt ferrit (CoFe;O4)

Cesitli ferritler arasinda CoFe;O4’in 6zel bir yeri vardir. Onu 6zel kilan 6zellikleri,
yiiksek anizotropi sabiti (2.65 x 10° — 5.1 x 10° erg/cm®), orta derecedeki doyum
manyetizasyonu (M= 80 emu/g), yiuksek manyetostriktivite ve koersivitedir (40 nm
boyutundaki bir tek domain CoFe;O4’in oda sicakhigindaki degeri 4.3 KOe’dir).
Diger manyetik parcaciklar ile kiyaslaninca kobalt ferrit daha giiglii ve 6zellikli
baglar ile serum albumin proteinlerine baglanabilmektedir [9]. CoFe,O4 pargaciklari
yaygin olarak manyeto-optik kayit aletlerinde, yiiksek yogunluklu veri depolama
aletlerinde, stres sensorleri ve diger yilksek frekans uygulamalarinda
kullanilmaktadir [7,9].

Kibik CoFe;04, oksijenin bir fcc yapi olusturdugu, ters bir kiibik spinel yapiya sahip
yaygin bir manyetik ferrittir. Co?* dort yiizlli veya sekiz yiizlii alanlar1 kaplamaktadir
(Sekil 2.1) [9,15]. Pek ¢ok manyetik gruplagsmanin saglanabilmesi igin CoFe;O4
materyalinin manyetik diizeni, Co?"'m kimyasal yapismi diizenleyerek kontrol
edilebilir [7, 9].

ARY B

oY)

A: Tetrahidral bolge ~ CoFe,0,4:a=8.39 °A
B: Oktahidral balge

A+B: Co+F
C: Oksijen anyonu LR

Sekil 2.1. Spinel birime ait hiicre yapinin sematik modeli [15]



Manyetik 6zellikler nanopargaciklarin boyutlarina bagli olduklarindan, uygulama
alanlar1 i¢in ayni boyuttaki nanoparcaciklarin sentezi ¢ok onemlidir. Son yillarda
farkli sentez teknikleri kullanarak, 1smma hizi ve siirfaktant miktar1 gibi deneysel
parametreler  degistirerek ferrit nanopargaciklarn  boyutlarinin  ayarlanmasi

noktasinda pek ¢ok calisma yapilmaktadir [7]. CoFe;0 igin baz1 sentez teknikleri:

- Yanma reaksiyonlari [16]
- Hidrotermal yontemi
- Termal dekompozisyon
- Ball milling
Polyol metodu
- Birlikte ¢cokelme metodu [9]
- Mikro emulsiyon [17]
- Sol-jel metodu [18]
- Sicak izostatik basing (HIP) ve spar plazma sinterleme (SPS) metotlar1 [19]

Yapilan bir ¢alismada SPS ve HIP sikistirma yontemleri kullanilarak elde edilen iKi
CoFe;O4 nanopargaciklarma ait X-Ray difraksiyon analizi Sekil 2.2°de

gOrulmektedir. Grafiklerden hiicre parametrelerinin birbirine ¢ok yakin oldugu

0.891
B(0)cos(0)

kullanilarak sicaklik arttikga kristal biiyiikliiklerinin de arttig1 anlasilmaktadir [19].

anlagilmaktadir. Ayrica X-Ray sonuglarindan Scherer bagintisi {D—

Bu durum Tablo 2.1’ de gorulmektedir.
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Sekil 2.2. CoFe,O,4 iin X-151m1 kirinimi analizi [19]

SPS ve HIP ile nanometre araliklarinda tutulan kristal biyiikliikleri, siiper

paramanyetik davranis ve yiiksek doyma noktasi miknatislanmasina sahiptir (Tablo

2.1) [19].

Tablo 2.1. SPS ve HIP ile elde edilen pargacik biiyiikliikleri ve manyetik 6zellikleri [19]

) SPS SPS SPS HIP
Ornek (500°C/100Pa | (600°C/100Pa | (700°C/100Pa o
Argon) Argon Argon (600°C /. 200Pa)
Parcacik 105 1276 31.13 500 nmile 2 um
Biiyiikliigii (nm) ' ' ' arasi
o' (uem/g) 67 69 70 90
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Yapilan baska bir calismada CoFe;O,’Un 1173 °K sicakligindaki histerezis
dongusunin (Sekil 2.3) ferromanyetik davranis 6zelligi gosterdigi goriilmektedir.
VSM (Vibrating Sample Magnetometer) olciimleri ile CoFe;O4 tin 960,000 A/m’ de
(12,000 Oe) manyetik degeri 60.6 emu.g * olup, katalizérlerin manyetik cekirdegi
olarak kullanilabilecegini gosterir. Manyetik dipollerin ters dondiigii manyetik alan

yaklagik 2000 Oe karsilik gelmektedir [20].

B0 -

Sekil 2.3. CoFe,O4 histerezis dongusi 6rnegi [20]

CoFe;041in 51 nm lik ortalama tanecik biyiikliigiine sahip nanopargaciginin, Scherer
denkleminden elde edilen parametreleri Tablo 2.2°de verilmistir [20] .
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Tablo 2.2. CoFe,O, spinel ferrittin XRD parametreleri [20]

2(9) FWHM a c D, D
¢ MG @my | om) | om) | (om)

CoFe,0, | [220] 30.2 0.296 0.14 0.8370 | 0.8370 | 51.03 | 51.03

Ornek | [hkI]

Yine baska bir ¢calismada Oleik asit kapli CoFe;O4 nanoparcaciklar: elde edilmesi
sirasinda  Sekil 2.4’te  g0sterildigi gibi TGA (Thermo-Gravimetric Analysis)

Olclimlerinde {i¢ asamali bir kiitle kayb1 goriilmektedir [9].

1nn -

/

80

Kiitle kayh1 (%)

60

//

50 - L

0 200 400 600 800 1000
Sicaklik ("C)

Sekil 2.4. CoFe,O4 nanopargacigma ait sicaklik - kiitle kaybr fonksiyonunun grafigi (€=47) [9]

Baglangicta 100 - 300 °C araliginda goriilen %10’luk kiitle kayb1 numunede bulunan
nem kaybma denktir. 2. kiitle kayb1 oleik asidin kaynama noktasinda yani 350 - 400
°C’de ortaya ¢ikmistir. Bu sicaklik araliginda numuneden kaybolan siirfaktant
denilen ‘yiizey etkin’ molekiilleri % 25°lik bir kiitle kaybina denktir. Daha yuksek
sicaklikta (400-600 °C) gozlemlenen diger % 20°lik kiitle kaybi yapisal
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degisikliklerden kaynaklanmaktadir. Bu yiizden, sistemde mevcut bulunan toplam
surfaktant kaybi % 55 oldugunda numunenin sadece % 45t Ms (doyum
manyetizasyonu) degerine katkida bulunmaktadir. Siirfaktantlardan kaynaklanan

katkilar diizeltildikten sonra Msdegerleri Tablo 2.3’teki gibi olur [9].

Tablo 2.3. CoFe,0, igin solvent dielektrik sabiti, pargacik biiylikliigii ve 6rgii parametreleri [9]

i Dielektrik Pargacik Orgi
Eti?;lnsu sabiti biiytkligi | Parametresi (em'\ljls B (em'l\flf B (ZC)
(300°K) (nm) (nm) g g
60 : 40 47 10 8.33 12 0.89 129

CoFe,04’iin FTIR dalga spektrumu ile ilgili yapilan bir calismada 1632 cm™ de C-O
gerilme modunun emilim piki goze ¢arpmaktadir (Sekil 2.5) [21].

55 -

Gecirgenlik

] =" - |
= 'ff \l\ // -UIP

T T
2000 1500

Dalga sayist (cm ™)

* - T T T
4000 3500 3000 2500

Sekil 2.5 . CoFe,O,’ln FTIR dalga spektrumu [21]
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2.1.1.2. NiZnCu kompleks ferrit  (NigsZng4Cug1Fe;O4)

Diisiik sicakliklarda sinterlesen NiZnCu kompleks ferritler, yiksek frekans
bolgelerinde (< 300 MHz) ve diisiik yogunlasma sicakliginda biylk elektriksel
Ozdireng ve miikkemmel yumusak manyetik gegirgenlik 6zelliklerinden dolayr devre
eleman kiliflar1 (SMD) ve c¢ok katmanli ¢ip indiiktorlerin (MLCI) yapiminda
kullanilirlar [22, 24, 25]. Ayrica ¢ok katmanli LC filtrelerin tiretimi igin Umit vaat
etmektedirler [23]. NiZnCu kompleks ferritler cok kolay hazirlanabilmeleri ve ¢ok
genis kullanim alanina sahip olmalarindan dolay: ticari agidan da ¢ok cekicidirler
[22].

(311)

Siddet {keyfi birim)

20 40 60 70
A28 ()

Sekil 2.6. NigsZng 4Cug 1Fe, 0, kompleks ferritin X-11n1 kirinimi [26]

Yapilan bir ¢aligmada 600 °C’de “citrate precursor” metodu ile sentezi yapilmis
Nio5Zng 4Cug1Fe204 kompozisyonunun X-1smi1 kirinimmi Sekil 2.6.’da gorilmektedir.
Ferrit tozunun ortaya koymus oldugu genis difraksiyon c¢izgileri ferritin kiiglik
parcacikli yapisinin bir gostergesidir. Toz numunenin ortalama kristal biyiikligii
Scherrer formiilii ile yaklasik 8 nm bulunmustur. Bu durum sinterlesmis tozun nano
boyutlu kristalitlere sahip oldugunu gostermektedir. Tablo 2.4’te ayn1 kompozisyona

ait hiicre parametreleri verilmistir.
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Tablo 2.4. NigsZng 4CugFe,O, kompleks ferrite ait bazi parametreler [26]

Orgii parametresi Yogunluk Curie sicaklig Doyum miknatislanmast
“a” (A) (g/cm?’) (O (emu/g)
8.39 4.6 417 89

Sentezlenmis NigsZng 4Cug1Fe204 kompleks ferrite ait SEM mikrografi gorunttsu
Sekil 2.7°de gorulmektedir [26].

N S |

L " "',..
o y_“‘- e

Sekil 2.7. NigsZng 4Cug1Fe,04 e ait SEM mikrografi ile ¢ekilen goriintii [26]

Polikristal ferritlerin polarizasyon mekanizmasi, temel olarak ayni elementin, fakat
farkli oksidatif hallerin iyonlar: arasindaki elektron gecisleri ile agiklanmistir. Buna
gore elektrik alan etkisinde elektronlar tanecik sinirma ulasirlar ve kiimelenirler. Bu
sirada, sarj sicramasi ile yiizeyler arasinda polarizasyon olugsmus olur. Feritler diisiik
sicakliklarda sinterlestiklerinden farkli degerlik durumlarindaki iyonlarin olasilik
diistikliigii ziplayan elektronlarin olasiligini diisiiriir. Boylece dielektrik sabiti diisiik
polarizasyona sebep olur. NipsZno4Cupi1Fe,Os Kkompleks ferrite ait farkli
frekanslardaki dielektrik sabit ve dielektrik kayip degerleri Tablo 2.5’te verilmistir
[26].
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Tablo 2.5. Nig5Zng 4Cug 1Fe,04 kompleks ferrite ait farkli frekanslardaki dielektrik degerleri [26]

10 (KHz) | 100 (KHz) | 1 (MHz)

Dielektrik sabiti (&) 175 40 25

Dielektrik kay1p (tan d) 3.2 2 0.7

Ayni calismada profillerde gosterilen sicakliga bagl € artisinin (Sekil 2.8) belirli bir

sicaklikta pik olusturmasi takip edilmektedir. Sicakliga bagli €' polarizasyondaki

artisa, bu da termal enerjideki artisa bagl olarak izah edilebilir. Belirli bir sicaklikta

elektrik kutuplarmin dogal titresim frekansinin enerjisi termal enerji ile
etkilesmektedir, buna bagli olarak da maksimum €' elde edilir. €' nin belirlenen pik

seviyesinin iizerindeki artiglarda da iletkenlige bagli oldugu sdylenebilir. Diisiik
frekanslarda dielektrik sabitindeki artis yiiksek frekanslara oranla daha belirgin
gozlenebilir. Dielektrik sabit 4 polarizasyona boliinebilir. Yiizeyler arasi, bipolar,
elektronik ve iyonik. Bu polarizasyonlar dagilimi frekansla azalmaktadir. Yiizeyler

arast ve bipolar polarizasyonlar diisiik frekanslarda baskin rol oynar. Bu iki
polarizasyon tiirii kuvvetli bir sekilde 1s1 bagimlidir. €' nin sicaklia bagh artisi

diistik sicakliklarda anlasilabilmektedir. Yiiksek frekanslarda dielektrik sabiti iyonik
ve elektronik polarizasyon dagiliminin etkisindedir ki bunlar sicakliktan biiyiik

Olgiide bagimsizdir. Sonug olarak sicakligin yiiksek frekans dielektrik sabitine etkisi,

diisiik € niin degerlerinden dolay1 6nemsiz derecededir [26].
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Sekil 2.8. NigsZng 4Cug 1Fe,0, kompleks ferrite ait farkli sicaklik ve frekanslardaki dielektrik sabitinin
degisimi [26]

Yiiksek frekanslardaki ve sicakliklardaki dielektrik kaybinin oldukga kiigiik olmasi
(Sekil 2.9) NipsZng4Cug1Fe,04 kompleks ferriti yiiksek frekans uygulamalari igin
potansiyel bir 6rnek kilmaktadir [26].
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Sekil 2.9. NigsZng 4Cug 1Fe,0, kompleks ferrite ait farkli sicaklik ve frekanslardaki dielektrik kaybin
degisimi [26]

Yine ayni ¢alismada NiCuZn Feritlerin gesitli Ni, Cu ve Zn konsantrasyonlarinda Cu
oraninin artmasmin daha dikdortgensel bir B-H histerezis donglisi meydana
getirirdigi goriliir, bu da manyetik hafiza uygulamalarinda istenen bir olgudur. Sekil
2.10°dan NigsZng4Cug1Fe;04 icin manyetik alan siddeti Hc degeri ~5 Oe iken
manyetik aki yogunlugu 4nMs degeri 750 Gauss olarak olgiilmiistiir. Histerezis
dongusiundeki kivrimin sekil ve genisligi, kimyasal yapi, tane biylkligi,
gozeneklilik ve yogunluk gibi sinterlesme isleminin etkiledigi cesitli etkenlerin
dagilimidir [26].
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Sekil 2.10. NigsZng 4Cug 1 Fe,O4 kompleks ferrite ait B - H dongusii [26]

2.2. Poloksamerler (Pluronic ® F87 NF)

Poloksamerler veya Pluronic (BASF sirketi tarafindan pazarlanmaktadir), ticari
olarak mevcut bulunan iyonik olmayan yapiya sahip difonksiyonel ii¢-bloklu
kopolimer dizisidir [27]. Bunlar merkezinde bulunan nispeten hidrofobik
polipropilen oksitin, iki yandan nispeten hidrofilik polietilen oksit ile cevrilenerek bir
blok olusturmasindan meydana gelir [28]. PEO/PPO oranm 2 : 1 olmasindan dolay,
bu molekdller sulu ¢oziiciiler i¢ine batirildiginda, kritik misel konsantrasyonunun
Uzerinde misel yapilar olusturmaktadirlar [29]. Bunlar, PEO-PPO-PEO kopolimerler
olarak degerlendirilmektedir. Kimyasal olarak bunlar: Oksiran, metil-, oksiran ile
polimer veya a-Hidro-w-hidroksipoli (oksietilen), poli(oksipropilen), poli
(oksietilen), *den olusur (Sekil 2.11).

CH;
|
HO+CH;-CHz-O i CH-CH-OFCHz-CH>-Ofr H

Sekil 2.11. Pluronic’ in genel yapisi [28]
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agirliklarinda ve fiziksel

bi¢imlerinde ¢esitli derecelerde mevcut bulunmaktadir. Pluronic e ait dereceler ve

kimyasal kompozisyonlari ile birlikte genel 6zellikleri sirasiyla Tablo 2.6 ve Tablo
2.7’ de verilmistir [30].

Tablo 2.6. Pluronic dereceleri ve onlarin kimyasal kompozisyonlar1 [30]

Pluronic © Poloksamer a b OkSIetl(I(%l) Ieerigl | \folekiil Agirhig
L 44 NF 124 12 20 44.8-48.6 2090-2360
F 68 NF 188 80 27 79.9-83.7 7680-9510
F 87 NF 237 64 37 70.5-74.3 6840-8830
F 108 NF 338 141 44 81.4-84.9 12700-17400
F 127 NF 407 101 56 71.5-74.9 9840-14600
Tablo 2.7. Poloksamerlerin genel ézellikleri [30]
Poloksamer 124 188 237 338 407
Fiziksel Form Sivi Kati Kati Kati Kati
pH (2.5% sulu) 5.0-7.5 5.0-7.5 5.0-7.5 5.0-7.5 5.0-7.5
SISIGHT&;;"“&SI’ 71-75°c | >100°c | >100°Cc | >100°C | >100°C
APHA rengi 50 maks. 100 maks. 100 maks. 100 maks. 120 maks.
BHT (ppm) - 50-125 50-125 50-125 50-125
Doymamislik 0.020 = 0.026 = 0.034 0.031 + 0.048 +
mEqg/g 0.008 0.008 0.008 0.008 0.017
Etilen Oksit 1 maks. 1 maks. 1 maks. 1 maks. 1 maks.
(ppm)
Propilen Oksit 5 maks. 5 maks. 5 maks. 5 maks. 5 maks.
(ppm)
1.4 dioksan 0.002 % 0.002 % 0.002 % 0.002 % 0.002 %
(ppm) maks. maks. maks. maks. maks.
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Genellikle bunlar; serbest sekilde bir akiskan yapiya sahip, balmumuna benzer
Ozellikleri olan beyaz graniillerdir. Kokusuz ve tatsizdirlar. Asitlerin, alkalilerin ve
metal iyonlarin varhiginda, poloksamerlerin sulu ¢ozeltileri ¢ok kararhdir.
Poloksamerler; sulu, kutupsal ve kutupsal-olmayan organik c¢oOzicllerde kolayca
¢oziiniirler ve bundan dolayi, olusum tekniklerinde tercih edilen bir molekil haline
gelmiglerdir. Poloksamer ve poloksamin iyonik olmayan siirfaktantlarin bu
Ozelliklerinden dolay1 genellikle endiistriyel uygulamalarda ¢oziicii ve kivam verici
olarak kullanilirlar [30]. Ayrica kozmetik ve ¢esitli biyomedikal alanlarda (ilag
dagitimi ve damar hastaliklarinin tibbi gorintiilenmesi gibi) farkli uygulamalar1
vardir [31].

Deterjanlar, temizlik ve endiistriyel diisiik kopilirme ylizey aktif madde (siirfaktant)

uygulamalarinda kullanilan Pluronic® F87 NF nin tipik ozellikleri Tablo 2.8°de
gosterilmistir [30].

Tablo 2.8. Pluronic® F87 NF nin tipik ¢zellikleri [30]

Kimyasal aile ismi Etilen Oksit / Propilen Oksit Blok Kopolimeri
Ortalama molekiil agirlig 7.700 g/mol
Oksietilenin % agirlig 72.4+1.9
Agir metaller % 0,002
Renk Beyaz
Yogunluk 1.04g/cm®  (77°C)
Erime noktasi 49°C (1.013 hPa)
Viskozite, dinamik 700 mPa.s (77°C)
Suda ¢oziinurluk Cozundr
Parlama noktasi 244°C (ASTM D92)
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2.3. Grafit

Karbon elementinin bir allotropudur. Karbonun diger allotropu olan elmasin tersine,
yumusak, yagli, koyu gri ile siyah arasi parlak bir rengi ve pul pul bir goriiniisii
vardir. Grafitin X 151n1 ile analizleri, igindeki karbon atomlarinin paralel diizlemler
icinde hekzagonal bi¢cimde dizildiklerini gostermistir. Grafitte karbon atomlarinin
meydana getirdikleri dizlem igerisinde baglar kuvvetli iken diizlemler arasinda
baglar zayiftir. Bunun sonucu olarak kaygan ve pul pul bir davranis1 gorilir [32, 33].
Hekzagonal yapida C-C arasindaki mesafe 0.142 nm, dizlemler arasindaki mesafe
ise 0.335 nm dir [34].

Grafit yapisinda, aromatik hidrokarbonlarda oldugu gibi, iki tip elektron vardir. G
(sigma) elektronlar1 ikiser ikiger lokalize (sp2) c¢ift baglar meydana getirirler. (pi)
elektronlar1 ise C6 halkalarindan meydana gelen diizlemler arasinda serbestce

hareket ederler. Bunun bir sonucu olarak grafit elektrigi iletir [33].

Yaygin olarak grafitin o ve [ seklinde bilinen iki tiirii vardir (Sekil 2.12). Bunlarin
fiziksel 6zellikleri birbirine ¢ok yakindir [35]. Ayrica kiibik diizene sahip baska bir
formu daha vardir [36].

a) b)

Sekil 2.12. Grafite ait a) a tirii ve b) B tird [35]
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Grafit bir cismin kullanma alaninin 6zelliklerine nasil bagh olduguna giizel bir
ornektir. Duzgtlin grafit kristalleri birbirleri Gizerinde kolayca kayabildikleri igin, tek
basmma veya bir sivi iginde siispansiyon halinde ¢ok uygun bir yaglayici olarak
kullanilir. Gres veya yagin tersine saf grafit yapiskan degildir. Bu sebeple toz, kum
ve kir tutmaz. Grafitin erime sicakligi 3527°C oldugundan, atese dayanikli refrakter
malzeme yapiminda kullanilir. Kirilganlhigini azaltmak icin icerisine kil ve diger
silikatler baglayic1 olarak katilir. Cok yiliksek sicakliklarda kullanilan potalar bu
malzemeden yapilir. Elektrigi iletmesinden ve yiiksek sicakliga dayanikliligindan

istifade edilerek elektrik firinlarinda elektrot olarak kullanilir [33].

2.4. Tanimlama Teknikleri

2.4.1. X-151m1 kirinimi yontemi (XRD)

Kristal yapisi foton, notron veya elektronlarn kirmimi yoluyla incelenir. Kirmim
dalga boyuna ve kristal yapisma baglidir. 5000 A kadar optik dalga boylarinda bir
dalganin kristal atomlarmin her birinden sagilmasi sonucu bildigimiz optik kirmim
meydana gelir. Bir kristalden kirinim olaymn basit bir agiklamast W.L. Bragg
tarafindan yapilmistir. Bragg teorisi, basit olmasina ragmen deneysel sonuclar ile
dogru olarak ongoriilmektedir. Gelen bir dalganin kristaldeki atomlarin olusturdugu
diizlem tabakalardan yansimasinin bir diizlem aynadaki gibi (yansima agisi=gelme
acis1) oldugunu varsayalim. Kirinim olayr Sekil 2.13’te oldugu gibi bu farkl

tabakalarda yansiyan dalgalarin girisimleri sonucu olusur [37].
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Gelen 151k Yansiyan 151k
demeti demeti

Ustteki diizlem - ¢ o P &
(2]
Alttaki diizlem  _ 4 LN -
ad L .-'/P\-‘_a' sl af -
dsin 8

Sekil 2.13. Bragg yasasinin (2d sin 6 = m\) bulunmasi

Yukaridaki sekle gore, bir 15in demetinin diizlemlerden birisi ile 6 agis1 yapacak
bicimde hem iistteki hem de alttaki atomlarin diizleminden yansimaktadir. Fakat
geometrik c¢izim gosteriyor ki alt yilizeyden yansiyan demet iist ylizeyden
yanstyandan daha fazla yol kat etmektedir. Tki demet arasindaki etkin yol farki
2d sin® olmaktadir. Bu yol farki, A dalga boyunun tam katina esit oldugundan, iki
demet birbirini kuvvetlendirir (yapict girisim). Ayn1 sey, paralel diizlemlerin
tamamindan olan yansimalar i¢in gecerlidir. Buna gore yapici girisim kosulu

(yanstyan dalgada maksimumumlar)

2d sin 6 = m\ (m=1.2.3,...)

ifadesi ile verilir ve bu ifadeye Bragg Yasasi denir. Bu ifadede dalga boyu (A) ve

kirinim agisi1 (0) bilinirse, atom diizlemleri arasindaki uzaklik (d) hesaplanabilir [38].

Bragg yansimasinin gerceklesebilmesi icin A < 2d olmas1 gerekir, bu yiizden goriinen

151k bu yansimalar i¢in kullanilamaz [37].
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X-1g1n1 kirmimi yontemi kullanilarak kristaller hakkinda:
- Kristal dogrultularini belirleme
- Kiristalin miikemmelligi veya fazin safligimi belirleme
- Kristalin yapisini belirleme
- Kristalin 6rgi sabitlerini belirleme

gibi bilgiler elde edilebilir.

2.4.2. Taramah elektron mikroskobu (SEM)

Taramali elektron mikroskobunda (SEM - Scanning Electron Microscope)
goriintii, yiksek voltaj ile hizlandirilmig elektronlarm  numune iizerine
odaklanmasi, bu elektron demetinin numune yiizeyinde taratilmasi sirasinda
elektron ve numune atomlar1 arasinda olusan ¢esitli girisimler sonucunda meydana
gelen etkilerin uygun algilayicilarda toplanmasi ve sinyal giiclendiricilerinden
gecirildikten sonra bir katot isinlari tiipiiniin ekranina aktarilmasiyla elde edilir.
Modern sistemlerde bu algilayicilardan gelen sinyaller dijital sinyallere cevrilip
bilgisayar monitorine verilmektedir. SEM; optik kolon, numune hiicresi ve

goriintiileme sistemi olmak iizere ii¢ temel kistmdan olusmaktadir.

Elekiron
tabancasi

I
/ Izin saptirici

Yogunlastiric // Tarama devresi
e x/r Video ekran
1
/
Objektit | |/ -ll
mer:esi
| |
e

* [ 4
S \_\ :| I| __-"
" LT 4 EEkran saptirica
= ‘i T

Sekil 2.14. SEM’ in sematik yapisi



25

Optik kolon kisminda elektron demetinin kaynagi olan elektron tabancasi,
elektronlart numuneye dogru hizlandirmak i¢in yiiksek gerilimin uygulandigi anot
plakasi, ince elektron demeti elde etmek i¢in yogunlastirict mercekler, demeti
numune lizerine odaklamak i¢in objektif mercegi, bu mercege bagli c¢esitli ¢apta
aparatlar ve elektron demetinin numune {izerini taramasi i¢in tarama bobinleri yer
almaktadir. Mercek sistemleri elektromanyetik alan ile elektron demetini inceltmekte
veya numune iizerine odaklamaktadir. Tiim optik kolon ve numune 10™* Pa gibi bir
vakumda tutulmaktadir. Goriintii sisteminde elektron demeti ile numune girigimi
sonucunda olusan ¢esitli elektron ve 1simalar1 toplayan dedektdrler, bunlarin sinyal
cogalticilart ve numune ylizeyinde elektron demetini goriintli ekraniyla senkronize

tarayan manyetik bobinler bulunmaktadir [39].

2.4.3. Gegirmeli elektron mikroskobu (TEM)

Yiiksek voltaj altinda hizlandirilmis elektronlar bir numune iizerine gonderilirse,
elektronlar ile numune atomlar1 arasinda cesitli etkilesmeler olur ve numuneden
degisik enerjide elektronlar ve X-isinlar1 ¢ikar. Bu etkilesmelerden yararlanilarak
numunenin incelenmesi gegirmeli elektron mikroskobunun (TEM - Transmision

Electron Microscope) prensibini olusturur.
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Sekil 2.15. TEM’ in sematik yapis1

Eger hizlandirilmis elektronlar ince numune iizerine génderilmis ise elektronlarin bir
kismi etkilesmeden diger kismi da Bragg sartlar1 sonucu kirmima ugrayarak
numunenin alt yiiziinden disar1 ¢ikar. Bu tiir elektronlar1 kullanarak numunenin i¢
yapisinin  incelenmesi gegirmeli elektron mikroskobunda yapilir. Elektron
mikroskoplar1 temel olarak ve fonksiyonel olarak, optik mikroskoplarin aynisidir.

Yani, her iki mikroskop da c¢iplak gozle goriinmeyen cisimleri biyiitmek igin
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kullanilir. Ikisi arasindaki en bilyiik fark ise, optik mikroskopta 1sik 1s1n1, elektron

mikroskobunda elektron kullanilmasidir.

2.4.4. Yuksek ¢oziinirlikli TEM (HRTEM)

Yiksek c¢Ozinurliklt TEM (HRTEM - High-Resolution Transmission Electron
Microscopy) atomik boyuttaki bir numunenin kristalografik  yapisinin
goriintiilenmesini saglayan, gegirmeli elektron mikroskobunun (TEM) goriintiileme
yapan bi¢imidir. Yiiksek c¢Ozinilirliigli nedeniyle, yari iletken ve metaller gibi
kristallerin nano boyuttaki 6zelliklerini incelemeye yarayan ¢ok dnemli bir aragtir.
Guniimiuzde OAM (One Angstrom Microscope) ve NCEM (National Center for
Electron Microscopy) gibi mikroskoplarla elde edilen en yiiksek ¢6ziinurlik 0,08 nm
dir. TEAM (Transmission Electron Aberration-corrected Microscope) gercevesinde
yiriitiilen calismalar ve devam etmekte olan arasgtrma faaliyetleri sayesinde
HRTEM’ in ¢6ziiniirligi 0,05 nm ye ulagmaktadir. Bu kadar kiiclik boyutlarda, tek
bagina atomlar ve kristalin kusurlar1 gérunttlenebilir. Butln kristal yapilar1 3-boyutlu
oldugu ig¢in, kristalin farkli agilardan almmis birkag goriintiisiini 3-boyutlu
haritasinda birlestirmek gerekli olabilir. Bu teknige elektron kristalografi adi
verilmektedir. HRTEM ile ilgili zorluklardan biri, goriintii olusumunun faz-kontrasta
dayali olmasidir. Faz-kontrast goriintiilemede, kontrast yorumlanamamaktadir; ¢linkii
goriintii, mikroskoptaki goriintiileme lenslerinin giiclii bir sekilde sapmasindan
etkilenmektedir. Onemli bir sapmaya ve astigmatizme neden olmaktadir. Bu durum,

HRTEM goriintiisiiniin Fourier doniisiimiinden tahmin edilmektedir [40].

2.4.5. Enerji dagitan XRF (EDXRF)

Enerji dagitan bir bulus/saptama sistemi, numuneden yayilan X-ismlarinin farklh
enerjilerini dogrudan dogruya 6lgmektedir. Her bir enerjideki X-1gmlarmin sayisini

sayarak ve grafik ¢izimini yaparak, bir XRF spektrumu olusturulmaktadir.

Enerji dagitan (ED) detektoriin ana prensibi, yari iletken bir maddede (¢ogunlukla

silikon) elektron-bosluk ¢iftlerinin iiretilmesine dayalidir. X-15m1 enerjisi (E*)
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detektor maddesi tarafindan emilir ve bir veya daha fazla elektron-bosluk ¢iftlerinin

EPY . bu madde icin sabit bir

olugsmasina yol acar. Bunu yapmak i¢in gerekli enerji (E
sekilde belirlenmistir. X-151n1, enerjisi miisaade ettigi kadar elektron-bosluk c¢iftleri
olusturacaktir; elektron-bosluk c¢iftlerinin sayis1 = EX / E*". Bu durum
gergeklestiginde, elektronlar detektorden ayrilirlar ve ortaya ¢ikan akim, elektron-
bosluk ciftlerinin sayisiyla orantilidir. Elektron-bosluk ¢iftlerinin sayist da dogrudan
X-151m1 enerjisiyle baglantilidir. Bu analiz siireci, ¢ok yiiksek bir oranda tekrar edilir

ve sonuglar enerji kanallarina ayrilir.



BOLUM 3. EMPEDANS SPEKTROSKOPISI

Bu metod Empedans Spektroskopisi (Impedance Spectroscopy, IS) seklinde anildigi
gibi dielektrik spektroskopisi olarak ta bilinir. Maddelerin klasik olarak elektriksel
Ozelliklerini ve iletken elektrotlarla kaplanmak suretiyle olusturulan ara yizlerlerde
sikigtirilmis hacimdeki bu maddeleri tanimlamada kullanilan ve sik tercih edilen
basit bir yontemdir. Bu yontem ile kati veya sivi maddelerin 6lgiminin
gerceklestirip, ara yiizlerdeki baglh veya hareketli yiik hareketleri ve mekanizmalar1
belirlenebilir. Kullanilan 6l¢iim cihazlarmin 6lgme kabiliyetinin sinirlarma gore
genis bir aralikta diisiik ve yliksek sicakliklardaki bir AC ve ayn1 zamanda DC alan

Olctmleri igin uygundur bir yontemdir.

Dielektrik spektroskopisinde kullanilan ii¢ farkli elektriksel uyarici bulunur: Birincisi,
zamanla degisen direng olarak adlandirilan Vy/i(t) orani, elektrokimyasal ara yiizeyde
adim fonksiyonu voltaj diizensizliginden kaynaklanan direncin 6lctilmesidir. ikinci
teknik ara yiizeye beyaz guriltiiden olusan bir sinyal V(t) uygulamak ve ortaya ¢ikan
akimi 6lgmektir. En sik kullanilan ve en standart olan iigiincii yaklasim ise ara yiize
tek frekansli voltaj veya akim uygulamaktir. Frekansta ortaya g¢ikan akimm faz
degisimini ve genligi/biiyiikligii, ya da gercek ve sanal kisimlar1 ya analog devre ya
da hizli diger uyarici tiplerinde Slgme sekillerin Fourier doniisiim analizi (FFT)
kullanarak olgiiliir ve direng hesaplanir [41]. Bu ii¢ farkli teknigin ortak noktast,
Olcim sonucu ortaya ¢ikan diizensizlikleri dizeltilebilmek icin bir Fourier doniisiim

analizine ihtiya¢ duyulmasidir.

Elektriksel parametreler frekans fonksiyonu olarak olculir. Bu olgumlerin
gergeklestirildigi frekans araligma uygun sekilde tasarlanmig cihazlar kullanilir.
Genis bir frekansa araligi olarak diisiinmek gerekirse Gl¢lim siiresinin ¢ok uzun

oldugu bir kag uHz’ den baslayarak yine bir kag yiiz GHz’ lere kadar ulasilabilir. Bu
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sebeple bu araligin tamaminda O6lgim yapabilmek igin ayn1 anda farkli frekans
araliklarini ihtiva eden birkag¢ tane cihaza ihtiya¢ duyulur. Bu frekans araliklarinda
otomatik sekilde 6l¢iim yapabilen ve bilgisayarlar ile birlikte ¢alisan bu cihazlar 6zel

yazilimlar ile kontrol edilir.

Elektronik otomasyondaki modern ilerlemelerin dielektrik spektroskopiyi de
icermesi sonucunda yaklasik 10* ve >10° Hz arasindaki kiiciik genlik AC sinyaline
verilen frekans tepkisini 6lgen ve analiz eden ileri diizey otomatik deneysel cihazlar
gelistirildi. Olgme tekniginin otomasyonundaki devrim, dielektrik spektroskopisini
akademik laboratuardan ¢ikardi ve onu endiistriyel boyalarin kalite kontroli,
emulsiyon, galvaniz, ince film teknolojisi, materyal {iretimi, motorlarn mekanik
performansi, paslanma vb. gibi alanlarda ciddi onemi olan bir teknik haline

getirmeye baslad1 [41].

Elektriksel direng kavrami ilk kez 1880’lerde Oliver Heaviside tarafindan ortaya
atilmistir ve ¢ok gegmeden vektor diyagramlart ve kompleks gosterim alanlarmi
gelistirenler de A. E. Kennelly ve 0Ozellikle C. P. Steinmetz olmustur. Direng
rezistanstan daha genel bir kavramdir ¢iinkii diren¢ (impedance) faz farklarini
dikkate alir ve elektrik mithendisliginde temel ve gerekli bir kavram haline gelmistir.
Bu yizden diren¢ spektroskopisi elektriksel 6lgiim agacinin 6zel dallarindan biridir
[41].

Eksenlerin ortagonal sisteminin sag tarafindaki diizlem vektoriin yonii ve biiyiikligii,
eksenler boyunca a ve b bilesenlerinin vektor toplamu ile, yani Z =a + jb karmasik
sayisiyla ifade edilebilir. Sanal say1 j= J-1= exp(jz/2) x eksenine goreceli 7 /2
ile saat yoniiniin tersi seklinde bir rotasyonu belirtir. Dolayisiyla, Z' nin gerg¢ek
pargasi a, gercek eksen x’ in yoniindedir ve kompleks b pargasi y ekseni boyuncadir.
Z(w)=Z"+ jZ" direnci vektor miktar1 kadardir ve Sekil 3.1°de gosterildigi gibi, Z
kompleks diizlemde ¢izilebilir. Asagida iki dikdortgen koordinat degerleri verilmistir.
[42]
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imajiner ()

Reel (Z)

hl‘ T

Sekil 3.1. Z’ nin vektor gosterimi

Re(Z)=Z'=|Z|cos(6) ve  Im(Z)=Z"=|Z]sin(0) (3.1)
Burada faz agis1

O=tan(2"12" (3.2)
ve Z’ nin biytkligi

z|=[@y+@)]" (3.3)
seklinde yazilabilir.

Bu, hem matematikte hem de elektrik miithendisliginde yaygimn bir sekilde kullanilan
Argand diyagrammi ya da kompleks dizlemini tanimlar. Kutupsal sekilde,

Z(w) = |Z | exp(jO)  seklinde  yazilabilir ve bu da  Euler iligkisi
exp(j@) =cos(0) + jsin(@) kullanilarak dikdortgen sekle donistirilebilir [42].
Uygulanan voltajin ve ortaya ¢ikan akimin bastaki zamana bagl degisimlerinin yok

oldugu ve direncin zamandan bagimsiz oldugu goriiliir.

Genel olarak, Z yukarida da tanimlandig1 gibi, frekansa baghdir. Normal Empedans
Spektroskopisinde Z o6lcimi (buglinlerde ¢ogunlukla otomatiktir) V’ nin bir

fonksiyonu olarak ya da genis bir frekans (w) araliginda bulunur. Tam elektrot-
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materyal sisteminin elektriksel 6zellikleri hakkindaki bilgi, Z(w) cevabmin sonug

yapisindan elde edilir.

Bu deney teknigi genis bir frekans araliginda iletkenlik, kapasitans, indiktans ve
boylece admitans, elektriksel moduliis veya empedansi hesaplama birlikte diistiniiliir.
Ayrica elektriksel olglim deneyinde bunlarin yaninda polarizasyon, akim-voltaj,
kapasitans-voltaj karakterizasyonu gibi kavramlar akla gelir. Bu 6lgiimlerle
elektriksel iletkenlik mekanizmasi, dipol davranislari, relaksasyon mekanizmalari,

faz gecisleri ve daha bir¢cok konu hakkinda bilgi edinmek miimkiindjir.

Dielektrik sabit reel ve imajiner kisim olarak iki kisimdan olusur.

e(W,T)=&"(W,T) + je"(w,T) (3.4)

Bu yontemle yukaridaki kisimlara dogrudan ulasilmaz. Ancak iletkenlik ile imajiner

kismina, kapasitans ile de reel kisma basit bir hesapla ulasiriz. Bu hesap [43].

cw,T) :w (3.5)
ve
o(W,T) = 2rdwe,g"(w,T) (3.6)

S

ifadeleri ile saglanir. Burada d kalinlik, o iletkenlik, C kapasitans ve S yilzey

alanidir. g ise boslugun dielektrik sabitidir.

Olgiimii yapilacak malzeme hazirlanirken miimkiin oldugu kadar yiizeyinin genis,
kalinhiginin kiiglik olmasi istenir. Boylece bu 6zellikteki 6l¢iim 6rneginin kapasitansi
blyik olacak ve daha dogru bir deger elde edilecektir. Hata orani diisiik olacaktir.

Burada 6lgiiler ne olursa olsun dielektrik sabitin degismeyecegine dikkat edilmelidir.
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Empedans spektroskopisi yontemi ile her zaman dielektrik sabiti Gzerine galisiimaz.
Kimi zaman kompleks empedans Z°, kompleks admitans Y~ veya elektriksel
modiilis M ile cahsilabilir. Ancak, hepsi de aym fiziksel mantik iizerine
kurulmustur. Yani, farkli grafiklerle malzemenin davranigini bu parametreler

cinsinden ayn1 veya farkl sekillerde gortilebilir. (Tablo 3.1.)

Tablo 3.1. Temel imitans fonksiyonlar1 arasindaki baglantilar [41].
( = jwC burada C 6rnegin kapasitansidir)

M z Y g
M M ul pY ™ g™
Z uM Z Y? ute™
Y uM™ Z+t Y ue
& M u'zt uy &

Bu parametrelerin birbirleri arasindaki doniisiim denklemleri sunlardir [41].

g =g —je" == ! - (3.7)
jwC,Z
tans == (3.8)
€
Burada C, = 838 olup malzemenin geometrik kapasitansi, W= 27 f acisal frekans

ve tans kayip faktOrii olarak bilinir.

Herhangi bir malzeme i¢in miimkiin olan en genis frekans aralig1 i¢indeki dielektrik

davraniginin klasik gosterimi Sekil 3.2°deki gibidir [44, 45].
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BOLUM 4. MATERYAL VE METOD

4.1. Polimerik Bilesiklerin Hazirlanmasi

Toprak ve arkadaslar1 [46] tarafindan yapilan sentezleme isleminde elde edilen
kompleks ferrit sistemi Zn**, Cu?*, Ni*" metal iyonlarindan olusmustur. Bu sistem
Nio5Zng4Cug1Fe;04 formiiliine sahiptir. Bilesik sisteminin termodinamik modeli
sistemin olusumunda gerekli olan tiim gesitlerin 7-14 pH gibi bir araliginda oksit
veya hidroksitin bulundugunu gosterir. Bu nedenle, bu pH araliginda ¢okelme
yontemi kullanilarak kompleks ferrit bilesiginin elde edilmesi mimkundir. Benzer
modele dayanarak CoFe,0O4 bilesigi de sentezlenir. Cokelmeden sonra, sentezlenmis
ferrit nanoparcacigi (3-Aminopropil) trimetoksisilane (APTMS) ile silanizasyon

teknigi kullanilarak yiizey gerilimi azaltilir.

Nio5Zng4Cug1Fe,04 ve CoFe,0O4 kolloid yapidaki g¢ozeltiler, soguk su ile g¢alisan
yogunlastiric, sicaklik kontrol {initesi ve N, akict gazi ile birlikte 3 boyunlu siseye
aktarilir. Silanizasyon, 24 saat boyunca 80°C’de siddetli karistirilma altinda
gerceklestirilir. APTMS ler, silanizasyon olaymin hidroksil gruplarin tavir gosterdigi
organik ¢Ozucu icindeki molekiillerin yuzeyinde yer alan baglanti etmenleri olarak
hareket halindedirler. Bu, 3 boyutlu polisiloksan aginm olusumu ile sonuglanir.
Silanize edilmis NipsZno4Cuo1Fe;04 ve CoFe,O4 bilesikleri oda sicakligma
sogutulur ve ¢oziilen tozlar siviy tortusundan ayiracak sekilde dikkatlice bosaltilarak
ayrilir. Coziilen tozlar, 120°C’nin iistiinde 2 saat vakumlanarak kurutulur. 5 pbw’ lik
grafit tozu ile CoFe,O, bilesiginin %50’si ve NigsZno4Cup1Fe,04 bilesiginin
%50’sinin 10, 20, 30 pbw’lik bilesik 6rnekleri Polimetil metakrilat (PMMA) 1n igine
dagitilir. 50 ml metil metakrilat (MMA), 0,5 wt % AIBN ve 200 uL asetik asidi
siddetli manyetik karistirma yontemi ile karigtirilir ve 80°C’ye kadar isitilir. 10
dakika sonra, sicak plak durdurulur ve oda sicakliginda sogutulur. Boylece

polimerlestirilmis yapiskan PMMA c¢o6zeltisi elde edilir. Diger 25 ml’lik MMA
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solusyonu silanize edilen NigsZng4Cug1Fe;04 ve CoFe,O4 bilesikleri ile karistirilir
ve hacim oran1 0,1 olan Pluronic F87 NF nano tozu da eklenerek hazirlanir. Viskoz
olan polarize PMMA soliisyonu 25 ml MMA yiizey aktif nano tozu karigimin
icerisine eklenir, 5 dakika soguk su banyosunda sonikator ile titrestirilir. Karigim
tekrar 3 boyunlu sisenin icine aktarilir ve 80°C’ye kadar tekrar sitilir. 10 dakika
sonra, sicak disk oda sicakligma kadar sogutulur ve soguk su banyosunda 10 dakika
sonikator ile tekrar titrestirilir. En son soliisyon, 20 cm ¢apinda vida kapakli cam
haznenin i¢ine aktarilir ve agz1 sikica kapatilir. Bu kap silikon yag banyosunun igine
yerlestirilir ve 48 saat boyunca 70°C’de tutulur. Kabin kapagi acildiktan sonra,
tepkisiz monomeri buharlastirmak i¢in sicaklik 1 saatligine 95°C’ye kadar arttirilir
[46].

Yukarida bahsedilen yontemle NigsZno4Cuo1Fe,04 (KF), CoFe,O4 (CF), Pluronic
(P) ve Grafit (G), Tablo 3.2’de gosterildigi oranlarda kullanilarak KFCFPG

polimerik bilesiginin 1a, 1b, 1c, 1d ve le 6rnek serisi elde edilmistir.

Tablo 4.1. KFCFPG polimerik bilesigindeki malzemelerin katki oranlari

Nio5ZNng 4Cug1Fe204 CoFe;04 Pluronic F87 NF Grafit

(KF) (CF) (P) (G)

la 0 15 0.15 0.75
1b 0.375 1.125 0.15 0.75
1c 0.75 0.75 0.15 0.75
1d 1.125 0.375 0.15 0.75
le 1.5 0 0.15 0.75

4.2. Deney Diizenegi

Serideki malzemelerin kesim islemleri tamamlandiktan sonra tiim yiizeyleri 6zenle
parlatilmistir. Malzemelerin kalinlik ve ylizey alanlar1 daha sonra dielektrik sabitin

reel kismi, imajiner kisimi ve iletkenligin hesabinda kullanilmak {izere dikkatlice
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dijital bir kumpas yardimi ile Olg¢iilmiistiir. Sonraki asamada serideki tiim
malzemelerin dis yiizii giimiis pasta ile kaplanmstir. Olciimden 6nce HP 4194 A
Impedance-Gain/Phase analizOriniin kalibrasyonu yapilmistir. Son olarak HP 4194
A Impedance-Gain/Phase analizoriiniin kendi 0zel aparatlart kullanilarak
malzemelerin elektriksel kapasitanslar1 ve iletkenlikleri &lgiilmiistiir. Olgiimler 100
Hz ve 40 MHz frekans araliginda gerceklestirilmigtir. Her bir 6lglim, incelenen

frekans araligi igin 500 ayr1 frekans noktasinda yapilmstir.

HP 4194 A Impedance/Gain-Phase Analvzer

Ornek

Sekil 4.1. Deney diizenegi

Elektriksel kapasitans ve iletkenlik es zamanli olarak Olgiilmiistiir. Olgtimler
esnasinda herhangi bir dis Bias elektrik alan1 uygulanmamustir. Olgiimlerin her biri
yaklagik olarak 2-3 saniye civarinda siirmiistir. HP 4194 A Impedance-Gain/Phase
analizorii Borland Delphi programlama dilinde yazilmis bir program ile kontrol
edilmistir. Yapilan Ol¢iimler yine yazilmig bu program ile bir bilgisayara txt.
formatinda kayit edilmistir. Olgiim sonuglari, gerek HP 4194 A Impedance-
Gain/Phase analizoriiniin kendi ekraninda, gerekse bilgisayar ekraninda anlik ve es

zamanli olarak izlenmistir.
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Dielektrik sabitin reel kismi (&"), drneklerin dlgiilen elektriksel yiik kapasitansi ile
ilgili (3.5) denklemi kullanilarak tiretilir. Serideki tiim oOrnekler icin dielektrik

sabitin reel kisminimn frekansa bagimlilig1 Sekil 4.2” deki gibi elde edilmistir.
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Serideki tiim Orneklerin incelenen frekans araligindaki degisimi benzer egilime
sahiptir. Frekans arttikca dielektrik sabitin reel kismi azalir. Dielektrik sabit bilindigi
gibi gerek sicaklik gerekse uygulanan alanin frekansina baghidir. Bu bagimlilik [37].

£ (w,T) :%ZHMXYW,T) (4.1)

seklindedir. Buradaki tiim Ol¢iimler oda sicakliginda, yani T=295 K sicakliginda
gergeklestirilmistir. Bu sebeple tek degiskenimiz frekanstir. Uygulanan alan frekansi
arttikca malzeme igerisinde dielektrik sabite katki veren bilesenler (elektronik,
atomik v.b) alanin degisim hizina cevap veremezler. Yani alan o kadar hizli degisir
ki bilesenler yetismekte zorlanir. Boylece dielektrik sabit uygulanan alan frekansinin
artmast ile azalir. KFCFPG serisindeki 1d ve le numarali 6rneklerde ¢ok agik bir
sekilde 10° Hz frekansi civarinda birer relaksasyon gézlenmektedir. Hatta 1e’de bu
relaksasyon 2x10° Hz ve 1d’de ise 2x10° Hz civarinda gergeklestigi goriilmektedir.
Bu ayn1 zamanda le i¢in relaksasyon zamanmin 1d i¢in olaninkine gore daha uzun
zamanl oldugu soylenebilir. Bu relaksasyonla ilgili parametreleri asagidaki ifade goz
Oonline alinmak suretiyle reel ve imajiner kisimlarm birbirine gore degisim

grafiklerinden degerlendirme imkani vardir [47, 48].

£ (W) = &'(W)— je'(W) =g, +—0Co (4.2)
(1+ jwr)”

Buradaki &, ve ¢, sirasi ile diisiik ve yiiksek frekanstaki dielektrik sabitleri, o ise

relaksasyon dagilim parametresi ve 7 da relaksasyon zamani olarak bilinir. Cok ag¢ik
olarak « parametresi 1d 6rnegi i¢in 1 degerine daha yakin iken (ki bu durum da

Debye modeli olarak incelenir) le 6rnegi i¢in bu deger hemen hemen sifirdir.

Ayrica la ve 1c orneklerinin tiim frekanslardaki dielektrik sabitlerinin hemen hemen
hi¢ degismedigi ve sabit kaldig1 gdzlenmistir. Bu sonug¢ ¢ok yavas degisen alanlarda
bile polarizasyon vektoriiniin alanin degisim hizina cevap veremedigi ya da cevap
verebilecek alt sistemlerin kiitle olarak ¢ok biiyiik oldugu ve agir kaldig1 manasina da

gelir. Boylelikle dielektrik sabitin degigsmedigi sonucuna varilabilir. Oysa 1b, 1d ve
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le ornekleri i¢in ayni varsayimlar s6z konusu degildir. Bu 6rneklerde uygulanan
alana bir cevabin oldugu dielektrik sabitin frekansla degisiminden sdylenebilir. Hatta
1d 6rneginde bu degisim en fazladir. Zira bu degisim incelenen frekans araligi i¢in

yaklasik olarak 40 birim civarmdadir.

Dielektrik sabitin imajiner kismi (&"), 6rneklerin dlcilen iletkenlikleri ile ilgili (3.6)
denklemi kullanilarak tiiretilir Serideki tiim 6rnekler i¢in dielektrik sabitin imajiner

kisminin degisimi Sekil 4.3’ teki gibi elde edilmistir.
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Tim oOrnekler icin frekansla imajiner kismm degisimi ayni formdadir. Dielektrik
sabitin reel kismindaki gibi daima frekansla bir azalma olacag: fikri imajiner kismin
degisimi i¢in gecerli degildir. Frekansla bu degisim artma veya azalma seklinde
ortaya cikabilir. Hatta bazen bu bir pik olarak ortaya ¢ikabilir ki bu durum, bu
frekans civarindaki bir relaksasyon ile agiklanir. Ancak, her relaksasyonun bir pik
olarak ortaya ¢ikmasi olast degildir. Bu durum relaksasyonun tipini ortaya koyacak
sekilde degisir. Yukarida 1d ve le Ornekleri i¢in bahsedilen relakasyonlarin farkl
karakterde oldugu dielektrik sabitin imajiner kisminin frekans bagimliliklarimin farkl

karakterde olmasindan ayirt edilebilir.

Ayna1 serinin yine ayni frekans araliginda iletkenliklerinin frekansla degisimi de Sekil

4.4’ te verilmistir.
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Serideki orneklerin iletkenlik davraniglart evrensel bir davranis olarak frekansla
birlikte artig seklinde bir egilime sahiptir. Bu beklenen bir sonuctur. Ancak, bu
davranislarin ne sekilde bir artis veya hangi degerlere karsilik gelisi ile ilgili olarak
ornekler karakterize edilebilir. Bdylece iletkenlikle ilgili parametreleri elde edilir ve
iletkenlik mekanizmasini belirlenir. Yukaridaki iki elektriksel davranis gibi iletkenlik
de bir malzeme ile ilgili olarak akla gelen ilk karakterizasyon yontemlerinden
birisidir. Bu fiziksel davranis [48].

o(W,T) =0, + AW (4.3)

seklinde ifade edilir. Burada A bir sabit, s degeri 0-1 arasinda olan ve iletkenligin

frekansla artis hizin1 ortaya koyan baska bir sabit, o,. ise DC elektriksel

iletkenliktir. Bu ifade malzemelerin iletkenlik davraniginin matematiksel temsili

olarak kullanilan evrensel bir formiildiir.

Sekil 4.4’ te goriildiigi gibi iletkenligin o, kismi her zaman diisiik frekanstaki sabit

kismi temsil eder. 1b, 1d ve le 6rnekleri i¢in sirasi ile 102 S/m, 10 S/m ve 10* S/m
olarak gorinmektedir. Diger ornekler icin HP 4194 A Impedance-Gain/Phase
analizoriiniin 6lgme yetenegi daha diisiik frekanslar1 kapsamadigi igin 6lgiilememis
ve bu sebeple de grafikte goriinmemektedir. Iletkenligin tam degisime basladig1 bu
noktada artik elektronlarin ziplayarak daha iist seviyelere gegerek iletkenlige katki
verdikleri sOylenebilir. Grafigin frekans ile artis kismi Orneklerin iletkenlik
mekanizmasini ortaya koyar. Bir enerji duvarindan ziplama ile 6zdeslesmis iletkenlik
(Correlated Barrier Hopping, CBH) modeli, serinin iletkenlik davranigini deneysel
sonuglarla tutarli olacak sekilde ortaya koyar. Model; iki bolgeyi birbirinden ayiran
bariyerden, verilen bir enerji ile elektronun transfer edilmesi temeli Uzerine
kurulmustur. Bu iki bolgenin her birisi kendisine has bir Coulomb potansiyeline
sahiptir. Bir R mesafesi ile birbirinden ayrilmis bu komsu bdlgelerin potansiyelleri

iist liste binmistir. Bu durumda bolgeler arasindaki yerlerde W bariyer yiiksekligi

azalir ve ylikseklik W olur. Bu durum Sekil 4.5’ te gosterilmistir [49].
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Sekil 4.5. Komsu bolgeler arasindaki iist iiste binmis olan Coulomb potansiyeli, bariyer yiiksekligi ve
elektronun transfer mesafesinin bir gosterimi

Bu temelin Gzerine iletkenlik icin CBH modelinin matematiksel ifadesi [50]
ge? ) w'
eW | ,7°

denklemi ile ifade edilir. Burada e elektronun yiki, N lokalize olmus durum

2N12
7°N°e

o)==,

(4.4)

yogunlugu, W_ elektronlarm astig1 duvarm yiiksekligi, 7 , karakteristik fonon
relaksasyon zamam (7 ;~10"%s), & incelenen malzemenin etkin dielektrik sabitidir.

Denklemdeki s parametresi sicakliga bagl olarak asagidaki ifade ile verilir [51].

o_q BkT

m

(4.5)

Bu modele gore elektronlarin aldiklar1 enerji ile transfer olduklar1 iki bolge

arasindaki mesafe de hesaplanabilir. Bu parametrenin hesabi igin [52]
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ifadesi kullanilabilir. Ancak, bu ifadenin paydasindaki fark terimi digerinin yaninda

cok kiiclik oldugu icin ihmal edilebilir. Elde edilen grafiklerden yapilan sayisal

hesaplar ile ilgili parametreler hesaplanarak asagidaki tablo olusturulmustur.

Tablo 4.2. Deney sonuglarinin teori ile uydurulmasindan elde edilmis parametrelere ait sayisal

degerler
la 1b 1c 1d le
S 0,892 0,884 0,976 0,895 0,827
Wi (eV) 1,41 1.32 6,36 1.45 0,88
R (A% 40,8 43,8 9,1 25 7,5
N (/(ev.m®) | 1x10* 1,4x10% | 1,5x10® | 4,6x10% | 4,3x10%




BOLUM 5. SONUCLAR VE ONERILER

Bu tez ¢alismasinda 6zellikle teknolojik olarak veri depolama alaninda kullanilmasi
mumkin olan CoFe;O4 ve NigsZng4Cupi1Fe;04 bilesiklerinin degisen miktarlarda
karistirilmasi ile elde edilmis nanosistemlerin elektriksel Ozellikleri incelenmistir.
Olgtimler, 100 Hz - 40 MHz frekans araliginda oldukca sik olarak yapilan frekans
tarama islemi ile oda sicakliginda gerceklestirilmistir. Olciimler, dielektrik sabitin

reel ve imajiner kisimlari ile iletkenlik dl¢timlerini kapsamaktadir.
Dielektrik sabiti ile ilgili sonug olarak:

- dielektirk sabitin reel ve imajiner kismmin artan frekansa gore azaldigi

gorilmiistiir.

Uygulanan elektromanyetik dalganm artan frekansina malzeme igindeki elektrik
dipollerin, Ozellikle yiksek frekanslardaki titresimlere yetisememelerinden dolay1

dielektrik sabitin azaldig1 soylenebilir.

- incelenen serideki iki numunede (le-1d) 1 MHz civarinda dielektrik

relaksasyon olay1 gozlenmistir.

Gozlemlenen relaksasyon olayi ile ilgili detayli bir inceleme yapilmamakla beraber,
yaklasik bir tahminle Debye modelinden ¢ok uzak bir releksasyon oldugu Cole-Cole
grafiginden elde edilen yarmm dairelerin merkezlerinin yatay eksenin asagisinda

kalmalarindan anlasilmaktadir.

- uygulanan frekans araliginda serideki iki numunede (1a-1c) dielektrik sabitin

imajiner kisminmn ¢ok kiiciik degerlerde oldugu goriilmiistiir. Buradan
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hareketle numunelerin dielektrik kayib: (tans) da 10° — 10° gibi kiigiik

mertebelerde olmasi 6rnekleri teknolojik agidan tercih edilebilir kilmaktadir.

Daha ileri bir ¢alismada yapilacak Glglimlerin sicaklikla degisimlerinin g6z Onine
alinmasi serinin dielektrik 6zellikleri hakkinda daha detayl bilgi saglayacagi agiktir.
Hatta bu 6lgimlerden serideki malzemelerin aktivasyon enerjisi de bulunabilir.

[letkenlik ile ilgili sonug olarak:

- artan frekansla iletkenligin arttigi, belli bir frekanstan sonra bu artigin ¢ok

hizl1 degistigi izlenmektedir.

Bu durum belli bir frekanstan sonra elektronlarin aldiklar1 enerji ile transfer olduklar1

ve iletkenligi katkida bulunduklar1 seklinde yorumlanabilir.

- Serinin iletkenlik mekanizmas1 olarak CBH modelinin deneysel davranigini

iyi temsil ettigi sdylenebilir.

Serinin iletkenliginin sicaklikla degisen sekilde incelenmesi daha ileri asamada seri
hakkinda daha detayli bilgi elde edilmesine imkan verecektir. Ayni dlglimlerin hem
frekansa gore hem de sicakliga gore yapilmasinin yaninda ayni anda bir dig alan
uygulanmasimin, ayrica DC iletkenlik Ol¢limlerinin sicaklikla degisen sekilde
yapilmasinin malzeme hakkinda degisik elektriksel parametrelerin tespit edilmesi ve

ozelliklerinin incelenmesini noktasinda ilging olacagini soylenebilir.

Dielektrik sabitin reel kismi, imajiner kismi ve iletkenlik 6l¢iimlerinden elde edilen
grafiklerin seyrinin bir basamak davranis1 gostermediginden dolayi, farkli
miktarlarda katkilanarak elde edilen malzemelerin benzer olmadigi sonucuna

ulasilmistir.
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