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OZET

Anahtar kelimeler: Ca-Zn ferritler, XRD, Dielektrik ozellikleri, Birlikte ¢okeltme
yontemi.

Cao.75Zno2s5Fe204 formiliine sahip kalsiyum-cginko ferrit nano pargaciklari kimyasal
birlikte ¢okeltme metodu kullanilarak hazirlanmistir. Hazirlanan numunenin XRD ve
SEM 6l¢tim teknikleri ile karakterizasyonu yapilmistir. XRD sonuglar1 hazirlanan
numunenin  kiibik spinel kristal yapiya sahip oldugunu dogrulamstir.
Cao.75Zno2sFe20s4  numunesinin - kristal boyutu Debye Scherrer esitliginden
yararlanilarak 12.77 nm olarak ol¢ililmiistiir. Hazirlanan numunenin dielektrik ve
empedans 0Ozellikleri 20 Hz-10 MHz frekans ve 350 K-700 K sicaklik araliginda
incelenmistir. Ayrica malzemenin AC ve DC iletkenlik Ozellikleri bu ¢alisma
kapsaminda sunulmus ve detayli sekilde tartisilmistir.

Vii



CONDUCTIVITY AND DIELECTRIC PROPERTIES
OF Cao.75Zno.2sFe-04 FERRITE MATERIAL

SUMMARY

Keywords: Ca-Zn ferrites, XRD, Dielectric properties, Co-precipitation method

The calcium-zinc ferrite nano-particles with the formula of Cap.75Zno.2sFe2O4 have
been prepared by using the chemical co-precipitation method. The prepared sample
was characterised by using X-Ray diffraction (XRD) and scanning electron
microscopy (SEM). XRD analysis indicates that Cap75Zno2sFe2Os material
crystallizes in the cubic spinel phase. The crystallite size of the sample obtained from
Debye Scherrer’s equation was found to be 12.77 nm. The dielectric and impedance
properties of Cag.75Zno.2sFe204 have been investigated in the frequency range from
20 Hz to 10 MHz and in the temperature range from 350 K to 700 K. The AC and
DC conductivity of the prepared sample has been also presented and discussed in
detail.

viii



BOLUM 1. GIRiS

Kiibik spinel kristal yapiya sahip ferrit malzemeler; yiiksek manyetik doygunluk,
yiiksek Curie noktasi, yariiletken-yalitkan gecisi, yiiksek dielektrik sabiti ve diisiik
dielektrik kayb1 gibi degerli 6zellikleri nedeniyle teknolojik ve miihendislik arastirma
alanlarinda 6nemli bir yere sahiptir (Akhtar, 2017; Goldmann, 2010; Kuru, 2018a;
Praveena, 2017; Smith, 1959). Ferrit malzemeler arasinda ZnFe>Os formull ile
verilen ginko-ferrit malzemeler {izerine son yillarda hem teorik hem de deneysel gok
sayida ¢alisma yapilmistir (Granone, 2018; Quintero, 2019; Xiao, 2018; Yang, 2019;
Ying, 2018; Yu, 2019). Bu ¢alismalarda, bu malzemelerin yapisal, elektronik, optik
ve manyetik Ozellikleri iizerine arastirmalar yapilmis olup, teknolojik kullanim
alanlar1 belirlenmeye ¢alisilmistir. Bu malzemeler Fd-3m uzay grup simetrisine sahip
kiibik spinel kristal yapisiyla, Ni, Mg, Al, Mn, Ca, Co gibi katyon atomlarinin
katkilanmasina uygundur. Bu atomlarin uygun oranlarda katkilanmasi ile ferrit
malzemelerin fiziksel ve kimyasal 6zellikleri ayarlanabilmekte ve bu da onlart farkli
teknolojik uygulama alanlarinda kullanim icin daha elverisli hale getirmektedir
(Muhammad, 2017; Nikam, 2014; Nordin, 2017). Bu malzemeler arasinda Ca katkil1
ZnFe;04 kristali neredeyse literatiirde hi¢ calisilmamistir. A. Kalendova ve D.
Vesely 2007 yilinda Cao.2ZnogFe2Os malzemesinin fiziksel ve mekanik Ozelliklerini
incelemislerdir (Kalendové and Vesely, 2007). M. Bini ve arkadaslar1 2018 yilinda
yaptiklar1 ¢alismada Zni.xCaxFeOs4 (X: 0.05 ve 0.25) alasimlarini sentezleyerek,
yapisal karakterizasyonunu yapmislar ve manyetik 6zelliklerini incelemislerdir (Bini
vd., 2018). Ca katkili ZnFe2O4 malzemesi lizerine yapilan bir diger ¢aligma ise yine
2018 yilinda Quinzeni ve arkadaslari tarafindan yayinlanmistir. Bu ¢alismada Zn;.
xFe2xAlxO4 (x: 0.1 ve 0.5) alagimlarinin lityum-iyon pillerinin anot malzemesi olarak

kullanimu ile ilgili bir arastirma yapilmistir (Quinzeni vd., 2018).



Son yillarda iizerine halen caligsmalar yapilmakta olan CaZnFe;O4 bilesiklerinden biri
olan ve literatiirde hi¢ ¢alisilmamis Cag.75Zno.25Fe204 ferrit nanopargaciklari, ilk kez
bu calisma kapsaminda sentezlenmistir. Sentezlenen numune i¢in XRD ve SEM
goriintiileri alinarak yapisal ve morfolojik 6zellikleri elde edilmistir. Daha sonra
Cao.7sZno2sFe204 malzemesinin farkli frekans ve sicakliklarda reel ve imajiner
dielektrik sabitleri ile empedans degerleri belirlenmistir. Son olarak AC ve DC
iletkenlik grafikleri verildikten sonra Nyquist diyagramlar1 kullanilarak iletkenlik

mekanizmasi agiklanmaya calisilmistir.



BOLUM 2. KRIiSTAL YAPI VE ELEKTRIKSEL OZELLIKLER

2.1. Basit Kiibik Orgii

Kiibik spinel kristal yapinin 6rgiisii basit kiibik 6rgiidiir. O nedenle ilk olarak basit
kiibik orgili anlatilmalidir. Kristalin geometrik 6zellikleri ile ilgilenen kristalografiye
gore her atom, merkezine yerlestirilen geometrik bir nokta ile gosterilir. Boylece
elde edilen desen geometrik 0zellik olarak noktalar ile aynidir. Bu desene kristal 6rgl
denir. Sekil 2.1.°de bir basit kiibik Orgiiniin yapisi ve temel Orgii vektorleri

gorilmektedir.

Ideal bir kristal, kristal orgii noktalarma yerlestirilen 6zdes atomlar veya atom

gruplari tarafindan olusturulur (Dikici, 2013, Cetin, 2018).

0,1,1]

(1,0,0) (1,1,0)

Sekil 2.1. Basit kiibik 6rgii vektorleri



2.2. Kiibik Spinel Kristal Yapi

Birim formull iki oktahedral ve bir tetrahedral ile oksitlerden olusan siki paketlenmis
kiibik yapilar normal spinel yapilar olarak adlandirilir. Spinel bir yapida belirli bir
katyon dagilimini agiklayabilmek i¢in mevcut metallerin gecisinin alan kararlilik
enerjileri (CFSE) hesaplanmalidir. Bu enerjiler hesaplandiktan sonra elde edilecek
kristal yapinin temsili bir sekli, Sekil 2.2.’de goérulmektedir (Kumbhar, 2013).
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ra o Y
Q| o @ % ° ®q
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Sekil 2.2. Kiibik spinel yap1

2.3. Elektriksel Ozellikler

Bir yap1 veya bilesenin tasariminda, malzeme se¢imi ve tiretimine ait islem
adimlarinin kararlagtirilmasinda malzemenin elektriksel Ozellikleri ¢ogu zaman
onemli bir konu basligim olusturur. Ornegin, bir entegre devre paketinde kullanilan
malzemelerin elektriksel davranislart farklidir, bazilarinin  6zellikle elektrik
iletkenliginin ¢ok yiiksek olmasi gerekirken, bazilarinin ise 6zellikle yalitkan olmasi
istenir. Bir iletken kati malzemenin en 6nemli elektriksel Ozelliklerinden birisi,

elektrik akimini kolay iletmesidir. Ohm kanununa gore, akim ile uygulanan voltaj

V=1R (2.1)



seklinde iliskilidir. Burada R akimin gectigi malzemenin direncidir. V, | ve R’nin
birimleri sirastyla volt (J/C), amper (C/s) ve ohm (V/A)’ dur. R’nin degeri numune
geometrisiyle degisir ve bircok malzeme i¢in akimdan bagimsizdir. Elektriksel
Ozdireng p ise numune geometrisinden bagimsizdir ve asagida ifade edildigi gibi R

ile iligkilidir:

p=RA/l (2.2)

Burada 1 gerilimin 6l¢iildiigii iki nokta arasindaki mesafe, A ise akimin gectigi yone
dik kesit alanidir, p’nun birimi ohm-metre (Q.m)’dir. Ohm kanunu ve denklem 2.2
kullanilarak asagidaki denklem elde edilir ( Kuru, 2017.

p=VA/ (2.3)

2.3.1. Elektrik iletkenligi

Bir malzemenin elektriksel 6zelliklerini belirtmek i¢in, elektrik iletkenligi o

kullanilir. Bu basit olarak 6z direncin tersidir;

o=1/p (2.4)

Bu, malzemenin elektrik akimini iletme kabiliyetinin bir gostergesidir, o’nin birimi
ohm-metre biriminin tersidir [(Q.m)? veya 1/ohm.m]. Kat1 malzemelerin elektrik
iletkenligi birbirlerine gore 27 kat gibi, ¢cok biiyiik bir aralikta degisirken, diger
fiziksel oOzellikleri bu kadar genis bir degiskenlik araligina sahip degildir.
Malzemeleri siniflandirmada kullanilan 6nemli bir 6zellik, elektrik akimimi iletim
kabiliyetidir ve bu smiflandirmada iletkenler, yari iletkenler ve yalitkanlar olmak
lizere UG temel grup vardir. Metaller iyi bir iletkendir, tipik olarak 107 (Q.m)*
mertebesinde elektrik iletkenligine sahiptirler. Digerleri ise 1070 ile 102 (Q.m)*
arasinda degisen c¢ok diisiik elektrik iletkenligine sahip malzemelerdir; bunlar,

elektriksel agidan yalitkan kabul edilir. Orta seviyede iletkenlige sahip olanlar,



genellikle 10° ile 10* (Q.m)? arasinda bir degere sahiptir ve yari iletken olarak
adlandirilir ( Kuru, 2017).

2.3.2. iletkenlik mekanizmalari

Diizensiz katilarda elektriksel iletkenlik mekanizmalarinin incelenmesi malzemenin

igyapisina dair genis bir bilgi birikimi saglar.

Simdi DC iletkenlik mekanizmasini agiklayalim. Evrensel gli¢ kanununa (Universal
Power Low) gore iletkenlik, dogru akim (DC) ve alternatif akim (AC)

iletkenliklerinin toplamina esittir.

Gtot = Odc t Oac (2.5)

Gtot = Gdc + Ao (2.6)

Diisiik  sicakliklarda  toplam iletkenligin ot sicaklik  bagimlhiligi, DC
iletkenliginkinden ocdc ¢ok daha diisiiktiir. Bununla birlikte yiiksek sicakliklarda
toplam iletkenligin sicakliga bagliligi kuvvetlenir ve frekans bagimlilig1 azalir.

Yiiksek sicakliklarda tim frekanslardaki iletkenlik DC iletkenlik ile ortiismektedir.

Bagka bir iletkenlik mekanizmasi ise AC iletkenliktir. AC iletkenligin genel bagintisi
asagidaki gibidir:

Gac((i)) = Ao’ (27)

A ve s deneysel veriler neticesinde cizilen Inca - Ine grafiklerinden elde edilen
parametrelerdir. s parametresi, 0 ile 1 arasinda degerler alabilir. s degerinin sicakliga

kars1 cizilen grafiklerinde AC iletkenligin hangi mekanizmaya uydugu bulunabilir

(Kuru, 2017).



2.3.3. Empedans

Empedans kavrami AC devrelerde direng esdegeri olarak kullanilir. Zamanla
degiskenlik gosteren degerlerin  bulundugu kondansatér ve endiiktans gibi
elemanlarda empedans kullanilir. Asagida empedansin reel ve sanal kisimlari

gortlmektedir (Serway, 1998).

Z=R+jX (2.8)

Devreye bagli bulunan saf omik direnglerin esdegeri R kismina (reel), kondansator
ve endiiktanslarin esdegeri ise X kismina (sanal) yazilir. AC gerilimin uygulandigi
devrelerde direng (R) yerine empedans (Z) kavrami kullanilir. AC devrelerin

analizinde Ohm Kanunu asagidaki hali alir.

V=2l (2.9)

Z=|Z| < @z (2.10)

Sebeke geriliminin faz agisi

dy=0 (2.11)

oldugunda ifade asagidaki gibidir.

V= 1Z].I| <(®z+ @) (2.12)

Sol tarafin faz acis1 0’dir. Esitligin sag tarafi da sifira esit olmalidir. Bunun
gergeklesme sart1 ise empedans ve akimin faz agilarinin deger olarak birbirlerine es,

isaret olarak birbirine ters olmasidir.



Dz + D=0 (2.13)

Kapeasitif bir ylikiin empedansinda, sanal kisim ters yonde doner ve empedansin faz

acis1 negatif ¢ikar.

Pz = -0l (2.14)

Kapeasitif yliklerde akim fazorii gerilim fazoriiniin faz farki kadar oniinden ilerler.
Direng sadece reel kisimdan olusan bir biiyiikliik olmasina ragmen, empedansin sanal
kismi  bulunur.  Kondansatér, tlrev  ifadesi ile acgiklandigi  igin

empedans kavraminin da agiklanmasi gerekir. Empedans;
Z=R+jX (2.15)
seklinde yorumlanir. R saf direng esdegerini belirtirken, X ise devrede bulunan

kondansator ve endiiktanslarin reaktanslarinin esdegerini belirtir. Kondansatoriin

reaktans1 Xc, endiiktansin reaktansi ise X, dir.

JX=-jXc + XL (2.16)

Saf kondansator bagl bir devreyi inceleyecegimizden Xi. = 0 olarak kabul edilir ve

yukaridaki ifade asagidaki hale dontisiir.

iX = -jXc (2.17)

Bir direng ve bir kondansatdriin bagli oldugu devre géz oniine alindiginda empedans,

asagidaki gibi olur.

Z=R+jX=R-JIxc (2.18)

Bu ifade bize oldukca fazla bilgi verir. Empedansin igerisinde sanal kismin oniinde

bulunan + isareti — isaretine doniisiir. Bu da kapasitif reaktansin ters yonde


http://www.elektroteknoloji.com/wiki/Resim:Faz%C3%B6r.gif
http://www.elektroteknoloji.com/wiki/Resim:Faz%C3%B6r.gif

donmesine neden olur. Dolayisiyla, kondansatdér empedansinin faz acist negatif

yonde ¢ikar.
V=2.1 (2.19)
Vi< oV =|Z|.|I| < @Z+ @I (2.20)

Bu ifadeden anlasilan, gerilimin faz degerinin, akimla empedansin faz degerlerinin
toplam1 oldugudur. Kapasitif devrede empedansin faz degeri negatif oldugundan

asagidaki esitlikler ¢ikartilir.

DV = DZ + Ol (2.21)

DV - Dl <0 (2.22)

Son ifade akimin faz agisinin gerilimin faz agisindan biiyiik oldugunu ifade
etmektedir. Yani akim fazorii, gerilim fazoriine gore oOnde ilerler. Kapasitif

devrelerde akim gerilimden ileridedir ve empedansin sanal kismi negatif deger alir.

2.3.4. Dielektrik sabitleri

Elektronlarin hareketine izin vermeyen yalitkan olarak anilan malzemelere dielektrik
malzeme denir. Bant teorisi bu tiir yalitkan kabul edilen malzemelerin 6zelliklerinin
aciklanabilmesi icin kullanilan bir teoridir. Bant teorisi, bir katidaki elektronlarin
hareketini agiklar. Bu teoriye gore her malzemede elektronlar tarafindan
doldurulacak degerlik bandi ve iletim bandi adi altinda siirekli enerji bantlar1 ve

elektronlarin bulunamayacagi enerji araliklart mevcuttur (Kuru, 2017).

Elektronlarin bir kismi1 degerlik bandinda bir kismi da iletim bandinda bulunur.
Asmalar1 gereken enerji aralifin1 yendikten sonra elektronlar bantlar arasi gecis
yapabilir. Dielektrik malzemelerde degerlik bandi ile iletim bandi arasindaki enerji

araligi fazla oldugundan dielektrik malzemeler normal sartlarda iletim bandinda
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elektron bulunduramazlar ve bunun sonucu olarak da elektrik akimini iletemezler.
Elektrik iletimi yapamayan yalitkan malzemeler elektrik alandan etkilenirler.
Elektrik alan etkisinde, elektron ve atomlar yer degistirir. Bunun sonucunda elektrik
yiik merkezleri kayar ve elektriksel kutuplanma (polarizasyon) olusur. Olusan

polarizasyon, dielektrik i¢indeki elektrik alanin1 zayiflatir.

Dielektrik sabiti ve bagil gecirgenlik ifadesinin anlasilmasi igin Sekil 2.3.’de
gosterilen paralel plakali bir kapasitor ele alinabilir. Sekildeki kapasitérde A yiizey
alanmni, d ise paralel plakalar arasi mesafeyi ifade eder, plakalar arasinin
vakumlanmis olma durumuna gore levhalara gerilim uygulandiginda, bir levha +
yuklenirken digeri - ylklenecektir. Sonug olarak kapasitoriin sigasini, toplam yuki

uygulanan gerilime oranlayarak ifade edebiliriz.

C=QINV (2.23)

Levhalar1 arasinda vakum bulunan paralel bir kapasitor ele alalim. Kapasitans degeri

C = cA/d (2.24)

formall ile hesaplanabilir. A levha alanini ve d levhalar arasi mesafeyi gosterir. €g
parametresi vakuma ait gecirgenlik katsayisi olarak bilinen degeri 8,85x107? F/m
olan bir sabittir. Levhalar arasina bir dielektrik malzeme konulmasi durumunda

kapasitansa ait denklem asagidaki gibi yazilabilir:

C =AM (2.25)

Dielektrik sabit olarak bilinen bagil gecirgenlik katsayisi e dielektrik ortamin
elektriksel gecirgenliginin boslugun elektriksel gecirgenligine orani ile hesaplanir. €g

degeri ise € degerinden kiigiiktiir.

€ = eleo (2.26)
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Bu sonu¢ 1’den biiyiik bir degerdir. Bu iliski, levhalar arasina dielektrik malzemenin
yerlestirilmesiyle yiik depolama kapasitesindeki artigi gosterir. Dielektrik sabit bir

malzeme 6zelligi olup, kapasitdr tasariminda birinci oncelige sahiptir.

Iletken plakalar

1/
K #

Elektrik Alan

Mesafe(m) @ o = = = = =

‘ Dielektrik malzeme

Sekil 2.3. Paralel plakali kapasitor



BOLUM 3. DENEYSEL OLCUM TEKNIKLERI

3.1. Xrd (X-1511 Difraktometresi )

17. ylizyila kadar kristallerin simetrisi ve atomlarin diizeni ile ilgili bilimsel bir bilgi
elde edilememekteydi. 1895 yilinda Wilhelm Roéntgen tarafindan X-iginlarinin
kesfedilmesi ve 1912 yilinda da Max Von Laue’nin X-Isinlarinin bir kristalden
sacilma agilar ile kristal diizlemleri arasindaki iligkiyi bulmasi sonucunda X-1sinlari

kirimimi metodu ortaya ¢ikmustir (Friedrich, 1912).

Bu yontem; kristale gonderilen X-isinlarinin bazi 6zel yonlerde kirinimi ile elde
edilen verilerin yorumlanmasi sonucunda, kristalin atomik ve molekiiler yapisini
belirlemek i¢in kullanilan bir metottur. X-iginlarinin kristallerin yapi1 analizinde
kullanilmasmin temel sebepleri; dalga boylarmin (1-100 Angstrom) kristallerin
diizlemleri arasindaki mesafeye yakin boyutlarda olmasi ve yiiksiiz olduklar1 igin

kristalin icine yeterince girebilmeleridir.

Sekil 3.1. XRD cihaz1
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Sekil 3.1.’de temsili bir X-Isinlar1 Kirinim cihaz1 gériilmektedir. Bu tez kapsaminda
hazirlanan numunenin 6l¢limleri buna benzer bir cihaz ile yapilmis ve elde edilen

veriler analiz edilerek numunenin kristal yapis1 belirlenmistir.

3.2. Sem (Taramah Elektron Mikroskobu)

1965°’de kullanilmaya baslanan taramali elektron mikroskobu (SEM), kati
numunelerin yiizeyinde cgesitli sinyaller tGretmek icin yiksek enerjili elektronlardan
olusan odaklanmis bir elektron demeti kullanir. Bu etkilesimlerinden elde edilen
sinyaller, dis morfoloji (doku), kimyasal bilesim ve numuneyi olusturan kristal yap1
ve oryantasyon da dahil olmak iizere numune hakkinda bilgi verir. Birgok
uygulamada, yilizeyin segilen bir alani {izerinden veriler toplanir ve 2 boyutlu bir
gorlintii olusturulur. Alan olarak genisligi 1 cm ve 5 mikron araliginda bulunan
degerler gelencksel SEM yontemleri kullanilarak gortntilenebilir. SEM, numune
Uzerindeki secilen noktasal yerleri analiz etme o6zelligini barindirir. Bu 0zellik,
kimyasal bilesimleri, kristal yapiyr ve kristal yonelimleri niteliksel veya yari
niceliksel olarak belirlemekte yarar saglar. Sekil 3.2.’de temsili bir SEM cihazinin
sekli goriilmektedir. Bu tez kapsaminda hazirlanan numunenin goriintiileri buna

benzer bir cihaz yardimiyla elde edilmis ve sonuglar kisminda sunulmustur.

Sekil 3.2. Taramal1 Elektron Mikroskobu (SEM) cihazi
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3.3. LCR-metre Olgiim Metodu

LCR-metre cihazi, empedans 6l¢timlerinde kullanilan bir cihazdir. Bu cihazla yapilan
Olcimler sonucunda temel olarak AC direng, kapasitans ve indiktans degerleri elde
edilir, Bunun yaninda LCR-metrenin frekans kalibrasyonlari frekans olger
kullanilarak, gerilim seviyesi kalibrasyonlar1 da caligma frekansina bagl olarak ya
multimetre ya da yiliksek frekans giic sensorleri kullanilarak gerceklestirilmektedir.
Kalibrasyonda kullanilacak cihazlarin, standartlarin ve 6l¢lim noktalarinin segimi
LCR-metrenin calistigi frekans araligina, olgiim dogruluguna ve baglanti sekline
gore degismektedir. Sekil 3.3.de tezde kullanilan numunenin dielektrik 6zelliklerinin
belirlenmesi ic¢in gerekli Ol¢timlerin yapildigi LCR-metre cihazi goriilmektedir. Bu
cihaz yardimiyla yapilan Olgiimler sonucunda baslangic olarak farkli frekans
degerleri icin kapasitans ve konduktans elde edilir. Daha sonra gerekli formiiller
yardimiyla dielektrik 6zelliklerin belirlenmesinde biiylik 6nemi olan dielektrik sabiti,
empedans, iletkenlik gibi nicelikler hesaplanir. Son olarak ayni Ol¢iimler farkli
sicaklik degerleri i¢in de tekrarlanarak, malzemenin sicakliga karsi duyarliligi da

elde edilmis olur (Kuru, 20173).

A BT T AF Fuar
o=

Sekil 3.3 .LCR-metre cihazi



BOLUM 4. MALZEMENIN HAZIRLANISI

Baslangic malzemeleri olarak Ca(NO3)24H20, Zn(NOs)26H.0, Fe(NO3)36H20
kullanilmistir. Nitrat tuzlar1 10 ml saf suda ¢oziildiikten sonra elde edilen karisim, 80
OC de 30 dakika karistirilmis ve homojen bir ¢ozelti elde edilmistir. Daha sonra
karistma 2M NaOH eklenerek, pH degeri 11-12 civarina ulasana kadar karigtirma
islemine devam edilmistir. Homojen haldeki karisim birkag¢ kez saf su ile yikanmis
ve 100°C’de gece boyunca firmda bekletilmistir. Son olarak hazirlanan numune 800
0C’de 4 saat bekletilerek toz haline getirilmistir. Elde edilen toz numune &lgiim igin
3000 T basing altinda sikistirilarak pelet haline getirilmistir ve her iki yiiziine
iletkenlik i¢in glimiis pasta kaplanmistir. Hazirlanan pelet malzeme ve olgiileri Sekil

4.1.’de gorilmektedir.

Sekil 4.1. Pelet haline getirilmis toz numune



BOLUM 5. SONUGCLAR

5.1. Malzemenin Yapisal Karakterizasyonu

Cao.75Zno25Fe204 nano-pargaciklarinin X-Isin1 Kirinimi (XRD) sonucu elde edilen
analiz sonuglart Sekil 5.1.’de gortlmektedir. Cao.7sZno.2sFe204 numunesinin XRD
analizleri, Rigaku XRD cihaz1 kullanilarak 10 derece ile 90 derece ag1 Ol¢iim
araliginda elde edilmistir. Sekildeki yansima diizlemleri incelendiginde hazirlanan

numunenin kiibik spinel kristal yapiya sahip oldugu goriilmektedir.
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Sekil 5.1. Cao.7sZno.2sFe204 ferrit nanopargaciklarinin XRD analizi.

Cao.7sZno2sFe204 nano-parcaciklarinin yapisal 6zelliklerini aciklamak icin Tablo

5.1.’de kristal boyutu (D), 6rgu sabiti (a), hacim (V), X-1sin1 yogunlugu (dx) ve
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spesifik yiizey alan1 degeri XRD grafigi ve Debye Scherrer denklemi kullanilarak

belirlenmistir.

Tablo.5.1. Cao.7sZno.2sFe204 malzemesinin yapisal 6zellikleri ile ilgili bazi parametreler.

Kristal Orgii Hicre | X-1sm1 Spesifik Yiizey Alam
Malzeme Ad: Boyutu Parametresi | Hacmi | Yogunlugu | S (m?/g)

D(nm) a(A?) V(A% | dx(g/cmd)
Cao,752no‘25|:6204 12.77 8.538 622.39 4.69 100.18

Sentezlenen Cao.7sZno.2sFe204 ferrit malzemesinin fiziksel ve elektriksel 6zelliklerini
belirlemek icin, sentezlenen numunenin morfolojisi ve tane sekli hakkinda bilgi
edinmek faydali olacaktir. Bu nedenle hazirlanan ferrit malzemenin mikro yapisi ve
elementel analizi SEM, Zeiss EVO LS10 cihaz1 kullanilarak incelenmistir. Ayrica
malzemenin igeriginin belirlenebilmesi icin de EDX analizi yapilmistir.
Cao.75Zno2sFe204 malzemesinin SEM  sonuglart ve EDX analizi Sekil 5.2.°de

sunulmustur.

cpsfeV

200nm

eom| 2 4 6 B 10 12 14 16 18 0 2
: keV

EHT=2500kv WD=65mm Meg= 50.00KX Signal A= SE1 ®

Sekil 5.2. Cao.75Zn0.2sFe204 ferrit malzemesinin SEM goruntusu ve EDX analizi

Sekil 5.2.’den de goriilecegi gibi hazirlanan numunenin pargacik boyutlari, XRD
sonuclartyla da uyumlu bir sekilde nano boyuttadir. Hesaplanan XRD sonuglarina

gore kristal boyutu 12.77 nm bulunmustur. Bu kristalin SEM gorintileri
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incelendiginde ise olusan tanelerin biiyiikliigiiniin, 50-100 nm araliginda ve XRD
sonuclarinda bulunan degerlerden daha biiyiik oldugu gozlenmistir. EDX analizi,
sistemin temel dagilimini dogrulamak i¢in kullanilan bir yontemdir. Sekil 5.2.’de
Cao.75Zno.2sFe204 numunesinin EDX sonuglart da gosterilmistir ve EDX sonuglari

tiretilen numunenin igerigini dogrulamaktadir.

5.2. Malzemenin Dielektrik Ozellikleri

5.2.1. Dielektrik sabitleri

Cao.75Zno.25Fe204 kiibik ferrit malzemesinin dielektrik sabitinin reel kismmin farkli
sicakliklarda frekansa bagli degisimi Sekil 5.3.’de goriilmektedir. Sekilden de agikga
goriilebilecegi gibi reel dielektrik sabiti, diisiik frekans bolgelerinde hizla azalirken,
yilksek frekanslarda kiiclik diisiisler ya da frekanstan bagimsiz davraniglar
sergilemistir. Bu davranis Koops’un fenomenolojik teorisi ile uyumlu olan Maxwell-
Wagner arabirim polarizasyonu ile acgiklanabilen normal dielektrik davranisidir

(Koops, 1951; Kuru, 2018b; Maxwell, 1973; Singh, 2014).
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Sekil 5.3. Dielektrik sabitinin reel kisminin 350-700 K sicaklik araliginda frekans bagimliligi.

Sekil 5.3.’den c¢ikarilabilecek bir diger sonug ise, sicaklik arttik¢a tiim frekanslar i¢in
dielektrik sabitinin de artmasidir. Ferrit malzemeler i¢in elektriksel kutuplagma,

diisiik frekanslarda oktahedral bolgelerdeki Fe?* ve Fe3* iyonlar arasindaki elektron
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sicramalarinin bir sonucu olarak ortaya c¢ikar. Ancak, yiiksek frekanslarda Fe?* ve
Fe3* iyonlar1 arasindaki bu elektron degisimi, degisen alani takip edemez. Bunun
sonucunda polarizasyon belirli bir frekanstan sonra azalma egilimindedir ve sabit
davranig sergiler. Bu nedenle, elektronlarin tane sinirlarina ulagsmasi1 daha az olasidir
ve elektronlarin kutuplagsmasi azalir. Bununla birlikte, polarizasyon, kristal blyimesi
sirasinda Frenkel veya Schottky defektlerin olusumu sirasinda ortaya ¢ikan valans
band1 ve iletim band1 arasinda ¢ok sayida tuzak bulundugundan kaynaklanabilir. Tiim
bu o6zelliklerin bir sonucu olarak, dielektrik sabiti tim sicaklik degerlerinde artan

frekans ile azalir.
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Sekil 5.4.Dielektrik sabitinin sanal kisminin 350-700 K sicaklik araliginda frekans bagimliligi.

Dielektrik sabitinin sanal kismi dielektrik kayip olarak tanimlanir. Cao.75Zno.25F€204
ferrit malzemesinin dielektrik kayip faktoriiniin frekansa bagli degisimi, 350-700 K
sicaklik araliginda farkli sicaklik degerleri icin Sekil 5.4.’te gosterilmistir. Degisen
elektrik alan ile elektrik polarizasyon bagimsiz olarak hareket ederse, numunelerin
yuk depolama kapasitesi azalir ve dielektrik kayip meydana gelir. Dielektrik sabiti
gibi dielektrik kayip da, artan frekansla azalir ve artan sicaklik degerleri ile artar.
Daha yiiksek sicakliklarda, yiik tasiyicilarinin hareketliligi ve sicaklik degerleri
tarafindan saglanan termal enerji nedeniyle elektron atlama orani artar. Daha yiiksek

sicakliklarda, yiikiin hareketliligi ve 1sinma hizi, sicaklik tarafindan saglanan termal
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enerjiye bagl olarak artar. Bununla birlikte, diisliik sicakliklarda elektron atlama
oranini arttirmak ic¢in termal enerji yetersizdir. Boylece, dielektrik polarizasyon
sicaklikta bir artisa neden olur, bu da diisiik frekanslarda dielektrik kaybinda artisa

yol acar.

Sekil 5.5.°de tanO’nin sicaklikla degisimi farkli frekanslar icin verilmistir. Bu
parametre sekilden de goriilebilecegi gibi sicaklik arttikca artmaktadir. Bu artis ylik
tastyicilarinin  malzeme iginde ziplama yaparak hareketlerinin artti§i anlamina
gelmektedir. tan0’nin sicaklikla artisindan ¢ikarilabilecek bir diger sonug ise durulma
zamaninin azalmasidir. Sekil 5.5. incelendiginde tan® degerinin artan frekans ile
azaldigr da agik¢a goriilebilir. Bu davranig, malzemede bulunan Fe atomlar
arasindaki bosluklarin biiyiikliigiine ve malzemenin sinterleme siirecinde ortaya

cikan ylk tasiyicilarinin varhiina isaret eder.
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Sekil 5.5. tan 0’ nin 350-700 K sicaklik araliginda frekansa bagimliligt

5.2.2. Empedans

Empedans spektroskopisi, dielektrik malzemelerin iletkenlik ve dielektrik gevseme
stirecleri hakkinda ¢ok faydali bilgiler sunar. Sekil 5.6.’da, empedansin reel kisminin
(Z') frekans ile degisimi, 350-700 K araligindaki farkli sicaklik degerleri igin
gosterilmistir. Artan frekans ve sicaklik ile Z' belirli bir degere diisiip daha sonra

bagimsiz bir davranis sergilemistir. Diisiik frekans ve diisiik sicaklik degerlerinde Z'
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icin elde edilen sonuglarin yiliksek olmasi, malzemede yiiksek elektriksel
polarizasyona baglanabilir. Z' degerinin artan sicaklikla azalmasi, malzemede tek bir
gevseme siirecine isaret ederek, AC iletkenligin artmasina neden olur (Kuru, 2017b;

Oumezzine, 2017).
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Sekil 5.6. Empedansin reel kismmin 350-700 K sicaklik araliginda frekans bagimliligi.

Sekil 5.7.’de, Cag.75Zno.25Fe204 ferrit malzemesi igin empedansin sanal kisminin (Z")
frekansa gore degisimi 350-700 K araliginda secilen farkli sicaklik degerleri icin
gosterilmistir. Tiim sicaklik degerlerinde goriildiigii tizere, Z" artan frekansla artarak
maksimum noktaya ulasmis ve ardindan azalmaya baslamistir. Z" ayrica sicaklik
arttikca azalan bir egilim gostermistir. Grafikte goriilen tepe noktas1 Debye gevseme
piki olarak adlandirilir ve uygulanan elektrik alan ile metal iyonlar1 arasinda sigrama
yapan elektronlarin frekanst ayni oldugunda ortaya ¢ikar. Ayrica, artan sicaklik
degerleri ile bu tepe noktalarinin yeri daha yiiksek frekanslara dogru kaymaktadir. Bu
davranig, hazirlanan 6rnekte bir gevseme siireci oldugunu gdésterir. Bunun yani sira
artan sicaklik ile tepe noktalarinin genisliginin artmasi, gevseme siirecinin sicakliga

bagli oldugunun bir gostergesidir (Kumari vd., 2008).
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Sekil 5.7. Empedansin sanal kisminin 350-700 K sicaklik araliginda frekans bagimlilig:.

Empedans spektroskopisi, malzemelerin elektriksel ozelliklerinin aragtirilmasinda
kritik bir yontemdir. Bir malzemenin iletkenliginin belirlenmesinde tanelerin, tane
siirlarinin  ve elektrotlarin her birinin bir katkisi1 olabilir. Empedansin sanal
kisminin, reel kismina gore grafigi Nyquist diyagrami olarak bilinir ve
Cao.75Zno.2sFe204 malzemesi igin farkli sicakliklarda cizilen Nyquist diyagramlar

Sekil 5.8.”de gorulmektedir.
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Sekil 5.8. 350-700 K sicaklig1 araliginda Nyquist diyagramlari.

Empedans1 ve gevseme siirecini etkileyen en dnemli faktdr mikro-yapisal etkilerdir.
Ferrit malzemeler st liste yigilmis kristal mikro-yapilardan, bunlarin i¢indeki iletken
tanelerden ve bu taneleri ayiran elektriksel direng gdsteren tane sinirlarindan olusur

(Dhaou vd., 2017). Nyquist diyagramlari, Debye tipi gevseme gosteren dielektrik
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malzemeler i¢in bir veya daha fazla sayida yarim ¢ember seklinde olusur (Nadeem
vd., 2005). Eger bir malzeme i¢in ¢izilen Nyquist diyagraminda maksimum iki yarim
cember varsa, bu ferrit malzeme icin iyonik polarizasyon olmadigi anlamina gelir
(Kuru vd., 2018b). Sekil 5.8.’den agik¢a goriilecegi gibi tim sicaklik degerlerinde
cizilen Nyquist diyagramlar i¢in sadece bir yarim ¢ember bulunmaktadir. Bunun
anlami elektriksel gecislerin ve dolayisiyla iletkenligin ¢ok baskin bir sekilde tane
siirlarindan kaynaklandigi ve tanelerin katkisinin neredeyse ihmal edilebilecegidir
(Hashim vd., 2012). Artan sicakliklar i¢in yarim g¢emberlerin yarigapi ve siddeti
azalmaktadir. Bu davranis, gevseme zamaninin azalacaginin bir gostergesidir. Sekil
5.8.’den ayrica sicaklik arttik¢a yarim ¢emberlerin sekillerinin giderek diizeldigi de
goriilmektedir. Bunun yani sira yarim ¢emberlerin merkezlerinin empedansin reel
kisminin olusturdugu eksenin altinda yer almasi, malzemenin gevseme slirecinin

Cole-Cole modeli ile uyumlu oldugunun bir gostergesidir (Kuru vd., 2018b).

5.2.3. Iletkenlik (DC-AC)

Cao.75Zno2s5Fe204 malzemesi igin 350-700 K araliginda segilen farkli sicakliklarda,
AC iletkenligin frekans ile degisimi Sekil 5.9.’da goriilmektedir. Grafikten agikca
gortlecegi iizere, AC iletkenlik artan frekans ve sicaklik degerleri ile artmaktadir.
Ancak, bu artan davranig iki bolimden olusmaktadir. AC iletkenlik diisiik frekans
bolgesinde, DC iletkenligin baskin oldugunu isaret edecek sekilde neredeyse sabit bir
degerde kalirken, daha yiiksek frekans bolgelerinde frekans ile dogrusal bir artis
gostermektedir (Sentiirk vd., 2013). Ferrit malzemelerin elektriksel iletkenligi
Verwey de Boer mekanizmasiyla agiklanabilir. Bu mekanizmada, yiik tasiyici
degisimi, ayni elementin iyonlar1 arasinda birden fazla degerlik seviyesi igin
gerceklesir (Fawzi vd., 2010). Frekans artisi Fe?* ve Fe®*" iyonlar1 arasindaki
elektron sigramalarin1 ve boylece iletkenligi arttirir (Ali vd., 2013). Ayrica artan
sicaklikla iletkenligin artmasit Cao.7sZNo.2sF€204 malzemesinin yar1 iletkenler ile
benzer bir davranis sergiledigini gostermektedir ve bu durum spinel ferritlerin yari

iletkenler olarak siniflandirilabildigi bilgisiyle tutarlidir (Fawzi vd., 2010).
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Sekil 5.9. 350-700 K sicaklik araliginda AC iletkenligin frekansla degisimi

Cao.75Zno.25Fe204 numunesi i¢in DC iletkenliginin 1000/T nin bir fonksiyonu olarak
degisimi Sekil 5.10.°da gosterilmistir. Numunenin DC iletkenlik davraniginin,
Arrhenius tipi iletkenlik ile uyumlu oldugu goriilmektedir. Bu iletim mekanizmasi
elektrik yiikii tasiyicilarinin siiriiklenme mobilitesi ile ilgilidir ve malzemedeki

elektriksel iletkenligin termal uyarilma ile uyumlu bir sekilde artacagini ifade eder.
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Sekil 5.10. DC iletkenliginin 1000/T nin bir fonksiyonu olarak degisimi



BOLUM 6. TARTISMA VE ONERILER

Cao.7sZno.2sFe204  ferrit  nano-parcaciklart  kimyasal Dbirlikte-gOkeltme  yontemi
kullanilarak iiretilmistir. Malzeme i¢in elde edilen XRD analizinde numunenin kiibik
spinel kristal yapiya sahip oldugu bulunmustur. XRD sonuclar1 ve Debye Scherrer
denklemi kullanilarak, kristalin 6rgii sabiti (a) 8.538 A° ve kristal boyutu (D) 12.77
nm olarak elde edilmistir. Malzemenin dielektrik sabiti ve empedans: ile ilgili
incelemeler sonucunda, diisiik frekans bolgesinde daha duyarli oldugu sonucu
bulundugundan, bu boélgede c¢alisacak elektronik cihazlar i¢cin daha uygun olacagi
diisiiniilmektedir. Ayrica malzemenin dielektrik sabiti ve empedansi diger bir¢ok
ferrit malzemeye benzer sekilde artan sicaklik ile azalmaktadir. Bu da diger ferrit
malzemelerle uyumlu bir davranis sergiledigini gostermektedir. Empedans
sonuglarindan elde edilen Nyquist diyagramlari, Cag75Zno2sFe.0s  ferrit
malzemesinin iletkenliginin baskin bir sekilde tane sinirlarindan kaynaklandigini
ortaya koymustur. Hazirlanan numunenin AC iletkenligi incelendiginde sicaklikla
arttig1 ve yariiletkenlere benzer bir davranis sergiledigi sonucu elde edilmistir. Ayrica
malzemenin AC iletkenliginin diisiik frekans bolgesinde frekansla degismedigi ve
neredeyse sabit kaldigir bulunmustur. Bu da malzemenin AC iletkenliginin yiiksek
frekanslarda artig gosterdigi sonucunu ¢ikarmamizi ve bu davraniga uygun cihazlar
icin tercih edilmesi gerektigini diistinmemize yol agmistir. Son olarak malzemenin
DC iletkenlik davranisinin, Arrhenius tipi iletkenlik ile uyumlu oldugu yani termal

uyarmalar ile DC iletkenligin artacagi sonucu elde edilmistir.
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