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OZET

Bu calismada; vyuksek safiyetteki metal tuzlarinin
cozeltilerinden hareketle Ultrasonik Sprey Piroliz (USP)
teknigi ile tek adimda nanokompozit partikdllerinin
Uretimi ve yapisal karakterizasyonuna deney ortaminin
etkisi incelenmistir. Nikel nitrat (Ni(NO3),.6H,0) ve ¢inko
nitrat (Zn(NOs),.6H,0) tuzlarindan hazirlanan 04 M
baslangi¢ ¢ozeltisinden 800°C sicaklikta sirasiyla hava ve
hidrojen ortaminda ve 1,3 MHz ultrasonik frekans altinda
NiO/ZnO nanokompozit ve Ni/ZnO nanokompozit
partikilleri Uretilmistir. Uretilen nanokompozit
partikdllerinin faz analizleri icin X-isinlar difraktometresi
(XRD), partikillerin boyut ve morfolojilerinin tespiti icin
taramali elektron mikroskobu (SEM), partikdillerin ihtiva
ettigi elementlerin kalitatif oranlarini belirlemek icin de
enerji dagilim spektroskopisi (EDS) kullanilmistir.

Anahtar Kelimeler: NiO/ZnO ve Ni/ZnO nanokompozit partikiilleri,
Ultrasonik Sprey Piroliz Teknidi.

ABSTRACT

In this study; the effect of the experimental environment
on the production and structural characterization of the
nanocomposite particles was investigated by ultrasonic
spray pyrolysis (USP) technique from the solutions of high
purity metal salts. The initial solution of 0.4 M prepared
from the salts of nickel nitrate (Ni(NO;),.6H,0) and zinc
nitrate (Zn(NO3),.6H,0) was respectively heated at
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800 °C in the air and hydrogen environment and 1.3
MHz ultrasonic frequency, NiO/ZnO nanocomposite and
Ni/ZnO nanocomposite particles were obtained. X-ray
diffractometry (XRD) was used for the phase analysis
of the nanocomposite particles produced, scanning
electron microscopy (SEM) for the determination of
the size and morphology of the particles, and energy
dispersive spectroscopy (EDS) for determining the
qualitative proportions of the elements contained in the
particles.

Keywords: NiO/ZnO ve Ni/ZnO nanocomposite particles, ultrasonic
spray pyrolysis.

1. GIRIS

21. yuzyihn devrimi olarak tanimlanan “Nanoteknoloji”
kavrami, Uretilen nano boyuttaki malzemelerin
ozelliklerinin geleneksel malzemelere oranla ne kadar
degisebileceginin fark edilmesiyle glinimizin gelecek
vaad eden teknolojisi haline gelmistir. Gelisen teknoloji
sayesinde verimi ve givenilirligi artan karakterizasyon
ve Uretim uygulamalari, kesfedilecek calisma alanlari ve
yeni ozellikleri ortaya cikarilacak pek cok malzemeye 6n
ayak olmustur. Malzemelerin nanometre O&lcegindeki
fiziksel, kimyasal ve biyolojik 6zelliklerinin belirlenmesi
ve kontroli amaciyla fonksiyonel materyallerin,
cihazlarin ve sistemlerin gelistirilmesi de nanoteknoloji
kapsaminda incelenmektedir. Nanoteknolojinin
kapsaminda incelenen nano boyutlu partikiller/
malzemeler, 100 nm ve daha kicik boyuta sahip
olan partikiller/malzemeler olarak tanimlanmaktadir.
Malzemelerin sahip oldugu pek ¢ok 6zellik nano 6lcek
mertebesinde degismektedir. Bunun nedeni, nanometre
mertebesindeki malzemelerin &zelliklerinin  kuantum
mekanigi ile kontrol edilmesi olarak agiklanmaktadir.
Nano olcekteki partiklllerin Gretimi, karakterizasyonu,
fiziksel ve kimyasal ozelliklerinin incelenmesi ile bu
yapilarin Ustln 6zelliklerinin agiga ¢ikmasi hedeflenir. Bu
hedef dogrultusunda daha dayanikli, hafif ve kompakt bir
yaplya sahip nanopartikillerin optik, manyetik, katalitik,
elektronik gibi pek ¢cok 6zelligi de gelisim gostermektedir
[1-3]. Nanopartikiller; kimyasal buhar biriktirme, sol-
jel, termal buharlastirma, hidrotermal ve ultrasonik
sprey piroliz (USP) yontemleri ile Gretilmektedir [4]. USP
yontemi, kiresel ve aglomere olmamis, ¢cok genis bir
aralikta degisen kimyasal bilesime, boyuta ve morfolojiye
sahip nano boyutlu tozlarin tek adimda uretilmesine
imkan veren asagidan yukari yaklasimi icinde tanimlanan
cok yonll bir yontemdir. Ayrica metalik ve intermetalik
bilesikler ile seramik malzemelerin hazirlanmasinda da




USP yontemi kullanilabilmektedir. USP yontemi ile toz
Uretiminde etkin mekanizma; bir reaktoriinicinde atomize
edilen ¢ozeltinin damlaciklarinin kurumasi, damlaciklarin
bizilmesi, termal parcalanma ve rediikisyonu, ve nihai
Urlintin sinterlenmesi gibi islemler USP yonteminin temel
adimlarini olusturmaktadir (Bknz. Sekil 1) [5].
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Sekil 1. USP yonteminde damlacik-partikil dontisim
mekanizmasi [3,6]

USP tekniginde nihai Grtndn ozellikleri, ¢ozelti
konsantrasyonu, sicaklik, ultrasonik atomizoériin frekansi
ve taslyici gaz debisi ile degismektedir.

Cinko oksit (ZnO), oda sicakhginda 3.37 eV genis
bant araligina sahip bir yar iletken malzemedir [7].
Essiz fiziksel ve kimyasal 6zelliklere sahip oldugu icin
elektronik, piezoelektrik [8] ve optik cihazlarin [9] yani
sira gaz sensorleri [10], biyosensoérler [11, 12], glines
pilleri [13] gibi bircok alanda kullanilmaktadir [14]. Nikel
(Ni) ise yuksek manyetik [15] ve katalitik [16] ozelligi,
korozyon direnci [17] ve elektrik iletkenligi ile dikkat
cekmektedir. Nano yapili nikel oksit (NiO), istikrarli bir
genis band araligi (3,6-4,0 eV) ile p-tipi yar iletken bir
malzemedir. Son zamanlarda NiO malzemeler teknolojik
alanlarda donus vanalari, manyetik kayit, direncli rastgele
erisim bellegdi, elektrokromik, stperkapasitor, alkali pil,
fotokatalizor, adsorbanlar vb. gibi ¢ok cesitli potansiyel
uygulamalarda kullanilabilmesi nedeniyle oldukca buylk
ilgi gérmektedir. [18,19]. ilk nanokompozit terimi, 1980li
yillarin baslarinda ortaya atiimistir. Bu genel tarife gore
nanokompozit, en az bir fazin nano boyutta oldugu ¢ok
fazh bilesiklerdir. Nanokompozitler ise, icerdigi farkh yapi
ve bilesimler sebebiyle nanomalzemelerden farkl yeni
malzemeler olusturarak essiz 6zellikler saglarlar [20,21].
Nanokompozit metal oksitler ilging yapisal, elektriksel,
optik ve fotokatalitik ozellikleri nedeniyle bu giinlerde
dikkat cekmektedir. Nanoflakes iceren bakir oksit (CuO)-
¢inko oksit (ZnO) kompozitler, saf ZnO nanopartikdiller ile
karsilastirildiginda daha iyi seffaflik ve fotoluminesans (PL)
ozelliklere sahip oldugu gorilmustir. Bu optoelektronik
cihazlarda uygulama icin 6nemlidir. Ni/ZnO ve NiO/
ZnO nanokompozit partikilleri, basta enerji (piller) ve
petrokimya sektorleri (kiikurt tutucu) olmak Uzere pek
cok uygulama alaninda kullanim bulmaktadir [22-24].
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Bu calismada, NiO/ZnO ve Ni/ZnO nanokompozit
partikilleri, USP yontemi ile tek adimda Uretilmis ve
partikil karakterizasyon calismalari gergeklestirilmistir.

2. DENEYSEL CALISMALAR

Deneysel calismalarda, nanokompozit partikiillerinin
Uretimiicin yliksek safiyette nikel nitrat (Ni(NOs),.6H,0) ve
cinko nitrat (Zn(NOs),.6H,0) tuzlarindan hazirlanan 0,4 M
baslangi¢ ¢ozeltisi kullaniimistir. Deney ortaminin etkisini
incelemek icin 800°C sicaklikta sirasiyla hava ve hidrojen
ortaminda olmak Ulzere deneyler gerceklestirilmistir.
Deney diizeneginin genel gorinimi Sekil 2'de [25]
verilmistir. Hava ortaminda gerceklestirilen deneysel
calismada; ultrasonik atomizor vasitasiyla elde edilen
aerosol, tlp finna hava ile tasinmistir. Firin igerisinde
800°C’ de gerceklesen termal parcalanma sonucunda
NiO/ZnO nanokompozit partikilleri firn ¢ikisindaki gaz
yikama siselerinde toplanmistir. Ni/ZnO nanokompozit
partikillerinin Uretimine yonelik hidrojen ortaminda
gerceklestirilen deneyde; ultrasonik atomizori calistirip
partikil Gretimine baslamadan 6nce sistemden oksijeni
uzaklastirmak icin firin sicakhgr rediksiyon sicakligina
cikincaya kadar sistemden azot gazi (N,) gecirilmistir.
Baslangi¢ c¢ozeltisinin  atomizasyonu sonucu olusan
aerosol, firn ortamina 0,5 I/dak. akis debisindeki yiksek
safliktaki tasiyici ve redikleyici H, gazi ile tasinmis ve
rediklenmistir. Firin icerisinde gerceklesen rediiksiyon
sonucunda Ni/ZnO nanokompozit partikulleri Gretilmistir.
1,3 MHz frekans degerine sahip ultrasonik atomizor
cahsirken ¢ozelti sicakligini sabit tutmak amaciyla su
sogutmali termostat kullaniimistir. Olusan aerosol
damlaciklarinin atomizoérden firina, firndan da toplama
siselerine tasinmasi icin kuvars tlip ve cesitli baglanti
ekipmanlarindan, sisteme verilen gazlarin akis debisini
olgmek icin ise akis 6lcerlerden faydalaniimistir.
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Sekil 2.
a) Deney diizeneginin sematik,

b) Genel gérinimu
1)Atomizor
2)Atomizor gli¢ kaynagdi
3)Sogutma sistemi
A4)Firin
5)Akis Olger
6)Kuvars tlip
7)Toz toplama siseleri,

c) Gaz yikama siselerinde toplanmis NiO/ZnO, d) Ni/ZnO
nanokompozit partikiller.

Deneysel calismalarda elde edilen NiO/ZnO ve Ni/ZnO nanokompozit partikillerinin karakterizasyon calismalari
kapsaminda; faz ve kristal yapi analizi X-isinlar difraktometresi (Rigaku marka XRD), partikillerin mikroyapisal
karakterizasyonu ve kimyasal bilegsimleri ise taramali elektron mikroskobu (Jeol Marka FEG SEM-EDS) ile incelenmistir.
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3. DENEY SONUCLARI VE iIRDELEMELER
3.1. X-Isinlan Difraksiyonu ile Faz Analizi
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0,4 M baslangig ¢ozeltilerinden 800°C termal parcalanma ve rediiksiyon sicakliginda (0,5 I/dak. akis debisindeki sirasiyla
hava ve hidrojen gazi ortamlarinda) tiretilmis NiO/ZnO ve Ni/ZnO nanokompozit partikillerinin X-isinlari difraksiyonu

ile faz analizi sonuglar Sekil 3'de verilmistir.
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Sekil 3. a- NiO/ZnO, b- Ni/ZnO nanokompozit partikiillerin X isinlari difraksiyon paternleri.

Sekil 3a’ daki NiO/ZnO nanokompozit partikiillerine ait difraksiyon paternleri incelendiginde; 32°, 36,5° ve 63* de yer
alan piklerin ¢inko oksidi (ZnO) temsil ettigi gortlmektedir (JCPDS No: 01-075-1526). ZnO' e ait olan piklerin kristal
yapisi hegzagonaldir ve sirasiyla (100), (101) ve (103) diizlemlerinde yer almaktadir. 37°, 43°, 62,6°, 75°, 79 de yer alan
piklerin ise nikel okside (NiO) ait oldugu belirlenmistir (JCPDS No: 01-089-7130). Bu piklerin kristal yapisi kiibiktir ve

sirastyla (111), (200), (220), (311) ve (222) duizlemlerinde yer almaktadir.

Sekil 3 (b)' deki Ni/ZnO nanokompozit partikillerine ait difraksiyon paternleri incelendiginde 36,3*de yer alan pikin
kristal yapisi hegzagonal ve (101) diizleminde yer alan ¢inko oksite (ZnO) ait oldugu belirlenmistir. 44,4°, 51,7° ve
76,1°de yer alan pikler ise nikeli (Ni) temsil etmektedir. Bu piklerin kristal yapisi kiibiktir ve sirasiyla (111), (200) ve (220)

dizlemlerinde yer almaktadir.
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3.2. Taramali Elektron Mikroskobu incelemeleri (SEM-EDS)

NiO/ZnO ve Ni/ZnO nanokompozit partikillerinin boyut, morfoloji ve kimyasal bilesim agisindan incelendigi taramali
elektron mikroskobu (SEM) gorintileri ve EDS analiz sonuclari Sekil 4’ de verilmistir.
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Sekil 4. USP yontemi ile Uretilmis nanokompozit partikillerin SEM goriintileri ve EDS analizi sonuglari (a) NiO/ZnO (b) Ni/ZnO

Sekil 4a'da NiO/ZnO nanokompozit partikillerinin SEM gorintiilerinden, kiiresele yakin morfolojiye sahip kirik ve
deforme olmus yapilarin yani sira, NiO nanopartikiillerin oyuk bir yapi olusturdugu goriilmektedir. Sekil 4b’ de Ni/ZnO
nanokompozit partikillerinin kiiresel morfolojiye sahip oldugu goriilmektedir. Partikiil boyutlarinin 470 nm civarinda
oldugu tespit edilmistir. Taramali elektron mikroskobunda yapilan EDS analizi sonuglarina gére yapilarin nikel, ¢inko
ve oksijenden olustugu belirlenmistir. Oksijen oraninin, NiO/ZnO nanokompozit yapisinda daha fazla oldugu tespit
edilmistir.

SONUCLAR VE DEGERLENDIRME

Yuksek safiyetteki Ni-Zn nitrat tuzlarindan hazirlanan 0,4M konsantrasyonundaki baslangi¢ ¢ézeltisinden USP yontemi
ile 1,3 MHz ultrasonik frekans altinda, 800°C termal parcalanma/rediksiyon sicakliginda sirasiyla hava ortaminda
gerceklestirilen 2 saatlik deney siiresinde NiO/ZnO nanokompozit partikiilleri, H, ortaminda gerceklestirilen deneyde ise
Ni/ZnO nanokompozit partikdilleri kiiresele yakin morfolojide tretilmistir. Uretilen nanokompozit partikiillerinin birincil
ve ikincil partikillerden olustugu belirlenmistir. Yapilan XRD faz analizleri sonucunda elde edilen XRD paternlerinden
nanokompozit partikiillerin yapisinda kiibik NiO, hegzagonal ZnO ve kiibik Ni fazlari tespit edilmistir. Uretilen NiO/ZnO
nanokompozit partikillerinin kabuklart NiO’ den olusan oyuk ve kiresele yakin, Ni/ZnO nanokompozit partikillerinin
ise kiresel morfolojiye sahip oldugu SEM incelemeleri sonucunda belirlenmistir. SEM-EDS analizleri sonuglarinda
yapilarin Ni, Zn ve O'den olustugu tespit edilmistir. Ni/ZnO ve NiO/ZnO nanokompozit partikilleri, nano yapilarinin
getirdigi avantajdan (partikil boyutu, ylizey alani) dolayi petrokimya alaninda kiiklrt tutucu olarak potansiyel kullanim
alanina sahiptir.
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