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In this study, for the first time in the literature, determine the effect of the particle size of the starting materials
on the phase development and sintering behavior of Zn2SnO4 (ZTO) was evaluated at temperature range
between 900 and 1200°C. Figure A shows the XRD patterns of the samples sintered at 1200°C for 2 h. When
the sintering temperature increased to1200°C, spinel formation was completed and unreacted ZnO and SnO2
phases were not observed in all compositions except CZ-CS composition prepared with coarse powders.
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Figure A. XRD patterns of zinc stannate pellets sintered at 1200°C for 2 h

Purpose: The objective of this study is to investigate the effect of the particle size range, sintering
temperature and time on Zn2SnO4 (ZTO) spinel formation rate and sintering behavior of ZTO materials.

Theory and Methods: In this study, ZTO powders were produced by the solid-state method by creating
four different grain size compositions from starting raw materials. Thermal behavior of compositions were
evaluated with differential thermal analysis (DTA). The densification behavior of pressed powders was
analyzed by using a thermomechanical analyzer (TMA). To determine the phases and spinel formation rates
of the sintered bulk materials, X-ray diffraction (XRD) techniques were used.

Results: According to the DTA results, in CZ-FS and FZ-FS compositions which prepared fine SnOa, the
spinel formation peak observed at around 800°C was shifted to the left that indicating spinel formation starts
at lower temperatures and crystal growth starts earlier than other compositions. The XRD patterns at 1200°C
are shown the spinel formation was completed in all compositions except the CZ-CS composition prepared
with coarse SnO2. The TMA curves shown the spinel phase formation and sintering temperature shifted to a
lower temperature for CZ-FS and FZ-FS compositions prepared with fine SnOa.

Conclusion: In general, the spinel formation rate increases with decreasing particle size of starting oxides.
Among the prepared four compositions, the highest spinel formation rate obtains in the FZ-FS composition
in which both powders have fine grain size. This study also reveals that the particle size of SnO2 has a critical
role in the spinel formation rate and it controls the reactions that take place between ZnO and SnO: to form
ZTO. The temperature is the other critical parameter in the ZTO formation.
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e  Kati hal sentezi ile Zn2SnO4 (ZTO) tozlarinin sentezi
e  ZTO tozlarinin XRD ve TMA analizi ile karakterizasyonu
e SnO2’nin partikiil boyutunun spinel doniigiim hizina kritik etkisi
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Glintimiizde metal oksit esasli yar1 iletken malzemeler, sagladig: istiin fiziksel ve performans 6zelikleri sebebiyle
optoelektronik aygitlar, bilgi depolama cihazlari, yiiksek ¢oziiniirliiklii ekran teknolojileri, yiiksek performansl gaz
sensorleri ve giines paneli uygulamalarinda siklikla kullanilmaktadir. Yar iletken endiistrisinde sahip oldugu iistiin
ozellikler nedeniyle ve siirdiiriilebilir olmasindan dolay ¢inko stanat (Zn2SnOs, ZTO) malzemesi son zamanlarda
dikkatleri iizerine c¢ekmektedir. Bu malzemenin sentezlenmesi, Ozelliklerinin gelistirilmesi ve ince film
ozelliklerinin belirlenmesine yonelik arastirmalar siirdiiriilmektedir. Bu ¢aligmada, literatiirde ilk kez hammadde
tane boyutunun ZTO'nun faz olusumu ve sinterleme davranisi lizerine etkisinin belirlenmesi amaglanmistir. Kati
hal sentez yontemiyle, farkli tane boyut araligma sahip ZnO ve SnO. hammaddelerinden 4 kompozisyon
tasarlanarak ZTO tozlarn1 sentezlenmistir. Baglangic hammaddeleri stokiyometrik oranda karistirilarak bilyali
degirmende homojenize edildikten sonra tek eksenli pres ile pelet haline getirilmistir. Sentez oncesi peletlerin
boyutlar 6l¢iilmiis ve 900-1200°C'de 2-4 saat sentezlenmistir. Sinterlenen peletlerin boyutlari tekrar olgiildiikten
sonra ZTO spinel doniigiim oranlart XRD analizi ile belirlenmistir. Bu ¢alismada, en yiiksek spinel doniisiim orani,
her iki baslangig tozunun da ince taneli oldugu bilesimde elde edilmistir. Ayrica, spinel olusumu igin ZnO partikiil
boyutunun kritik olmadigi, buna karsin SnO: partikiil boyutunun o6nemli bir etkiye sahip oldugu ortaya
¢ikartilmistir. Tiim bilesimlerde, 1200°C'de 2 saat sonra spinel doniisiimii tamamlanmigtir. Spinel doniisiimiine
bagli boyutsal degisim incelenmistir.
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Over the last years, metal oxide semiconductor materials have used in several areas such as electronics and
optoelectronics devices, gas sensors and solar panels due to their superior physical properties and performances.
Among ternary metal oxide semiconductors such as BaTiO;, SrTiOs, ZnCo020s, Zn2SnO4 (ZTO) materials is
promising n-type semiconductor oxide and thus it has been investigated to enhance electrical and optical properties
either by controlling powder characteristics such as phase composition, particle size, particle distribution and
morphology by changing synthesis methods such as solid-state, hydrothermal or coprecipitation methods or by
controlling microstructure properties. In this study, for the first time in the literature, determine the effect of the
particle size of the starting materials on the phase development and sintering behavior of ZTO was evaluated. ZTO
powders were produced by solid state method by creating four different grain size compositions from starting raw
materials. The starting powders were mixed in the stoichiometric ratio and dry homogenized. Then powders were
pressed to form cylindrical pellets. Before and after sintering, dimensions of pellets were measured and then
sintered at 900-1200°C for 2-4 hours. Permanent linear changes were calculated from dimensional changes of the
pellets. Spinel conversion rates of the sintered pellets were determined from XRD analysis. The highest spinel
conversion rate was obtained in the composition where both starting powders are finely grained. The coarse or fine
grain size of ZnO powders is not critical for spinel formation but the grain size of the SnO2 powders has a significant
effect on the spinel transformation. In all compositions, spinel conversion at 1200°C was completed after 2 hours.
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1. Giris (Introduction)

Cinko stanat malzemesinin (ZTO) tasidig1 dzelikler sayesinde n-tipi
yari iletken olarak gaz sensorleri, transparan oksit malzeme, lityum
iyon pillerinde anot malzemesi ve fotokatalist olarak organik
kirliliklerin giderimi gibi uygulamalarda kullanim potansiyeli her
gecen giin artmaktadir. Cinko stanat (Zn2SnOs), ii¢ bilesenli n-tipi yart
iletken oksit olup yiiksek elektron mobilitesi (10-15 cm?V-'s™),
termodinamik kararlilik, yliksek elektrik iletkenligi, iki bilesenli
benzer oksitler ile karsilagtirildiginda 3.6 eV’luk genis bant bosluguna
sahiptir [1].

Zn2Sn0O4 tozlarnin iretiminde mekanokimyasal sentez [2, 3], termal
plazma teknigi [4], termal buharlagtirma [5], yiiksek sicaklik kat1 hal
reaksiyonu [6-9], kimyasal ¢oktlirme, sol-gel [10], birlikte ¢oktiirme
[11-13] ve hidrotermal yontem [14-17] gibi cesitli yOntemler
kullanilmaktadir. Bu yontemler arasinda, yliksek saflik gerektigi
durumlarda hidrotermal ve birlikte ¢oktiirme yontemi, daha yiiksek
saflikta ve daha iyi stokiyometrik kontrol gerektiginde tercih edilir.
Hidrotermal yontem ile daha dar aralikta ve nano boyutlu tozlar
sentezlenebilirken, birlikte ¢oktiirme yonteminde sentezlenen tozlar
nano boyuttan mikrona kadar genis partikiil dagilimina sahip olabilir.
Kalsinasyon sicakliklar1 genellikle hidrotermal ve birlikte ¢oktiirme
yontemlerinde kati hal reaksiyon yontemine kiyasla daha distiktiir
[17]. Stambolava vd. [13], Zn2SnO4’lin hidroksit onciiliinde birlikte
¢oktiirme yontemiyle oksitlerden elde edilen normal kati hal sentezine
kiyasla ¢ok daha diisiik bir sicaklikta (650-750°C) elde edildigini
bildirmigtir. Hidrotermal sentez yontemi ise 300°C'nin altindaki diigiik
sicakliklarda sentezin gergeklestirilmesi, tek tip morfolojiye ve ince
partikiil boyutuna sahip oldukg¢a saf tozlar elde edilmesi agisindan
dikkat c¢ekicidir [1]. Ancak, bu yontemde ucuz oksitler yerine
kloriirler, asetatlar ve nitratlar gibi nispeten pahali 6ncii kimyasallarin
kullanim gerektirmesi, proses kosullarmmin optimize edilmesinde
giicliiklerin yaganmasi ve ozel tasarlanmig yiiksek basing gerektiren
otoklavlara ihtiya¢ duyulmasi gibi nedenlerden dolay1 endiistriyel
boyuta aktarilmasini kisitlamaktadir. Tuncolu vd. [16] yaptiklar1 bir
caligmada, hidrotermal yontemle sentez Oncesinde ortam pH’si
kontrol edilerek tozlar jel halinde ¢oktiiriilmiis ve ardindan otoklav
icerisinde 220°C de yiiksek saflikta tek fazli Zn2SnOas tozlar
sentezlenmistir.

Kati hal sentezi yontemiyle ZnO ve SnO:z baglangic oksitleri
kullanilarak  yiiksek sicaklikta (>900°C) Zn2SnOs  tozlar
sentezlenmektedir [1]. Diger sentez yontemleriyle karsilastirildiginda
kat1 hal sentezi ucuz, kolay ve endiistriyel boyutlarda {iretime olanak
veren bir yéntemdir. Iyi kristallesmis ve tek fazli ZTO tozlarmin
hazirlanmasinda etkili bir yol saglar. Bu yontemin diger sentez
metodlarina gore dezavantaji, sentezlenen tozlarin morfoloji ve tane
boyut kontroliiniin diger yontemlere gore daha zayif olmasi ve
sentezin yliksek sicakliklarda olmasi nedeniyle ugucu bilesen olan
ZnO’nun buharlagsmasina sebep olmasidir. Ancak, firin atmosferi
kontrol edilerek uzun siireli ve asamali kalsinasyon siirecinin
uygulanmasiyla bu sorunun asildigi belirtilmektedir [12]. Kat1 hal
sentezi ile toz tretimi, Ogiitme ve kalsinasyon gibi kolay islem
basamaklari igermesi ve baglangi¢ sentez malzemeleri ucuz ve kolay
bulunabilir olmasi agisindan tercih edilmektedir. Buna karsin, kati hal
reaksiyonlari ile ¢inko stanat fazinin sentezlenmesinde, kompozisyon,
reaksiyon sicakligi ve siiresi gibi parametrelerin kontrol edilmedigi
durumlarda saf (monofaz) ¢inko stanat elde edilmesi zordur ve ¢ogu
kez reaksiyona girmeyen ZnO ve SnO: baslangi¢ oksitleri birlikte
bulunur.

Kat1 hal sentezi sirasinda, SnO2 ve ZnO arasindaki reaksiyon
diflizyon-buharlasma mekanizmasiyla agiklanmaktadir [23]. Bu
nedenle baslangi¢ tozlarmin yiizey alani, partikiil boyutu ve dar

partikiil boyut dagilimi gibi toz Ozelliklerinin hassas bir sekilde
kontrol edilmesi, sentez sirasinda iyonlarm  diflizyonunun
hizlandirilmas1 ve spinel doniigiimiiniin arttirilmasi ig¢in Snemli
olmaktadir. Nikolic vd. [2, 6] kati hal reaksiyonu ile Zn2SnO4
sentezinde mekanik aktivasyon siiresi ile sinterleme sicakligiin
spinel olusumu {izerindeki etkisini aragtirmistir. Bu ¢aligmada ticari
olarak mevcut olan ZnO ve SnO: baslangi¢ oksitleri kullanilmig ve
oglitme siiresi 10, 40, 80 ve 160 dakika olarak degistirilmistir. Uzun
siireli 6giitmeyle baglangic toz karigiminin spesifik yilizey alaninin
20.27 m*/g"’den 27.15 m¥g"’e arttig1, spinel olusumunun hizlandig
ve 160 dakikalik mekanik aktivasyondan sonra pelet haline getirilen
tozlarin 1200°C'de sinterlendigi ve tek fazli Zn:SnO4’tin olustugu
belirtilmistir. Zn2SnO4’lin  sinterlenme davramiginin  incelendigi
caligma sayist ne yazik ki oldukga smirlidir. Hashemi vd, [23]
yaymnladiklar1 bir ¢alismada, SnO2> ve ZnO arasinda kati hal
reaksiyonunun ZTO olusturmak iizere yaklagik 1000°C'de bagladigt
ve tek fazli ¢ok kristalli Zn2SnO4’in 1280°C'de 12 saat boyunca
sinterlenme ile olustugu tespit edilmistir. Mihaiu vd. [7] 2011 yilinda
ve devaminda c¢alismay1 gelistirerek 2015 yilinda kati hal
reaksiyonlar1 yontemiyle SnO2-ZnO ikili sisteminde faz olusumu ve
sinterlenme kabiliyetini ele aldiklar1 sistematik bir calismay1
yayinlamisglardir. S6z konusu ¢aligmada ticari olarak mevcut bulunan
ZnO ve SnOz tozlarnim tane boyutu ve dgilitme siiresi sabit tutularak
karigimin molce ZnO-SnOz oranlari degistirilerek sicakliga baglh faz
gelisimi incelenerek faz diyagrami olusturulmustur. Bu ¢alismayla
Zn2Sn04 spinel faz gelisimi, kompozisyon ve sicakliga bagl olarak
kapsamli bir sekilde ele alinmistir. Ancak kati hal sentezinde difiizyon
kontrollii yliriiyen Zn2SnOs fazina doniislim reaksiyonlarinda
baglangic ve SnO2 hammadde tane boyutu ve dagiliminin faz
doniisiimiine etkisi ve 6zellikle ZnO ile SnO2 baslangic oksitlerinden
hangisinin Zn2SnOs4 spinel fazina doniistimii kontrol ettigi ve kritik
oldugu bilinmemektedir.

Literatiir 6zetinde de bahsedildigi lizere Zn2SnO4 tozlarmin kati hal
senteziyle iiretiminde sentez siiresi ve sicaklik gibi kosullarinin faz
doniisiimiine etkisinin ¢alisildig1 birgok ¢aligma mevcuttur ancak ZnO
ve SnO2 hammadde tane boyutunun Zn2SnOs spinel faz olusumu
iizerine etkisinin ele alindig1 sistematik bir caligma bulunmamaktadir.
Bu nedenle bu ¢alismada, literatiirde ilk kez ZnO ve SnO2 hammadde
tane boyutu ve dagiliminin sicaklik ve siireye bagl olarak spinel
olusum hizina etkisinin aragtirilmasi ve ayni zamanda sinterlenme
davraniginin belirlenmesi amaglanmistir. Bu kapsamda tane boyut ve
dagilim farkli olan ZnO ve SnO2 hammaddeleri kullanilarak 4 farkli
model kompozisyon hazirlanarak spinel faz doniistimii ve sinterlenme
davranigi incelenmistir.

2. Deneysel Metot (Experimental Method)

Bu ¢aligmada, tane boyut dagilimlari farkli olan baslangi¢ oksitleri
kullanilmistir. Kalay oksit kaynagi olarak kaba kalay (IV) oksit
(SnOz2, Merck) tozu ve ince SnOz tozu [24], ¢inko oksit kaynagi olarak
ince ¢inko oksit (ZnO, Fluka) tozu ve kaba ZnO tozu [17]
kullanilmustir.

Tozlarin spesifik yiizey alani, 150°C’de 3 saat boyunca gazdan
arindirma igleminden sonra gaz adsorpsiyon (Brunauer-Emmett-
Teller, B.E.T., Quantachrome Ins., Autosrb-1C) teknigi ile
Ol¢iilmistiir. Baslangi¢ tozlarinin spesifik yiizey alanlart Tablo 1’de
verilmistir. Tozun esdeger kiiresel ¢aplar1 (Dger), Es. 1 kullanilarak
BET analizinden de hesaplanmigtir [25]:

DsBE1=6/(pSBET) (D

Burada, p tozlarin yogunlugu (g/cm?) ve Sper tozlarin spesifik yiizey
alanidir.

2425



Erden ve ark. / Journal of the Faculty of Engineering and Architecture of Gazi University 39:4 (2024) 2423-2433

Tablo 1. Baslangic ZnO ve SnOz tozlarinin spesifik yiizey alanlari (Specific surface areas of starting ZnO and SnO, powders).

Baslangic Spesifik ylizey alani, Sper  Ortalama partikiil boyutu, Ortalama partikiil boyutu, Toz
Tozlari (m?%/g) Dget (nm) SEM (nm) kodu
Ince ZnO 42 252 200-300 FZ
Kaba ZnO - - 1000-2400 Cz
Ince SnO> 163 53 3-5% FS
Kaba SnO2 7,8 114 100-200 CS

*TEM analizinden elde edilmistir [24].

Baglangic oksitleri spesifik yiizey alanlarina ve ortalama tane
boyutlarma gore Tablo 1°de goriildiigii iizere kodlanmustir. Ornegin
ince tane boyutuna sahip ZnO tozu “FZ” olarak adlandirilmstir. ince
ve kaba tane boyutlarina gore dort farkli kompozisyon tasarlanmig ve
kompozisyonlarin isimleri Tablo 2'de verilen sekilde etiketlenmistir.
Kati hal yontemiyle oksit toz karigimlarindan yeni bir fazin
sentezlenmesinde sicakligin yani sira baglangic oksit tozlarin tane
boyutu, dagilimi ve ylizey alani etkilidir. Yiiksek sicaklikta difiizyon
kontrollii olarak ilerleyen kati-hal sentez siirecinde baglangic
tozlariin ylizey alami ve tane boyutu, tozlar arasindaki etkilesimin
artmasinda etkin rol oynar ve kimyasal doniisiimii kontrol eder. Bu
nedenle ¢caligmada kompozisyonlar tasarlanirken temel olarak yiizey
alan1 ve tane boyutu farkliliginin olmasi goz 6nlinde bulundurularak
birim hacimde temas noktas: sayisinin arttirilmas: ya da azaltilmasi
hedeflenmistir.

Tablo 2. Baslangic oksitlerin tane boyutuna bagl olarak tasarlanan
kompozisyonlar (Designed compositions depending on the particle size).

Kompozisyon ismi ZnO SnO»
FZ-CS Ince Kaba
CZ-FS Kaba Ince
FZ-FS Ince Ince
CZ-CS Kaba Kaba

Zn2SnOs4 sentezi i¢in ZnO ve SnOz tozlari stokiyometrik orani 2:1
olacak sekilde, 24 saat boyunca bir polietilen (PE) sisede zirkonyum
oksit (ZrO2) bilye ile kuru olarak karistirilarak homojen hale
getirilmistir. Caligmada karistirma siiresi, bilye tiirli ve orani sabit
tutulmustur. Kompozisyonlar, homojenizasyondan sonra silindirik bir
kalipta 200 MPa'da preslenerek pelet haline getirilmistir. Hazirlanan
peletler kapali ortamda 10°C/dk'lik sabit 1sitma hizi ile 900°C ile
1200°C arahigindaki sicakliklarda sentezlenmis ve ayni zamanda
sinterlenmigtir. Isil islem sireleri, belirlenen sicakliklarin tepe
noktalarinda 2 ile 4 saat arasinda degistirilmisgtir.

Baslangi¢ tozlarmin partikiil boyutu ve morfolojisi taramali elektron
mikroskobu (Zeiss Supra 50 V, Carl-Zeiss, Almanya) ile incelenmis,
termal davranisi ise diferansiyel termal analiz (DTA, TA Instrument
SDT Q600) ile 25°C ile 1300°C sicaklik araliginda
degerlendirilmigtir. Preslenmis tozlarin yogunlasma davranigi, hava
atmosferinde 10°C/dk'lik 1sitma hizinda 25-1300°C arasinda degisen
termomekanik analizér (TMA) (Shimadzu TMA-60H) kullanilarak
analiz edilmistir. TMA ile sicakliga bagli olarak numunede
gergeklesen boyutsal degisim incelenmistir.

Sinterlenen malzemelerin fazlar1 ve spinel olusum oranlarini
belirlemek i¢in, Cu-Ko radyasyonu ile 1°/dk hizinda 20° ile 80° 20
arasinda  X-ismm1  difraksiyonu  (XRD, Miniflex) teknikleri
kullanilmigtir.  Spinel faz doOniisiimii, bilesenlerin en yiiksek
yogunluga sahip tepe noktalarinin oranina dayanan bir i¢ standart
yontem olan Es. 2'ye gore hesaplanmistir [26]. Zn2SnO4 spinel faz
doniisiimii icin XRD paternlerinde, zinkit (101), kasiterit (110) ve
spinel (311) piki ile hesaplama yapilmustir.

Spinel(311)
- — — X
Spinel 5,y +Zinkit(; 1)+ Kasiterit(119)

100 (2)

Spinel doniigiim orant =

2426

Kompozisyonlarin sinterlenme davranigini degerlendirmek i¢in kalict
lineer boyutsal degisim (KBD) degerleri, peletlerin boyutsal
degisikliklerinden hesaplanmistir. Bunun i¢in peletlerin sinterleme
Oncesi ve sonrasinda boyutlar1 manuel olarak dijital kumpas ile
Olgtilmistiir.

3. Sonuglar ve Tartisma (Results and Discussions)
3.1. Toz Karakterizasyonu (Powder characterization)

Sekil 1a’da ince ZnO tozunun SEM gériintiisii verilmistir. ince ZnO
tanelerinin diizensiz tane sekline sahip olup genel olarak kisa ve kalin
¢ubuk morfolojisine sahip oldugu goriilmektedir ve tanelerin ortalama
boyutu 200-300 nm araligindadir. Bununla birlikte, hidrotermal
yontemle sentezlenen kaba ZnO taneleri, uzun ve c¢ubuksu
morfolojiye sahiptir ve ortalama tane biiylikligi 1-2 pm'dir (Sekil
1b).

Sekil 1c'de, kaba SnO: tozlarinin SEM goriintiisii incelendiginde,
tanelerin ortalama 100-200 nm araliginda ve kiiresel morfolojiye
sahip oldugu goriilmektedir. Hidrotermal yontemle sentezlenen ince
SnO:2 tozunun ise birincil nanoboyutlu SnO: tanelerin bir araya
gelmesiyle olusan biiyiik mikron boyutlu aglomeralar halinde oldugu
gozlenmistir (Sekil 1d). Daha oOnce yapilan calismalarimizda
hidrotermal olarak sentezlenen ince SnO: tozlarmnin ortalama tane
boyutu gecirimli elektron mikroskobu (TEM) ile 3-5 nm olarak
belirlenmistir [24].

3.2. Spinel Doniisiimii (Spinel Formation)

Farkli tane boyutuna gore hazirlanan kompozisyonlarin termal analiz
yontemiyle sicakliga bagli olarak faz doniisiimleri incelenmistir. Sekil
2’de tiim kompozisyonlarm DTA egrileri goriilmektedir. DTA egrisi
incelendiginde, yaklasik 800°C’de gozlenen ekzotermik pik spinel
Zn2SnO4 olusumuna karsilik gelirken, 1100°C'nin {izerindeki ikinci
ekzotermik pik ise literatiirde belirtildigi gibi Zn2SnO4’iin kristal
biiyiimesinden kaynaklanmaktadir [9]. DTA egrilerine gore ince SnO2
tozlartyla hazirlanan karisimlarda (CZ-FS ve FZ-FS) 800°C’de
gozlenen spinel olusum pikinin sola dogru kaydig: ve daha erken faz
doniisiimiin basladig1 sdylenebilir.

Tane boyut dagilimi farkli kompozisyonlardan {iiretilen peletler 900,
1000, 1100 ve 1200°C arasindaki sicakliklarda farkli siirelerde (2-4
saat) sinterlenmistir. Tiim kompozisyonlarin sinterleme kosullar1 ve
elde edilen faz bilesimleri Tablo 3'te verilmistir. Bu sonuglar
arasindan 900°C ve 1200°C'deki numunelere ait XRD paternleri
secilerek sirasiyla Sekil 3 ve Sekil 4'te sunulmustur. Sekil 3’te,
900°C'de 2 saat boyunca sinterlenen numunelerde Zn2SnOs spinel
fazinin olugsmaya basladigi goriilmektedir. Bu sicaklikta FZ-CS ve
CZ-CS kompozisyonlarinda ana fazlar ZnO ve SnOz'dir ve Zn2SnO4
spinel faz doniistimiiniin tamamlanmadig1 goriilmektedir. Buna kargin
ince SnOz tozlarmi igeren CZ-FS ve FZ-FS kompozisyonlarinda ise
900°C'de ana faz Zn2SnO4’tiir ve diisiikk miktarda ZnO ve SnO> fazlar
mevcuttur. Sekil 4’te ise 1200°C'de 2 saat boyunca sinterlenen
numunelerin  XRD grafikleri verilmistir. Sinterleme sicaklifi
1200°C'ye yiikseldiginde, CZ-CS hari¢ tim bilesimlerde spinel
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Sekil 1. a) Ince ZnO tozu (FZ), b) Hidrotermal yéntemle sentezlenen kaba ZnO tozu (CZ), c) Kaba SnO: tozu (CS) ve d) Hidrotermal
yontemle sentezlenen ince SnOz tozu (FS)’nun SEM goériintiileri
(SEM images of a) Fine ZnO powder (FZ), b) hydrothermally synthesized coarse ZnO powder (CZ), ¢) Coarse SnO, powder (CS) and d) hydrothermally
synthesized fine SnO, powder (FS).
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Sekil 2. Baslangi¢ kompozisyonlarinin DTA analizi (DTA analysis of the starting mixtures).

olusumu tamamlanmistir. Reaksiyona girmeyen ZnO ve SnO: pikleri kullanilarak “spinel doniisiim oranlart” hesaplanmigtir. Sekil 5,
gozlenmemistir. Sadece kaba baslangic tozlariyla hazirlanan CZ-CS sicaklia ve zamana bagli olarak hazirlanan bilesimlerin spinel
bilesiminde spinel doniisiimii tamamlanamamaigtir. doniisiim oranlarini gostermektedir. Sonuglar, baslangi¢ oksitlerinin

tane boyutunun spinel olusum hizi {izerinde biiyiik etkisinin oldugunu
Baslangic oksitlerinin tane boyutunun Zn2SnOs spinel faz actkca gostermektedir. 900°C'de sinterleme siiresi 2 saatten 4 saate
doniisiimiine etkisini belirlemek {izere XRD paternlerinden Es. 2 arttirilsa dahi FZ-CS ve CZ-CS numunelerindeki spinel doniisiim
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Tablo 3. Farkli sicaklik ve siirede sinterlenen numunelerin faz bilesimi
(Phase composition of samples sintered at different temperature and time)

Faz Kompozisyonu

1 0,
Kompozisyon Sicaklik (°C) 2 saat 3 saat 4 saat
900 ZnO, SnO2, ZTO Zn0O, SnO2, ZTO Zn0O, SnO2, ZTO
FZ-CS 1000 ZnO, SnO2, ZTO Zn0, ZTO SnO2, ZTO
1100 ZTO ZTO ZTO
1200 ZTO ZTO ZnO, SnO2, ZTO
900 ZnO, SnO2, ZTO Zn0, Sn02, ZTO Zn0, SnO2, ZTO
CZ-FS 1000 ZnO, Sn0O2, ZTO Zn0, Sn02, ZTO Zn0, SnO2, ZTO
1100 ZnO, SnO2, ZTO Zn0, Sn02, ZTO Zn0, SnO2, ZTO
1200 ZTO ZTO ZTO
900 ZnO, SnO2, ZTO Zn0, Sn02, ZTO Zn0, SnO2, ZTO
CZ-CS 1000 SnO2, ZTO SnO2, ZTO SnO2, ZTO
1100 SnO2, ZTO SnO2, ZTO SnO2, ZTO
1200 SnO2, ZTO SnO2, ZTO SnO2, ZTO
900 Zn0O, SnO2, ZTO Zn0, SnO2, ZTO Zn0O, SnO2, ZTO
FZ-FS 1000 Zn0O, SnO2, ZTO Zn0, SnO2, ZTO Zn0O, SnO2, ZTO
1100 Zn0O, SnO2, ZTO Zn0, SnO2, ZTO Zn0O, SnO2, ZTO
1200 ZTO ZTO ZTO
1 Fzcs TczFs 4
* Zn,5a0, o *2a3104
1e z0 o #Zn0
e s 1 =s-0,
: o 4
. °
= B
3 . =
v | (72 i
i 4
- *
— . - .’.. * d - -
] - J - J # *gy r * { " *
10 ZIO SIO -1I0 5.0 6I0 7.0 SIO 10 ZIO 3I0 4I(J 5{0 6I0 Tb SIO
CZ-CS 26 (deg) FZ-FS 26 (deg.)
*Zn-5n0, - *ZnySn0,y *
#2:0 #2:0
® 50 - 500,
J -
-
3 3
= =
o L
T -
-
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26 (deg.) 20 (deg.)

Sekil 3. 900°C'de 2 saat sinterlenen ZTO peletlerinin XRD goriintiisii (XRD patterns of zinc stannate pellets sintered at 900°C for 2 h)

orani (~%10-18), CZ-FS ve FZ-FS (~%58-68) numunelerine kiyasla
oldukea diisiiktiir. Bu iki numunede de SnO> kaba partikiillere sahiptir
ve SnO2’in tane boyutu 900°C’de spinel doniisiimil etkileyerek
doniisiim oranini 6nemli dlgiide sinirlandirmaktadir. Bu nedenle ZnO
ve SnOz baslangig oksitleri kiyaslandiginda SnO2'nin tane boyutunun
spinel doniigiimiinde 6nemli bir rolii oldugu ve sentez asamasinda
kontrol altina alinmasi gereken kritik parametreler arasinda yer aldigi

sonucuna varilabilir.
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Zn2SnO4 spinel doniigiim oranini etkileyen bir diger paratemetre ise
sinterleme sicakligidir. Sekil 5°te goriildligli tlizere sicakligin
artmastyla spinel doniisiim orani artmaktadir. Spinel déniisiim orani,
sicakligin  900°C'den 1000°C'ye ¢ikartilmasiyla %80’in fiizerine
¢ikmigtir. Bu sicaklik araliginda baglangi¢ oksitlerinin tane boyut
etkisi gorilmektedir. Ancak sicakligin 1100 ve 1200 °C ye
¢ikarilmasiyla spinel doniisiimiinde baslangi¢ tozlarin tane boyutu
etkisi azalmigtir. 1200°C’de ise baslangic oksitleri kaba tanelerden
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Sekil 4. 1200°C’de 2 saat ZTO sinterlenen peletlerinin XRD goriintiisii (XRD patterns of zinc stannate pellets sintered at 1200°C for
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ekil 5. Farkli sinterleme siireleri i¢cin kompozisyonlarin sicakliga gore spinel olusum oranlari
¢ pozZIsy ga g P $
(Spinel formation rates of compositions according to temperature for different times).

olusan CZ-CS harig tiim kompozisyonlar i¢in %100 spinel doniisiim
orani saglanarak tek fazli Zn2SnO4 yapisi elde edilmistir.

ZnaSnO4  spinel doniisiim oranina sinterleme

siiresinin  etkisi

incelendiginde, siire arttikca spinel doniisiim oraninda degisim
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gozlenmektedir. Sekil 5’te gorildiigii lizere spinel doniigiim orani,
900°C'de siirenin 2 saatten 3 saate ¢gikarilmasiyla 6nemli bir degisime
neden olmazken 4 saate ¢ikarilmasiyla bir miktar artmistir. Ozellikle,
FZ-CS ve CZ-CS kompozisyonlar: i¢in doniisiim etkisi smrh
kalmigtir. Bu nedenle, spinel doniisiimiine sinterleme sicakliginin,
sinterleme siiresi ile kiyaslandiginda daha etkin rolii oldugu
sOylenebilir. CZ-CS bilesimi i¢in spinel doniisiimiiniin 1200°C'de 4
saat sonra dahi tamamlanmamis olmasi dikkat ¢ekicidir.

Zn2Sn04, A2BX4 tipinde ters kiibik spinel yapiya sahiptir. A2BX4 tipi
spinel yapida A katyonlart +2 degerlikte olup B katyonlar +4
degerliktedir ve 2-4 kombinasyonunu alir. Tetrahedral bogluklar Zn*?
atomlari tarafindan doldurulur ve oktahedral bosluklar hem Zn*? hem
de Sn™ atomlar1 tarafindan rastgele doldurulur. Tetrahedral
koordinasyondaki Zn*2, 0,60 A iyonik yarigapa sahiptir, ancak
oktahedral koordinasyonda, iyonik yarigap1 0,75 A'dir. Sn™* iyonik
yaricapt 0,69 A'dir [7]. Elde edilen sonuglar Zn2SnOs4 spinel faz
doniisiimiinde Zn2SnOs spinel yap1 olusurken sinterlenme sicakligi ve
ZnO ve SnOz baslangi¢ oksitlerinin tane boyutunun etkili oldugunu
gdstermektedir. ince SnO; partikiillerinin kullanilmasi durumunda,
ZnSnO4 spinel doniisiim orani, ZnO partikiil boyutundan bagimsiz
olarak artmaktadir. Bu sonug, SnO: baslangic oksitinin spinel
doniisiimiin gergeklesmesinde 6nemli rol oynadigini gostermektedir.
Ince tane yapisina ve dolayisiyla daha yiiksek reaktiviye sahip olan
SnO: tanelerinin varlig1 daha fazla Sn™ katyonunun, ZnO tarafina
diflizyonla taginmasina neden olmaktadir ve bunun sonucunda daha
fazla spinel doniisiimii gergeklesmektedir. Sekil 6’da hazirlanan
kompozisyonlarda baglangi¢ oksitlerinin tane boyutuna gore hacimsel
dagilimi sematize edilmistir. Sekilde de gorsellestirildigi lizere ince
SnO: tozlar kullanilmasi durumunda ZnO yiizeyine daha fazla SnO>
tanesinin temas ettigi ve daha fazla noktadan spinel doniigiimiimiin
bagladig1 sonucuna varilmaktadir. Bununla birlikte ZnO baslangig
oksitinin tane boyutu da azaltilirsa sz konusu temas noktasi sayisi
arttigt  i¢in FZ-FS kompozisyonunda goriildiigli {lizere tiim
sicakliklarda en yiiksek spinel doniisiimii gerceklesmektedir.
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Sekil 6. Hazirlanan kompozisyonlarda baslangi¢ oksitlerinin sematik
olarak hacimsel dagilimi

(A schematically volumetric distribution of the particles in prepared
compositions).

Farkli tane boyut dagilimma sahip olan ZnO ve SnO: tozlariyla
hazirlanan kompozisyonlarda Zn2SnOs spinel doniisiimii igin gereken
aktivasyon enerjisi (Ea) degisimi incelenmistir. Spinel doniisiimii i¢in
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gereken aktivasyon enerjisi, Arrhenius esitliginden (k=Ae*¥RT) yola
cikilarak, asagidaki korelasyon yardimiyla (Es. 3) belirlenmistir:

Ink= -Ea/R(1/T) + In A 3)

Burada k; reaksiyon hiz sabiti, Ea; aktivasyon enerjisi, R; gaz sabiti
(8,314 J/molK), T; Kelvin sicakligi ve A ise sabittir.

Sekil 7°de hazirlanan kompozisyonlar i¢in In(Spinel doniigiimii) vs
1/T lineer dogrular1 verilmistir. Lineer dogrularin egiminden her bir
kompozisyon i¢in aktivasyon enerjileri hesaplanmistir. ZnO ve SnO2
tozlarinin her ikisinin de tane boyutunun kaba olmasi1 durumunda, CZ-
CS kompozisyonu i¢in hesaplanan aktivasyon enerjisi 107,50 kJ/mol
iken baglangic hammaddelerinin tane boyutu azaldik¢a doniisiim igin
gereken aktivasyon enerjisi de azalmaktadir. Ozellikle ince SnO:
tozlarmm kullanildigi CZ-CS ve FZ-FS kompozisyonlar i¢in spinel
doniisimii i¢in aktivasyon enerjisi sirasiyla 25,85 ve 26,59 kJ/mol
olarak belirlenmistir ve bu degerler doniisiim i¢in gerekli olan
aktivasyon enerjisinin yaklasik olarak 4 kat azaldigini1 gostermistir.

SnO> baslangig oksitinin Zn2SnO4 spinel doniisiimiindeki roliiniin
anlagilmas1  amaciyla literatlirde yer alan spinel olusum
mekanizmalari da irdelenmistir. Armijo vd. [27] kat1 hal sentezinde
spinel olusum kinetigi ve mekanizmalarini incelemis ve raporunda 5
farkli mekanizma Ongdrmiistiir. Bu mekanizmalar: (1) iki degerli
katyon ve anyon difiizyonu; (2) iki degerli katyon ve elektron
difiizyonu; (3) ti¢ degerlikli katyon ve iki degerli anyon difiizyonu; (4)
ti¢ degerlikli katyon ve elektron difiizyonu; (5) kars1 akim katyon
diftizyonudur. Son mekanizma genellikle Wagner mekanizmasi
olarak adlandirilmaktadir [27]. Wagner mekanizmasina gore,
gerceklesecek olan reaksiyon dizileri iki asamada gergeklesir: ilk
asamada 3A*? ve 3072 olusturmak igin 3AO'nun ayrigmasi ve ayni
anda 2B* ve 302 olusturmak igin B203'iin ayrigmast; ikinci asamada
olusan spinel tabaka boyunca 3A*? ve 2B™ iyonlarinin eszamanli ters
akim diflizyonudur. Wagner mekanizmas1 goz Oniine alindiinda,
Zn0O+SnO; karigimlarinda spinel doniigiimi i¢in dncelikle es zamanli
olarak ZnO ve SnO: den Zn*? ve Sn'™ katyonlarinin ayrigmasi,
sonrasinda sarj dengesini koruyacak sekilde 2 adet Zn*? katyonunun
SnO» tarafina, 1 adet Sn** katyonunun ZnO tarafina tagimnmasi
beklenir. Dolayistyla Sn** diflizyonu reaksiyon hizini belirleyen taraf
olacaktir. Bilindigi {izere karsi iyon difiizyonu, partikiillerin yiizey
alami yiiksek oldugu Ol¢iide arayiizeyde daha fazla temas noktasi
sagladigindan yiiksek olacaktir. Sonug¢ olarak SnO2, ZnO ile
karsilastirildiginda  spinel  faz  olusturmak i¢in  diflizyonu
smirladigindan, ince SnO2 tozlarmim kullanimi spinel doniistimiini
artiracaktir. Bu nedenle, SnO: partikiil bilyiikliigiiniin spinel olusumu
i¢in kritik bir rol oynamaktadir.

3.3. Sinterlenme Davranigi (Sintering Behavior)

ZnO ve SnO: toz karigimlarindan hazirlanan peletler farkli sicaklik
(900-1200°C) ve siirede (2-4 saat) Zn2SnOs doniisiimiinti saglamak
lizere sentezlenirken aym zamanda sinterlenerek yogun seramik
malzeme haline doniismektedir. Hazirlanan malzemelerin sicaklik
altinda boyutsal degisimi belirlemek {izere Termomekanik analiz
(TMA) yapilmustir. Spinel doniisiimii sirasinda, ZnO (5,61 g/cm?®) ve
SnO2 (6,95 g/em®) bilesenlerinin  farkli yogunluklara sahip
olmasidan dolay1 bir miktar genlesme s6z konusudur. Ancak spinel
doniisiimii yavag ise sinterleme mekanizmasimin daha baskin hale
gelmesiyle yogusma ve biiziilme meydana gelir. Sekil 8’de hazirlanan
kompozisyonlarin TMA egrileri sunulmustur. Termomekanik Analiz
(TMA), sicaklik, zaman ve yiikiin bir fonksiyonu olarak numune
boyutundaki degisikliklerin Ol¢iildiigli temel analiz tekniklerinden
biridir. TMA cihazinda, sicaklik ve atmosfer kontrollii ortamda,
numuneye kontrollii bir yiikk uygulanir. Uygulanan kuvvet 0-5 N
araligindadir, boylece malzemenin genlesmesi/biiziilmesi herhangi
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Sekil 7. Tane boyutlar: farkli olan kompozisyonlar i¢in In(Spinel doniigiimii) vs 1/T dogrular1 ve hesaplanan aktivasyon enerjisi
(A plot of In (Spinel formation rate) vs 1/T).
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Sekil 8. Baslangi¢ toz kompozisyonlarinin TMA grafigi (TMA graph of the starting powder compositions).

bir kisitlama olmadan gergeklesir. Cihaz igerisinde bulunan sicaklik
kontrollit LVDT (lineer degisken diferansiyel transdiiser) ile numune
boyutundaki degisiklikler dl¢iiliir. Yiiksek sicaklikta olugan yeni fazin
yogunlugu, baslangic malzemelerinin yogunluklarindan farkli
olacagindan beraberinde hacim degisimine yol agar ve boyutsal
degisimler gozlenir. TMA analizinin avantaji anlik olarak faz
doniisiimii sirasindaki boyutsal degisimleri gosteriyor olmasidir. Sekil
8’de yer alan TMA egrilerinde goriildiigii iizere farkli tane boyut
dagilimma sahip kompozisyonlar yiiksek sicaklikta farkli boyutsal
degisim davranisi sergilemektedir. 1000°C’ye kadar boyutsal olarak

biiziilme meydana gelirken 1000°C-1100°C sicaklik araliginda ani
boyut artis1 ve 1100°C sonrasinda boyutsal kii¢iilme gozlenmistir. Bu
durum spinel doniigiimii ve sinterleme davranigi agisindan ii¢ evrede
aciklanabilir: 1. evrede, 1000°C’nin altinda tozlarin sinterlenmeye
baglamasindan dolay1 az oranda boyutsal kii¢iilme meydana
gelmektedir. Bu asamada spinel dontgiimii yeni baglamistir ve
hacimsel genlesme etkisi goriilmemektedir. 2. evrede, yaklagik 1000-
1100°C araliginda, spinel doniisiimiiniin hizlanmasiyla boyutsal
genlesme artmakta ve sinterlenmeden meydana gelen biiziilmeyi
baskilamaktadir. 3. evrede ise sicakligin 1100°C’nin {izerine
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¢itkmasiyla spinel doniisiimii tamamlanmustir ve sinterlemeden dolay1
tekrar boyutsal biiziilme g6zlenmektedir.

Spinel olusumu sirasinda baglangic bilesenlerinin  yogunluk
farkliliklarindan dolay1 hacimsel genlesme, sinterlenmeden dolay: da
hacimsel biiziilme meydana gelir [28]. Kalic1 lineer boyutsal degisim
(%KBD) degerleri, malzemenin sinterleme davranisi hakkinda ipucu
vermektedir. % KBD, sinterleme biiziilmesi ve spinel olusumu
sirasinda  karsilagilan hacimsel genlesme nedeniyle boyutsal
degisikliklerin bir kombinasyonunu temsil eder. Bu nedenle Zn2SnO4
tozlarinin sinterlenme davranigi, hem sicaklik degisimi ile es zamanli
olarak gergeklesen boyutsal degisimi gosteren TMA analizleriyle
incelenmis hem de peletlerin sinterleme Oncesi ve sonrasi boyutsal
degisimlerinin manuel olarak Olgiilmesiyle hesaplanan %KBD
degerlerine bagli olarak degerlendirilmistir. Sekil 9'da farkhi
sicakliklar i¢in sinterleme Oncesi ve sonrasinda peletlerin boyutsal
olgtimleri kullanilarak hesaplanan %KBD grafikleri verilmistir.
Pozitif %KBD degerleri genlesmenin oldugunu, negatif olanlar ise
biiziilmenin oldugunu gostermektedir. Grafiklerde 1000-1100°C
araliginda genlesmeden dolay1 pozitif yonde %KBD degerlerinin
maksimum oldugu goriilmektedir. 1100°C’den sonra %KBD degerleri
azalmaktadir. FZ-CS ve CZ-CS orneklerinde, %KBD degerindeki
degisimler, spinel doniisiimiinii takiben sinterlemenin oldugunu
kanitlar sekilde genis aralikta seyretmektedir. Buna karsin, FZ-FS ve
CZ-FS numunelerinde %KBD degerindeki degisimler, spinel
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doniisiimii ve sinterlemenin es zamanli olarak gerceklesmesinden
dolay1 dar bir araliktadir.

Hashemi vd. [23], Zn:SnO+’in  sinterlenme  davranigini
incelediklerinde, spinel doniisiim reaksiyonunun yaklagik 1000°C’de
basladigini ve tek faz Zn2SnO4’iin 1280°C’de 12 saatte olustugunu
ortaya koymustur. Sinterleme sirasinda yiiksek sicaklikta ZnO
buharlasmasindan dolayr SnO2/ZnO sinterlemesinde difiizyon-
buharlasma mekanizmasinin sorumlu oldugunu ileri stirmiiglerdir.
Nicolic vd. [2, 6] ise, spinel Zn2SnO4 olusumunda mekanokimyasal
oglitme kosullarinin etkisini aragtirmigtir. Mekanokimyasal etki
uygulanmayan numunelerde yogun biiziilmenin yaklasik 700°C'de
bagladigin1 ve 1050°C'de baslayan spinel olusumuyla genlesmenin
oldugunu tespit etmislerdir. 10 dakika ogiitme ile mekanokimyasal
olarak aktif hale getirilmis numunelerde ise 900°C'nin {izerinde spinel
olusumuyla genlesmenin ve es zamanli olarak yogunlagsmayla
biiziilmenin gerceklestigi rapor edilmistir. Elde edilen %KBD
sonuglar;, TMA analizi ile elde edilen boyutsal degisim sonuglarryla
paralellik gostermektedir ve ayni zamanda literatiir sonuclarini
desteklemektedir. Spinel faz doniigiimiinden dolayr 1000-1100°C
araliginda boyutsal genlesmenin baskin oldugu, sicakligin 1000°C'nin
tizerine ¢ikmasiyla sinterlemeden dolay: biiziilmenin baskin oldugu
ortaya ¢ikartilmigtir. Tane boyutunun azalmasiyla birlikte ince ZnO
ve SnO2 tozlarinin kullanilmasi durumunda ise spinel doniisiimii ve
sinterlemenin es zamanli olarak gerceklestigi belirlenmistir.

6 3 saat
—+—FZ-CS

—&—CZ-FS

A ——CZ-CS
5 —=—FZ-FS

900 1000 1100 1200

Sicaklik (°C)

Sekil 9. Farkli sinterleme siireleri i¢in sicakliga bagli olarak %KBD grafikleri
(PLC% graphs of compositions according to temperature for different times).
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4. Sonuclar (Conclusions)

Bu caligmada, ¢inko stanat (Zn2SnOs4) malzemesinin kati1 hal
yontemiyle sentezindeki kritik parametreler belirlenmis ve
sinterlenme davranisi incelenmistir. Zn2SnO4 malzemesinin kati hal
yontemiyle sentezinde baslangic oksitleri olan ZnO ve SnO2’in tane
boyutunun ve yiizey alaninin, sentez sicakligi ve siiresinin Zn2SnOs
spinel doniisimii tizerindeki etkileri incelenmistir. Genel olarak
baglangi¢ oksitlerinin her ikisinin de tane boyutu azaldik¢a spinel
doniisiim verimi artmaktadir. Dort bilesim arasinda en yiiksek spinel
doniistimii, her iki tozun da ince partikiil boyutuna sahip oldugu FZ-
FS bilesiminde gergeklesmistir. Bu kompozisyonda, genis ylizey
alanina ve daha yiiksek reaktiviteye sahip (FZ=4,972 m?/g ve FS=163
m?g) tozlarin bulunmasi reaksiyon esnasinda  difiizyonun
gerceklesmesi i¢in daha fazla temas noktasi olusturarak spinel
doniisiim oranin1 %100'e ulagtirmistir. Ayrica bu ¢aligma, baslangig
oksitlerinden SnO2’in tane boyutunun daha kritik bir role sahip
oldugunu ve spinel doniisiimiinii kontrol ettigini ortaya ¢ikarmigtir.
Ince taneli ve yiizey alani yiiksek olan (163 m?/g) SnO: igeren
kompozisyonlarda spinel doniisiim miktar1 daha yiiksektir. Baglangic
tozlarmin tane boyutunun incelmesiyle birlikte spinel doniigiimii i¢in
gerekli olan aktivasyon enerjisi yaklasik olarak 4 kat azalmaktadir.
Zn28SnOs4 spinel doniisiimiinde bir diger 6nemli parametrenin sentez
sicakligl oldugu belirlenmistir. 900°C’de spinel doniigiimii heniiz
baglamakta, sicaklik 1200°Cye ulastiginda tamamlanmaktadir. Sentez
siiresinin ~ degistirilmesi  spinel donlisiimiinde etkin  bir rol
oynamamaktadir. Son olarak baglangi¢ oksitlerinin tane boyut
dagilimimin sinterleme davramismi etkiledigi ortaya g¢ikartilmustir.
Ince tane yapisina sahip baslangig oksitleri kullanildiginda spinel
doniisiimiinden kaynaklanan hacimce genlesmenin ve sinterlemeden
kaynaklanan hacim kii¢iilmesinin es zamanli gerceklestigi tespit
edilmigtir. Elde edilen sonuglar literatiirde ilk kez baglangic ZnO ve
SnO:> oksitlerinden yola ¢ikarak yogun Zn>SnO4 malzemesi {iretimi
asamasina kadar kritik olan agamalara 151k tutarak yogun Zn2SnO4
malzemelerinin iretilmesi ve performansinin belirlenmesi {izerine
yapilacak olan ¢aligmalara yol gosterici olacaktir.
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