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Bu caligmada molibdat temelli 20 yeni 1s1ldar madde sentezlendi. M(I)M(I11)2(M00O4)4
konut kristallerine [M(II): Ca?*, Ba**, Sr**, M(Il1): La**, Gd**, Y**] lantanit grubu
elementlerinden Eu®*, Dy** iyonlar: farkli oranlarda katkilandi. Elde edilen maddelerin
sentez sartlarmi belirlemek icin (TG/DTA) ile 1200 'C sicakliga kadar cahisildi ve
optimum kosullar belirlendi. 850 "C ve 860 C sicakliklarda 8, 10 ve 12 saat siire ile agik
atmosferde porselen kayikgiklar icerisinde hazirlanan maddeler kiil firininda 1s11 islem
uygulanarak kati hal tepkimeleri gergeklestirildi. Tepkimeleri gerceklesen maddelerin
kristal ~sistemleri x-1is51m1  toz  difraksiyon (XRD) yontemi ile arastirildi.
BagsCapsGdx(M0Qy); Ve BapsCagsLax(MoQy),  sistemlerinin monoklinik,
Srp5CapsY2(M00,)s Ve SrpsCapslax(Mo0y), sistemlerinin tetragonal yapida oldugu
bulundu ve birim hiicre parametreleri belirlendi. Lantanit katkili sentezlenen maddelerin
1sima Ozellikleri ve 1s1ma siireleri fotoluminesans spektrofotometresi ile analiz edildi.
Isildar sistemlerin 290 nm’de Eu** iyonlarmm yiik transferinden kaynaklanan ve Eu**
tyonlarinin 389 nm’de "Fo—"Lsg gecisinden kaynaklanan iki adet uyarma bandi tespit
edildi. Bu uyarmalar neticesinde Eu" iyonlarimin karakteristik *Do—'F; (3=2, 3 ve 4)
gecislerinden kaynaklanan 619 nm’de turuncu, 652 nm’de kirmizi1 ve 706 nm dalga
boyunda spektrumun baskin kirmizi bolgesine karsilik gelen ii¢ adet i1sima bandi
gozlendi. Isildar sistemlerin yilizey incelemeleri ve elementel analizleri (SEM-EDX)
taramal1 elektron mikroskobu ile yapilarak mikro yapilari tespit edildi.

Anahtar Kelimeler: Molibdat, Luminesans, Kat1 hal yontemi, Inorganik 1s1ldarlar.
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In this study, molybdates based 20 new phosphor materials were synhesized.
|\/|(||)|\/|(|||)2(|\/|oo4)4 yvl(u) ca?*, Ba®*, Sr**, M(Ill): La*, Gd**, Y*] host crystals
were doped Eu®* lanthanide group ions in different ratios. The optimization of
synthesis condltlons were determinated until 1200 °C working by (DTA/TG) methods.
The mixtures to achieved a solid state reaction were heated in porcelein crucibles at
different temperatures as 850 'C and 860 "C, for 8, 10, 12 hours in an open atmosphere.
The powders’s crystal systems were characterized by x-ray powder diffraction method
(XRD). BagsCaypsGd2(M00,), and BagsCagsLax(MoO,), crystal systems were obtained
as monoclinic crystal structure. Srp5CagsY2(M004)s and SrpsCagslax(MoQOy), crystal
systems were obtained as tetragonal crystal structure and unit cell parameters of crystals
were determinated. Ln®*" doped samples were analyzed by using photoluminescence
spectrophotometer instrument for the observation of the excitation-emission spectras
and decay times. Two excitation bands of the phosphor systems were obtained charge
transfer transition at 290 nm and the “Fq to °Lg transition of Eu?* ions at 389 nm. Under
these excitation bands, the characteristic emission bands of Eu* ions were observed at
619 nm was assigned D, to 'F, transition in the orange region and at 652 nm was
assigned the °Dy to 'F; transition in the red region and at 706 nm was assigned the °Dg to
"F, transition in the dominant red region. The phosphor systems surface investigations
and EDX analysis were characterized by Scanning Electron Microscope (SEM) and
their microstructures were identified.

Key Words: Molybdates, Luminescence, Solid state method, Inorganic phosphors.
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1.GIRIS

Isikla aydinlatma, insan hayatini1 giindiizden geceye tasirken, odun atesinden baslayarak
mesalelere, mumlara, gaz lambalarina, akkor lambalara ve son olarak da fotoluminesans
malzemelerin gelisimiyle birlikte floresan lambalara ve LED’lere kadar gelisim
gostermistir. Bu teknolojilerin ilerlemesiyle insanlarin yasam standartlarinda biiyiik bir

gelisme olmus ve giinliikk yasam siireleri uzamistir (Ozawa, 2007).

Aristo’nun ates bocekleri, 151k yayan agaglar, mantarlar ve 6lii baliklar1 dogada gérmesi
ve bunlari De Anima (M.O. 384-322) adli kitabinda toplamas: ile 1s1ma olarak
adlandirilan luminesans iizerine diisiinsel olarak ilk ¢alismalar baslamistir (Harvey,
1957).

Fosfor kelimesi ilk olarak 17. yiizyilin ilk baslarinda italya’da Bologna’li bir kimyaci
olan Vincentinus Casciarolo’nun bir volkanin eteklerinde agir, parlak bir tas (BaSO.)
bulmasi ile ortaya ¢ikmustir. Casciarolo buldugu tasi altina donistiirmek diisiincesiyle
bir komiir firminda 1sitmasi ve altin yerine, giin 15181 ile uyarildiktan sonra karanlikta
kirmizi 1s1ma yapan sinterlenmis bir tas elde etmesi ile giiniimiize kadar gelmistir. Bu
kesiften sonra Avrupa’da birgok yerde benzerleri de bulunmus ve 1s1ma yapan bu taglara
“fosforlar” adi verilmistir. (Yen ve ark.,, 2006). Fortino Licetti 1640 yilinda
Cascariolo’nun buldugu maddeleri “litheophosphorus” adi altinda toplamistir. Fosfor,
parlak 151k anlamina gelmektedir. Bundan 30 yil sonra da fosfor elementi bulunmus ve
oksitlendiginde 151k verdigi i¢in luminesans maddesi Olarak simniflandirilip fosfor adi
verilmistir. Robert Boyle 1663°te bir elmas parcasinin karanlikta 1s1ldadigini
gozlemistir. Inorganik 1sildar maddelerle ilgili sistematik bilimsel incelemeler
1800’lerde Becquerel, Verneul, Lenard ve Stoke ile baslamistir. 1852 yilinda ingiliz
fizik¢i G. C. Stoke bir maddeye belli bir dalga boyunda 1s1k tutuldugunda maddenin
daha uzun dalga boyunda 1s1ik yaydigini ve 1sik kaynagi kaldirildiginda yaymimin
durdugunu gostermistir. Sentezlenmis ilk 1s1ldar havada hizla bozunarak hidrojen siilfiir
veren diisiik luminesans etkinlige sahip, saf olmayan baryum siilfiirdiir. Daha kararl
silfiir bazli 1si1ldar 1866’da hidrojen siilfiir buharinda c¢inko oksitin 1sitilmasiyla
tiretilmistir. 1887’de taninmis hale gelen bu siilfiirler katkisiz halde 1s1ma yapmayan

fakat kiiciik miktarda safsizlik katkilandiginda 1s1ma yapan bilesiklerdir (Emen, 2009).
1



1888 yilinda Alman fizik¢i E. Wiedmann farkli maddelerin sogurduklari enerjiyi 1s1
tiretmeksizin 151k olarak yaymasii latince 151k anlamima gelen lumen kelimesinden
tireterek “luminesans” olarak tanimlamis, floresans ve fosforesans olaylarini

luminesans terimi i¢inde birlestirmistir (Yen ve ark., 2006).

Giiniimiizde fosforesans maddeler olarak bilinen ve nadir toprak elementi olarak
adlandirdigimiz lantanitlerle, hazirlanan uzun 1simali ileri teknoloji malzemeleri;
aydinlatma, reklam i1siklandirma tiipleri, x-151m1 goriintiileyicileri, x-151m1 sensorleri,
katot 1511 tiipleri, lazerler, optik hafizalar, {iriin kodlama, giivenlik, kaza onleme, dis
hekimligi, plazma, alan emisyon, projeksiyon panelleri gibi yaygin bir kullanim alanina
sahiptir. (Nag ve ark., 2005; Katsumata ve ark., 2005).

Inorganik 1s11dar maddeler genelde oksit, oksisiilfiir, siilfiir, seleniir, borat, fosfat, gallat,
germanat, vanadat, siilfat, molibdat, aluminat, silikat ve aluminasilikat tiirii bilesiklerdir
(Nakazawa ve ark., 1997). Bu isildar malzemeler arasinda molibdat esasli 1sildar
malzemeler ise uzun siireli yaymimlari, yiiksek kuantum verimlilikleri, kolay imal
edilebilirlikleri ve diisiik maliyetleri nedeniyle diger malzemelerden daha 6n plana
c¢ikmiglardir. Bu yiizden bu tiir malzemelerin o6zelliklerinin iyilestirilmesi ve

gelistirilmesi i¢in yapilan ¢aligmalarda son zamanlarda ciddi artiglar olmustur.

Bu c¢alismada ise, kat1 hal yontemi kullanilarak lantanit grubu elementlerden farkli
oranlarda Eu**, Dy?" iyonlar1 katkilanarak BagsCagsGd2(M00Q4)s, BagsCagsLay(M0oOy)s,
Srp5CapsLax(M0o0y)s Ve SrosCagsY2(MoOy), temelli yirmi adet yeni 1sildar madde
sentezlendi. Kat1 hal reaksiyonlar1 sonucunda olusan maddelerin x-151n1 toz kirmnim
(XRD) desenleri yardimi ile kristal sistemleri tanimlandi. Termal davranislari
Diferansiyel termal analiz/Termogravimetri (DTA/TG/DTG) sistemi ile, yiizey
incelemeleri ve EDX analizleri taramali elektron mikroskop (SEM) ile, 1sima

karakteristikleri fotoluminesans spektrofotometre ile incelendi.



2. KURAMSAL TEMELLER VE KAYNAK ARASTIRMASI

2.1. Luminesans ve Cesitleri

Bir maddenin atom veya molekiilleri, o maddenin enerji sogurmasiyla uyarilir ve
kararsiz hale gecer. Uyarilan atom ve molekiiller kazandiklar1 bu fazla enerjiyi atarak
temel hale gegmeyi isterler. Temel enerji seviyesine donerken de fazla enerjinin tiimiinii
veya bir kismini 151k seklinde disariya verirler. Isik yayilimi seklinde gerceklesen bu
olay luminesans olarak adlandirilir. Luminesans yayinimi, elektromanyetik spektrumun
genellikle UV (mor otesi), goriiniir ve IR (kizil 6tesi) bolgesini kapsar. Bu tiir
malzemelere Ornek olarak bazi mineraller, yalitkan ya da yari iletken malzemeler,
kimyasal cevherler, hayvansal ve bitkisel kokenli biyomalzemeler ve laboratuar

ortaminda {liretilen sentetik kristaller sayilabilir.

Luminesansin anlasilabilmesi i¢in oncelikle band modeli hakkinda bilgi sahibi olunmasi
gerekir. Bohr atom modeline gore, ¢ekirdek etrafinda donen bir elektronun yalniz belli
enerji seviyelerinde bulunma olasilig: vardir. Bu izinli enerji seviyeleri arasindaki enerji
degerleri, atomdaki elektron i¢in yasaklanmistir. Kristallerde de bulunan bu bantlar,
degerlik ve iletim bandi olarak adlandirilir. Elektronlar igin izinli enerji durumlari
olarak bilinen bu iki band, yasaklanmis enerji araliginin araya girmesiyle ikiye ayrilir.
Degerlik bandz izin verilen durumlarin en diisiik enerjili halidir. Elektronlar miimkiin en
diisiik enerji durumunu doldurma egiliminde oldugunda degerlik bandi elektronlarla
doludur. Iletim band: izin verilen durumlarin en yiiksek enerjili halidir. Bir kristalde
iletim bandindaki elektronlar herhangi bir dis elektriksel alan etkisi altinda kristal

igerisinde serbestge hareket ederler.

Eger iletim ve degerlik bantlar1 arasindaki mesafe mevcut degilse ya da ihmal edilebilir
seviyedeyse malzeme iletken olarak siniflandirilir. fletken olarak nitelendirilen bu tarz
malzemelerde elektronlar ¢ok ¢abuk serbest hale geger ve luminesans olay1 gozlenmez.
Bu nedenle luminesans; yasak enerji bant araliginin dar oldugu iletkenlerde degil,
bantlarin birbirinden uzak oldugu yalitkan veya yar1 iletkenlerde gergeklesir. Yalitkan

veya yarl iletkenlerdeki elektron gegisleri elektronlarca dolu degerlik bandi ile



elektronlarin  kararsiz halde bulundugu iletkenlik bandi arasinda gergeklesir.
Iyonlastiric1 radyasyon madde ile etkilestigi zaman, bir elektron degerlik bandindan
iletim bandina gegis yapmak igin yeterli enerjiyi sogurur. Béylece maddede enerji
depolanmis olur. Elektron degerlik bandindan iletim bandina gectiginde degerlik
bandinda bir bosluk olusur. Degerlik bandindaki elektronlar, uyarilan elektron
tarafindan bosaltilan yere hareket edebilir. Boylece degerlik bandindan iletim bandina
bir elektron uyarildiginda bir elektron bosluk ¢ifti yaratilir. Uyarilmis elektron degerlik
bandina geri donmeden ve uyarim enerjisini kaybetmeden 6nce iletim bandinda sadece

<10 ns (ortalama 6mrii) kalir.

Isik yaymmminin gergeklestigi birlesme merkezlerine luminesans merkezleri denir.
Birlesme 151k yaymimi olmadan da gerceklesir ancak bu durum luminesans olmadigi
icin Oli bolgedir ve fazla enerji 1s1 seklinde (1s1masiz yeniden birlesme) agiga ¢ikar.
Ancak gergek kristaller miikemmel olmayip atomlarin dizilisinde bdlgesel olarak
diizensizlikler ve gesitli tipte kusurlar vardir. Bunlardan en yaygin olani kristal i¢indeki
bazi atomlarin hatali konumda bulunmalarindan kaynaklanan ve nokta hatasi olarak
adlandirilan kusur tipidir. Gergek bir kristal orgli temel olarak ii¢ tip kusura sahiptir:
Bunlar sirasi ile i¢sel kusurlar, safsizlik kusurlart ve orgii icindeki kristal atomlarinin
yiiksek hizli elektron, nétron veya protonun ¢arpmasi sonucunda yer degistirmeleri veya
orgii igindeki bulunduklari noktalardan koparak bu noktalarda meydana getirdigi
kusurlardir. Kusurlarin var olmasi yasak bant araliklarinda izinli enerji seviyelerinin
olusmasini saglar. Kristal uyarildiginda serbest hale gegen elektronlar bu izinli enerji
seviyelerini kullanarak veya dogrudan bantlar arasi gegislerde bulunurlar (Albani,
2007).

2.1.1 Uyarma Kaynagina Gore Luminesans

Luminesans uyarici  kaynaklarna  gore;  fotoluminesans, elektroluminesans,
katodoluminesans, sonuluminesans, radyoluminesans, termoluminesans,

triboluminesans seklinde siniflandirilir (Paulose, 2002).

Fotoluminesans: Mor &tesi 1sinimla uyarilan maddede olusan luminesans tiirtidiir.
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Elektroluminesans: Maddeye elektrik alan1 uygulanmasi ile meydana gelen luminesans

tirtidiir.

Katodoluminesans: Elektronlarin kristallere ¢arpmasiyla olusan luminesans tiirtidiir.

Sonuluminesans: Yiiksek frekansli ses dalgalari veya fononlarla meydana gelen bir

luminesans tiurudur.

Radyoluminesans: Hizlandiricilardan, kozmik 1silardan, radyoaktif maddelerden veya

diger kaynaklardan elde edilen yiiksek enerjili pargaciklarin etkisi ile meydana gelen
luminesans tiirtidiir.

Termoluminesans: Bazi kristaller sogurduklari enerjiyi diisiik sicakliklarda degil,

wsitildiklart zaman goriiniir 151k halinde yayarlar. Bu olaya termoluminesans denir.

Triboluminesans: Kristallerin sogurmus olduklar1 enerjiyi 6giitiilme, ¢izilme, siirtiinme,

doviilme gibi mekanik etki sirasinda goriiniir bolgede 151k yaymasi olayma denir

(Yiksel, 2008).

2.1.2 Gecikme Siiresine Gore Luminesans

Luminesans1 uyarma kaynaklarina gore siniflandirmak miimkiin oldugu gibi gecikme
stiresine (tc) gore de siniflandirmak miimkiindiir. Gecikme siiresi 1. < 10® s ise 151ma
floresans ve 1. > 10 s ise fosforesans olarak tanimlanir. Fosforesans ise kisa (1. < 10™s)
ve uzun (tc > 10 s) stireli olmak {izere kendi arasinda ikiye ayrilir. Bazen de 1s1ma
siirelerine gore cok kisa siireli (tc < 102 s ), kisa siireli (t = s), uzun siireli (t. = dakika ),
¢ok uzun siireli (1 = saat) isildarlar ve siiper isildarlar (o > 10 saat) olarak
siiflandirilirlar (Paulose, 2002).

2.1.2.1 Floresans ve Fosforesans

Luminesans kavrami, genellikle fosforesans ve floresan terimleri ile birlikte
kullanilmaktadir. Bu siniflandirma uyarilmaya verilen tepki olan 1s1manin zamanla olan
iligkisi ile alakalidir (Kasap ve ark., 2007). Bazi malzemelerde uyarilma sonucu olusan
1sima uyarict kaynak Kapatildiginda durmaktadir. Bu durumda normal enerji
seviyelerinde bulunan elektronlar uyarma sonucu uyarilmis seviyelere gelerek, buradan

normal enerji seviyelerine geri donerken sahip olduklar fazladan enerjiyi 151ma olarak
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sacarlar. Bu olaya “floresans” denir. Bundan farkli olarak bazi malzemelerde ise,
uyarilma sonucu olusan 1sima uyarict kaynak kapatildiktan sonra devam etmektedir
(birka¢ saniyeden birkag¢ saate kadar olabilir). Bu durumda normal enerji seviyelerinde
bulunan elektronlar uyarilma sonucu uyarilmis seviyelere geldikten sonra “yasak bolge”
ad1 verilen baska bir enerji seviyesine gecerler ve bu durum elektronun normal enerji
seviyesine donmesi i¢in gereken siireyi uzatir. Bu olaya ise “fosforesans” denir

(Yoshihiko ve ark., 1994).

2.1.2.2 Singlet/Triplet Uyarilmis Haller

Biitiin elektron spinlerinin eslesmis oldugu bir molekiiler elektronik hal; bir singlet hal
olarak adlandirilir ve molekiil bir manyetik alana maruz birakildiginda elektronik enerji
seviyelerinde hi¢bir yarilma meydana gelmez. Diger taraftan, bir serbest radikal i¢in
temel hal bir dublet halidir. Bir molekiiliin bir ¢ift elektronundan biri daha yiiksek bir
enerji seviyesine uyarilirsa ya bir singlet ya da bir triplet hal meydana gelir. Sekil 2.1’
de gorildiigii gibi, uyarilmis singlet halde, uyarilmis elektronun spini hala temel haldeki
elektron ile eslesmis durumdadir, bununla beraber triplet halde, iki elektronun spinleri

eslesmemis halde, yani paralel durumdadir.

Uyarilmus triplet haldeki bir molekiiliin 6zellikleri, uyarilmis singlet haldekinden 6nemli
derecede farklidir. Ornegin; bir molekiil triplet halde paramanyetik iken manyetik alan
tarafindan gekilirken, singlet hal diamanyetiktir ve manyetik alan tarafindan ne gekilir
ne de itilirler. Uyarilmis triplet halin ortalama 6mrii 10 saniyeden birkag saniyeye
kadar uzayabilir. Bir uyarilmis singlet halin ortalama 6mrii ise 10°-10® saniye kadardur.
Ayrica, temel haldeki bir molekiiliin 1ginla bir uyarilmis triplet hale uyarilmas: disiik
olasiliga sahiptir ve bu islem sonucu olugsan uyarma piklerinin siddeti singlet-singlet
gecisine karst gelenlerinkinden oldukca diisiiktiir. Bazi molekiillerin, bir uyarilmisg
singlet halinden bir uyarilmis triplet haline gegebilmesiyle fosforesans olusur (Ulug,
2008).



—+  —+
T

temel hal birinci singlet hal birinci triplet hal
So uvarilmis hal uyariimis hal
S1 T

Sekil 2.1. Molekiil igerisinde spinlerin olas1 konumlar1 (Ulug, 2008).

2.2. Enerji-Band Istma Modeli

Bir 1s1ldar maddede gbzlenen uyarma ve 1s1ma olaylari sadece bir merkez ya da atomda
meydana gelmedigi i¢in 1s1ma mekanizmasi olduk¢a karisiktir. Isima mekanizmasinin
aciklamasini basitlestirebilmek i¢in modeller kullanilmistir ve bu modellerden bir tanesi
de “Enerji Band Modeli” olarak bilinen Jablonski diyagram:’dir. Jablonski
diyagraminda; S, singlet temel hali, S; uyarilmis 1. Singlet elektronik enerji seviyesini,
S, ikinci singlet uyarilmig hali ve T, ise uyarilmis triplet hali temsil etmektedir. Temel
ve uyarilmis hallerde 0, 1, 2, 3,... ile tanimlanan ¢izgiler titresim kuantum sayilarini ve
enerji seviyelerini gostermektedir. Bu diyagrama goére; sogurma olay1 sirasinda, singlet
temel halden (1So) singlet herhangi bir uyarilmus hale ((1S:*) veya (1S,*)) 107 saniye
kadar kisa bir siire igerisinde elektronik bir gecis meydana gelmektedir. Meydana gelen
bu singlet—singlet gecisi spektroskopik olarak izinli bir gegcistir. Singlet — triplet
gecisi ise yasakli bir gegistir. Sistemin triplet uyarilmis hale gecis yapabilmesi igin

ancak singlet uyarilmis halden gecis yapmasi gerekmektedir.
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Sekil 2.2. Enerji band modeli (Jablonski diyagrami) (Toprak, 2006).

Ic Déniisiim: I¢ déniisiim prosesi 1s1masiz bir sekilde gergeklesmektedir. Bu islem
uyarilmig enerji seviyeleri ile titresim enerji seviyeleri arasinda olabilecegi gibi, sistem
uyarilmis halden temel hale gegerken de gerceklesebilir. Sistem almig oldugu uyarma
enerjisini disartya 1s1 enerjisi seklinde verdigi igin sistemin sicakligi yerine sadece
molekiillerin kinetik enerjilerinde bir artis gézlenir. Ciinkii bu uyarma enerjisi sistemin
sicakligini arttirabilecek kadar fazla degildir. I¢ doniisiim olayr yaklasik 102 §’lik bir
zamanda meydana gelir. Bu olaya izomerlesme 6zelligi olan veya rezonans halleri

bulunan bilesikler de rastlanir.

Titresimsel Durulma: Elektronik enerji seviyeleri titresim enerji seviyelerine, bunlar da

donme enerji seviyelerine yarilmistir. Sistem uyarildigi zaman molekiil uyarilmis enerji
seviyesindeki herhangi bir titresimsel enerji seviyesine c¢ikar. Temel hale donmek i¢in

uyarilmis enerji seviyesindeki en diigiik titresim enerji seviyesine gelmek zorundadir.



Bu olay 1simasiz meydana gelmekte olup sistem enerjisini etrafindaki diger

molekiillerle veya ¢oziicli molekiilleriyle ¢arpisarak harcar.

Sistemler Arasi Gegis: Singlet uyarilmis halden triplet uyarilmis hale ya da triplet

uyarilmig halden singlet uyarilmis hale gecis olayidir. Bu olayin olabilmesi i¢in her iki

halin titresim enerji seviyelerinin ¢akigmasi gerekmektedir.

Gecikmis Floresans: Gecikmis floresans normal floresansa gore daha uzun zamanda

meydana gelir ve olusum sekline gore kendi arasinda ikiye ayrilir.

E-Tiirii Gecikmis Floresans: Temel halden singlet uyarilmis hale ¢ikan molekiil,
sistemler arast gecisle triplet uyarilmis hale geger. Ancak sistemin sicakligi
arttirlldiginda triplet uyarilmis haldeki molekiil tekrar singlet uyarilmig hale geri doner.
Bu durumun goézlenebilmesi icin sadece sicakligin arttirtlmasi degil ayni zamanda
uyarilmig singlet ve triplet hallerinin titresim enerji seviyelerinin de ¢akismis olmasi
gerekir. Bu geri doniisiimle singlet uyarilmis haldeki molekiil tekrar singlet uyarilmisg
hale doner ve bu doniisiim 1simali olarak gergeklesir. Bu olaya E-tiirii gecikmis

floresans denir.

P-Tiirii Gecikmis Floresans: Bu tiir floresansta molekiil singlet uyarilmis halden
sistemler aras1 gegisle triplet uyarilmig hale gecer. Bu gegisten sonra triplet uyarilmis
haldeki molekiillerin birbirinden etkilenmesiyle enerjilerini birbirlerine aktarirlar ve
triplet uyarilmis haldeki molekiillerin bazilar1 singlet uyarilmis hale 1s1masiz olarak geri
donerler. Singlet uyarilmis haldeki molekiiller ise 1simali bir bigimde temel hale
donerler. Bu olaya P-Tiirii gecikmis floresans denilmektedir (Toprak, 2006).

2.3. Terim Sembolleri

Tek elektronlu atomlarda elektron orbitallere artan enerji sirasina gore yerlesir. Temel
halde en diisiik enerji orbitalde bulunan elektron uyarildiginda daha yiiksek enerjili
orbitallere gecer. Dolayisiyla tek elektronlu atomlarda atomun enerji diizeyleri orbital

enerji diizeyleri ile aynmidir. Cok elektronlu atomlarda ise elektron-elektron



etkilesmesinden dolayr atomun elektronik enerji diizeyi elektronlarin orbitallerdeki
diizenlenmesine baglidir. Cok elektronlu atomlarda belirli bir elektron dizilisi i¢in
elektronlar orbitallerde birden fazla sekilde diizenlenebilir ve her bir diizenleme belirli
enerji diizeyine kars1 gelebilir. Elektronlarin orbitallerdeki her bir diizenlenmesi
mikrohal olarak bilinir. Oregin 1s*2s?2p* dizilisinde 2p alt kabugundaki tek elektronun
ic “p” orbitalinden birine yukari veya asagi spinli olarak yerlesmesinden kaynaklanan
alt1 adet mikrohal vardir. 1s*2s?2p? dizilisinde ise 2p alt kabugundaki iki elektron i¢in
onbes diizenleme olasili1, yani on bes adet mikrohal vardir. Cok elektronlu atomlarda
elektronlarin farkli diizenlenmesinden kaynaklanan mikrohallerin enerjilerine gore
siiflandirilmasi gerekmektedir. Bazi mikrohaller es enerjili olabilir. Mikrohallerin
enerjilerine gore smiflandirilmasi, elektronun orbital ve spin agisal momentumlarinin
etkilesimi incelenerek yapilir. Orbital ve spin agisal momentumlar: birbirleriyle
birlestirilerek toplam agisal momentum bulunur ve bu toplam agisal momentum

diizenlemenin enerjisini tanimlar.

Toplam agisal momentum hesaplanirken, orbital ve spin agisal momentum vektorleri
kendi aralarinda ayri1 ayri toplanir ve sonra bulunan toplam orbital momentum ile
toplam spin momentum vektorleri birlestirilir. Agisal momentum vektorlerinin
birlestirilmesinde, bu vektorleri belirleyen kuantum sayilari toplanir. Orbital agisal
momentum kuvantum sayilart birlestirilerek toplam orbital agisal momentum kuvantum
sayilarinin alabilecegi degerler (L), spin acisal momentum kuvantum sayilar
birlestirilerek de toplam spin agisal momentum kuvantum sayilarinin alabilecegi
degerler (S) bulunur. Orbital manyetik kuvantum sayist — I, -(I-1), ...., 0, ....., +(I-1), +I
degerlerini, spin manyetik kuvantum sayis1 ise +'2 veya -'4 degerlerini alabilmektedir.
Cok elektronlu bir atom i¢in toplam orbital agisal momentum kuvantum sayist, L= ( I+
lox I3+..), (o s I3s 1), (li+ o4 l134.-2), ...degerlerini, 6rnegin iki elektronlu bir
sistem igin, L= ( l1+ I2), ( 11+ 12:1), (114 12:2), ...., [l1- I2] degerlerini alabilir. Toplam spin
acisal momentumunu veren S kuvantum sayist ise, S= ( Si+ Sp+ S3+....), ( S1+ S2+ S3+....-1),
en kiiciik degeri Y4, zit spinli ¢ift olmasi halinde de “0”dir. Toplam agisal momentum
sayis1 “J” ise, L ve S nin birlestirilmesi ile elde edilir. Toplam ag¢isal momentum

kuvantum sayisi, J= (L+S), (L+S-1), (L+S-2), ....[L-S] degerlerini alabilir.
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Bulunan toplam momentumlar, elektron dizilisine ait mikrohallerin olusturdugu atomik
enerji diizeylerini tanimlar. Bu enerji diizeylerinin gosterilmesinde kullanilan simgelere
“terim sembolleri” denir. Atomik enerji hallerini tanimlayan terim sembolii L, S ve J
biiyiikliikleri cinsinden *'L; seklinde verilir. Terim sembolii i¢in L= 0,1,2,3.4,....
Degerlerinin karsiligi olan S, P, D, F, G, ...harflerinden biri kullanilir. Bu harflerin
kiiglik karsiliklart s, p, d, f, ... harfleri, bilindigi gibi atom orbitallerinin belirtilmesinde
kullanilir. Terim semboliiniin sol iist kismina yazilan 2S+1 ifadesine spin ¢oklugu denir.
Cokluk bir haldeki es enerjili diizeylerin sayisini gosterir. Semboldeki ontaki “J” ise
toplam momentum kuvantum sayisidir. L>S oldugunda “J” icin olasi1 degerlerin sayisi

2S+1 kadardir (Tunali ve Ozkar, 2005).

2.3.1. Temel Hal Terim Sembolleri ve Terimlerin Enerjileri

Pauli ilkesine gore bir orbitalde en fazla iki elektron bulunabilir ve bu elektronlarin
spinleri de birbirine zit olmalidir. Elektronlarin orbitallere dagilimi yapilirken Pauli
ilkesine aykir1 olan olasiliklar ayiklanmalidir. Elektronlarin orbitallere dagilimini veren
olas1 diizenlemelerin her birine “mikrohal” denir. Belirli bir elektron dizilisi i¢in,
mikrohallerin sayist N!/e!(N-e)! formiilii ile bulunur. Bu formiilde “e” elektronlarin
sayisini, N ise elektron i¢in olasi konumlarin sayisin1 gosterir. Bir orbitalde en fazla iki
elektron olabilecegine gore, N orbital sayisinin iki katina esittir.

Bir elektron dizilisinde terim sembolleri enerji diizeylerini tanimlar. Ancak terim
sembolleri enerjilerin mutlak degerini vermez; yalnizca diizeylerin enerjilerine gore

bagil siralamasini belirtir. Bu bagil siralama su kurallara gore yapilir:

1- Coklugu en yiiksek olan terimin enerjisi en diigiiktiir.

2- Coklugu ayni olan terimler arasinda biiyiik “L” degerine sahip olan diisiik
enerjilidir.

3- Elektron dizilisinde alt kabuktaki elektronlarin sayist yar1 doludan fazla ise,
bliyiik “J” degerine sahip olan terim semboliiniin enerjisi diisliktiir. Alt
kabuktaki elektron sayisinin yar1 doludan az olmasi halinde ise kii¢iik “J” degeri
diistik enerjiyi gosterir.

Yalitilmig serbest atom ve iyonlarin temel hal terim sembolleri, uzun hesaplamalara

gerek kalmaksizin asagidaki yontemle kolaylikla bulunabilir.
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Kismen dolu alt kabugun elektron dizilisi yazilir.

Bu alt kabugun orbitalleri m; degerleri soldan saga azalacak sekilde siralanir.
Ornegin “d” alt kabugu su sekilde gosterili: m= +2 +1 0 -1 -2

Hund kuralina gore elektronlar, yiiksek m; degerinden baslanarak orbitallere
yerlestirilir.

Elde edilen diziliste ¢iftlenmemis elektronlarin m degerleri toplanarak M, ve
dolayisiyla L bulunur.

Ciftlenmemis elektronlarin toplam sayis1 %2 ile carpilarak, S degeri bulunur ve
cokluk 2S+1 ile hesaplanir.

Alt kabuk yaridan fazla dolu ise J=L+S, yar1 doludan az ise J=L-S bagintisi
kullanilarak temel halin toplam agisal momentum sayisi bulunur. Alt kabugun

yar1 dolu olmasi halinde L=0 oldugundan J=S dir (Tunal1 ve Ozkar, 2005).

2.3.2. Secicilik Kurallar:

Terim sembollerinin tanimladig1 enerji diizeylerinin birinden digerine elektron gecisi

olabilir. Elektron diisiik enerjili halden yiiksek enerjili hale yiikselirken enerji sogurulur,

yiiksek enerjili halden diisiik enerjili hale diiserken de enerji yayilir. Sogurma ve 1s1nim

spektrumlarinda gozlenen piklerin nedeni bu gecislerdir. Gegislerden bazilar

yasaklanmistir. Hangi gecislerin yasakli, hangilerinin izinli oldugunu belirlemek i¢in

asagidaki secicilik kurallar1 uygulanir;

1-

2-

Biitiin bagkuvantum sayilar1 arasinda elektronik gecisler izinlidir.

(An=ny-n1=0, 1, 2, 3,...)

Toplam spinleri (S) veya spin ¢okluklar1 (2S+1) ayni olan diizeyler arasinda
gecisler izinlidir. (As=0) Coklugu farkli olan diizeyler arasinda gegisler
yasaklidir.

Toplam orbital momentum kuvantum sayilar1 (L) arasindaki farkin bire esit
oldugu diizeyler arasinda gegis izinlidir. (AL= £1) Farkin birden biiyiik veya
sifir oldugu diizeyler arasindaki gecisler yasaklidir.
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4- Toplam momentum kuvantum sayilari (J) aym1 veya bir farkli olan diizeyler

arasinda geg¢is izinlidir (AJ=0, +1). AJ=0 olmasina ragmen J=0 diizeyleri

arasindaki gecisler yasaklidir.

5- Simetri merkezi olan iyon ve molekiillerde g-g ve u-u gegisleri yasakli, g-u ve u-

g gecisleri izinlidir. Bu kural Laporte denklik kurali olarak bilinir. Diizgiin

dortyiizlii yapida oldugu gibi simetri merkezi bulunmayan iyon ve molekiillerde

bu kural uygulanmaz (Tunal1 ve Ozkar, 2005).

Sekil 2.3.’de Dieke Diyagramindan nadir toprak elementlerinin izinli ve yasakli enerji

gecisleri goriilmektedir.
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Sekil 2.3. Dieke diyagrami (Ogieglo ve ark., 2012).
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2.4. Aktivatorler

Bir kristale katkilanan aktivator atomlart katkilandigi kristalde 1s1ma ve kusur
merkezleri olusturmasindan dolay: bir takim farkliliklara sebep olur. Kismen dolu 4f"
elektron kabuklar1 arasindaki gegisler (1<n<14) sayesinde olduk¢a ¢ok sayida enerji
durumunda bulunarak 1gimaya neden olurlar. Nadir toprak elementleri, tamamiyla dolu
5s25p® elektron kabuklarimin zirhlama (perdeleme) etkisi ile (bu etki, dis elektrik ve
manyetik alanlarin 4f elektronlar1 {izerine etkisini zayiflatir) essiz bir kombinasyona
sahip elementlerdir. Aktivatorler ile katkilanmig 1gildarlarin 1s1ma kuantum verimleri,
konut kristal hiicresi ile etkilesimlerinin diisiik olmasi sebebiyle yiiksektir ve diger
1s1ldarlarla karsilastirildiklarinda séniim yalnizca yiiksek sicakliklarda veya daha yiiksek
derisimlerde gerceklesir. Bu nedenle bir¢ok uygulama i¢in nadir toprak iyonlari, yogun
bir bi¢imde liiminesans c¢aligmalarinin i¢inde yer almaktadir. Ayrica duyarlili1 artirici
yardimci aktivator (co-activator) olarak da kullanilmaktadir. Nadir toprak elementi
iyonlarmin birlikte kullanilmasi ile bir digerine etkili bir enerji transferi saglamakta

mumkiindiir (Gschneidner ve ark., 2007).

Nadir toprak elementi iyonlarinin ek kayda deger 6zelligi, 4f kabuklarinin kismi dolu
olmasidir. Kapali elektron kabugu, ksenon dagilimina 55%5p° karsilik gelir ki bu durum
La** ya da Ce* iyonlarmin spektroskopik taban seviyesidir. Devam eden iyonlarmn
elektronlarinin 4f kabuguna eklenmeleri ile Yb?* ve Lu®* da 14 elektron eklenmesi
sonucu 4f kabugu dolar. UV ya da VUV uyartim nadir toprak elementi iyonlarmin 4f
elektronlarindan birini, elektronik konfigiirasyonunu 4f" den 4f"-5d' durumuna
degistirerek 5d yoOriingesine ¢ikmasini saglayabilir. Cizelge 2.1.’de Ln®* iyonlarinin
temel ve birinci uyarilmis elektron konfigiirasyonlart hakkinda bilgi verilmistir.
Ozellikle nadir toprak elementi serisinin orta boliimiinde yer alan iyonlarin genis bir

spektral aralikta 1s1ma sergileyebildikleri goriillmektedir (Gschneidner, ve ark., 2007).
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Cizelge 2.1. Ug degerlikli nadir toprak elementi iyonlarmnin taban ve birinci uyarilmus

durumlarin temel karakteristikleri (Gschneidner ve ark., 2007).

Tab Taban Uyarilmig

apan

Atom . Taban konfigiirasyonunda Uyarilmig Konfigiirasyonda

Iyon Durumu
No konfigiirasyonu 2541 bulunan durum Konfigiirasyon bulunan durum
’ sayis1 say1s1

57 | La* 4f° 1So 1 - -
58 | ce** 4! 2Fg), 14 5d! 10
50 | pr 42 3H, 91 4f* 5d* 231
60 | Nd** 4Af *losp 364 4 5d* 1274
61 | Pm* 4f4 51, 1001 4f° 5d* 4641
62 | Sm* 4f5 ®Hs/ 2002 4f* 5d* 12012
63 | EU* 4fs Fo 3003 4f° 5d* 23023
64 | Gd* 4f7 S. 3432 4f° 5d* 33462
65 | Tb* 4f8 Fe 3003 4f"5d! 37323
66 | Dy 4f° ®Hyg) 2002 4f°5d° 32032
67 | Ho™ 4fre °lg 1001 4f° 5d* 21021
68 | Ert 41 15 364 4f% 5¢* 10374
69 | Tm* 4f12 *Hq 91 4f* 5¢* 3731
70 | Yb* 4f13 ’F.p 14 4f* 5¢! 924
71 | Lv*’ 414 I3, 1 48 5q* 141

2.5. Luminesans Malzemelerin Kullanim Alanlar

Fosforlar, floresan lambalarda 151k kaynagi, yliksek basingli civa lambalari, LED, katot

1511 tliplerinde goriintiileme cihazi, iriin kodlama, giivenlik ve kaza Onleme, dis

hekimligi ve uzun siireli 1s1ldama 6zellikleri ile boyalarda kullanim alan1 bulurlar.
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2.5.1. Aydinlatmalar I¢in Fosforlar

Floresan lamba elektrigi kullanarak civa buharini tetikler ve 151k elde eder. Akkor
lambalara kiyasla enerji verimliligi oldukea yiiksektir. i¢ duvari fosforesans malzeme ile
kaplanmis bir cam tiip ve iki uca yerlestirilmis elektrottan olusmaktadir ve ilk
kullanimlar1 1939 yilinda {ireticisi “General Electric” tarafindan olmustur. Lambanin
elektrotlarindan yayilan elektronlar, tiip icerisindeki civa ile ¢arpigir ve civa atomunun
elektronlarin1 uyarir. Uyarilmis seviyelerden taban durumuna donen civa elektronlari
UV 1smmim yaparlar. Floresan lambanin i¢ yiizeyindeki fosforesans malzeme tarafindan

UV 11k, goriiniir 1s18a dondistiirilir (Yen ve ark., 2006).

FOSFOR KAPLI i¢
YUZEY  sRpcoON-Civa

\ BUHARI

g &

Sekil 2.4. Floresan tiipti i¢ yapis1 (Yen ve ark., 2006).

2.5.2 Yiiksek Basin¢h Civa Lambalar

Isig1, dolayli ya da dolaysiz olarak en c¢ok civa buharinin isinimi ile olusmus olan,
yanma durumunda kismi buhar basinct 100.000 Pa iizerinde bulunan lamba tiirii yliksek
basingli civa buharli lambalar olarak tanimlanir. Civa lambalarinda desarj tiipti,
elektrotlar, desarj tiipiiniin i¢inde damitilmig civa ve az miktarda asal gaz
bulunmaktadir. Ayrica ampuliin icinde olusabilecek parlamalar1 ve oksitlenmeyi
onlemek i¢in argon ya da argon-azot karisimi gaz bulunur. Lambanin calistirilmasiyla

birlikte ana ve yardimci elektrotlar arasindaki gaz iyonize olmaya baslar ve tiip i¢indeki
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gazin direncinin diigmesiyle desarj baslar. Lambanin dis ¢eperini olusturan koruyucu dis
ampul soda-kire¢ ya da bor-silikat camdan imal edilir. Ayrica yiiksek basingli civa
buharli lambanin 151k tayfi belli dalga boylarinda yogunlasmis (sar1, yesil, mavi ve mor)
ve kirmizi 15181n iiretilmedigi bir yapidadir. Bu ylizden lambanin renksel geri verimini

diistirmek i¢in dig ampuliin i¢ kismi1 fosfor tabakasiyla kaplanir (Yen ve ark., 2006).

—Taban

__~Tutucu
_~Fosfor

_-Gazlar

¢ tup
_—Elektrot

/ __Metal conta
—— Dis tup

\JTEH 7

Sekil 2.5. Yiiksek basingli civa lambasi (Yen ve ark., 2006).
2.5.3 Isik Sac¢an Diyotlar

Light emitting diode kisaca LED olarak taninan yar iletken teknolojisine dayali 151k
sacan elektronik malzemelerdir. Dogru yonde ve istenen voltaj uygulandiginda p/n
ekleminde elektronlarin bosluklara dogru hareketiyle agiga ¢ikan enerjinin kimyasallar
etkisiyle foton adi verilen 151k kaynagina dontismesi s6z konusudur. LED’ler goriiniir
bolgede dar aralikta 1g1k tretir. Beyaz LED aydinlatmalar, floresans ve fosforesans

malzemeler birlikte kullanilarak elde edilir.

LED’lerin yaydig1 151k, LED ¢ipi igerisindeki yar iletken katki maddeleri ile ilgilidir.
LED’in hangi renkte 151k yaymasi isteniyorsa galyum, arsenit, aliiminyum, fosfat,
indiyum, nitrit gibi kimyasal malzemelerden uygun oranda yar1 iletken malzemeye katk1

yapilir (GaAlAs, GaAs, GaAsP, GaP, InGaAlIP, SiC, GaN) (Yen ve ark., 2006).
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2.5.4 Katot Isinh Tiip

Katot 15111 tiipii, elektronik devre sistemleriyle goriintii veren bir aygittir ve televizyon
alicilari, radar ekranlar1 ve osiloskop gibi aletlerde kullanilir. Katot 1s1n1 tiipii, havasi
bosaltilmis iki cam tiipten olugsmaktadir. Cam tiipiin bir yiiziine, ekran gorevi yapmasini
saglayacak bir bicim verilmistir ve i¢ tarafi fosforesans 0Ozelligi olan malzeme ile
kaplanmistir. Tiiplin diger ucunda elektron tabancasi bulunmaktadir. Elektron demeti,
elektron tabancasi sayesinde odaklanir. Ekrandaki fosforesans malzemeye c¢arpan
elektronlar bu maddedeki atomlar1 uyararak, isildamaya sebep olur. Ekrandaki

parildamalar sayesinde goriintii olusur (Yen ve ark., 2006).

: Yatay saptirma
On hizlandirma

A levhalan (U)
anodu (A1)
5 o Hizlandirma
Katot (K) anodu (A5)

Fosforlu
= ekran
r— = T ;

-
= A A 13 Ll . Aquadag
o tabaka
Kontrol (Odaklama Fieene s Elektrpn
1zgaras1 (G) anodu (A;) useysapurma demeti
levhalan (V)

Sekil 2.6. Katot 1sinl1 tiip (Yen ve ark., 2006).

2.5.5. Optoelektronik Goriintii Doniistiiriicii

Goriintli dondstiiriict, ilk olarak bir elektronun goriintiisiinii insan géziiniin gorebilecegi
goriintliye doniistiiriir. GOriintli doniistiiriicii mor 6tesi, kizil 6tesi ve x-1g1n1 bolgelerinde
insanin gérmesine yardimer olur (Takayuki ve ark., 2002). Bir nesneden yayilan 151k
fotokatottan elektron koparir. Agiga ¢ikan elektronlar elektron-optik bir sistemde
hizlandirilir ve 1s1ldar ekrana odaklanirlar. Burada elde edilen goriintii géz, kamera veya

film ile incelenebilir. Sistemin kalitesi, kullanilan 1sildar maddeye baglidir. 6-20 keV
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elektronlarla uyarilan 1s1ldar madde, yiiksek kuantum verimine sahiptir ve fotokatotun
tiretimi esnasinda olugan alkali buharma ve bombardimanina karsi dayaniklidir.
Goriintii doniistiiriiciilerde kullanilan 6nemli 1s11dar maddeler (Zn, Cd)S:Ag*, ZnS:Cu”,
ZnSi04sMn**, GdO,S:Tb* ve ZnS:Ag™ dir.

2.5.6. Uriin Kodlama

Isildar maddeler biiyiik dlgekte iiretilmis iriinlerin veya market degeri olan tirtinlerin
kodlanmasi i¢in yogun olarak kullanilmaktadir. Biiyiik dlgekte liretilmis tiriinler igin,
belirli tiirleri ayirmak veya daha sonra kontrol etmek amaciyla kullanilir ve markali
tiriinlerin kodlanmasiyla korsan tiretilmis taklitlerin hizli bir sekilde taninmasina olanak

saglar.

Sirket amblemlerinin sayilarin olusumunda 1sildar maddeler seffaf miirekkep
kullanilarak uygulanir. Paketleme kagidi veya floresans etiketler icin kullanilan
floresans fiberler kodlamanin daha ileri bir seklidir. Uzun dalga boylu UV 15181 altinda
kolayca tanimlanabilen ve dar band 1s1masi1 yapan 1sildarlar tercih edilirler. Beyaz renkli
bilesikler olan ¢inko siilfiir, ¢inko kadmiyum siilfiir ve toprak alkali bilesikleri

kullanilir.

Kagit hamuruna eklenmis veya yiizeye ince film olarak kaplanmig (1-2 g/ mz) 1s1ldarlar
kolaylikla tespit edilebilen giiglii sinyaller verir. Cekler, ¢ek kartlari, pasaportlar, kimlik
kartlari, hediye kartlari, piyango biletleri, sezon biletleri, paralar, goriinmez giivenlik
isaretlerinde 1s1ldar maddelerle kodlama yaygin olarak kullanilir. Bu tip kodlama ile

kopyalamaya kars1 pasif bir koruma saglanir (Emen, 2009).

2.5.7. Giivenlik ve Kaza Onleme

Uzun siireli 151ma yapan inorganik 1s1ldar maddeler, tehlikeli alanlar, acil ¢ikis yollar1 ve
elektrik salterlerinde mutlaka bulunmak zorundadir. Bakir katkilanmis ¢inko siilfiirler
giivenlik amaciyla en ¢ok kullanilan 1s1ldar maddelerdir. Giin 15181 ve yapay 1sik ile

uyarilabilen bilesiklerin spektrumlart goziin spektral duyarliligina uygundur ve
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uyarmadan sonra 30 saat kadar daha 1s1maya devam eder. Bu pigmentler 151ma yapan

boyalarda, plastiklerde, seramiklerde kullanilmaktadir.(Emen, 2009).

2.5.8. Dis Hekimligi

Uzun dalga boylu UV 15181 altinda dogal disler mavi-beyaz 1sima yapar. Bu 1sildama
kollajen igerisindeki bazi bilesenlerin dogal yapisindan dolayr meydana gelmektedir.
Yapay disler hazirlanirken seramik hamuru igerisine 1s1ldar maddeler de ilave edilerek
daha dogal bir goriiniim saglanir. Baslangigta uranil tuzlar kullanilirken bu tuzlarin
radyoaktif etkisinden dolay1 daha sonralar1 eser element (Cu, Fe, Cr, Mg, Zn, Sn, Ni,
Mo, Co, Si) tuzlarinin aktivator olarak kullanildigi isildar maddelerle calisilmaya
baglanmigtir. Seramik prosesinde, seramik hamuru 1sitilarak hazirlandigr igin
1s1ldamanin siddeti ve spektrumu kontrol edilememistir. Daha sonra seramik hamurunda
kullanilan yontem gelistirilmis ve uzun dalga boylu mavi-beyaz 1si1ma yapan yapay
disler elde edilmistir. En iyi sonuglar1 seryum, terbiyum ve mangan katkilanmis ytriyum
silikat bilesikleri vermistir [(Y0.937C€0.021 Tho,033MnNo.009)SiOs] (Emen, 2009).

2.6. Selit Yapidaki MLn,(Mo00O,), Kristali

MLN2(M0Qy)4, (M:M2+) tipindeki kristal yapilara ilk 6rnek CaEuy(Mo0Oy), Kkristalidir.
Bu gibi kristal yapilar, uzayda tetragonal birimlerin (3+2) boyutlu olarak
modellenebildigi kristallerdir. Bu yapt MoO, tetrahedronlari ve (A)Os Kkare
antiprizmalarindan meydana gelmistir. Burada A:Ca?*, Eu®*, Yb*", Ho* iyonlari ya da
bosluk olabilmektedir. MoO, tetrahedronunda molibden atomu merkezde olmak tizere 4
oksijen ile ¢evrelenirken, (A)Og Kare antiprizmada merkezde Ca**, Eu**, Yb**, Ho*" gibi
bir atom bulunurken onu ¢evreleyen 8 oksijen atomu bulunmaktadir. Yapiya
yerlesebilecek lantanit grubu iyonlarin yarigaplarinin benzerligi sayesinde bu iyonlar

kristal kafes icerisine etkin bir sekilde katkilanabilirler (Abakumov ve ark., 2014).
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Sekil 2.7. CaLay(M00O,),:Yb*/Ho* kristalinin sematik gosterimi
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3. MATERYAL VE METOD

3.1.Materyal

3.1.1. Baryum karbonat (BaCOs3)

% 99,00 saflikta ve beyaz renkte bulunan kati haldeki kristal, Merck firmasinin tirtinii
olup, molekiil agirhg 197,3359 g/mol, erime noktas: 811 °C, kaynama noktas1 1450 °C,
yogunlugu 4,286 g/cm® diir.

3.1.2. Kalsiyum karbonat (CaCO3)

% 99,90 saflikta ve beyaz renkte bulunan kati haldeki kristal Merck firmasinin {iriinii

olup, molekiil agirligi 100,0869 g/mol, erime noktasi 1339 °C, yogunlugu 2,75 g/cm®

dir.

3.1.3. Stronsiyum karbonat (SrCO,)
% 99,00 saflikta ve beyaz renkte bulunan kati haldeki kristal Merck firmasimin tiriinii

olup, molekiil agirligi 147,6289 g/mol, erime noktasi 1494 °C, yogunlugu 3,74 g/cm®

dir.

3.1.4. Lantan (I11) oksit (La,0Os)
% 99,99 saflikta ve beyaz renkte bulunan kati haldeki kristal Merck firmasimin iiriinii

olup, molekiil agirhg 325,809 g/mol, erime noktas1 2315 °C, kaynama noktas1 4200 °C
yogunlugu 6,51 g/cm? diir.
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3.1.5. Gadolinyum (I11) oksit (Gd,03)
% 99,99 saflikta ve beyaz renkte bulunan kati haldeki kristal Merck firmasinin {iriinii

olup, molekiil agirhig 362,498 g/mol, erime noktasi 2420 °C, yogunlugu 7,407 g/Cm3

dir.

3.1.6. Europium (111) oksit (Eu,03)

% 99,99 saflikta ve beyaz renkte bulunan kat1 haldeki kristal Merck firmasinin {irlinii

olup, molekiil agirligi 351,926 g/mol, erime noktast 2350 °C, yogunlugu 7,40 g/cm? diir.

3.1.7. Disporsiyum (111) oksit (Dy,03)

% 99,99 saflikta ve beyaz renkte bulunan kat1 haldeki kristal Merck firmasinin {irtinii

olup, molekiil agirligi 372,998 g/mol, erime noktast 2408 °C, yogunlugu 7,80 g/cm? diir.

3.1.8. Yitriyum (I11) oksit (Y,053)
% 99,99 saflikta ve beyaz renkte bulunan kati haldeki kristal Merck firmasinin {irtinii

olup, molekiil agirhigi 225,81 g/mol, erime noktas1 2690 °C, kaynama noktas1 4300 °C
yogunlugu 5,03 g/cm? diir.

3.1.9. Samaryum (111) oksit (Sm,03)

% 99,99 saflikta ve soluk sar1 renkte bulunan kat1 haldeki kristal Merck firmasinin
liriin{i olup, molekiil agirhg 348,718 g/mol, erime noktas1 2335 °C, yogunlugu 7,60

glem® diir.
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3.1.10. Erbiyum (111) oksit (Er,03)

% 99,99 saflikta ve pembe renkte bulunan kati haldeki kristal Merck firmasinin {iriinii
olup, molekiil agirligi 382,518 g/mol, erime noktasi 2418 °C, yogunlugu 8,64 g/cm? diir.

3.1.11. Molibdenyum (I11) oksit (M0O;)
% 99,90 saflikta ve soluk yesil renkte bulunan kati1 haldeki kristal Merck firmasimnin

{iriinii olup, molekiil agirhig 143,938 g/mol, erime noktas1 801 °C, kaynama noktasi
1155 °C yogunlugu 4,70 g/cm? diir.

3.2. Kullanilan Cihazlar

3.2.1. Firin

Kat1 hal reaksiyonlarmi gergeklestirmek amaciyla KMU Miihendislik Fakiiltesi
Metalurji ve Malzeme Miihendisligi Béliimiinde yer alan 1800 °C sicakliga kadar

ulasabilen Protherm Furnaces Marka ve 1500 °C sicakliga kadar ulasabilen Protherm

Furnaces Marka kiil firinlar1 kullanildi. Kiil firmlarmin sicaklik sapmasi = 1 °C’dir.
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3.2.2. X-Ismm Toz Difraktometresi (XRD)

Kristal sistemi ve birim hiicre parametrelerini belirlemek amaciyla KMU Merkezi
Arastirma Laboratuvarinda yer alan BRUKER marka AXD D8 ADVANCE model
XRD cihaz1 kullanildi. CuKa tiipii igeren cihaz 20 = 10°-90° ve 0,002°C/s tarama

adiminda ¢aligmaktadir.

3.2.3. Diferansiyel Termal Analiz (DTA) ve Termal Gravimetri (TG)

Isildar maddelerin termal davraniglarinin ve sentez sartlarinin belirlenebilmesi amaciyla
KMU Merkezi Arastirma Laboratuvarinda yer alan S 1| EXSTAR 630 marka 12 A, 100
V, 50 HZ o&zelliklerinde bulunan TG/DTA/DTG cihaz1 kullanilmustir. Olgiimler azot

gaz1 atmosferi altinda, dakikada 10 °C 1sitma hiziyla gergeklestirilmistir.

-
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3.2.4. Fotoluminesans Spektrofotometresi (PL)

Isildar maddelerin uyarma ve 1sima Ozellikleri ve 1sima siirelerinin belirlenebilmesi
amactyla KMU Miihendislik Fakiiltesi Metalurji ve Malzeme Miihendisligi Béliimiinde
yer alan PTI (Photon Technology International) Quanta Master 30
Phosphorescence/Fluorescence Spectrofluorometer Marka fotoluminesans
spektrofotometresi kullanilmistir. Ksenon kaynakli cihaz 200-900 nm araliginda 6l¢iim

yapabilmektedir.

3.2.5. Analitik Terazi

Maddelerin stokiyometrik olarak hazirlanabilmesi amaciyla KMU Miihendislik
Fakiiltesi Metalurji ve Malzeme Miihendisligi Boliimiinde yer alan Precisa Marka XB
220 A model, maksimum 220 g, minimum 0,01 gr tartim yapilabilen, = 0,0001 g
hassasiyete sahip terazi kullanilmistir.
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3.2.6. Taramah Elektron Mikroskop (SEM)

Sentezlenen kristal sistemlerin yiizey incelemeleri ve EDX analizleri Erciyes
Universitesi Teknoloji Arastirma ve Gelistirme Merkezinde bulunan LEO marka LEO
440 model cihazla yapildi. Cihaz 5x-300.000x arasi biiyiitme kapasitesine, (X= 100
mm, Y= 120 mm, Z= 60 mm, Tilt= 0-90°, Dénme= 360°) ile ¢calismaktadir.
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3.3. Metot
Bu ¢aligmada malzemeler klasik kati1 hal sentez yontemi ile sentezlenmistir.

3.3.1. Takip Edilen Sistematik

0.01 mol Eu®* ve 0.01 mol Dy** katkili BagsCaosGda(M00O4), sisteminin olusumu i¢in;
0.5 mol BaCOs, 0.5 mol CaCOs, 1 mol Gd;03, 4 mol MoOs, 0.005 mol Eu,03 ve 0.005
Dy,0; bilesiklerinin tozlarindan uygun stokiyometrik oranlarda hassas terazide
tartilarak karistirilan 5 gram 1sildar madde karisimi agat havanda yaklasik 2 saat
ogitilldii. Ogiitiilen karisim kati hal yontemi ile asagida belirtilen tepkime
gerceklestirilerek BagsCaosGda(MoO,)s 0.01 Eu®*, 0.01 Dy** bilesigi sentezlenmistir.

15 CaCOsz+ %% BaCOjz+ Gd203 + 4M003$ Bao_5Cao_5Gd2(MoO4)4 + CO»,
Diger karigimlar ise Cizelge 3.1.’de verilen miktarlarda baslangi¢ maddeleri alinarak

yukaridaki sekilde hazirlanmis olup ilgili kat1 hal tepkimesi ise yukaridaki tepkimeye

uygun yiiriimektedir.
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Cizelge 3.1. Kati karisimlardaki baglangic maddelerinin miktarlar

Yardimci
Aktivatér Akti
. tivator
Isildar Sistem BaCO; | CaCO; | MoO; | Gd,0s Eu,05
Dy,0;
(gram) (gram) (gram) (gram) (gram)
(gram)
BaosCap,5Gd2(M00y)s: 04562 | 02293 | 2.6383 | 1.6596 0.0081 0.0085
0.01 mol Eu*"0.01 mol Dy**
BansCasG0o(M0O)s: | (4548 | 02286 | 2.6208 | 1.6543 0.0241 0.0085
0.03 mol Eu®"0.01 mol Dy**
BaysCapsGd(M0Oa)s: | 4533 | 02078 | 26214 | 1649 0.04 0.0085
0.05 mol Eu**0.01 mol Dy**
BansCasG0o(M0Os: | 4497 | 0206 | 26006 | 1.6359 0.0794 0.0084
0.1 mol Eu®* 0.01 mol Dy**
BaysCapsGd(M0Oa)s: | 4505 | 02264 | 26049 | 1.6386 0.0795
0.1 mol Eu®*
Yardimci
Aktivator
Aktivator
Isildar Sistem BaCO; CaCOs MoO, La,03 Eu,03
Dy,0;
(gram) (gram) (gram) (gram) (gram)
(gram)
BaosCagsLa;(MoO,)s: 04721 | 02373 | 273 15435 | 0.0083 0.0088
0.01 mol Eu**0.01 mol Dy**
BansCasl-a(M0Oy)s: 04705 | 02365 | 2.7209 15383 | 0.0249 0.0088
0.03 mol Eu®*0.01 mol Dy**
BansCapsl.ax(M0Oy)s: 0469 | 02357 | 27119 15332 | 00414 0.0088
0.05 mol Eu**0.01 mol Dy**
BansCasl-ax(M0Oy)s: 04651 | 02338 | 2.6896 15206 | 0.0821 0.0087
0.1 mol Eu® 0.01 mol Dy**
BaosCagsLa;(MoO,)s: 04729 | 02377 | 2.7348 15462 | 0.0084
0.01 mol Eu®*
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Cizelge 3.1(Devam).Kati karigimlardaki baslangic maddelerinin miktarlar

Yardimci
Aktivator Akti
. tivator
Isildar Sistem CaCO; | SrCO; | MoO, La,05 Eu,0;
Dy,0s
(gram) (gram) (gram) (gram) (gram)
(gram)
Sro5CaosL.a(MoO,)s: 02431 | 03618 | 2.7965 15811 | 0.0085 0.0091
0.01 mol Eu**0.01 mol Dy**
Sro5CaosL.a(MoO,)s: 02422 | 03606 | 2787 15757 | 0.0255 0.009
0.03 mol Eu**0.01 mol Dy**
Sro5CapsLa(MoO,)s: 0.2414 | 03593 | 2.7775 15703 | 0.0424 0.009
0.05 mol Eu**0.01 mol Dy**
Sro5CaosLa(MoO,)s: 02394 | 03563 | 2.7542 15571 | 0.0841 0.0089
0.1 mol Eu®"0.01 mol Dy**
Sro5CaosLa(MoO,)s: 02435 | 03624 | 2.8016 15839 | 0.0086
0.01 mol Eu®*
Yardimci
Aktivator
Aktivator
Isildar Sistem CaCO; SrCO, MoO, Y,03 Eu,03
Dy,0s
(gram) (gram) (gram) (gram) (gram)
(gram)
Sro5Ca05Y2(M00y)s: 0.2692 | 04007 | 3.0971 | 1.2136 0.0095 0.0100
0.01 mol Eu**0.01 mol Dy**
Sro5Ca05Y2(M00y)s: 0.2682 | 03992 | 3.0854 | 1.2090 0.0283 0.0100
0.03 mol Eu**0.01 mol Dy**
Sro5Ca05Y2(M00y)s: 02672 | 03977 | 3.0738 | 1.2045 0.0469 0.0099
0.05 mol Eu**0.01 mol Dy**
Sr05Ca05Y2(M00y)s: 0.2647 | 03940 | 3.0452 | 1.1933 0.0930 0.0099
0.1 mol Eu®0.01 mol Dy**
Sr05Ca05Y2(M00y)s: 0.2697 | 0.4015 | 3.1033 | 1.2160 0.0095
0.01 mol Eu®*
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Hazirlanan kati karisimlarin, DTA/TG/DTG sistemi ile oda sicakligindan 1100°C ve
1200°C° ye kadar 200 ml/dak akis hizindaki azot gazi atmosferinde ve 10 °C / dak

1s1itma hizi ile termal davranislari incelendi.

Hazirlanan kati karisimlardan, BagsCagsGdz(M00Q,), 1s1ldar sistemlerine 6nceden sabit
tarttma getirilen porselen kayiklar igerisinde, agik atmosfere sahip kiil firrinda 700 °C
sicaklikta 8 saat, BagsCapslLa(MoO,)s 1sildar sistemlerine 650 °C’ de 10 saat,
Sro5CagsLax(MoQ,), 1s1ldar sistemlerine 700 °C° de 6 saat, Sro5CagsY2(M0Qy)4 1511dar

sistemlerine 700 °C’ de 6 saat 6n 1s1l islem uygulanmustir.

On 1s11 islemden sonra agat havanda tekrar ogiitilen  karigimlardan
BagsCapsGda(M00ys)s  1sildar  sistemlerine 850 °C  sicaklikta 12 saat,
Bag sCagsLax(M00y)4 1s1ldar sistemlerine 850 °C sicaklikta 10 saat 1s1l islem uyguland.
SrosCapsLa(MoOy)s 1sildar  sistemlerine 860 °C  sicaklikta 8 saat ve
Sro5CagsY2(M004)4 1s11dar sistemlerine 850 °C sicaklikta 10 saat kiil firminda 1s11 islem
uygulandi. Her bir 1s1l islem oncesinde ve sonrasinda kiitle degisimini kontrol etmek

amaci ile tartim yapildu.

Her bir 1s1l islem sonrasinda agat havanda dgiitiilen karigimlarin 20 = 10° - 90° tarama
agist ve 0.002 adim araliginda XRD toz desenleri kaydedildi. XRD Evaluation paket
programiyla maddelere ait her bir toz deseni incelendi ve kristal sistemi, birim hiicre
parametreleri (a, b, c, a, B, v, V), Miller indisleri (h, k, 1) ve diizlemler aras1 uzaklik (d)

degerleri belirlendi.

Tim sistemlerin taramali elektron mikroskop ile yilizey incelemeleri ve elementel

analizleri, luminesans spektrofotometresi ile de 1s1ma 6zellikleri arastirildi.
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4. BULGULAR
4.1. BagsCagsGdo(M004)s: Eu®*, Dy*" Isildar Sistemlerinin Incelenmesi
Bap5Cag5Gd2(M00,)4:0.01 mol Eu*®, 0.01 mol Dy*" isildar maddesinin sentezinde

kullanilan BaCO3, CaCO3;, Gd;03, M0Os3, Eu,03 ve Dy,03 baslangi¢ maddelerinden

olusan toz karisimin yapilan termal analiz sonucu Sekil 4.1.°de termogramda

gorilmektedir.
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Sekil 4.1. BagsCapsGd,(M00,),:0.01 mol Eu®*, 0.01 mol Dy*" 1s1ldar sistemi i¢in baslangig
maddelerinin TG-DTA-DTG termogrami

Termogramda, TG egrisinden goriilecegi iizere toplamda % 4.0 oraninda kiitle kaybi
gerceklestigi goriilmektedir. Ik kiitle kaybinin TG egrisinde 372-569 °C sicaklik
aralifinda kiitlece % 2.0 oraninda gergeklestigi, DTG egrisinden 491 °C’ de maksimum
hiza ulastig1 goriilmektedir. Bu kiitle kaybi, CaCO3z’in CaO ve CO;’e bozunmasina
iliskin (1) numarali tepkime sonucunda agiga ¢ikan CO; gazi ¢ikis1 nedeniyle meydana
gelmektedir. Teorik olarak yapilan hesaplamalar sonucunda da CO; gazi c¢ikist
nedeniyle kiitlece % 2.016 civarinda bir kiitle kaybinin meydana gelmesi gerektigi tespit

edilmis olup, bu hesaplamalar deneysel olarak bulunan kiitle kaybi ile uyumludur.
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CaCOs 25 Ca0 + CO, (1)

TG egrisinde ikinci kiitle kaybinin 569-665 °C sicaklik araliginda % 2.0 oraninda
gerceklestigi, DTG egrisinden 629 °C’ de maksimum hiza ulastig1 goriilmektedir. Bu
kiitle kaybinin, BaCO3’1n bozunmasina iligkin (2) numarali tepkime geregi agiga ¢ikan
CO, gaz1 cikist nedeniyle meydana geldigi anlasilmaktadir. Teorik olarak yapilan
hesaplamalar sonucunda da CO, gazi ¢ikisi nedeniyle kiitlece % 2.034 civarinda bir
kiitle kaybinin meydana gelmesi gerektigi tespit edilmis olup, bu deger deneysel
bulgular ile uyum igerisindedir. DTA egrisinden, 1064 °C’ de elde edilen endotermik bir
pik ile numune erimektedir. Erime esnasinda kopirmeden meydana gelen

dengesizlikden &tiirli TG egrisinde diizensiz kiitle artis1 ve azalis1 gorillmektedir.

BaCO; 25 BaO + CO, )

Bay5Cag5Gd2(M00,)4:Eu®*, Dy** sistemlerine ait DTA/TG/DTG termal analiz verileri
Cizelge 4.1. ve Sekil 4.1-4.5.°deki termogramlarda verilmistir. Gortilecegi tizere, 1.
kiitle kaybinin CaCOj3’1n bozunmasina iligkin (1) numarali tepkime sonucunda 2. kiitle
kaybinin BaCOj3’in bozunmasina iligkin (2) numarali tepkime sonucunda meydana

geldigi ve Sekil 4.1. ile benzerlik gosterdigi goriilmektedir.
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Sekil 4.2. BaysCay5Gd,(M00,),:0.03 mol Eu**, 0.01 mol Dy** 1s1ldar sistemi i¢in baslangig
maddelerinin TG-DTA-DTG termogrami
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Sekil 4.3. Bag sCay5Gd2(M004)4:0.05 mol Eu®*, 0.01 mol Dy3+ 1s1ldar sistemi igin baslangig
maddelerinin TG-DTA-DTG termogrami
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Sekil 4.4. BagsCapsGd,(M00,),:0.1 mol Eu**, 0.01 mol Dy** isildar sistemi igin baslangic
maddelerinin TG-DTA-DTG termogrami
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Sekil 4.5. BagsCay5Gd2(M004)4:0.1 mol Eu 1s1ldar sistemi igin baglangic maddelerinin TG-
DTA-DTG termogrami

Cizelge 4.1. Bay5CaysGdy(M00y), 1s1ldar sistemlerin termal analiz verileri

Toplam

(Max. Hiz: 490 °C)

(Max. H1z:623 °C)

Erime
Kiitle
Isildar Sistemler Kavb 1. Kiitle Kayb1 (%) | 2. Kiitle Kaybi (%) Sicaklig
aybi )
(%)
BaysCao sGda(M0O,) %2 "2
a a 0
003 °'5| E°'2+0201 |4|; . 4 (367°C-561°C) | (561°C - 665°C) 1061
.03 mol Eu** 0.01 mol Dy’
(Max. Hiz: 493°C) | (Max. H1z:627 °C)
BaysCag sGdo(M0O,) "2 "2
a a 0
005 °'5| EO'; 020 : I“S N 4 (357°C-562°C) | (562°C - 656°C) 1063
. mol U . mo
Y (Max. Hiz: 495°C) | (Max. H1z:626 °C)
BaosCaosGdx(M0Oy) %2 %2
a, a, 0
o m‘: Elj’j . él m0|4[)“y3+ 4 (372°C-551°C) | (551°C - 675°C) 1066
' ' (Max. Hiz: 495°C) | (Max. Hiz:625 °C)
BaysCag sGda(M0O,) "2 "2
a a 0
°'50 10;10| 2Eu3+ Ve 4 (353°C-571°C) | (571°C-676°C) 1064
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DTA/TG/DTG egrilerinden elde edilen bilgilere gore 1sildar sistemlerde 675 °C’den
sonra herhangi bir kiitle degisimi gozlenmemis bu nedenle CaCO; ve BaCOs;
bilesiklerinin oksitlerine bozunmasi amaciyla 700 °C’de 8 saat 6n 1sil islem
uygulanmasmin daha uygun olacag: tespit edilmistir. On 1s1l islem oncesi ve sonrasi
tartim1 yapilan 1s1ldar maddelerin kiitlece % 4.0 oraninda bir kayba ugradig: tespit
edilmis, bu durumun Sekil 4.1-4.5.’de verilen DTA/TG/DTG analizleri ile uyumlu

oldugu goriilmiistiir.

On 151l islem uygulanan 1sildar sistemlere 2 saat mekanik 6giitme uygulandiktan sonra
katr hal tepkimelerini gerceklestirmek amaciyla kiil firmda 850 °C” de 12 saat 1s1l islem
uygulanmustir. Isil islem Oncesi ve sonrasi tartim yapilan 1sildar maddeler de kiitlece
herhangi bir kayip goriilmemis olup, kristal yapilarinin ve birim hiicre parametrelerinin
belirlenebilmesi amaciyla agat havanda 2 saat Ogiitiillen malzemenin X-lIsin1 Toz

Difraktometresi (XRD) analizi yapilmustir.

850 °C’de 12 saat 1s1l islem uygulanan BagsCagsGd,(M00Qy)s: 1s1ldar sistemlerinin toz

desenleri Sekil 4.6.’da verilmistir.

Ba,,Ca ,Gd,(MoO,),:xEu* yDy™
l(cps) a:x=0.01 y y=0.01
b:x=0.03 , y=0.01
c: x=0.05, y=0.01
d:x=0.1, y=0.01

e:x=0.1

I T

JCPDS:00-036-0192
R
T T T T T T

L
3]0 35 40 45 50
20

T

| ! I
10 15 20 25

Sekil 4.6. 850 °C’de 12 saat 1s1l islem uygulanan Bag sCaysGd;(M00,),: Eu®*, Dy*" 1sildar

sistemlerinin x-151n1 toz difraksiyon desenleri
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Bap5Cap5Gd2(M00Q,), kristallerinin toz deseni JCPDS: 00-036-0192 kart numarasi ile
uyumlu olup tek fazlidir. Konut kristal malzeme temel alinarak, XRD verileri
yardimiyla kristal yap1 parametreleri hesaplanmistir. Monoklinik yapidaki 1sildar
sistemler icin hesaplanan birim hiicre parametreleri a=526.3 pm, b=1939.0 pm,
c=1267.7 pm, a=90°, B=90°, y=91.399°, V=1293.30x10° pm® olarak bulunmustur.

Kristal sistemlere ait x-151n1 toz difraksiyon verileri Ek 5-9°da verilmistir.

Uygulanan 850 °C’de 12 saat 1s1l islem sonucunda, BagsCagsGdy(M0Qy)s 1s1ldar
sistemlerinin SEM ile yiizey analizleri yapildi ve sistemleri olusturan taneciklerin
20.000 kat biiyiitilmiis goriintiisii  kaydedildi. BagsCagsGd2(M004)4:Eu®’,Dy?”
sistemlerinin 20.000 biiyiitiilmiis goriintiisi Sekil 4.7.-4.11.°de, EDX analizleri ise Sekil
4.12.-4.16.’da  goriilmektedir. BagsCagsGda(M00,)4:Eu*,Dy?"  sistemlerinin  EDX
analizi verileri Cizelge 4.2.°de verilmektedir. EDX analizine gore yapida safsizlik
elementlerinin  bulunmadigr  goriilmektedir. SEM  goriintiilerine gére tanecik
boyutlarinin 0.1-4 pum civarinda oldugu, taneciklerin homojen olarak dagildig:

goriilmektedir.

1pm

Detector = SE1
EHT = 30.00 kV Date :18 Feb 2016

Mag = 20.00 KX

Sekil 4.7. BaysCag5Gdy(M00,)4:0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy?*" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biyttiilmiis SEM goriintiisii
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1pm

Mag = 20.00 KX Detector = SE1

EHT = 30.00 kV Date :18 Feb 2016

Sekil 4.8. BaysCay5Gdy(M00,)4:0.03 mol Eu?*, 0.01 mol Dy?*" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii

| Mag = 20.00 K X
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

1pm Detector = SE1

Sekil 4.9. BaysCag5Gdy(M00,)4:0.05 mol Eu?*, 0.01 mol Dy?*" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii
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Mag = 20.00 K X Detector = SE1
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.10. Bay5Cag 5Gdz(M00,),:0.1 mol Eu?*, 0.01 mol Dy?** 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintlisii

1pm Detector = SE1

Mag = 20.00 KX
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.11. Bay5Cag 5Gdz(M00,),:0.1 mol Eu** 1s1ldar sisteminin 20.000 kat biiyiitiilmiis SEM

goruntiisi
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15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.12. Bay5Cag 5Gdy(M00,),:0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy?* 1s1ldar sisteminin EDX analizi

15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.13. Bay5Cag 5sGdz(M00,):0.03 mol Eu?*, 0.01 mol Dy3* 1s11dar sisteminin EDX analizi
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10 15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.14. Bay5Cag 5Gdy(M00,):0.05 mol Eu**, 0.01 mol Dy*" 1s1ldar sisteminin EDX analizi

15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.15. Bay5Cag 5Gdz(M00,),:0.1 mol Eu?*, 0.01 mol Dy?" 1s1ldar sisteminin EDX analizi
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15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.16. Bay5Cag 5Gdz(M00,)4:0.1 mol Eu?" 1s1ldar sisteminin EDX analizi

Cizelge 4.2. BaysCay5Gdy(M00O,),: Eu?’, Dy** 1s1ldar sistemlerinin EDX analiz verileri

Ba Ca Gd Mo 0] Eu Dy

BaysCagsGdz(M00,)4: Teorik % 6.56 192 3006 36.68 2447 0.15 0.16

0.01 mol Eu*" 0.01 mol Dy** Deneysel % 924 056 3250 30.98 2651 0.05 0.16

Bag5Cag5sGda(M0Oy).: Teorik%  6.54 191 2998 3658 24.40 043 0.16

0.03 mol Eu** 0.01 mol Dy** Deneysel % 822 198 3291 31.71 2462 040 0.16

Bag 5Cap sGdo(M0Q,)4: Teorik % 6.53 190 2990 36.47 2433 0.72 0.15

0.05 mol Eu** 0.01 mol Dy**  Deneysel % 843 0.93 3567 30.61 2406 025 0.05

BaosCao sGda(MoO,)s: Teorik% 648 189 2968 3621 2416 143 0.5

0.1 mol Eu** 0.01 mol Dy** Deneysel % 843 118 39.15 2640 2276 1.68 0.40

BaosCao sGda(MoO,)s: Teorik% 649 1.89 29.72 3627 2419 144 @ *

0.1 mol Eu?* Deneysel % 11.22 0.80 4055 2596 20.30 1.17 *

*Yardimci aktivatdr olarak Dy?* iyonlari katkilanmamuistir.
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Eu* ve Dy3+ iyonlar1 katkili Bag sCag5Gd(M00Qy)4 1s1ldar sistemlerinin 1gima 6zellikleri
ve 1s1mma siireleri, 200 nm ile 900 nm arasinda degisen dalga boyu araligindaki
fotoluminesans spektrofotometresi ile analiz edilmistir. Isildar sistemlerin 290 nm’de
Eu®* iyonlarinin yiik transferinden kaynaklanan ve Eu** iyonlarinin 389 nm’de 'Fo—’Lsg
gecisinden kaynaklanan iki adet uyarma bandi tespit edilmistir. Bu uyarmalar
neticesinde Eu®" iyonlarmin karakteristik 5D0—>7Fj (J=2, 3 ve 4) gegislerinden
kaynaklanan 619 nm’de turuncu, 652 nm’de kirmizi ve 706 nm dalga boyunda
spektrumun baskin kirmizi bolgesine karsilik gelen ii¢ adet 1s51ma bandi gozlenmistir
(Jinsheng ve ark., 2013). Yardimci aktivatdr olarak katkilanan Dy*" iyonunun
karakteristik 1s1ma bandlarina rastlanmamistir. Farkli oranlarda katkilanan Eu®*
iyonlarinin 1sildar sistemlerin uyarma ve 1s1ma siddetlerine olan etkisi Sekil 4.17.’de
1s1ma siirelerine olan etkisi ise Sekil 4.18.’de goriilmektedir. Isildar sistemlerin 1s1ma

stireleri, Esitlik 4.1. kullanilarak hesaplanmis ve Cizelge 4.3.’da verilmistir.

I = Aexp(-t/t1)+ C 4.1)

I:isima siddeti, As, C: sabit, t: zaman ve t;: 1s1ma siiresidir.

Cizelge 4.3. BagsCay5Gdy(M00,),: Eu?*, Dy3" 1s1ldar sistemlerinin 1s1ma siireleri

- Yardimci Aktivator
Isildar Sistem Aktivator Madde ve Madde ve Katki Istma Siireleri
Katki Orani
Oram

0.01 mol Eu?*” 0.01 mol Dy*" 125.8 ps
0.03 mol Eu*" 0.01 mol Dy?*" 459.6 ps

BaosCaosGdz(MoOy)s 0.05 mol Ev*" 0.01 mol Dy*" 4722 s
0.1 mol Eu** 0.01 mol Dy*" 533.7 ps
0.1 mol Eu** 4.359 ps
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Ba,Ca Gd,(MoO,), :xEu” yDy”

a:x=0.01, y=0.01
290 nm 619 nm d

10000 - b:x=0.03 , y=0.01
e | ¢:x=0.05, y=0.01
Lyanma pime d:x=0.1, y=0.01
8000 e:x=0.1
s
S 6000 -
-
[«})
S
S
» 4000
2000 -

200 300 400 500 600 700 750
Dalgaboyu (nm)

Sekil 4.17. Bay5Cag sGda(M00,),:Eu®’, Dy*" 1s1ldar sistemlerinin uyarma ve 1s1ma spektrumlari

Ba,Ca, ,Gd,(MoO,),:xEu™ yDy"’
a:x=0.01, y=0.01

129 b:x=0.03 , y=0.01
c:x=0.05, y=0.01
d:x=0.1, y=0.01
e:x=0.1

=
8
)
[}
S
S
(8
a
0 T T T T T T d T T T ! 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000

Siire (ps)

Sekil 4.18. BagsCagsGdz(M00,),:Eu*, Dy*" 1s1ldar sistemlerinin 1s1ma siireleri
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4.2. BagsCagslaz(MoOy),: Eu®, Dy3+ Isildar Sistemlerinin incelenmesi

BaosCagsLa,(M004)4:0.01 mol Eu®*, 0.01 mol Dy*" 1sildar maddesinin sentezinde
kullanilan BaCO3, CaCOs, La;O3, M0Os, Eu,O3 ve Dy,03 baslangic maddelerinden

olusan toz karigimin yapilan termal analiz sonucu Sekil 4.19.°da termogramda

goriilmektedir.
% kiitle) V)
TG
100+
- 100
- 50
-0
-1V ENDO l | _50
L 100
|
95 L
L T g T L T . T L T E
50 200 400 600 800 1000 1100

Sicaklik (°C)

Sekil 4.19. BaysCagsLax(M00,),4:0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy3+ 1s1ldar sistemi igin baslangig¢
maddelerinin TG-DTA termogrami

o Etle TRt

1w 5504
100 1

E]
-
L]

a2

&2

3 A3

&0 - - . . . . - - . . . -
A0 100 200 =00 400 S00 a00n Fo0 00D Q00 1000 1100 1200 1300
Sicaldils *C

Sekil 4.20. La,05’in TG-DTA termogrami (Cirgir, 2011).
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Sekil 4.19.’da BagsCaosLa:(M004)4:0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy** isildar sisteminin
termogrami goriilmektedir. TG egrisine gore toplam % 5.0 oraninda kiitle kaybinin dort
bolgede gerceklestigi goriilmektedir. Ik kiitle kaybmin TG egrisinde 260-354 °C
sicaklik araliginda kiitlece % 0.5 oraminda gergeklestigi, DTG egrisinden 313 °C’ de
maksimum hiza ulastig1 goriilmektedir. Bu kiitle kayb1 Sekil 4.20.’de goriildiigii gibi saf
La,03’in 250-350 °C sicaklik araligina aittir.

TG egrisinde ikinci kiitle kaybinin 354-558 °C sicaklik araliginda kiitlece % 2.3
oraninda gerceklestigi, teorik kiitle kaybi ile uyumlu oldugu ve DTG egrisinden 471 °C’
de maksimum hiza ulagtig1 gortilmektedir. Bu kiitle kaybinin, CaCO3’1in CaO ve CO;’e
bozunmasina iligskin (1) numarali tepkime sonucunda agiga ¢ikan CO; gazi ¢ikist ile
beraber Sekil 4.20.’de goriildiigii gibi saf La,03’in 350-500 °C sicaklik araliginda
meydana gelen kiitle kaybina karsilik geldigi goriilmektedir.

TG egrisinde iiglincii ve dordiincii kiitle kayiplarinin 558-769 °C sicaklik araliginda %
2.2 oraninda gergeklestigi, teorik kiitle kaybi ile uyumlu oldugu DTG egrisinden 611 ve
701 °C’ de maksimum hiza ulastifi goriilmektedir. Bu kiitle kaybinin BaCOs’in
bozunmasina iliskin (2) numarali tepkime geregi agiga ¢ikan CO; gazi ¢ikisi ile beraber
Sekil 4.20.’de goriildiigii gibi saf LayO3’in 500-800 °C sicaklik araliginda meydana
gelen kiitle kaybina karsilik geldigi goriilmektedir.

BaysCagsLax(M004)s:Eu®*, Dy** sistemlerine ait DTA/TG/DTG termal analiz verileri
Cizelge 4.4. ve Sekil 4.21-4.24.°deki termogramlarda verilmistir. Goriilecegi lizere 1.
kiitle kaybinin La;O3’in birinci kiitle kaybi sonucu meydana geldigi, 2. kiitle kaybinin
CaCOgz’1in bozunmasina iliskin (1) numaral tepkime ve LayO3’in ikinci kiitle kaybi
sonucunda meydana geldigi goriilmektedir. 3. ve 4. kiitle kayiplarinin ise BaCO3’1in
bozunmasina iliskin (2) numarali tepkime ve La,O3’in t¢iincii kiitle kayb1 sonucunda

meydana geldigi ve Sekil 4.19. ile benzerlik gosterdigi goriilmektedir.
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Sekil 4.21. BaysCagsLa,(M00,),:0.03 mol Eu**, 0.01 mol Dy** 1s1ldar sistemi i¢in baslangig
maddelerinin TG-DTA termogrami1

v
% kiitle) &V
TG

100

-100

DTA

—— *—‘--5\-‘\j0

III-1v ENDO 1

95 - -100

J T y T y T y T J T
50 200 400 600 800 1000 1100
Sicaklik (°C)

Sekil 4.22. BaysCagsLa,(M00,),:0.05 mol Eu**, 0.01 mol Dy** 1s1ldar sistemi i¢in baslangig
maddelerinin TG-DTA termogrami1
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Sekil 4.23. BaysCag sLa,(M00,),:0.1 mol Eu**, 0.01 mol Dy** is1ldar sistemi igin baslangi¢
maddelerinin TG-DTA termogrami1

(% kiitle) ®v)

TG 150
100 I

-100
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Sekil 4.24. BaysCagsLax(M00,),4:0.01 mol Eu®* 1s1ldar sistemi i¢in baslangic maddelerinin TG-
DTA termogrami
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Cizelge 4.4. BagsCagsLa,(M00Oy), 1511dar sistemlerin termal analiz verileri

Toplam
tsildar Si Kiitle 1. Kiitle 2. Kiitle 3. ve 4. Kiitle
sildar Sistem
Kayb1 Kaybi (%) Kaybi (%) Kayb1 (%)
(%)
% 2.2
% 0.5 % 2.3
BaosCaosLa;(MoO,)s: o 2% | (sas°c-1a7°0C)
. X 5 (267 °C -360°C) (360 °C -548°C) Max. Hiz
0.03 mol Eu* 0.01 mol Dy’ (Max. Hiz:332°C) | (Max. Hiz:479 °C) '
(612-700°C)
% 2.2
% 0.5 % 2.3
BagsCasLa,(MoOy)s: ce o (565°C -761°C)
e X 5 (257°C -354°C) (354°C -565°C) Max. Hiz
0.05 mol Eu®* 0.01 mol Dy’ (Max. Hiz:312°C) | (Max. Hiz:471 °C) '
(610-699°C)
% 2.2
0, 0,
Bag sCagsLax(M00,)s: o0.5 " (565°C -767°C)
3 3 5 (258°C -361°C) | (361°C -565°C) .
+ + ax. iz
0.1 mol Eu™ ! Cf (Max. Hiz:313°C) | (Max. H1z:478°C)
(633-681°C)
% 2.2
0, 0,
B2y sCag sLa;(M0O,),: h 08 %23 (570°C -772°C)
5 (266°C -374°C) | (374°C -570°C) e
3+ ax. 1z
QaiFrol Eu (Max. H1z:312°C) | (Max. Hiz:475 °C)
(613-702°C)

DTA/TG/DTG egrilerinden elde edilen bilgilere gore 1sildar sistemlerde 770 °C’den
sonra herhangi bir kiitle degisimi gozlenmemis bu nedenle CaCO; ve BaCOs;
bilesiklerinin oksitlerine bozunmas1 amaciyla 650 °C’de 10 saat 6n 1sil islem
uygulanmasina karar verilmistir. On 1s1l islem Oncesi ve sonrasi tartimi yapilan 1sildar
maddelerin kiitlece % 5.0 oraninda bir kayba ugradig: tespit edilmis, bu durumun Sekil

4.21-4.24°de verilen DTA/TG/DTG analizi ile uyumlu oldugu goriilmiistiir.

On 1s11 islem uygulanan 1sildar sistemlere 2 saat mekanik giitme uygulandiktan sonra
kat1 hal tepkimelerini gergeklestirmek amaciyla kiil firinda 850 °C’ de 10 saat 1s1] islem
uygulanmistir. Isil islem Oncesi ve sonrasi tartim yapilan 1sildar maddeler de kiitlece
herhangi bir kayip goriilmemis olup, kristal yapilarinin ve birim hiicre parametrelerinin
belirlenebilmesi amaciyla agat havanda 2 saat ogiitilen malzemelerin X-lsim1 Toz

Difraktometresi (XRD) analizleri yapilmistir.
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850 °C’de 10 saat 1s1] islem uygulanan BagsCagsLax(M0oQ,), 1sildar sistemlerinin toz
desenleri Sekil 4.25.”de verilmistir.

Ba,.Ca La(MoO,) :xEu”,yDy"

Neps) a:x=0.01, y=0.01
b:x=0.03 , y=0.01

(222) c:x=0.05, y=0.01
d:x=0.1, y=0.01

4 3-12 (4-14) e:x=0.01
(1-10) (020) (201) (3-12) (024)

e (2-40) (3-43)

| | |
T

10 15 20 25 30 35 40 45 50

Sekil 4.25. 850 °C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan BagsCagsLay(M0O,),:Eu*, Dy*" 1s1ldar

sistemlerinin x-1s1n1 toz difraksiyon desenleri

Bap5CapsLax(M0Qy), sisteminin tek fazli oldugu ve JCPDS:00-035-0365 kart numarali
kristal ile uyumlu oldugu tespit edilmistir. Monoklinik yapidaki 1sildar sistemler i¢in
hesaplanan birim hiicre parametreleri a=1079 pm, b=1061 pm, c¢=1277 pm, 0=90°,
B=90°, v=90.44°, V=1461.89x10° pm? olarak bulunmustur. Kristal sisteme ait X-151m

toz difraksiyon verileri Ek 10-14’de verilmistir.

Uygulanan 850 °C’de 12 saat 1s1l islem sonucunda, BagsCagslLax(M0Qy)s 1s1ldar
sistemlerinin SEM ile yiizey analizleri yapildi ve sistemleri olusturan taneciklerin
20.000 kat biiyiitiilmiis goriintiisii  kaydedildi. BagsCagsLa(M00,)s:Eu*,Dy?"
sistemlerinin 20.000 biyiitiilmiis goriintiisii Sekil 4.26.-4.30.’da, EDX analizleri ise
Sekil 4.31.-4.36.da goriilmektedir. BagsCagsLax(M00,)4:Eu*, Dy*" sistemlerinin EDX
analizi verileri Cizelge 4.5.°de verilmektedir. EDX analizine gore yapida safsizlik
elementlerinin  bulunmadigr  goriilmektedir. SEM  goériintiilerine gére tanecik
boyutlarinin  0.1-4 pum civarinda oldugu, taneciklerin homojen olarak dagildig:

goriilmektedir.
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Mag = 20.00 KX Detector = SE1
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.26. BaysCag sL.a,(M00,)4:0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy?*" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii

A

b :«-
b t

Mag = 20.00 KX Detector = SE1

EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.27. BagsCagsL.a,(M00,)4:0.03 mol Eu?*, 0.01 mol Dy?*" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitillmiis SEM goriintiisii
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1pm

Mag = 20.00 KX Detector = SE1

EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.28. Bay5Cag sLa,(M00,)4:0.05 mol Eu**, 0.01 mol Dy?*" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii

Mag = 20.00 K X Detector = SE1
EHT = 20.00 kV/ Date :19 Feb 2016

Sekil 4.29. Bay5Cag sLa,(M00,)4:0.1 mol Eu*, 0.01 mol Dy?*" is1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitilmiis SEM goriintiisii
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Mag = 20.00 KX Detector = SE1
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.30. BaysCagsLa,(M00,)4:0.01 mol Eu** 1sildar sisteminin 20.000 Kat biiyiitiilmiis SEM

goruntiisii

Sayma
Sayis1

1500
1000

500

10 15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.31. BaysCag sLa,(M00,)4:0.01 mol Eu?*, 0.01 mol Dy?*" is1ldar sisteminin EDX analizi
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Sekil 4.32. Bay5CagsLa,(M00,)4:0.03 mol Eu**, 0.01 mol Dy?*" is1ldar sisteminin EDX analizi

Sayma
Sayisi |

15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.33. BaysCagsLa,(M00,)4:0.05 mol Eu3*, 0.01 mol Dy*" is1ldar sisteminin EDX analizi
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Sekil 4.34. BaysCagsLa,(M00,)4:0.1 mol Eu**, 0.01 mol Dy?*" is1ldar sisteminin EDX analizi

Sayma
Sayis1 {

1500-]

1000

500

15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.35. BaysCagsLa,(M00,)4:0.01 mol Eu* 1s1ldar sisteminin EDX analizi
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Cizelge 4.5. BaysCagsLay(M00,),:Eu®’, Dy 1s1ldar sistemlerinin EDX analiz verileri

Ba Ca La Mo O Eu Dy

Bay5CagsLa(M00,),: Teorik % 6.80 199 2752 38.02 2536 0.15 0.16

0.01 mol Eu** 0.01 mol Dy**  Deneysel % 795 231 36.89 3005 21.78 0.13 0.88

BaysCagsLa(M00,),: Teorik % 6.78 198 2745 3790 2528 045 0.16

0.03 mol Eu** 0.01 mol Dy**  Deneysel % 943 216 38.07 2789 21.70 034 041

BaysCapsLa(M0O,),: Teorik % 6.76 197 2740 3772 2524 0.75 0.16

0.05 mol Eu** 0.01 mol Dy**  Deneysel % 10.67 137 3878 26.70 20.59 125 0.64

Bay sCap sLa(M00,),: Teorik % 6.71 196 27.15 3751 25.02 149 0.16

0.1 mol Eu** 0.01 mol Dy**  Deneysel % 847 099 3353 3176 2284 1.88 0.53

BagsCagsLay(M00y),: Teorik % 6.81 199 2757 38.08 2540 0.15 *

0.01 mol Eu** Deneysel % 813 221 3683 28.74 2397 0.12 *

*Yardimci aktivator olarak Dy*" iyonlar1 katkilanmamustir.

Eu* ve Dy*" iyonlar1 katkili BagsCagsLay(M0Qy), 1s1ldar sistemlerinin 1s1ma 6zellikleri
ve 1sima siireleri, 200 nm ile 900 nm arasinda degisen dalga boyu araligindaki
fotoluminesans spektrofotometresi ile analiz edilmistir. Isildar sistemlerin 290 nm’de
Eu®" iyonlarmimn yiik transferinden kaynaklanan ve Eu*" iyonlarmim 389 nm’de "Fo—°Lsg
gecisinden kaynaklanan iki adet uyarma bandi tespit edilmistir. Bu uyarmalar
neticesinde Eu?" iyonlarmin karakteristik 5D0—>7Fj (J=2, 3 ve 4) gecislerinden
kaynaklanan 619 nm’de turuncu, 652 nm’de kirmizi ve 706 nm dalga boyunda
spektrumun baskin kirmizi bolgesine karsilik gelen ii¢ adet 1s1ma bandi goézlenmistir
(Jinsheng ve ark., 2013). Yardimci aktivator olarak katkilanan Dy** iyonunun
karakteristik 1s1ma bandlarina rastlanmamustir. Farkli oranlarda katkilanan Eu®
iyonlarinin 1sildar sistemlerin uyarma ve 1s1ma siddetlerine olan etkisi Sekil 4.36.’da
1s1ma siirelerine olan etkisi ise Sekil 4.37.’de goriilmektedir. Isildar sistemlerin 1s1ma

stireleri, Esitlik 4.1. kullanilarak hesaplanmis ve Cizelge 4.6.’da verilmistir.
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Cizelge 4.6. BagsCagsLa,(M00O,),:Eu®’, Dy*" 1s1ldar sistemlerinin 1s1ma siireleri

™ Yardimcr Aktivator
Isildar Sistemler Aktivator Madde ve Madde ve Katki Isima Siireleri
Katki Orani (mol)
Orani (mol)
0.01 mol Eu** 0.01 mol Dy*" 442.2 ps
0.03 mol Eu** 0.01 mol Dy*" 453.3 us
BaOSCaOSLaZ(MOOA,)A, 005 m0| Eu3+ 001 mOl Dy3+ 4335 IJ.S
0.1 mol Eu*” 0.01 mol Dy*" 62.35 s
0.01 mol Eu** 423.6 ps
3+ 3+
BaU'SCaolsLaz(MOO“();:(;(Eu ,sz
a:x=0.01, y=0.01
8000 - 290 nm
S10n b:x=0.03 , y=0.01
c: x=0.05, y=0.01
d:x=0.1, y=0.01
d Uyarma Isima e:x=0.01
6000
3
© b
3
3 4000 -
2
o
2000
g
s =
o ~
8
0 I I 1 ! I
200 300 400 500 600 700 750

Dalgaboyu (nm)

Sekil 4.36. BagsCagsLa,(M00,)4:Eu®’, Dy*" 1s1ldar sistemlerinin uyarma ve 1s1ma spektrumlari
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Ba Ca la(MoO,) xEu",yDy
12 - a:x=0.01, y=0.01

b:x=0.03 , y=0.01
c: x=0.05 , y=0.01
d:x=0.1, y=0.01
e:x=0.01
F]
S
e
o
k]
=
(773
d
W e
0 v T T T y T T T Y Y| y 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500
Siire (us)

Sekil 4.37. BagsCagsLa,(M00O,)4:Eu®’, Dy*" 1sildar sistemlerinin 1sima siireleri
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4.3. SrosCagsLa(Mo04)s:Eu®’, Dy*" Isildar Sistemlerinin incelenmesi

Srg5CagsLa(M004)4:0.01 mol Eu?*, 0.01 mol Dy*" 1sildar maddesinin sentezinde
kullanilan SrCOs, CaCOs, LayOs, MoOs, Eu,O3 ve Dy,03; baslangic maddelerinden

olusan toz karisimmn yapilan termal analiz sonucu Sekil 4.38.’de termogramda

goriilmektedir.
(% kiitle) (nV)
TG

- 50

ENDO l
HI-1v

| 50

94.9-

50 200 400 600 800 1000 1100
Sicaklik (°C)

3 . 3+ 3+ . e
o . 5 . WV ] .
Sekil 4.38. Srq5Cag5La,(M00,)4:0.01 mol Eu™, 0.01 mol Dy 1sildar sistemi i¢in baslangig
maddelerinin TG-DTA termogrami1

Sekil 4.38.°de SrosCagsLaz(M004)4:0.01 mol Eu®*, 0.01 mol Dy*" isildar sisteminin
termogrami goriilmektedir. TG egrisine gore toplam % 5.1 oraninda kiitle kaybinin dort
bolgede gergeklestigi goriilmektedir. ilk kiitle kaybinin TG egrisinde 272-398 °C
sicaklik araliginda kiitlece % 0.5 oraninda gergeklestigi, DTG egrisinden 319 °C de
maksimum hiza ulagtif1 goriilmektedir. Bu kiitle kayb1 Sekil 4.20.’de goriildiigii gibi saf
La,03’in 250-350 °C sicaklik araligina aittir.

TG egrisinde ikinci kiitle kaybinin 398-584 °C sicaklik arahiginda kiitlece % 2.4
oraninda gerceklestigi, teorik kiitle kaybi ile uyumlu oldugu ve DTG egrisinden 554 °C’
de maksimum hiza ulastig1 goriilmektedir. Bu kiitle kaybinin CaCO3’1in CaO ve CO;’e

bozunmasina iliskin (1) numarali tepkime sonucunda agiga ¢ikan CO, gazi ¢ikisi ile
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beraber Sekil 4.20.’de goriildiigii gibi saf La;O3z’in 350-500 °C sicaklik araliginda
meydana gelen kiitle kaybina karsilik geldigi goriilmektedir.

srco; 25 sr0 + Co, 3)

TG egrisinde iigiincii ve dordiincii kiitle kayiplarmim 584-917 °C sicaklik aralifida %
2.2 oraninda gerceklestigi, teorik kiitle kaybi ile uyumlu oldugu ve DTG egrisinden 631
ve 723 °C’ de maksimum hiza ulastigi goriilmektedir. Bu kiitle kaybinin SrCO3z’in
bozunmasina iligkin (3) numarali tepkime geregi agiga ¢ikan CO; gaz1 ¢ikisi ile beraber
Sekil 4.20.’de goriildiigii gibi saf LayO3’in 500-800 °C sicaklik araliginda meydana
gelen kiitle kaybina karsilik geldigi goriilmektedir.

Sro_5Cao_5La2(MoO4)4:Eu3+, Dy3+ sistemlerine ait DTA/TG/DTG termal analiz verileri
Cizelge 4.7. ve Sekil 4.39-4.42.°deki termogramlarda verilmistir. Goriilecegi tizere 1.
kiitle kaybinin LayO3’in birinci kiitle kayb1 sonucu meydana geldigi, 2. kiitle kaybinin
CaCOs’1in bozunmasina iliskin (1) numarali tepkime ve LayOs’in ikinci kiitle kayb1
sonucunda meydana geldigi goriilmektedir. 3. ve 4. kiitle kayiplarinin ise SrCO3’m
bozunmasina iliskin (3) numarali tepkime ve La,O3’in tigiincii kiitle kayb1 sonucunda

meydana geldigi ve Sekil 4.38. ile benzerlik gosterdigi goriilmektedir.

(% kiitle) uV)

100_ _100

~ 50

~-50

94.9- --100

g I Lt I L | L I S 1
50 200 400 600 800 1000 1100
Sicaklik (°C)

Sekil 4.39. Sry5CagsLa,(M00,),:0.03 mol Eu®**, 0.01 mol Dy** 1s1ldar sistemi i¢in baslangig

maddelerinin TG-DTA termogrami
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Sekil 4.40. Sry5CagsLa,(M00,),:0.05 mol Eu®**, 0.01 mol Dy** 1s1ldar sistemi i¢in baslangig
maddelerinin TG-DTA termogrami1

(% kiitle) (1V)
TG ~100
100
- 50
-0
III-1vV ENDO l — -50
L -100
94.9
! | ! I ! I ! | ! 1
50 200 400 600 800 1000 1100

Sicaklik (°C)

Sekil 4.41. Sry5CagsLa(M00,),:0.1 mol Eu**, 0.01 mol Dy** 1s1ldar sistemi icin baslangig
maddelerinin TG-DTA termogrami
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(% kitle) (nV)
TG - 100
100
L 50
L0
L .50
94.9 -
y T g T L T L T ) T -100
50 200 400 600 800 1000 1100

Sicaklik (°C)

Sekil 4.42. Srq5CagsLa,(M004)4:0.01 mol Eu 1s1ldar sistemi igin baslangic maddelerinin TG-
DTA termogrami

Cizelge 4.7. SrysCagsLay(M00y), 1s1ldar sistemlerin termal analiz verileri

Toplam
tsildar Si Kiitle 1. Kiitle 2. Kiitle 3. ve 4. Kiitle
1ldar Sistem
; Kaybi1 Kaybi (%) Kaybi (%) Kaybi (%)
(%)
% 2.2
Sro,SCaO,sLaz(MoO4)4: % 0.5 %24 595°C -904 °C
0.03 mol Eu** 0.01mol Dy** > (252°C-388°C) | (3887 C -595°C) ( Max. Hiz )
. . 2140 5540 .
(Max. H1z:314°C) | (Max. H1z:554 °C) (636-722°C)
% 2.2
SrosCapsLa(M0Oy)s: %05 %24 590°C -921°C
0.05 mol Eu®* 0.01 mol Dy*' > (248°C-870°C) | (3707C-590°C) ( Max. Hiz )
. . 21RO 5570 .
(Max. Hiz:316°C) | (Max. H1z:557°C) (631-720°C)
% 2.2
Sr0,5Ca0,5La2(MOO4)4: % 0.5 %24 593°C -931°C
0.1 mol Eu** 0.01 mol Dy** > (240°C-363°C) | (363°C -593°C) ( Max. Hiz )
. . 2150 .55Q0 :
(Max. H1z:315°C) | (Max. Hi1z:558 °C) (631-718°C)
% 2.2
SrolscaolsLaz(MOO;;)A': %0.5 % 2.4 oC _ 0
0.01 mol EG* 5.1 (263°C -368°C) | (368°C -587°C) (58(7ng 9;:102 <)
. . 0 . 0 .
(Max. H1z:318°C) | (Max. Hiz:552°C) 635-728°C)
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DTA/TG/DTG egrilerinden elde edilen bilgilere gore 1sildar sistemlerde 931 °C’den
sonra herhangi bir kiitle degisimi gozlenmemis bu nedenle CaCOs; ve SrCO;
bilesiklerinin oksitlerine bozunmasi amaciyla 700 °C’de 6 saat 6n 1sil islem
uygulanmasmin daha uygun olacag: tespit edilmistir. On 1s1l islem oncesi ve sonrasi
tartim1 yapilan 1s1ldar maddelerin kiitlece % 5.1 oraninda bir kayba ugradigi tespit

edilmis, bu durumun Sekil 4.39.-4.42.°de verilen DTA/TG/DTG analizi ile uyumlu

oldugu goriilmiistiir.

On 1s1] islemden sonra 1sildar sistemlere 2 saat mekanik 6giitme uygulandiktan sonra
katr hal tepkimelerini gerceklestirmek amaciyla kiil firinda 860 °C” de 8 saat 1s1] islem
uygulanmustir. Isil islem Oncesi ve sonrasi tartim yapilan 1sildar maddeler de kiitlece
herhangi bir kayip goriilmemis olup, kristal yapilarinin ve birim hiicre parametrelerinin
belirlenebilmesi amaciyla agat havanda 2 saat Ogiitilen malzemelerin X-lsin1 Toz

Difraktometresi (XRD) analizleri yapilmistir.

860 °C’de 8 saat 1s1l islem uygulanan Sro5CagsLax(Mo0ys)4:Eu®, Dy3+ 1s1ldar

sistemlerinin toz desenleri Sekil 4.43.”de verilmistir.

sr,Ca, La,(MoO,) :xEu” yDy™
I(cps) &) a: x=0.01, y=0.01
= b:x=0.03 , y=0.01
¢:x=0.05 , y=0.01
d:x=0.1, y=0.01
e:x=0.01

o — —

(101)
[
(004)
(200)

N et e S

#(202)

i

JCPDS:00-025-0828

e T
15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80
20

Sekil 4.43. 860 °C’de 8 saat 151l islem uygulanan SrosCagsLax(M00,),:Eu", Dy** 1s1ldar

sistemlerinin x-1s11 toz difraksiyon desenleri
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Sros5CagsLax(Mo0y), kristal sisteminin toz deseninin JCPDS:00-025-0828 kart numarali
diizensiz selit Nags5GdosMo0O, yapisi ile uyumlu oldugu goriilmiis olup, tek fazli kristal
sisteme ait oldugu tespit edilmistir. Tetragonal yapidaki 1sildar sistemler i¢in hesaplanan
birim hiicre parametreleri a=524.4 pm, b=524.4 pm, c=1148.7 pm, a=90°, B=90°,
¥=90°, V=315.89x10° pm?® olarak bulunmustur. Tetragonal kristal sisteme sahip
Srps5Cagslax(M0oQy), kristal yapisinda toprak alkali iyonun yarigapinin artmasi ile
(r's?:120 pm < r's>"152 pm) kristal yapmin monoklinik sisteme déniistiigii
goriilmistiir (Haque ve ark., 2009). Kristal sisteme ait x-151n1 toz difraksiyon verileri Ek

15-19°da verilmistir.

Uygulanan 860 °C’de 8 saat 1sil islem sonucunda, SrosCagsLas(MoQOy)s 1sildar
sistemlerinin SEM ile yiizey analizleri yapildi ve sistemleri olusturan taneciklerin
20.000 kat biiyiitiilmiis goriintiisii  kaydedildi. SrosCagsLa(M00O,)4:Eu*,Dy?*
sistemlerinin 20.000 biiyiitilmiis goriintiisii Sekil 4.44.-4.48.’de, EDX analizleri ise
Sekil 4.49.-4.53.’de goriilmektedir. SrosCagsLaz(M004)s:Eu’,Dy** sistemlerinin EDX
analizi verileri Cizelge 4.8.°de verilmektedir. EDX analizine gore yapida safsizlik
elementlerinin  bulunmadigr  goriilmektedir. SEM  goriintiilerine  gore tanecik
boyutlarinin  0.1-4 pum civarinda oldugu, taneciklerin homojen olarak dagildigi

goriilmektedir.

dpm Detector = SE1

Mag = 20.00 KX
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.44. Sry5Cag sLay(M00,)4:0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy?*" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii
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1pm

Mag = 20.00 K X Detector = SE1

EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.45. Sry5Cag sLay(M00,)4:0.03 mol Eu**, 0.01 mol Dy?** 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii

Mag = 20.00 KX Detector = SE1
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.46. Sry5Cag sLay(M00,)4:0.05 mol Eu**, 0.01 mol Dy?*" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii
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1pm

Mag = 20.00 KX Detector = SE1

EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.47. Sry5CagsLay(M00,)4:0.1 mol Eu?*, 0.01 mol Dy?*" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintlisii

Mag = 20.00 KX Detector = SE1
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.48. Sry5Cag sLay(M00,),:0.01 mol Eu®* 1s1ldar sisteminin 20.000 kat biiyiitiilmiis SEM

goruntiisi
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Sayma
Sayis1

1500
1000

500

20

Enerji (keV)

Sekil 4.49. Sry5Cag sLay(M00,)4:0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy?*" 1sildar sisteminin EDX analizi

20

Enerji (keV)

Sekil 4.50. Sry5Cag sLay,(M00,)4:0.03 mol Eu?", 0.01 mol Dy** 1s1ldar sisteminin EDX analizi
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15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.51. Sry5Cag sLa;(M00,)4:0.05 mol Eu**, 0.01 mol Dy*" 1sildar sisteminin EDX analizi

15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.52. Sry5CagsLay,(M00,)4:0.1 mol Eu*, 0.01 mol Dy?*" isildar sisteminin EDX analizi
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Sekil 4.53. Sr5Cag sLay(M00,)4:0.01 mol Eu?* 1s1ldar sisteminin EDX analizi

Cizelge 4.8. Sry5CagsLa,(M00,)4:Eu®’, Dy?" sistemlerinin EDX analiz verileri

Sr Ca La Mo @) Eu Dy

SrpsCag5La(M0Qy),: Teorik % 4.45 204 2822 3898 26.0 0.15 0.17

0.01 mol Ew** 0.01 mol Dy**  Deneysel %  5.50 182 3588 2942 26.63 0.07 0.68

Sro5CagsLas(M00y).: Teorik % 444 203 2813 3886 2592 046 0.16

0.03 mol Ev** 0.01 mol Dy**  Deneysel % 521 254 37.72 30.87 2142 109 1.16

Srp5CagsLa(M0Qy)y: Teorik % 4.42 202 28.04 3874 2584 0.77 0.16

0.05 mol Eu** 0.01 mol Dy**  Deneysel %  5.23 172 3104 3528 2521 1.02 0.50

SrosCagsLa(Mo0Oy)y: Teorik % 4.39 201 2783 3844 2564 152 0.16

0.1 mol Eu** 0.01 mol Dy**  Deneysel%  6.07 2.05 33.38 31.14 2495 204 0.37
Sro5CagsLas(M0Qy)s: Teorik % 4.46 204 2826 39.04 26.04 0.15 *
0.01 mol Eu** Deneysel % 6.17 1.39 3582 28.17 2835 0.10 *

*Yardimer aktivator olarak Dy*" iyonlar1 katkilanmamugtir.

69



Eu* ve Dy3+ iyonlar1 katkili Srps5CagsLaz(M00Oy), 1s1ldar sistemlerinin 1g1ma 6zellikleri
ve 1s1mma siireleri, 200 nm ile 900 nm arasinda degisen dalga boyu araligindaki
fotoluminesans spektrofotometresi ile analiz edilmistir. Isildar sistemlerin 290 nm’de
Eu®* iyonlarinin yiik transferinden kaynaklanan ve Eu** iyonlarinin 389 nm’de 'Fo—’Lsg
gecisinden kaynaklanan iki adet uyarma bandi tespit edilmistir. Bu uyarmalar
neticesinde Eu®" iyonlarmin karakteristik 5D0—>7Fj (J=2, 3 ve 4) gegislerinden
kaynaklanan 619 nm’de turuncu, 652 nm’de kirmizi ve 706 nm dalga boyunda
spektrumun baskin kirmizi bolgesine karsilik gelen ii¢ adet 1s51ma bandi gozlenmistir
(Jinsheng ve ark., 2013). Yardimci aktivatdr olarak katkilanan Dy*" iyonunun
karakteristik 1s1ma bandlarina rastlanmamistir. Farkli oranlarda katkilanan Eu®*
iyonlarinin 1sildar sistemlerin uyarma ve 1s1ma siddetlerine olan etkisi Sekil 4.54.’de
1s1ma siirelerine olan etkisi ise Sekil 4.55.°de goriilmektedir. Isildar sistemlerin 1s1ma

stireleri, Esitlik 4.1. kullanilarak hesaplanmig ve Cizelge 4.9.’da verilmistir.

Cizelge 4.9. Sry5CagsLay(M00,),:Eu?’, Dy*" sistemlerinin 1s1ma siireleri

e Yardimel AKktivator
Isildar Sistemler Aktllz:tt(l):l‘ gdraa(iﬂe ve Madde ve Katki Isima Siireleri
Oram

0.01 mol Eu** 0.01 mol Dy?*" 448.2 ps
0.03 mol Eu** 0.01 mol Dy?*" 90.79 us

Sto5CagsLax(M0Oy)s 0.05 mol Eu*" 0.01 mol Dy*' 466.40 ps
0.1 mol Eu*” 0.01 mol Dy*" 16.77 us
0.01 mol Eu** 400.8 ps
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3+

Sr,Ca, La,(MoO,),:xEu” yDy
a:x=0.01, y=0.01

10000 b:x=0.03 , y=0.01
290 nm 619 nm c:x=0.05, y=0.01
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Sekil 4.54. Sry5CagsLay(M0o0,),:Eu®*, Dy*" 1s1ldar sistemlerinin uyarma ve 1s1ma spektrumlari

3+ 3+
Sr,Ca .La(MoO,) xEu" ,yDy
a:x=0.01, y=0.01

12 5 b:x=0.03 , y=0.01
¢:x=0.05, y=0.01
d:x=0.1, y=0.01
e:x=0.01
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Sekil 4.55. Sry5Cag sLay(M0oO,),:Eu®’, Dy*" 1sildar sistemlerinin isima siireleri
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4.4. Sro5CansY2(M00,)s: EU®*, Dy** Isildar Sistemlerinin incelenmesi

Srp5Cag5Y2(M004)4:0.01 mol Euw®, 0.01 mol Dy*" 1sildar maddesinin sentezinde
kullanilan SrCOj;, CaCOs, Y03, Mo00Os;, Eu,O3; ve Dy,03; baslangic maddelerinden

olusan toz karigimin yapilan termal analiz sonucu Sekil 4.56.’da termogramda

goriilmektedir.
(% Kiitle) 1Y)
TG - 50
100

- -50
--100
Endo l
95.4
. T L T . T L T J T -150
50 200 400 600 800 1000 1100

Sicaklik (°C)

Sekil 4.56. Sro5CagsY2(M00,)4:0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy*" 1s1ldar sistemi i¢in baslangig
maddelerinin TG-DTA-DTG termogrami

Termogramda, TG egrisinden goriilecegi iizere toplamda % 4.6 oraninda kiitle kaybi
gerceklestigi goriilmektedir. Ik kiitle kaybinin TG egrisinde 357-593 °C sicaklik
araliginda kiitlece % 2.4 oraninda gerceklestigi, DTG egrisinden 550 °C* de maksimum
hiza ulastig1 goriilmektedir. Bu kiitle kaybi, CaCO3z’in CaO ve CO;’e bozunmasina
iliskin (1) numarali tepkime sonucunda agiga ¢ikan CO; gazi ¢ikist nedeniyle meydana
gelmektedir. Teorik olarak yapilan hesaplamalar sonucunda da CO; gazi c¢ikist
nedeniyle kiitlece % 2.37 civarinda bir kiitle kaybinin meydana gelmesi gerektigi tespit

edilmis olup, bu hesaplamalar deneysel olarak bulunan kiitle kaybi ile uyumludur.
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TG egrisinde ikinci kiitle kaybinin 593-838 °C sicaklik araliginda % 2.2 oraninda
gerceklestigi, DTG egrisinden 748 °C’ de maksimum hiza ulastig1 goriilmektedir. Bu
kiitle kaybinin, SrCO3’in bozunmasina iliskin (3) numarali tepkime geregi agiga c¢ikan
CO, gaz1 cikist nedeniyle meydana geldigi anlasilmaktadir. Teorik olarak yapilan
hesaplamalar sonucunda da CO, gazi ¢ikisi nedeniyle kiitlece % 2.39 civarinda bir kiitle
kaybinin meydana gelmesi gerektigi tespit edilmis olup, bu deger deneysel bulgular ile

uyum igerisindedir.

SrosCaosY2(MoO,),Eu®*, Dy*" sistemlerine ait DTA/TG/DTG termal analiz verileri
Cizelge 4.10. ve Sekil 4.57-4.60.’daki termogramlarda verilmistir. Goriilecegi tizere, 1.
kiitle kaybinin CaCOj3’1in bozunmasina iliskin (1) numarali tepkime sonucunda 2. kiitle
kaybinin SrCOs’in bozunmasina iliskin (3) numarali tepkime sonucunda meydana

geldigi ve Sekil 4.56. ile benzerlik gosterdigi goriilmektedir.

(% Kiitle) (1V)
TG - 100
100
DTA \/ —
-0
I
- -100
DTG
ﬁ
I --200
Endol
95.4+
T T T T T T T T T T -300
50 200 400 600 800 1000 1100
Sicaklik (°C)

Sekil 4.57. Sro5Cag5Y2(M00,)4:0.03 mol Eu®*, 0.01 mol Dy** 1s1ldar sistemi i¢in baslangic
maddelerinin TG-DTA-DTG termogrami
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Sekil 4.58. Sro5CagsY2(M00,)4:0.05 mol Eu®, 0.01 mol Dy** 1s1ldar sistemi i¢in baslangig
maddelerinin TG-DTA-DTG termogrami

(% kiitle) (uV)
TG - 100
100
DTA \, .
I Lo
L -100
DTG
- L -200
95.4- Endol
J T T T T T T T T T -300
50 200 400 600 800 1000 1100

Sicaklik (°C)

Sekil 4.59. Sro5Cao5Y2(M00,)4:0.1 mol Eu**, 0.01 mol Dy*" 1sildar sistemi i¢in baslangi¢
maddelerinin TG-DTA-DTG termogrami
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Sekil 4.60. Sro5Cag5Y2(M00,),4:0.01 mol Eu®* 1s1ldar sistemi i¢in baglangi¢c maddelerinin TG-
DTA-DTG termogrami

Cizelge 4.10. Srq5Cag5Y2(M00,), 1s1ldar sistemlerinin termal analiz verileri

Toplam
Isildar Sistem Kiitle Kaybi 1. Kiitle Kayb1 (%) 2. Kiitle Kayb1 (%)
(%)
S124Cau Y (MO % 2.4 %22
rosCag, 004)s:
e e 4.6 (380 °C -595°C) (595 °C -834°C)
0.03 mol Eu** 0.01 mol Dy?
(Max. Hiz: 554 °C) (Max. Hiz: 749 °C)
S124Cau Y (MO % 2.4 %22
rosCag, 004)s:
e AT 46 (385 °C -600°C) (600 °C -828°C)
0.05 mol Eu** 0.01 mol Dy?
(Max. Hiz: 556°C) (Max. Hiz: 723 °C)
Sr24Ca0 Y o(M0O) % 2.4 %22
rosCag. 004)s:
AT 46 (353 °C -595°C) (595 °C -827°C)
0.1 mol Eu”™ 0.01 mol Dy
(Max. Hiz: 552°C) (Max. Hiz: 730°C)
S124Cau Y (MO % 2.4 %22
rosCag, 004)s:
e e 4.6 (373 °C -597°C) (597 °C -864°C)
0.01 mol Eu

(Max. Hiz: 552°C)

(Max. Hiz: 737 °C)
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DTA/TG/DTG egrilerinden elde edilen bilgilere gore 1sildar sistemlerde 850 °C’den
sonra herhangi bir kiitle degisimi gozlenmemis bu nedenle CaCOs; ve SrCO;
bilesiklerinin oksitlerine bozunmasi amaciyla 750 °C’de 6 saat 6n 1sil islem
uygulanmasmin daha uygun olacag: tespit edilmistir. On 1s1l islem oncesi ve sonrasi
tartim1 yapilan 1s1ldar maddelerin kiitlece % 4.6 oraninda bir kayba ugradig: tespit
edilmis, bu durumun Sekil 4.57.-4.60.’da verilen DTA/TG/DTG analizleri ile uyumlu

oldugu goriilmiistiir.

Uygulanan 6n 1si1l igslemden sonra 1sildar sistemlere 2 saat mekanik Ogiitme
uygulandiktan sonra kati hal tepkimelerini gerceklestirmek amaciyla kiil firnda 850 °C’
de 10 saat 1s1l islem uygulanmistir. Isil islem Oncesi ve sonrasi tartim yapilan 1sildar
maddeler de kiitlece herhangi bir kayip goriilmemis olup, kristal yapilarinin ve birim
hiicre parametrelerinin belirlenebilmesi amaciyla agat havanda 2 saat ogiitiilen

malzemenin X-Isin1 Toz Difraktometresi (XRD) analizi yapilmistir.

850 °C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan SrosCapsY2(M0Qy)s 1s1ldar sistemlerinin toz
desenleri Sekil 4.61.’de verilmistir.

3 3

Sro.scao.sYz(M°o4)4:XEu +’yDy '
a:x=0.01, y=0.01
I(cps) b:x=0.03 , y=0.01
¢:x=0.05, y=0.01

d:x=0.1, y=0.01
e:x=0.01
e
MMMW—L}\WW
—J\AMMMW
b

a

JCPDS:00-008-0482

|| ‘ | |||

I ' I ! I ! I ! I ! | ' I ! | ! I |

10 15 20 25 30 35 40 45 650 55 60
20

Sekil 4.61. 850 °C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan Sro5CagsY2(M00O,)4:Eu®’, Dy*" 1s1ldar

sistemlerinin x-1s1n1 toz difraksiyon desenleri

76



Srp5CapsY2(M00Oy), kristal sisteminin toz deseninin tek fazli olarak JCPDS:00-008-
0482 kart numarali yapt ile uyumlu oldugu goriilmiistiir. Kristal yapi, SrMoOg4
tetrahedronlarmin olusturdugu selit tipi yap1 ile ilgilidir (Chang, 2014). Tetragonal
yapidaki 1sildar sistemler i¢in hesaplanan birim hiicre parametreleri a=539.4 pm,
b=539.4 pm, c=1202 pm, a=90°, B=90°, y=90°, V=349.72x10° pm’* olarak

bulunmustur. Kristal sisteme ait x-151n1 toz difraksiyon verileri Ek 20-24’de verilmistir.

Uygulanan 850 °C’de 12 saat 1s1l islem sonucunda, SrosCagsY2(M0Qg)s 1sildar
sistemlerinin SEM ile yiizey analizleri yapildi ve sistemleri olusturan taneciklerin
20.000 kat biyiitiilmiis goriintiisi  kaydedildi.  SrosCagsY2(M00O,)s:Eu",Dy?*
sistemlerinin 20.000 biiyiitiilmiis goriintisii Sekil 4.62.-4.66.’da, EDX analizleri ise
Sekil 4.67.-4.71.de goriilmektedir. SrosCagsY2(M00Oys)4:Eu’, Dy*" sistemlerinin EDX
analizi verileri Cizelge 4.11.’de verilmektedir. EDX analizine gore yapida safsizlik
elementlerinin  bulunmadigr  goriilmektedir. SEM  goériintiilerine  gore tanecik
boyutlarinin 0.1-4 pum civarinda oldugu, taneciklerin homojen olarak dagildig:

goriilmektedir.

< -
B
Detector = SE1

Mag = 20.00 K X thm

EHT = 20.00 kv Date :19 Feb 2016

Sekil 4.62. Sry5Cags5Y2(M00,),:0.01 mol Eu?*, 0.01 mol Dy3" 1s1ldar sisteminin 20.000 Kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii

77



PED,

e’ B

: ) % \'\'
~— L\ ) . W -
N ™ ve > 2 « A S,

Mag = 20.00 KX Detector = SE1
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.63. Sry5Cag5Y2(M00,),:0.03 mol Eu?*, 0.01 mol Dy3" 1s1ldar sisteminin 20.000 Kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii

Mag = 20.00 KX Detector = SE1
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.64. Sry5Cag5Y2(M00,),:0.05 mol Eu?*, 0.01 mol Dy3" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiyiitiilmiis SEM goriintiisii
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Mag = 20.00 K X thm Detector = SE1

EHT = 20.00 kv Date :19 Feb 2016

Sekil 4.65. Sry5CagsY2(M00,),:0.1 mol Eu?’, 0.01 mol Dy?" 1s1ldar sisteminin 20.000 kat
biiylitiilmiis SEM goriintiisii

1um Detector = SE1

Mag = 20.00 KX
EHT = 20.00 kV Date :19 Feb 2016

Sekil 4.66. Sry5Cags5Y2(M00,),:0.01 mol Eu*" 1sildar sisteminin 20.000 Kat biiyiitiilmiis SEM

goruntiisi
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10 15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.67. Sry5Cag5Y2(M00,),:0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy** 1s1ldar sisteminin EDX analizi

5 10 15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.68. Sry5Cag5Y2(M00,),:0.03 mol Eu?*, 0.01 mol Dy?* 1s1ldar sisteminin EDX analizi
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Sekil 4.69. Sry5Cag5Y2(M00,),:0.05 mol Eu?*, 0.01 mol Dy?* 1s1ldar sisteminin EDX analizi

Sayma
Sayis1
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1000 o
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Ca Gy ¥
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Sekil 4.70. Sry5Cag5Y2(M00,),:0.1 mol Eu?*, 0.01 mol Dy3" 1s1ldar sisteminin EDX analizi
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10 15 20
Enerji (keV)

Sekil 4.71. Sry5Cag5Y2(M00,),:0.01 mol Eu?* 1sildar sisteminin EDX analizi

Cizelge 4.11. Sry5Cag5Y2(M00,),:Eu", Dy*" 1sildar sistemlerinin EDX analiz verileri

Sr Ca Y Mo 0] Eu Dy

Sro5Ca5Y2(M00y),: Teorik % 495 227 2010 4339 2894 0.17 0.8

0.01 mol Eu**, 0.01 mol Dy**  Deneysel % 355 0.77 1990 36.00 3853 0.97 0.29

Sros5CagsY2(M0O,),: Teorik % 494 226 20.03 4324 2884 051 0.18

0.03 mol Eu**, 0.01 mol Dy**  Deneysel %  5.66 1.81 1862 3223 4042 066 0.60

Sro5Ca5Y2(M00y),: Teorik % 492 225 1996 4310 28.74 0.85 0.8

0.05 mol Ev**, 0.01 mol Dy**  Deneysel % 524 1.61 21.71 37.14 3252 001 1.76

Sro5Ca5Y2(M00y),: Teorik % 488 223 1980 4272 2850 169 0.18

0.1 mol Eu**, 0.01 mol Dy**  Deneysel% 416 116 21.48 3820 3341 150 0.10

Sro5Cag5Y2(M00y),: Teorik % 4.96 227 20.14 4347 2899 017 *

0.01 mol Eu?* Deneysel % 595 036 2134 37.12 3473 050 *

*Yardimer aktivatdr olarak Dy?*" iyonlari katkilanmamuistir.
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Eu®* ve Dy3+ iyonlar1 katkili Srp5Cag5Y2(M00Qy), 1s1ldar sistemlerinin 1s1ma 6zellikleri
ve 1s1mma siireleri, 200 nm ile 900 nm arasinda degisen dalga boyu araligindaki
fotoluminesans spektrofotometresi ile analiz edilmistir. Isildar sistemlerin 290 nm’de
Eu®* iyonlarinin yiik transferinden kaynaklanan ve Eu** iyonlarinin 389 nm’de 'Fo—’Lsg
gecisinden kaynaklanan iki adet uyarma bandi tespit edilmistir. Bu uyarmalar
neticesinde Eu®" iyonlarmin karakteristik 5D0—>7Fj (J=2, 3 ve 4) gegislerinden
kaynaklanan 619 nm’de turuncu, 652 nm’de kirmizi ve 706 nm dalga boyunda
spektrumun baskin kirmizi bolgesine karsilik gelen ii¢ adet 1s51ma bandi gozlenmistir
(Jinsheng ve ark., 2013). Yardimci aktivatdr olarak katkilanan Dy*" iyonunun
karakteristik 1s1ma bandlarina rastlanmamistir. Farkli oranlarda katkilanan Eu®*
iyonlarinin 1sildar sistemlerin uyarma ve 1s1ma siddetlerine olan etkisi Sekil 4.72.’de
1s1ma siirelerine olan etkisi ise Sekil 4.73.’de goriilmektedir. Isildar sistemlerin 1s1ma

stireleri, Esitlik 4.1. kullanilarak hesaplanmis ve Cizelge 4.12.’de verilmistir.

Cizelge 4.12. Srp5Cag5Y2(M00,)4.Eu®’, Dy*" 1s1ldar sistemlerinin 1s1ma siireleri

e Yardime1 Aktivator
Isildar Sistemler Aktll‘(’gtt(; i\)/lraa(:ﬂe ve Madde ve Katki Isima Siireleri
Oram

0.01 mol Eu** 0.01 mol Dy*" 535.4 ps
0.03 mol Eu** 0.01 mol Dy*" 582.6 us

Sr05Ca05Y2(M0O4)s 0.05 mol Ev*" 0.0 mol Dy>" 571.6 s
0.1 mol Eu*” 0.01 mol Dy*" 612.0 ps
0.01 mol Eu** 507.8 ps
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sr,.Ca,Y,(MoO,) :xEu™ yDy™
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Sekil 4.72. Sry5Cag5Y2(M00,),:Eu’*, Dy*" 1sildar sistemlerinin uyarma ve 1s1ma spektrumlari

3+

Sro.scau.sYz(M°O4)4:XEu3+’yDy
a:x=0.01, y=0.01

12 5 b:x=0.03 , y=0.01
] ¢:x=0.05 , y=0.01
d:x=0.1, y=0.01
10 e:x=0.01
3 -
= ]
S e
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3
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7z 4
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i b
C
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Sekil 4.73. Sry5Cag5Y2(M00,),:Eu*, Dy*" 1sildar sistemlerinin 1s1ma siireleri
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5. TARTISMA VE SONUC

Sentez sartlarinin  optimizasyonu DTA/TG/DTG termal analiz yontemleri ile
gerceklestirildi. BagsCagsGda(M00y)s, BagsCagsLa(MoO,)s ve SrosCagsY2(MoOy),
sistemleri i¢in en uygun sentez sicakligmnin 850 °C, SrosCagsla(MoQ,), sistemleri igin
ise 860 °C oldugu tespit edildi. Yap1 aydmlatma calismalari ise X-isinlar1 toz
difraksiyonu teknigi ile yapildi. Yiizey incelemeleri ve noktasal elementel analizleri ise
SEM-EDX o6l¢iimleri ile gerceklestirildi. Isima  Ozellikleri  fotoliiminesans

spektrofotometresi ile belirlendi.

Bu ¢alismada UV 15181 ile uyarilabilen molibdat temelli 20 yeni 1sildar sentezlendi ve
karakterize edildi. Sentezlenen bilesiklerin hepsinin fosforesans ozellik gosterdigi
belirlendi.  Literatiir  bilgileriyle  paralel olarak BagsCapsGdy(M0oQys)s Ve
Bap5CagsLax(M0QOy)4 sistemlerinin monoklinik, Srp5CapsLax(M0o0Oy), ve
Srp5CapsY2(M00Oy)s  sistemlerinin  tetragonal — yapida  oldugu  bulunmustur.
M(IDM(I11)2(M00Oy)4 sistemlerinde ise yapida bulunan toprak alkali iyonun atom
yarigapinin artmasi (r+Sr2+:120 pm < Meas 152 pm) ile kristal yapinin tetragonal
sistemden monoklinik sisteme doniistiigii tespit edilmistir (Haque ve ark., 2009).
Cizelge 5.1’ de gorildigi gibi Eu®*, Dy** iyonlan katkilarimin bulunduklari kristal

yapilar1 degistirmedigi belirlendi.

Eu* ve Dy*" (aktivator-yardimer aktivator) iyonlar: katkili 1sildarlarim 1s1ma 6zellikleri
ve 1sima siireleri fotoluminesans spektrofotometresi ile analiz edilmistir. Isildar
sistemlerin Eu®" iyonlarinin yiik transferinden kaynaklanan 290 nm’de bir uyarma bandi
ve Eu* iyonlarmm 389 nm’de 'Fo—’Ls gegisinden kaynaklanan bir uyarma band:
olmak iizere iki adet uyarma tespit edilmistir. Bu uyarmalar neticesinde Eu*" iyonlarinin
karakteristik *Do—'F, gecisinden kaynaklanan 619 nm dalga boyunda spektrumun
turuncu bolgesine karsilik gelen, Eu®* iyonlarmin 652 nm’de *Dy—F3 gecisinden
kaynaklanan kirmizi ve 706 nm’de °Do—'F4 gegisinden kaynaklanan spektrumun
baskin kirmiz1 bolgesine karsilik gelen ti¢ adet 1s1ma bandi tespit edilmistir (Jinsheng ve
ark., 2013). Yardimci aktivator olarak katkilanan Dy*" iyonunun karakteristik 1s1ma
bandlar tespit edilememis olup, Dy*" iyonunun bosluk tutucu ya da tuzaklayici gorevi

. [RoR) + . . . . -
iistlendigi, Eu®” iyonlarinin ise 151ma merkezi olarak gorev yaptig1 sonucuna varilmistir.
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Cizelge 5.1. Isildarlarin kristal sitemleri ve birim hiicre parametreleri

\Y

Isildar Sistemler Yapi a c a B Y
(em) | (pm) | (pm) | (x10%M)) | ) | @ | ©
Monoklinik | 526.3 | 1939 | 1267.7 1293.30 90 90 | 91.39
Monoklinik | 526.3 | 1939 | 1267.7 1293.30 90 90 | 91.39
Bag 5Cag5Gdz(M00,),:
Eu® Dy* Monoklinik | 526.3 | 1939 | 1267.7 1293.30 90 90 | 91.39
Monoklinik | 526.3 | 1939 | 1267.7 1293.30 90 90 | 91.39
Monoklinik | 526.3 | 1939 | 1267.7 1293.30 90 90 | 91.39
Monoklinik | 1079 | 1061 1277 1461.89 90 90 | 90.44
Monoklinik | 1079 | 1061 1277 1461.89 90 90 | 90.44
BagsCagsLa(M00y),:
R o .. 9 [ Monokiinik | 1079 | 1061 | 1277 | 146180 | 90 | 0 | 90.4
Eu™ Dy
Monoklinik | 1079 | 1061 1277 1461.89 90 90 | 90.44
Monoklinik | 1079 | 1061 1277 1461.89 90 90 | 90.44
Tetragonal | 524.4 | 524.4 | 1148.7 315.89 90 90 90
Srp5CagsLa(M0Qy),:
B A . o Tetragonal | 5244 | 5244 | 11487 | 31589 | 90 | 90 | 90
Eu™ Dy
Tetragonal | 539.4 | 539.4 1202 349.72 90 90 90
Tetragonal | 5394 | 5394 | 1202 | 34972 | 90 | 90 | 90
SrosCaosY2(MoO.)s: | Tetragonal | 5394 | 5394 | 1202 | 349.72 | 90 | 90 | 90
Eu** Dy**
Tetragonal | 5394 | 5394 | 1202 | 34972 | 90 | 90 | 90
Tetragonal | 539.4 | 5394 | 1202 | 34972 | 90 | 90 | 90
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Bay5CagsGd2(M00,),4 kristal sistemlerinde Eu?” iyonlarinin Dy?** iyonlara gore katki
oranlarinin 1:1, 3:1, 5:1 ve 10:1 oranlarinda artirilarak olusturulan sistemler ile Dy3+
iyonlar katkisiz sistemler karsilastirildiginda en uygun 1sildar sistemin 10:1 katki orani
ile 151ma siiresinin 533.7 ps oldugu 0.1 Eu®*, 0.01 Dy*" katkili sistem oldugu tespit

edilmistir.

BaosCagsLa(M0O,), kristal sistemlerinde Eu* iyonlarinin Dy*" iyonlarina gore katki
oranlarimin 1:1, 3:1, 5:1 ve 10:1 oranlarinda artirilarak olusturulan sistemler ile Dy3+
iyonlar1 katkisiz sistemler karsilastirildiginda en uygun 1sildar sistemin 3:1 katki orani
ile 151ma siiresinin 453.3 ps oldugu 0.3 Eu®*, 0.01 Dy*" katkili sistem oldugu tespit

edilmistir.

Sro5CagsLax(Mo0Qy), kristal sistemlerinde Eu®* iyonlarmin Dy?" iyonlarina gore katki
oranlarmin 1:1, 3:1, 5:1 ve 10:1 oranlarinda artirilarak olusturulan sistemler ile Dy3+
iyonlar1 katkisiz sistemler karsilastirildiginda en uygun 1sildar sistemin 10:1 katki orani
ile 151ma siiresinin 466.4 ps oldugu 0.1 Eu®®, 0.01 Dy*" katkili sistem oldugu tespit

edilmistir.

Srp5Cap5Y2(M00y), kristal sistemlerinde Eu* iyonlarinin Dy3+ iyonlarina gore katki
oranlarinin 1:1, 3:1, 5:1 ve 10:1 oranlarinda artirilarak olusturulan sistemler ile Dy3+
iyonlan katkisiz sistemler karsilastirildiginda en uygun 1s1ldar sistemin 10:1 katki oram
ile 151ma siiresinin 612.0 us oldugu 0.1 Eu?*, 0.01 Dy*" katkili sistem oldugu tespit

edilmistir.

87



Cizelge 5.2. Isildar sistemlerin uyarma, 1s1ma siddetleri ve dalga boylari

Aktivator ve

Yardimel Uyarma Uyarma Isima Isima Dalga
Isildar Sistemler Aktivatorler Siddeti Dalga Boyu Siddeti Boyu
ve Katki (a.u) (nm) (a.u) (nm)
Miktarlar
3693 619
0.01 mol Eu?* 3642 290
74 652
0.01 mol Dy*" 333 389
222 706
8981 619
0.03 mol Eu?* 9007 290
425 652
0.01 mol Dy** 2930 389
1353 706
7802 619
0.05 mol Eu** 7984 290
. 257 652
Bay5CagsGd2(M0O4)s | 0.01 mol Dy? 797 389
812 706
9923 619
0.1 mol Eu** 9969 290
. 1206 652
0.01 mol Dy? 4977 389
3804 706
9799 619
9925 290
0.1 mol Eu** 959 652
4104 389
3200 706
1724 619
0.01 mol Eu?* 1825 290
39 652
0.01 mol Dy*" 645 389
91 706
3906 619
0.03 mol Eu?* 4052 290
. 93 652
0.01 mol Dy? 1020 389
215 706
0.05 mol Eu?* 6940 290 0822 o1
.Uo mol Eu
BapsCag sLax(M00,), ) a1 652
0.01 mol Dy? 3086 389
569 706
7314 619
0.1 mol Eu** 7599 290
288 652
0.01 mol Dy** 2740 389
694 706
3276 619
3292 290
0.01 mol Eu?* 72 652
1515 389
167 706
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Cizelge 5.2 (Devam). Isildar sistemlerin uyarma, 1s1ma siddetleri ve dalga boylari

Aktivator ve

Yardimel Uyarma Uyarma | Isima Dalga
sima
Isildar Sistemler Aktivatorler Siddeti Dalga Boyu Boyu
Siddeti (a.u)
ve Katki (a.u) (nm) (nm)
Miktarlar:
. 3114 619
0.01 mol Eu? 3208 290
. 66 652
0.01 mol Dy? 1003 389
161 706
6247 619
0.03 mol Ew*” 6245 290
. 186 652
0.01 mol Dy? 2723 389
468 706
. 6374 619
0.05 mol Eu? 6706 290 207 652
SrosCaosla(M0O4)s | 91 moI pys* | 2008 389
524 706
r 8514 619
0.1 mol Ev? 8578 290
. 610 652
0.01 mol Dy? 5328 389
1529 706
3222 619
. 3357 290
0.01 mol Eu? 67 652
1089 389
167 706
4650 619
0.01 mol Ew?* 4736 290
. 163 652
0.01 mol Dy? 659 389
291 706
7527 619
0.03 mol Eu** 7493 290
. 308 652
0.01 mol Dy? 1215 389
766 706
. 8442 619
0.05 mol Eu? 8402 290
Sro5CapsY2(MoO 0.01 mol Dy** 3140 389 462 052
r 0 .01 mo
05CaosYa( 4)a y 1056 706
8838 619
0.1 mol Eu?* 8920 290
. 626 652
0.01 mol Dy? 3640 389
1334 706
4897 619
. 4921 290
0.01 mol Euw? 128 652
940 389
328 706

89




(MID(MII(MoO,)4:Eu®, Dy** sistemlerinde [M(I1): Ca**, Ba®*, Sr**, M(Ill): La**,
Gd*", Y* olmak iizere Cizelge 5.2° den verilen 1s1ma siddetleri karsilastirilir ise M(11):
Ba®* ve Ca** oldugunda M(I11) olarak Gd** katkis: La** katkisindan daha siddetli sonug
vermektedir. M(11):Sr** ve Ca®* oldugunda, M(III) yerine Y*" kullamlmas: La**
iyonlarindan daha siddetli sonu¢ vermektedir. Cizelge 5.3° den goriilecegi tizere M(II):
Ba?* ve Ca** oldugunda, M(111) yerine Gd** kullamldiginda La** kullanilmasindan daha
uzun siireli 151ma elde edilmektedir. M(11): Sr** ve Ca** oldugunda, M(III) yerine Y**

kullanildiginda La®" kullanilmasindan daha uzun 1s1ma siiresi elde edilmistir.

Cizelge 5.3. Isildar sistemlerin 151ma siireleri

Yardima OV isk

Aktivator A Isma Giin Altinda

Isildar Sistemler Madde ve Katki AT AR 4 Isiginda Numur.1e
Orani Ja Numune Rengi

Rengi (364 nm)

0.01 mol Eu** | 0.01 mol Dy** | 1258 us | Beyaz Pembe

0.03mol Eu*" | 0,01 mol Dy** | 459-61s | Beyaz | Pembe

BagsCagsGd2(M0O,)s | 0.05 mol Ew" | 01 mol Dy* | 472218 | Beyaz Pembe
0.1mol Ev" | 001 mol Dy** | 533.7ms | Beyaz Pembe

0.1 mol Eu** 4.359 ps Beyaz Pembe

0.01 mol Eu*" | 0,01 mol Dy** | 44221s | Beyaz | Pembe

0.03mol Eu*" | 0,01 mol Dy** | 453-31s | Beyaz | Pembe

BaosCaosLa:(MoO)s | 0.05 MOl Ew | (.01 mol Dy | 433585 | Beyaz | Pembe
0.1mol Ew’" | 0.01 mol Dy** | 6235hs | Beyaz | Pembe

0.01 mol Eu™ 423605 | Beyaz | Pembe

0.01mol Eu*" | 0,01 mol Dy** | 448.21s | Beyaz | Pembe

0.03mol Eu* | 0,01 mol Dy** | 90.79s | Beyaz | Pembe

SrosCapsLa(Mo0y4)s | 0.05 mol Ev*™ | 01 mol Dy** | 466.40us | Beyaz Pembe
0.1mol Ew*" | 0.01 mol Dy** | 16.771s | Beyaz | Pembe

0.01 mol Euv?" 400.8 ps Beyaz Pembe

0.01mol Ew™ | 001 mol Dy** | 5354us | Beyaz | Pembe

0.03mol Ew™ | 001 mol Dy** | 582.6us | Beyaz | Pembe

SrosCagsYo(MoOy), | 005 MOl Ew™ | 001 mol Dy | 571.61s | Beyaz | Pembe
0.1mol Ew”" | 001 mol Dy** | 612.01s | Beyaz | Pembe

0.01 mol Eu™" 507815 | Beyaz | Pembe
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EKLER

EK 1. MoO3’iin DTA/TG/DTG Termogrami.
EK 2. BaCO3’in DTA/TG/DTG Termogrami.
EK 3. CaCO3z’in DTA/TG/DTG Termogrami.
EK 4. SrCO3’in DTA/TG/DTG Termogrami.
EK 5. 850 °C’ de 151l islem uygulanan Bag5CaosGd2(M004)4:0.01 Eu®*, 0.01 Dy*"

1s1ldar sisteminin x-1s1n1 toz difraksiyon verileri.

EK 6. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan Bag 5sCap5Gd2(M004)4:0.03 Eu*', 0.01 Dy3+

1s1ldar sisteminin x-1511 toz difraksiyon verileri.

EK 7. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan Bag sCagsGd2(M004)4:0.05 Eu®', 0.01 Dy3+

1s1ldar sisteminin x-15111 toz difraksiyon verileri.

EK 8. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan Bag sCapsGdz(M004)4:0.1 Eu®', 0.01 Dy3+

1s1ldar sisteminin x-1511 toz difraksiyon verileri.

EK 9. 850 °C’ de 1s1] islem uygulanan BagsCaosGd2(M004)4:0.1 Eu®" 1s1ldar sisteminin

X-151n1 toz difraksiyon verileri.

EK 10. 850 °C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan BagsCagsLax(M004)4:0.01 Eu**, 0.01

Dy*" 1s1ldar sisteminin x-151m1 toz difraksiyon verileri.

EK 11. 850 °C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan Bag5CagsLax(M004)4:0.03 Eu®*, 0.01

Dy*" 1s1ldar sisteminin x-151m1 toz difraksiyon verileri.

EK 12. 850 °C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan BagsCagsLax(M004)4:0.05 Eu®*, 0.01

Dy*" 1s1ldar sisteminin x-131m1 toz difraksiyon verileri.

EK 13. 850 °C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan Bag5CagsLax(M004)4:0.1 Eu®*, 0.01

Dy*" 1s1ldar sisteminin x-131m1 toz difraksiyon verileri.

EK 14. 850 °C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan BagsCagsLax(M004)4:0.01 Eu" 1s11dar

sisteminin X-1sin1 toz difraksiyon verileri.
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EK 15. 860 °C’de 1s1l islem uygulanan Sro5CagsLa(M004)4:0.01 Eu*, 0.01 Dy**

1is1ldar sisteminin x-151n1 toz difraksiyon verileri.

EK 16. 860 °C’de 1s1l islem uygulanan Sro5CagsLa(M004)4:0.03 Eu*, 0.01 Dy**

1is1ldar sisteminin x-151n1 toz difraksiyon verileri.

EK 17. 860 °C’de 1s1l islem uygulanan Sro5CagsLa(M004)4:0.05 Eu*, 0.01 Dy**

1is1ldar sisteminin x-151n1 toz difraksiyon verileri.

EK 18. 860 °C’de 1s1l islem uygulanan Sro5CagsLa(M004)4:0.1 Eu3*, 0.01 Dy*" 1s1ldar

sisteminin Xx-1sin1 toz difraksiyon verileri.

EK 19. 860 °C’de 1511 islem uygulanan Sro5CagsLa(M004)4:0.01 Eu?" 1s11dar

sisteminin X-1sin1 toz difraksiyon verileri.

EK 20. 850 °C’ de 151l islem uygulanan Srg5CagsY2(M004)4:0.01 Eu3*, 0.01 Dy**

1s1ldar sisteminin x-151n1 toz difraksiyon verileri.

EK 21. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan Srg5CagsY2(M004)4:0.03 Eu**, 0.01 Dy**

1s1ldar sisteminin x-151m1 toz difraksiyon verileri.

EK 22. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan Srg5CagsY2(M004)4:0.05 Eu®", 0.01 Dy3+

1s1ldar sisteminin x-15111 toz difraksiyon verileri.

EK 23. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan SrqsCagsY2(M004)4:0.1 Eu®", 0.01 Dy3+ 1s1ldar

sisteminin X-1sin1 toz difraksiyon verileri.

EK 24. 850 °C’ de 151l islem uygulanan Sro5Cag5Y2(M004)4:0.01 Eu?* 1s1ldar sisteminin

X-151n1 toz difraksiyon verileri.
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EK 1. M0oOs"iin DTA/TG/DTG Termogrami
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EK 2. BaCO;'in DTA/TG/DTG Termogrami.
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EK 3. CaCO;'in DTA/TG/DTG Termogrami.
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EK 4. SrCOs'in DTA/TG/DTG Termogrami.
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EK 5. 850 °C’ de 1s1] islem uygulanan BagsCag sGdz(M00,),:0.01 Eu?*, 0.01 Dy3*

1s1ldar sisteminin x-151n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil Siddet
Num h Kk I 20 (°) d (pm) (115)
1 0 2 0 9.1459 966.158 38.8
2 0 1 2 14.7705 599.266 11.0
3 0 2 2 16.7218 529.751 9.4
4 1 -1 1 18.8336 470.801 12.6
5 1 3 1 23.0824 385.010 6.6
6 1 -4 1 25.5909 347.811 23.4
7 1 4 1 26.2242 339.553 25.8
8 1 0 3 27.0095 329.856 12.9
9 0 6 0 27.4984 324.101 30.2
10 1 2 3 28.6776 311.037 100.0
11 1 -5 1 29.0534 307.100 445
12 1 5 1 29.7508 300.057 335
13 1 -3 3 30.2509 295.210 9.2
14 1 3 3 30.6611 291.353 8.5
15 0 6 2 31.0334 287.942 41.6
16 0 3 4 31.4306 284.394 18.4
17 0 4 4 34.0713 262.931 27.0
18 2 0 0 34.3207 261.077 26.9
19 0 7 2 35.3422 253.762 7.1
20 2 -2 2 37.9389 236.969 7.4
21 1 0 5 39.3308 228.897 9.4
22 1 -1 5 39.7180 226.755 7.4
23 1 -8 1 41.2667 218.596 6.4
24 2 5 2 44.4068 203.839 18.0
25 0 6 5 45.2539 200.219 7.4
26 1 -8 3 46.1429 196.566 14.8
27 -2 3 4 46.9739 193.280 37.1
28 0 10 2 49.2258 184.953 12.2
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EK 6. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan Bay5Cag sGda(M00,),:0.03 Eu**, 0.01 Dy?*

1s1ldar sisteminin X-11n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil Siddet
Num h Kk I 20 (°) d (pm) (115)
1 0 2 0 9.1015 970.857 22.4
2 0 1 2 14.8478 596.164 7.0
3 0 2 2 16.9110 523.868 8.1
4 1 -1 1 18.7045 474.021 8.3
5 1 3 1 23.0379 385.744 5.0
6 1 -4 1 25.5555 348.285 19.8
7 1 4 1 26.2071 339.771 195
8 0 5 2 26.9250 330.872 10.8
9 1 -1 3 27.4097 325.131 27.1
10 1 2 3 28.6551 311.276 100.0
11 0 2 4 29.7113 300.447 24.4
12 1 -3 3 30.1905 295.786 7.4
13 1 3 3 30.5814 292.094 6.9
14 0 6 2 31.0073 288.178 29.8
15 0 3 4 31.4158 284.523 12.6
16 2 0 0 34.2318 261.735 20.3
17 0 7 2 35.3337 253.821 4.3
18 1 0 5 39.3228 228.942 7.3
19 1 -8 1 41.1900 218.984 54
20 2 5 2 44.4216 203.775 10.0
21 0 6 5 45.1889 200.491 54
22 2 2 4 46.0586 196.906 9.8
23 -2 3 4 46.9283 193.457 30.9
24 0 10 2 49.1793 185.117 10.5
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EK 7. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan BagsCagsGdz(M00,),:0.05 Eu?*, 0.01 Dy3*

1s1ldar sisteminin X-11n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 20 (°) d (pm) Siddet (I/1o)

1 0 1 2 14.8906 594.463 7.5
2 0 2 2 16.9822 521.686 7.1
3 0 4 0 17.5604 504.637 6.6
4 1 -1 1 18.5467 478.017 8.0
5 1 1 1 18.9641 467.589 15.4
6 1 -2 1 20.4387 434.176 6.2
7 1 3 1 23.1041 384.653 4.3
8 1 -4 1 25.6897 346.496 26.5
9 1 4 1 26.3296 338.218 26.0
10 1 0 3 27.0827 328.981 11.8
11 0 6 0 27.5168 323.889 31.7
12 1 2 3 28.7773 309.983 100.0
13 1 -5 1 29.1500 306.103 39.4
14 1 5 1 29.8394 299.186 354
15 1 -3 3 30.3303 294.455 8.4
16 1 3 3 30.7332 290.686 11.3
17 0 6 2 31.1361 287.015 43.5
18 0 3 4 31.5407 283.425 17.1
19 1 -6 1 32.9674 271.478 2.8
20 0 4 4 34.1682 262.207 29.9
21 2 0 0 34.4287 260.283 27.6
22 0 7 2 35.4581 252.959 7.0
23 1 7 1 37.8411 237.559 4.9
24 1 0 5 39.4870 228.028 10.6
25 1 -1 5 39.9510 225.486 8.9
26 1 -8 1 41.2972 218.441 54
27 -2 5 -2 43.5940 207.449 3.7
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EK 7(Devam). 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan BagsCay5Gd,(M00,),:0.05 Eu?*, 0.01 Dy?*

1s1ldar sisteminin X-11n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 20 (°) d (pm) Siddet (I/1o)

28 2 5 2 445128 203.379 16.7
29 0 6 5 45.3221 199.933 6.6
30 1 -9 1 45.6940 198.392 4.6
31 1 -8 3 46.2190 196.260 14.3
32 -2 3 4 47.0283 193.069 35.7
33 1 3 6 48.5377 187.413 3.6
34 0 10 2 49.2814 184.757 13.1
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EK 8. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan Bay5Cag sGda(M00,),:0.1 Eu*, 0.01 Dy?*"

1s1ldar sisteminin X-11n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm) Siddet (I/Io)
1 0 2 0 9.1198 968.911 31.8
2 0 1 2 14,7158 601.484 6.0
3 0 2 2 16.7585 528.600 8.3
4 1 -1 1 18.7585 472.597 9.9
5 1 3 1 23.0702 385.211 5.6
6 1 -4 1 25.5595 348.231 21.3
7 1 4 1 26.2006 339.854 21.1
8 0 5 2 26.9818 330.188 9.7
9 1 -1 3 27.3766 325.516 27.2
10 0 6 0 27.4007 325.235 28.7
11 1 1 3 27.5000 324.083 25.9
12 0 6 1 28.6158 311.695 89.4
13 0 1 4 28.6621 311.202 100.0
14 1 2 3 28.6930 310.874 92.8
15 1 -5 1 29.0423 307.214 31.2
16 0 2 4 29.7047 300.512 27.3
17 1 -3 3 30.2052 295.646 7.8
18 1 3 3 30.6387 291.561 7.7
19 0 6 2 31.0158 288.102 34.3
20 0 3 4 31.4186 284.499 15.9
21 2 0 0 34.0175 263.334 22.6
22 0 7 2 35.3394 253.781 5.0
23 1 7 1 37.7552 238.079 3.1
24 1 0 5 39.3693 228.682 10.8
25 1 -1 5 39.8050 226.279 5.4
26 1 -8 1 41.2508 218.676 55
27 -2 5 2 43.3921 208.368 34
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EK 8(Devam). 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan BaysCaysGdz(M00,),:0.1 Eu*, 0.01 Dy3*

1s1ldar sisteminin X-1g1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 20 (°) d (pm) Siddet (I/1o)

28 2 5 2 44.3437 204.115 13.2
29 0 6 5 45.1856 200.505 6.6
30 2 2 4 46.1007 196.736 9.8
31 -2 3 4 46.9356 193.429 32.6
32 1 3 6 48.3518 188.090 2.5
33 0 10 2 49.1753 185.131 10.7

105



EK 9. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan BagsCag sGdz(M00,),:0.1 Eu?* 1s1ldar sisteminin

X-15111 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm) Siddet (I/Io)
1 0 1 2 14.5083 610.040 5.6
2 0 2 2 16.7117 530.069 10.5
3 1 -1 1 18.5407 478.171 11.7
4 1 3 1 22.8630 388.654 3.7
5 1 -4 1 25.4876 349.197 20.0
6 1 4 1 26.0994 341.148 20.1
7 0 5 2 26.8659 331.587 11.6
8 0 6 1 28.5575 312.318 100.0
9 1 2 3 28.9277 308.405 28.7
10 0 2 4 29.6092 301.460 25.5
11 1 -3 3 30.0953 296.701 8.4
12 1 3 3 30.5358 292.520 7.2
13 0 6 2 30.9063 289.097 324
14 0 3 4 31.3093 285.467 14.3
15 0 4 4 33.9150 264.107 22.7
16 2 0 0 34.1544 262.310 23.7
17 0 7 2 35.1922 254.809 6.1
18 1 7 1 37.6013 239.018 3.7
19 2 2 2 38.3777 234.360 2.8
20 1 0 5 39.1939 229.665 8.1
21 1 -1 5 39.5323 227.777 5.0
22 1 -8 1 40.9656 220.132 3.3
23 -2 -5 2 43.3345 208.631 2.6
24 2 5 2 44.2702 204.437 12.3
25 0 6 5 45.0067 201.261 59
26 2 2 4 45.9025 197.539 9.5
27 -2 3 4 46.8119 193.912 31.2
28 1 3 6 48.2117 188.603 2.0
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EK 9(Devam). 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan BagsCay5Gd;(M004),:0.1 Eu®* 1s1ldar

sisteminin x-1gin1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm) Siddet (I/Io)
29 0 10 2 490.080 185.723 10.9
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EK 10. 850°C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan BaysCapsLay(M00,),:0.01 Eu?*, 0.01 Dy?*

1s1ldar sisteminin x-1g1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 20 (°) d (pm) Siddet (I/1o)
1 1 -1 0 11.9367 740.820 2.6
2 0 2 0 16.7535 528.757 4.0
3 2 0 1 18.1200 489.178 4.6
4 2 2 2 27.6782 322.037 100.0
5 3 -1 2 29.6029 301.522 3.4
6 0 2 4 33.2543 269.202 16.9
7 2 -4 0 38.1780 235.539 3.4
8 4 -1 4 45.2291 200.323 10.4
9 3 -4 3 47.7669 190.255 6.4
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EK 11. 850°C’de 10 saat 1s1l islem uygulanan BaysCapsLay(M00,),:0.03 Eu**, 0.01 Dy**

1s1ldar sisteminin x-1g1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 20 (°) d (pm) Siddet (I/1o)
1 1 -1 0 11.8736 744747 3.1
2 2 0 0 16.5624 534.812 54
3 2 0 1 18.0576 490.853 3.1
4 2 2 2 27.5233 323.814 100.0
5 3 -1 2 29.4182 303.373 15.6
6 0 2 4 32.9716 271.445 7.9
7 2 -4 0 37.9721 236.769 4.1
8 4 -1 4 44.8716 201.835 21.4
9 2 5 0 45.0555 201.054 6.4
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EK 12. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan BagsCagsLay(M00,),:0.05 Eu*, 0.01 Dy?*"

1s1ldar sisteminin x-1g1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 20 (°) d (pm) Siddet (I/1o)
1 1 -1 0 11.7676 751.427 4.0
2 2 0 0 16.5060 536.628 8.0
3 2 0 1 17.9446 493.918 4.4
4 0 0 3 21.3585 415.680 2.0
5 2 2 2 27.4760 324.361 100.0
6 0 1 4 28.5243 312.674 54
7 3 -1 2 29.3285 304.281 23.3
8 0 2 4 33.1463 270.054 17.1
9 2 -4 0 37.8231 237.668 4.7
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EK 13. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan BagsCagsLay(M00,),:0.1 Eu?*, 0.01 Dy?*"

1s1ldar sisteminin x-1g1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm) Siddet (I/Io)
1 1 -1 0 11.9710 738.708 3.6
2 0 2 0 16.8809 524.794 8.3
3 2 0 1 18.2692 485.214 4.0
4 2 2 2 27.7242 321.513 100.0
5 0 1 4 28.7232 310.554 6.6
6 3 -1 2 29.5948 301.603 21.7
7 0 2 4 33.4225 267.885 19.4
8 2 -4 0 38.1427 235.749 6.0
9 4 -1 4 45.1869 200.500 23.1
10 3 -4 3 47.8194 190.058 6.4

111



EK 14. 850 °C’ de 151l islem uygulanan BaysCagsLa;,(M00,)4:0.01 Eu?* 1s1ldar sisteminin

X-15111 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 260 (°) d (pm) Siddet (I/1o)
1 1 -1 0 12.0946 731.186 5.4
2 0 2 0 16.7384 529.229 6.8
3 2 0 1 18.2527 485.649 6.3
4 0 0 3 21.5954 411.174 3.1
5 0 3 0 25.1063 354.413 2.8
6 2 2 2 27.7542 321.172 100.0
7 3 -1 2 29.6586 300.969 42.4
8 0 2 4 33.4445 267.714 30.4
9 2 -4 0 38.1728 235.570 8.9
10 1 -4 3 41.0671 219.612 2.5
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EK 15. 860 °C’de 1s1l islem uygulanan SrosCagsLa,(M00,)4:0.01 Eu?*, 0.01 Dy**

1s1ldar sisteminin x-1g1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 20 (°) d (pm) Siddet (I/1o)
1 1 0 1 18.3891 482.079 7.8
2 1 1 2 27.9017 319.508 100.0
3 0 0 4 29.9747 297.866 15.0
4 2 0 0 33.4549 267.633 39.1
5 2 0 2 38.3889 234.294 6.8
6 2 1 3 44.0290 205.500 2.2
7 2 0 4 45.5684 198.909 35.7
8 2 2 0 48.0591 189.166 10.8
9 1 1 6 51.8887 176.069 15.4
10 2 1 5 56.3847 163.049 25.7
11 3 1 2 57.5387 160.051 12.9
12 3 1 4 62.2133 149.100 3.1
13 2 1 7 70.1361 134.070 2.8
14 4 0 0 72.3485 130.506 4.2
15 2 0 8 73.2880 129.063 8.6
16 3 1 6 76.9357 123.828 3.1
17 3 2 5 78.0317 122.360 3.8
18 3 3 2 79.8585 120.014 2.6
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EK 16. 860 °C’de 1s1l islem uygulanan SrosCagsLay(M00,)4:0.03 Eu?*, 0.01 Dy*" 1s1ldar

sisteminin x-1s1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 20 (°) d (pm) Siddet (I/Io)
1 1 0 1 18.2977 484.467 5.3
2 1 1 2 27.8849 319.697 100.0
3 0 0 4 29.9362 298.241 16.2
4 2 0 0 33.4386 267.759 33.0
5 2 1 1 38.3647 234.436 6.3
6 2 1 3 44.0509 205.403 2.3
7 2 0 4 45.5337 199.053 26.2
8 2 2 0 47.9831 189.448 11.0
9 1 1 6 51.8116 176.313 15.2
10 2 1 5 56.3377 163.175 23.2
11 3 1 2 57.5106 160.122 11.1
12 2 1 7 70.0517 134.211 4.0
13 4 0 0 72.3343 130.528 5.4
14 2 0 8 73.1936 129.206 7.7
15 3 1 6 76.9443 123.816 3.4
16 3 2 5 77.9738 122.436 3.4
17 3 3 2 79.8280 120.052 3.1
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EK 17. 860 °C’de 1s1l islem uygulanan SrosCagsLay,(M00,)4:0.05 Eu?*, 0.01 Dy?*

1s1ldar sisteminin x-1g1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm) Siddet (I/1o)
1 1 0 1 18.2158 486.627 4.3
2 1 1 2 27.8351 320.257 100.0
3 0 0 4 29.9059 298.536 12.8
4 2 0 0 33.3865 268.166 26.6
5 2 1 1 38.2939 234.853 6.0
6 2 1 3 45.4189 199.529 359
7 2 0 4 47.9108 189.717 11.0
8 1 1 6 51.7737 176.433 12.7
9 2 1 5 56.2868 163.310 27.4
10 3 1 2 57.4774 160.207 11.1
11 2 1 7 70.0766 134.170 2.9
12 4 0 0 72.3124 130.562 3.8
13 2 0 8 73.1807 129.226 7.2
14 3 1 6 76.9559 123.800 3.2
15 3 2 5 77.9633 122.450 4.0
16 3 3 2 79.8551 120.018 2.9
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EK 18. 860 °C’de 1s1l islem uygulanan SrosCagsLa,(M00,)4:0.1 Eu?*, 0.01 Dy**

1s1ldar sisteminin x-1g1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k | 20 (°) d (pm) Siddet (I/1o)
1 1 0 1 18.2488 485.753 4.8
2 1 1 2 27.8434 320.163 100.0
3 0 0 4 28.4527 313.444 5.8
4 2 0 0 33.4016 268.048 24.3
5 2 0 2 38.3058 234.783 5.6
6 2 1 3 45.4294 199.486 28.1
7 2 2 0 47.9478 189.580 10.3
8 1 1 6 51.7769 176.423 11.8
9 2 1 5 56.3197 163.222 18.2
10 3 1 2 57.4962 160.159 9.4
11 2 1 7 70.1424 134.060 3.1
12 4 0 0 72.2848 130.605 3.6
13 2 0 8 73.2083 129.184 6.9
14 3 2 5 77.0409 123.685 3.0
15 3 3 2 77.9827 122.425 2.5
16 4 0 4 79.9290 119.926 3.3
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EK 19. 860 °C’ de 1s1l islem uygulanan SrysCagsLaz(M00,),:0.01 Eu*" is1ldar sisteminin

x-1s1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm) Siddet (I/Io)
1 1 0 1 17.8984 495.183 6.2
2 1 1 2 27.6286 322.604 100.0
3 0 0 4 29.6957 300.602 16.9
4 2 0 0 33.1674 269.887 23.0
5 2 0 2 38.0113 236.534 55
6 2 1 3 43.7117 206.918 2.4
7 2 0 4 45.2469 200.248 30.5
8 2 2 0 47.7630 190.270 10.5
9 1 1 6 51.6612 176.791 9.0
10 2 1 5 56.0773 163.870 26.0
11 3 1 2 56.3668 163.097 7.9
12 2 2 4 57.2312 160.837 19.7
13 3 1 4 57.5366 160.056 53
14 3 0 5 61.9078 149.762 2.1
15 3 2 3 69.7898 134.651 2.9
16 2 1 7 72.2298 130.691 35
17 4 0 0 73.0340 129.449 7.0
18 2 0 8 73.5124 128.724 2.5
19 3 1 6 76.8284 123.974 3.3
20 3 2 5 77.8607 122.586 2.9
21 3 3 2 79.6125 120.323 3.3
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EK 20. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan SrysCagsY2(M00,4),:0.01 Eu**, 0.01 Dy** 1s1ldar

sisteminin x-1s1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm)
Siddet (I/Io)
1 1 0 1 18.1982 487.093 42.2
2 1 1 2 27.8961 319.571 100.0
3 0 0 4 29.0092 307.557 14.5
4 2 0 0 33.0115 271.126 10.7
5 2 0 2 37.7982 237.819 7.2
6 1 1 4 38.5021 233.631 8.9
7 2 1 3 43.8487 206.304 4.2
8 2 0 4 45.5830 198.849 22.4
9 2 2 0 46.9050 193.548 12.9
10 1 1 6 52.0834 175.457 11.7
11 3 1 2 55.5703 165.245 2.5
12 2 2 4 57.7570 159.498 15.5
13 0 0 8 62.6171 148.235 3.1
14 3 1 6 73.4887 128.760 3.4
15 3 3 2 75.8209 125.368 2.6
16 1 1 10 80.2700 119.502 24
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EK 21. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan SrysCagsY2(M00,4),:0.03 Eu**, 0.01 Dy** 1s1ldar

sisteminin x-1s1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm)
Siddet (I/Io)
1 1 0 1 17.8470 496.597 45.9
2 1 1 2 27.5552 323.446 100.0
3 0 0 4 29.7516 300.049 13.0
4 2 0 0 33.0719 270.645 19.8
5 2 0 2 36.3642 246.861 5.7
6 i 1 4 38.0453 236.331 4.4
7 2 1 3 41.0569 219.664 4.7
8 2 0 4 45.2649 200.172 25.2
9 2 2 0 47.6410 190.728 8.0
10 1 1 6 51.6803 176.730 11.7
11 3 1 a 56.0487 163.947 19.9
12 2 2 4 57.5720 159.966 16.9
13 0 0 8 62.3179 148.875 4.5
14 4 0 0 69.8166 134.606 2.7
15 3 1 6 73.1593 129.258 5.1
16 3 3 2 75.5636 125.731 4.0
17 4 0 4 76.7952 124.019 3.0
18 4 2 0 77.8507 122.599 2.4
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EK 22. 850 °C’ de 1s1l islem uygulanan SrysCagsY2(M00,4),:0.05 Eu**, 0.01 Dy** 1s1ldar

sisteminin x-1s1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm)
Siddet (I/Io)
1 1 0 1 18.2468 485.807 43.6
2 1 1 2 27.8982 319.548 100.0
3 0 0 4 30.0639 297.003 10.9
4 2 0 0 33.1098 270.343 14.8
5 2 0 2 37.8412 237.558 9.9
6 1 1 4 38.4792 233.765 11.0
7 2 1 3 43.8486 206.304 4.0
8 2 0 4 45,5737 198.888 27.2
9 2 2 0 47.9598 189.535 8.3
10 1 1 6 52.0074 175.695 18.2
11 3 1 s 55.6329 165.074 3.2
12 2 2 4 57.6354 159.805 14.7
13 0 0 8 61.2198 151.279 2.2
14 4 0 0 70.2195 133.932 2.3
15 3 1 6 73.4145 128.872 5.3
16 3 3 2 75.9023 125.254 4.5
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EK 23. 850 °C’ de 151l islem uygulanan SrysCagsY2(M00,),:0.1 Eu®, 0.01 Dy3" 1s1ldar

sisteminin x-1s1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil Siddet
Num h k I 20 (°) d (pm)

(I/15)
1 1 0 1 18.2588 485.489 44.2
2 1 1 2 27.9746 318.691 100.0
3 0 0 4 30.2003 295.692 11.0
4 2 0 0 33.1965 269.657 14.9
5 2 0 2 35.1993 254.759 4.1
6 1 1 4 38.5435 233.390 8.9
7 2 1 3 43.8564 206.269 4.6
8 2 0 4 45.6827 198.438 24.9
9 2 2 0 48.0367 189.249 10.0
10 1 1 6 52.2439 174.956 12.8
11 3 1 2 55.6151 165.122 3.6
12 2 2 4 57.9344 159.051 19.2
13 0 0 8 61.2517 151.208 2.9
14 4 0 0 69.1299 135.774 2.0
15 2 0 8 70.2362 133.904 2.6
16 3 1 6 72.8636 129.709 2.2
17 3 3 2 75.9455 125.194 4.4
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EK 24. 850 °C’ de 151l islem uygulanan SrysCagsY2(M004),:0.01 Eu** 1s1ldar sisteminin

x-1s1n1 toz difraksiyon verileri.

% Bagil
Num h k I 20 (°) d (pm)
Siddet (I/Io)
1 1 0 1 18.2617 485.413 45.0
2 1 1 2 27.8779 319.776 100.0
3 0 0 4 29.0810 306.814 15.1
4 2 0 0 33.1382 270.118 15.3
5 2 0 2 37.7602 238.049 9.1
6 1 1 4 38.4284 234.062 10.0
7 2 1 3 43.7462 206.763 4.3
8 2 0 4 455511 198.981 26.0
9 2 2 0 47.9224 189.674 8.7
10 1 1 6 51.9594 175.846 18.8
11 3 1 a 55.6066 165.145 3.9
12 2 2 4 57.8345 159.302 19.2
13 0 0 8 61.1750 151.380 3.4
14 2 1 7 67.4916 138.666 175
15 4 0 0 67.8854 137.957 7.1
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