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Bu c¢alismada, yas kimyasal sentez ile tiretilen katkisiz ve itriyum (Y) katkili gadolinyum oksit (Gd>O3) yapilarin
karakterizasyonu hakkinda detayli bilgi sunuldu. Numunelerin karakterizasyonu igin, X-1g1n1 kirmmimi analizi,
Fourier doniisiimlii kizildtesi spektroskopisi ve taramali elektron mikroskopi teknigi kullamldi. Orgii
parametresinin, kristal biiylikligiiniin ve kristallesme derecesinin Y miktariyla degisim gosterdigi gozlendi.
Numunelerin kristal biiyiikliikleri, 31,17 nm ile 35,49 nm araliginda hesaplandi. Numunelerin kristallesme
degerleri, % 88,6 ile % 90,2 araliginda bulunmustur. Gd>O3’iin morfolojisinin Y miktarindan etkilendigi belirlendi.

Anahtar Kelimeler- Gadolinyum OKksit, ftriyum, X-Isint Kirininu, Kristal Yapt Analizi

ABSTRACT

In this study, detailed information about the un-doped and yttrium (Y)-doped gadolinium oxide (Gd,Os) structures
produced by the wet chemical synthesis was presented. For the characterization of the samples, X-ray diffraction
analysis, Fourier transform infrared spectroscopy,and scanning electron microscopy technique were used. It was
observed that the lattice parameter, crystallite size, and crystallization degree changed with the amount of Y. The
crystallite sizes of the samples were calculated in the range of 31.17 nm to 35.49 nm. The crystallization values of
the samples were found between 88.6% and 90.2%. It was determined that the morphology of Gd.O; was affected
by the amount of .
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I. GIRIiS

Gilintimiizde nadir toprak hidroksit/oksit nanomalzemeleri, miikemmel fiziksel ve kimyasal 6zellikleri
nedeniyle nanoteknoloji alaninda yaygin olarak kullanilmaktadir. Nadir toprak elementleri, periyodik tabloda 15
tanesi lantanit grubu ve ek olarak skandiyum ve itriyum olmak iizere 17 element olarak yer almaktadir [1]. Nadir
toprak elementleri (NTE); miknatis (manyetik rezonans goriintiileme cihazlari (MRI), fren sistemleri ve otomobil
pargalari, iletisim sistemleri, rulmanlar vb.), katalizér (petrol rafinasyonu, Kimyasal prosesler, katalitik
doniistiirticiiler, mazot katkisi vb.), elektronik cihazlar (lazerler, fiber optikler, sensorler, medikal goriintiileme
cihazlar1 vb.), cam (optik camlar, optik termal sensorler, termal aynalar vb.), seramik (kapasitorler, sensorler,
renklendiriciler vb.), alasimlar (NiMH piller, ¢elik, dokme demir, siiper alagimlar vb.) ve diger (su aritma, floresan
lambalar, pigmentler, giibre, tibbi izleme, kaplamalar) alanlarda kullanilmaktadir [1-3].

Gadolinyum (Gd) genellikle gimiisi-beyaz renkli bir nadir toprak elementi ve lantanit elementi olarak
bilinmektedir. f seviyesindeki 7 eslesmemis elektronu nedeniyle paramanyetik 6zelliklere sahiptir. Ayrica, yiiksek
termal notron yakalama tesir kesiti ve miikemmel kimyasal kararlilik gostermektedir. Gd, X-1smlart ve diger
radyasyon tiirleriyle etkilesime izin veren yiiksek atom numarasi sayesinde, etkili bir radyosensitize edici bir
ajandir [4]. Gd, sicakliga bagl olarak kiibik (oda sicakliginda) ve monoklinik (1250 °C'nin iizerinde) olmak {izere
iki farkli kristal yapida bulunmaktadir [3].

Gd»03, yiiksek termal direnci ve yiiksek yiizey alkalinitesi nedeniyle oksidasyon reaksiyonlarinda
katalizor olarak kullanilmasinin yaninda genellikle destek yapisi veya katki maddesi olarak da kullanilmaktadir.
Destek olarak kullamlacak gadolinyum oksidin yiiksek yiizey alanina ve yiliksek kristallesmeye sahip olmasi
o6nemlidir [5]. Gd203,Gd izotoplarmin yiiksek nétron yakalama tesir kesiti nedeniyle en diizenli olarak kullanilan
yanabilir absorplayicilardan biridir [6]. Yiiksek kirilma indeksine sahip olmasindan dolay1 optik madde olarak da
kullanimi yaygindir. Yiiksek goreceli gegirgenligi, yiiksek direnci ve genis bant araligi Gd»Oz3’i ileri teknolojik
uygulamalar i¢in ilgi ¢ekici kilmaktadir. Ek olarak, katkili Gd203’lerin iyonik ve elektronik iletkenligi, onu yiiksek
sicaklik uygulamalari i¢in uygun bir malzeme haline getirmektedir [7].

Gd,Ospargagiklarin sentezlenmesinde poliol, hidrotermal, sol-jel, mekanokimyasal, kimyasal ¢oktiirme,
darbeli lazer ablasyonu ve darbeli elektron 1sin1 buharlastirmasi gibi birgok yontem kullanilmaktadir [4, 5, 8-11].

Kimyasal ¢oktiirme yontemi, malzeme sentezi i¢in kullanilan en yaygin arastirma tekniklerinden biridir
[12]. Kimyasal ¢oktiirme; sivida kimyasal sentez ve kat1 halde 1s1l islem olmak {izere iki asamadan olusmaktadir.
Kimyasal sentez nanomalzemelerin kimyasal bilesimlerini, kati halde 1sil islem ise kristal yapilarini ve
morfolojilerini etkilemektedir [13].

Literatiirde evropiyum (Eu*®) [14,15], erbiyum (Er*®) ve iterbiyum (Yb*3) [16-21], kadmiyum oksit (CdO)
[22], lityum oksit (Li20) ve potasyum oksit (K20) [23], cam boratlar (B203-Ca0O-Na,O-SrO-P,0s) [24] gibi ¢esitli
katk1 maddeleriyle sentezlenen GdO3 ile ilgili ¢alismalar mevcuttur.

Itriyum katkili baryum serat[25-27], kadmiyum oksit [28], kobalt-¢inko ferrit [29] ve baryum zirkonat[30-
36] ile ilgili pek ¢ok g¢alisma mevcutken, itriyum (Y) katkili gadolinyum oksit senteziyle ilgili bir ¢aligmaya
rastlanmamustir.

Bu calismada, yas kimyasal yontemle itriyum (Y) katkili Gd;Oznanomalzeme sentezi gergeklestirilmis
olup, iiretilen numunelerin karakterizasyonu taramali elektron mikroskopisi (SEM), X-1sin1 kirmnimi (XRD) analizi
ve Fourier doniisiimlii kizilotesi (FTIR) spektroskopisi teknikleri kullanilarak gergeklestirilmistir.

Il. MATERYAL VE METOT

Coziicii olarak saf su kullanilmak suretiyle, bes farkli balon joje igerisinde (6-x) mmol gadolinyum (l11)
nitrat hekzahidrat (Gd(NOs)s:6H,0) ve xmmol itriyum (I11) nitrat hekzahidrat (Y(NO3)s:6H20) ¢ozeltileri
hazirlandi. Burada x degerleri sirasiyla 0, 0,03, 0,06, 0,12 ve 0,24 seklindedir. Hazirlanan her bir ¢dzeltinin toplam
hacmi 50 mL olup, ¢oziicii olarak saf su kullanildi. Her bir ¢ozelti farkli bir beher igerisine dokiildii ve ¢ozeltiler
manyetik karistiricida 50 °C’de 2 saat karistirildi ve sonrasinda bir etiiv igerisine konulup, 140 °C’de 15 saat
kurutuldu. Son olarak, kurutulan numuneler porselen krozelere bosaltildi ve bir kiil firninda 1000 °C’de 1,5 saat
1s1l igleme tabi tutularak katkisiz ve Y katkili Gd,O3 numuneleri elde edildi.

Numunelerin karakterizasyonu i¢in; X-1511 kirmnimi (XRD) analizinde Bruker D8 Advance model
difraktometre, Fourier doniistimlii kizilotesi (FTIR) analizinde Perkin ElImerSpectrumOne model spektrofotometre
ve morfolojik incelemelerde LEO EVO 40xVP taramali elektron mikroskobu kullanild:.
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I1l. BULGULAR VE TARTISMA

Sekil 1’de verilen XRD desenlerinin tamaminin, 12-0797 numarali JCPDS kartinda kiibik kristal yapiya
sahip Gd;O3 i¢in tanimlanan standart desenle mitkemmel uyum igerisinde oldugu goriilmektedir [37,38]. XRD
spektrumunda goriildiigi gibi (211), (222), (400), (411), (322), (431), (440), (611), (541), (622), (631) ve (444)
kristal diizlemlerine ait pikler sirasiyla 20,02°, 28,60°, 33,16°, 35,18°, 39,04°, 42,62°, 45,98°, 47,56°, 52,16°,
55,05°, 56,44°, 57,84° ve 59,24° konumlarinda gozlendi. Y katkilamasiyla beraber yeni bir faz olusumuna (Y203
gibi) rastlanmamaktadir. Bununla birlikte, Y katkilamasiyla XRD deseni iizerindeki piklerin siddetlerinde belirgin
bir bigimde degisiklikler meydana gelmektedir ki bu durum 6zellikle en yiiksek siddete sahip olan (222), (400),
(440) ve (622) piklerinde belirgin bir sekilde gézlemlenmektedir. Sekil 1 tizerinde (400) ve (440) diizlemlerine ait
XRD piklerine ait ¢izilen ¢akistirilmis grafikler yardimiyla bu durumun daha belirgin bir bi¢imde gézlemlenmesi
miimkiindiir. Gerek pik siddetlerinde degisimler gerekse pik konumlarinda kismen kaymalar gézlenmektedir ki bu
durum, Y Kkatkisinin Gd»O3 yapi igerisine niifuz etmesiyle iliskilendirilebilir.

Ortalama kristal biiylikliigii (D) degerlerinin hesaplanmasinda Denklem (1)’de verilen Scherrer denklemi
kullanilmustir [39].

D= 0.91 1)
~ Bcosh

Kiibik yapiya ait orgii sabiti olan @ ve birim hiicre hacmi olan V sirasiyla Denklem (2) ve Denklem (3)
kullanilmak suretiyle hesaplanmustir.

d
qa=—— (2)
VRZ + k% + 2
V=a3 (3)

Kristallesme yiizdesi (Xc%) asagidaki bagint1 yardimiyla hesaplandi [40].

Y Ac
0N=—----_— 4
Xc% ZAC+ZAAx100 4

Burada ), A ve Y, A, sirasiyla kristal pikler altinda kalan toplam alan ve amorf pikler altinda kalan toplam
alana karsilik gelmektedir.

Yukaridaki bagintilar ile numunelerin 6rgii sabiti (), birim hiicre hacmi (V), kristal biiyiikliigi (D) ve
kristallesme yiizdesi (Xc%) degerleri hesapland1 ve Tablo 1’ de verildi. Y ilavesi ve bu katkinin miktarinin
yukarida bahsi gecen dort parametre iizerine etkili oldugu goriilmektedir. Gézlemlenen bu degisimlerin higbirisi
kademeli bir artis veya azalig seklinde degildir. Kristal biiyiikliigiindeki degisime bakildiginda; tiim Y katkili
numunelerin kristal bilyiikliigii katkisiz numuneye nazaran daha yiiksek bir degere sahiptir. Uretilen numunelerin
kristallesme yiizdeleri ise %88,6 ile %90,2 degerleri arasinda olup, tiim numunelerin yiiksek kristallesme oranina
sahip olduklar1 belirlendi.

Tablo 1. Her bir numuneye ait 6rgii sabiti (a), birim hiicre hacmi (V), kristal biiytiklugii (D) ve kristallesme yiizdesi (Xc%) degerleri

Numune a (nm) V (nm)® D (nm) Xc%
Gd,03 0,10806 0,0012618 31,17 89,0
0.5Y-Gd,05 0,10812 0,0012639 31,77 90,2
1.0Y-Gd,05 0,10807 0,0012622 33,74 88,6
2.0Y-Gd;0, 0,10780 0,0012527 33,60 88,8
4.0Y-Gd,0; 0,10803 0,0012608 35,49 86,2
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Sekil 1. Katkisiz ve Y katkili Gd,03 numunelerine ait XRD spektrumlari
Numunelere ait FTIR analiz sonuglar1 Sekil 2°de verilmistir. 434cm™ ve 539 cm™°de tespit edilen bantlar
Gd-O bagina ait titresimlerden kaynaklanmaktadir ve bu bantlar, tiim numunelerde Gd»O3 yapisinin olusumunu
dogrulamaktadir [41]. 1066 cmve 1399 cm’de gozlenen bantlar atmosferden numuneye adsorbe olan karbonat

grubuna ait C-O bagiyla alakali titresimler ile iliskilendirilebilir [42]. FTIR spektrumunda 2897 cmtve 3000 cm
1 de tespit edilen bantlar C-H titresimlerine aittir[43,44]. 3687 cm™’de gdzlenen bant hidroksil grubuyla alakalidir

[45].
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Sekil 2. Katkisiz ve Y katkili Gd,03; numunelerine ait FTIR spektrumlari

Katkisiz ve itriyum katkili gadolinyum oksit numunelerinin 20 keV ivmelendirme voltaji altinda alinan
taramali elektron mikroskobu goriintiilemeleri ve enerji dagilimli X-151m (EDX) analiz sonuglar1 Sekil 3’te
gosterilmektedir. Y katkilamanin morfoloji iizerine etki ettigi goriilmektedir. Numuneler iist iiste istiflenmis
plakalardan olusan morfolojiye sahiptir. EDX sonuglari incelendiginde; numunelerde Gd, O ve Y (beklendigi
iizere katkisiz numune hari¢) elementlerine ait pikleroldugu ve Y igeriginin giderek artan degerlere sahip oldugu
tespit edilmistir. SEM analizi 6ncesi numuneler altin (Au) ile kaplanmigtir. Bu sebeple, dogal olarak Au ile ilgili
pik de (2,12 keV’de) gozlenmektedir.
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Sekil 3. Uretilen gadolinyum oksit numunelerin SEM analiz sonuglart
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IV. SONUCLAR

Katkisiz ve farkli oranlarda Y katkilanmig Gd>O3 numuneleri yas kimyasal yontem kullanilarak iiretildi.
Bu calismada kullanilan tiim Y katkilamalar1 i¢in herhangi bir ikincil fazin olusumu gézlenmedi. Y katkisinin ve
bu katkinin miktarmin 6rgii sabiti, birim hiicre hacmi, kristal biiyilikliigii ve kristallesme yiizdesi {izerine belirgin
bicimde etki ettigi gdzlendi. Kristal biiyiikliigiiniin 31,17 nm ile 35,49 nm aralifinda ve kristallesme yiizdelerinin
ise %88,6 ile %90,2 araliginda degerlere sahip oldugu bulundu. Ayrica, tim Y katkili numunelerin kristal
biiytikligii degerlerinin katkisiz numuneye kiyasla daha yiiksek bir degere sahip oldugu goriildii. Y katkilamasinin
morfoloji tizerinde de etkili oldugu gozlendi.
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