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OZET

Yiiksek Lisans Tezi

Eu KATKILI Lu, O3 ve Gd, O3 KAPLAMALARIN
FOTOLUMINESANS OZELLIKLERININ iINCELENMESI

Fadime AKPINAR

Atatiirk Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Metalurji ve Malzeme Miihendisligi Anabilim Dali
Malzeme Bilim Dali

Danisman: Dog. Dr. Kadri Vefa EZIRMIK

Sintilatorler, iyonlastirici radyasyonlar1 absorbe etme ve diisiik enerjili fotonlar yayma 6zelligine
sahip liiminesans malzemelerdir. Evropiyum katkili lutesyum oksit (Lu.Os:Eu*3) ve gadolinyum
oksit (Gd.Os:Eu*®) yeni nesil, umut verici sintilasyon malzemeleridir. Her iki sintilasyon
malzemesi de yiiksek atom numarasi ve yogunluga sahip olmasi sebebiyle, X- 15111 ve gama 151n1
durdurma kabiliyetleri ¢ok yiiksektir. Bu durum, 6zellikle yiiksek ¢oziiniirlikli dijital X-1g1m1
goriintiileme sistemleri igin Lu,O3:Eu™ ve Gd.Os:Eu*® sintilasyon malzemelerine olan talebi
artirir. Sintilatdr malzemeler lizerinde yapilan ¢aligmalar genellikle kiitle sintilatér malzemelerin
yapiy1 optik olarak gecirgen hale getirmek i¢in 1s1l islemle iretildigini gostermektedir. Sintilator
malzemelerinin ince filmler olarak iiretilmesi birgok avantaj saglar. Konuyla ilgili literatiir
caligmalarinda, filmlerin sol-gel, RF-PVD, CVD ve darbeli lazer sistemi ile iiretildigi
goriilmektedir. Bu tez calismasin da PVD kaplama sisteminde, toz formunda iiretilmis olan
Gd20s3, LuO3 ve Eu,0; hedef malzemeler kullanmilmustir. Bu tezde, farkli kaynaklardan
Gd,03:Eu*® ve Lu,Os:Eu*?® kaplamlarinin iiretimi literatiirde ilk kez yapilmigtir. Gd2Os: Eu*® ve
Lu,Os: Eu*® ince filmler, radyo frekansh fiziksel buhar biriktirme (RF-PVD) sistemi kullanilarak
iiretilmistir. Biiylime morfolojilerini, kimyasal 6zellikleri, kristal yapilar1 ve kaplamalarin optik
Ozelliklerini arastirmak i¢in SEM, EDS, XRD, PL ve FTIR Kkarakterizasyon sistemleri
kullanilmugtir. Uretilen tiim ince filmlerin kristal halde oldugu ve en iyi fotoliiminesans sonuglarin
% 4.82 Eu*® katkili Lu,O3: Eu*® ve % 4.55 Eu*® katkili Gd.O3: Eu*® 'dan elde edildigi goriilmiistiir.
Ek olarak,% 0,61 ve % 1,20 Eu*® iyon yogunluguna sahip ince filmler disinda, sintilasyon i¢in
gereken diger tiim ince filmler i¢in 612 - 616 nm dalga boyunda kirmizi emisyon gdzlenmistir.
FTIR analizi sonucunda, Eu-O bag yapisinin olmayisinin Eu*® iyonlarmin oksit yapilara katki
maddesi olarak yerlesmis oldugunu gosterdigi tespit edilmistir.

2019, 68 sayfa

Anahtar Kelimeler: Lu,0s:Eu*3, Gd,0s:Eu*3, Sintilatér, Fotoliiminesans Spektroskopisi
Fotoliiminesans, Fourier Doniisiimii Kizilotesi Spektrofotometresi
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Scintillators are luminescent materials capable of absorbing ionizing radiation and
emitting low energy photons. Europium doped lutetium oxide (LuzOs: Eu®*) and
gadolinium oxide (Gd.Os: Eu®") are a new generation of promising scintillation material.
Since both scintillation materials have a high atomic number and density, their X-ray and
gamma ray stopping capabilities are very high. This has increased the demand for Lu203:
Eu®* and Gd,03: Eu®* scintillation materials, especially for high-resolution digital X-ray
Imaging systems. Studies on scintillating materials generally show that mass scintillators
are produced with heat treatment to make the structure optically permeable. The
production of scintillator materials as thin films has many advantages. In the literature
studies on the subject, it is seen that the films were produced by sol-gel, RF-PVD, CVD
and pulsed laser system. In this thesis, Gd>O3, Lu>O3z and Eu»O3 target materials were
used in PVD coating system. The production of Gd20s: Eu** and LuOs: Eu®* coatings
from different sources carried out in this thesis was the first time in the literature. Gd,Oa:
Eu®* and Lu.Os: Eu®* thin films were produced by using radio frequency physical vapor
deposition (RF-PVD) system. In order to investigate the growth morphologies, chemical
properties, crystal structures and optical properties of coatings, SEM, EDS, XRD, PL and
FTIR characterization systems were used. All the thin films produced were found to be
crystalline and the best photoluminescence results were obtained from 4.82% Eu®* doped
Lu.Os: Eu®" and 4.55% Eu®*" doped Gd.Os: Eu®*. In addition, except for thin films with
the Eu®* ion density of 0.61% and 1.20%, red emission with a wavelength of 612 - 616
nm was observed for all other thin films required for scintillation. As a result of FTIR
analysis, it was determined that the absence of Eu-O bond structure shows Eu®* ions were
settled as a dopant material into oxide structures.

2019, 68 pages
Keywords: Lu2Os:Eu®*, Gd.0s:Eu®*, Scintillator, Photoluminescence Spectroscopy,

Photoluminescence, , Fouirer Transform Infrared Spektrofotometre
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1. GIRIS

X- 1511 gibi iyonlastirici radyasyonlar, kesfedilmesinden bu yana birgok endiistriyel ve
bilimsel amag i¢in kullanilmistir. Ciplak gozle goriillemeyen bu radyasyonlarin bazilar
yogun maddelere kars1 yiiksek penetrasyon giiciine sahiptir. Bu ylizden bu tiir iyonlastirici
radyasyonlar1 kullanmak, tespit etmek ve gorsellestirmek i¢in sintilatorler kullanilmasi
gereklidir. Radyasyon dedektorleri i¢in en yaygin kullanilan iki tip sintilatdr malzemesi
vardir. Bunlar; yar1 iletkenler veya sintilatér ve depolama fosforlar1 olarak bilinen
liminesans malzemelerdir. Yar1 iletken malzemeler, iyonlastirict radyasyonun enetjisini
emer ve ¢ok sayida tasiyiciya doniistiiriirken, liiminesans malzemeler, onu ¢ok sayida
ikincil fotonlara doniistiiriir. Olusan bu ikincil fotonlar ise fotodedektorler tarafindan

tespit edilir (Yanagida 2018).

Sintilatorler, iyonlastirict radyasyonlar:r absorbe etme ve diistik enerjili fotonlar yayma
fonksiyonuna sahip liiminesans malzemelerdir. Ilk olarak, uygulanan radyasyon enerjisi,
liiminesans malzemeler tarafindan emilir ve bazi etkilesimler meydana gelir. Bu
etkilesimler iyonlastirict radyasyon tiirlerine ve sintilatorleri olusturan elementlere
baghdir. X ve y 1sinlar1 gibi yiiksek enerjili fotonlar sintilator tarafindan absorbe
edildiginde, fotoelektirik absorbsiyon, compton sagilmasi ve ¢ift olusumu etkilesimleri
meydana gelir. Fotoelektrik absorbsiyon, genellikle radyasyonu analiz etmek ig¢in
kullanilir ve bu islemde, olay basina bir birincil elektron {iretilir. Bu birincil elektronlar,
Coulomb sacilmasi yoluyla bir¢ok uyarilmis ikincil elektronlara doniistiiriiliir. Olusan
ikincil elektronlar kinetik enerjilerini kafes ya da diger serbest elektronlarla etkileserek
yayarlar. Son olarak, bu ikincil elektronlar alt enerji seviyelerindeki bosluklarla birleserek
sintilasyon fotonlarinin yayilmasma sebep olurlar (Birks 2013; Lecoq et al. 2016;
Yanagida 2018).

Sintilator malzemelerde enerji transferi, birbirini takip eden {i¢ islem yoluyla olusur.
Birincisi doniisiim asamasidir ve bu asamada bir¢ok uyarilmis ikincil elektron iiretilir. Bir
sonraki islem, tasima asamasi olarak adlandirilir. Tasima isleminde ise ikincil elektronlar,

kinetik enerjilerini diger elektronlarla etkilesime girerek dagitirlar. Son asama,



sintilasyon fotonlarinin yayildigi liiminesans asamasidir. Liiminesans islemi baslica iki
asamadan olusur; biri elektronlarin ve bosluklarin rekombinasyonunu icerirken digeri ise
enerjik ikincil elektronlarla etkilesime girerek liiminesans iyonlarin uyarilmasini igerir.
Bu yiizden, sintilator materyallerinde, ikincil elektronlarin, liiminesans merkezlerine
miimkiin oldugunca ulasmasi istenmektedir. Ikincil elektronlarin dagiliminin uzaysal
dlciisii yaklasik olarak 100 nm'dir. 100 nm®'liik bir hacim i¢inde, yaklasik 10° tane atom
vardir ve ikincil elektronlarm sayis1 1 MeV radyasyon kuantum basma yaklasik 10°tir
(Nikl 2006).

Ideal bir sintilasyon malzemesi, yiiklii parcaciklarin kinetik enerjisini yiiksek bir 151ma
verimliligi ile tespit edilebilir 1s18a doniistiirecek ozellikte olmalidir. Bu doniisiim
dogrusal sekilde ilerlemelidir ve 151k verimi miimkiin oldugu kadar genis bir aralikta
depolanan enerji ile orantili olarak artmalidir. Ortam, 1yi bir sekilde 151g1n toplanabilmesi
icin kendi emisyon dalga boyuna karsi seffaf olmalidir. Indiiklenen liiminesansin
bozulma stiresi kisa olmalidir, bdylece hizli sinyal darbeleri tiretilebilir. Malzeme iyi bir
optik kalitede olmali ve pratik bir dedektor olarak kullanilacak kadar biiyiik boyutlarda
tiretilebilmelidir. Sintilasyon 15181n1n foto-¢ogaltici bir tlipe veya bagka bir 151k sensoriine
etkili bir sekilde baglanmasini saglamak ic¢in kirilma indisi caminkine yakin (~1.5)
olmalidir (Nikl 2006; Knoll 2010).

Kullanilan hi¢ bir malzeme eszamanli olarak bu kriterlerin hepsini tasimaz ve genellikle
sintilator se¢imi bu 6zellikleri en fazla tagiyacak sekilde olmalidir. En yaygin uygulama
alan1 bulunan sintilatorler, inorganik kati malzemeler, organik bazli sivilar ve
plastiklerdir. Inorganik malzemeler en iyi 151k ¢iktisina ve dogrusalliga sahip olma
egilimindedir, ancak bazi istisnalar disinda tepki stireleri nispeten yavastir. Organik
sintilatorler genellikle daha hizlidir ancak daha az 11k verimi vardir. Sintilator

malzemesi, uygulama alanlarina gore inorganik veya organik olarak se¢ilir (Knoll 2010).

Inorganik malzemelerde sintilasyon olayinin gerceklesmesi, malzemenin kristal kafesi
tarafindan belirlenen enerji durumuna baghdir. Sodyum iyodiir (Nal) gibi saf inorganik

kristal kafesinde, elektronlarin yalnizca segilen enerji bantlarina ge¢mesine izin verilir



(Knoll 2010). Saf kristali bir radyasyonla uyardigimiz zaman, degerlik bandindan bir
elektron koparak iletim bandima yiikselir. iletim bandina giden elektronun foton emisyon
yolu ile degerlik bandina geri doniisii verimsiz bir iglemdir. Ek olarak, saf kristallerdeki
bant aralig1 genisligi, yayilan fotonun goriinlir aralik i¢inde yer almayacak kadar
yiiksektir. Bu yiizden hem foton emisyon olasiligini arttirmak hemde goriiniir bolgede
1s1ma elde etmek icin saf kristal malzemelere az miktarda aktivator madde eklenerek
kullanilir. Aktivatoriin eklenmesi kristalin toplam enerjisini degistirmez sadece aktivator
bolgelerindeki enerji yapist degisir. Aktivatoriin eklenmesiyle birlikte elektronlarin
yukaridan asagiya gecisleri sirasinda yayilan fotonlarin enerjisi saf kristalden daha
distiktiir. Emisyon spektrumu ise daha uzun dalga boylarinda olusur ve kiitle kristalinin

optik absorpsiyon bandindan etkilenmez (Van Eijk 2003; Knoll 2010).

Inorganik sintilatorler, temel arastirma sektdrlerinin ¢ogunda, X 1sinlarini veya gama
1sinlarin1 kullanan hemen hemen tiim tibbi tanisal goriintiileme sistemlerinde ve bir¢ok
endiistriyel 6l¢iim yontemlerinde kullanilan 6nemli malzemelerdir. Ayrica inorganik
sintilatér malzemeler, yiiksek ¢oziiniirliiklii televizyon ekranlar1 (HDTV), plazma ekran
panelleri (PDP) (Kim et al. 2000), katot 1sin tiipii (CRT) (Pham-Thi 1995; Rajan and
Gopchandran 2009) ve alan emisyon gostergeleri (FED) (Psuja et al. 2007) gibi birgok
uygulamalarda yaygin olarak kullanilmaktadir. Ozellikle X-1smlarmin kullanildig: tibbi
gorlintiileme sistemlerinde, iyi sintilasyon performansi gosterebilecek malzemeler istenir.
Ornegin, kanserin teshisi ve tedavisinde, daha iyi ve daha hizli patolojik analizlerin
olugmasini saglayan ve ayni zamanda yliksek kontrastli gercek zamanli biyografik
goriintlilerin olusmasina imkan veren inorganik sintilatérler kullanilir. Bir diger 6nemli
husus da uygulanan radyasyonla, incelenen sistemlere ve organlara olabildigince hasar
vermeden daha hizli bir sekilde uygulama yapmaktir. Bunun iginde X isinlarinin
%100'ini emecek kadar yogun ve ayn1 zamanda yiiksek sintilasyon fotonu yayabilecek
malzemeler secilmelidir. X-isinlar1 radyolojisi, emisyon tomografisi, ultrasonik
tomografi, manyetik rezonans goriintiileme (MRI) ve elektro ve manyetoensefalografi
(EEG ve MEQG) ile elektrofizyoloji gibi tibbi goriintiileme yontemleri, inorganik
sintilatorlerin kullanildigi 6nemli alanlardir (Ronda 2007; Biinzli 2010; Eliseeva and
Biinzli 2010; Hemmer et al. 2013).



Bir asirdan fazla bir siiredir kullanilan liiminesans malzemeler, dedektor teknolojilerinin
gelismesi, iyonlastirici radyasyon sistemlerinin islevleri, performanslart ve iiretim
yontemlerindeki biiyiik degisimler sebebiyle giiniimiizde halen {izerinde arastirmalar
yapilan bir malzeme grubudur (Dujardin et al. 2018). Sintilasyon mekanizmalarinin
teorisi ve modellenmesi gegmisten giiniimiize 6nemli dlglide gelistirilmistir. (Van Eijk

1997; Dujardin et al. 2018).

Sintilator malzemelerin gelistirilmesine 151k tutan 6nemli olaylardan biri de 1980’li
yillarda baglayan CERN’deki Biiyiik Hadron Carpistiricisindaki (LHC) L3 deneyidir. Bu
deneyde hizli parcaciklarin carpismasiyla olusan radyasyonun kaydedilmesini saglayan,
on binlerce karmagik parcadan ve elektronik devreden olusan dev biiyiikliikte dedektdrler
kullanilmistir. Kullanilan dedektorlerden biriside CMS (Compact Muon Solenoid)
dedektoriidiir. Bu dedektor icin Rusya'da Bogoroditsk Teknik Kimya Fabrikas1 (BTCP)
tarafindan {iretilen kursun tungustant (PbWOs) ve Seryum Floriir (CeF3) kristalleri
kullanilmistir. Kullanilan sintilatorler, o zamanin teknolojisine gore yiiksek yogunluk,
hizl1 liminesans 6zellik géstermesi, 151k veriminin istenilen degerde olmasi ve radyasyon
direnci gibi Ustiin 6zelliklere sahipti. Ayrica su anda hala tibbi gériintiileme sistemlerinde
kullanilan Bizmut Germanat (BGO) (Weber and Monchamp 1973) kristali, 1990 yilinda
Crystal Clear Collaboration (CCC) tarafindan CERN'de baslatilan inorganik
sintilatorlerin temel mekanizmadaki AR-GE c¢alismalari sayesinde gelistirilmistir.
CERN’deki L3 deneyinde kullanilmak i¢in Cin'de 12000 BGO kristali iiretilmistir. Bu
durum Yiiksek Enerji Fizigi i¢in yeni materyallerin gelistirilmesine ve artan ¢oziintirliik
ve duyarliliga sahip yeni nesil tibbi goriintiilemeye biiyiik 6lgiide katkida bulunmustur

(Meschi et al. 2001; Moses 2002; Abdullin et al. 2008; Lecoq 2016; Lecoq et al. 2016).

Son 30 yilda, yeni inorganik sintilatorlerin gelistirilmesinde dnemli ilerlemeler meydana
gelmistir ve sintilasyon dedektdrlerinin  enerji  ¢oziintirliigiindeki  verimsizligin
sebeplerinin 1yi bir sekilde anlagilmasi saglanmistir. X 1s1nlarinin kesfedilmesiyle birlikte
sintilator olarak bircok kimyasal madde ile calisiimustir. Ozellikle fizik ve tip alan1 basta
olmak tizere farkli uygulamalar i¢in GSO (Gd202S) (Yanagida 2018), LSO (Lu2SiOs)
(Melcher and Schweitzer 1992) , YAP (YAIQO3) (Yanagida et al. 2010), YAG (Y3Als012)



(Yanagida et al. 2005), PWO (PbWOa) gibi yeni kristaller halen daha giiniimiizde
kullanilmaktadir (Moszynski 2003). Suan X-1s1n1 radyografileri cihazlarinda kullanilan
dedektorler i¢in nadir toprak elementleri (lantanitler) hakkinda bir ¢ok ¢alisma
yapilmaktadir. Nadir toprak elementlerine olan ilgi uyarma ve emisyonun karakteristik
optik Ozelliklerinin kendine 6zgii elektronik konfigiirasyonlarindan kaynaklanmaktadir.
Lantanitler kararli +3 oksidasyon (RE203) hallerinden dolayr 4f" (n=0-14) elektron
seviyeleri ile karakterize edilirler. +3 halinde bulunan lantanit iyonlarmin 6nemli
Ozelliklerinden biride fotoliiminesans 1sima yapmalaridir. (Mahajan 2010; Lai et al.
2019). Nadir toprak oksitlerini mordtesi (UV) radyasyona maruz birakildiginda goriiniir
veya yakin kizilotesi spektral bolgede liiminesans gosterir. Yayilan 1s18in rengi, lantanit
iyonuna baglidir. Oregin Eu*3, kirmizi 151k, Tb*® yesil 151k, Sm* turuncu 151k ve Tm*?
mavi 151k yayarken,Yb*3, Nd*3 ve Er*® yakin kizilotesi bolgesinde ve Gd*3 UV bolgesinde
1s1n yayar (Miyata 2014). Bu benzersiz 6zellik, lantanit esasli partikiillerin (6rnegin
lantanit oksitler) spektral bolgede etkili bir sekilde fotonlar yaymasini saglar ve onlar
biiyiik stokes kaymasi, emisyon bantlarinin dar tepe genisligi ve uzun parlaklik émrii gibi

belirgin liiminesans 6zelliklerine sahip miikemmel sintilatér malzemesi yapar (Miyata

2014; Lai et al. 2019).

Bu c¢alismada Gd»O3:Eu™® ve Lu2Os:Eu™ sintilator malzemelerinin optik ozellikleri
lizerine arastirmalar yapilmistir. Diger nadir toprak oksitleri ile karsilastirildiginda, Lu203
ve Gd20s, yiiksek yogunluk, yiiksek kimyasal ve fiziksel stabilite ve bir¢ok liiminesan
etkinlestiricinin enerji seviyelerini karsilayacak kadar biiyiik bant araliklarina sahiptirler.
Bu 6zellikler Gd,03:Eu*® ve Lu2Os:Eu*? sintilatdrlerine genis kullanim yelpazesi saglar.
Ozellikle tipta; kat1 hal ndtronu tespit cihazlarinda, pozitron emisyon tomografi (PET)
tarayicilar, yliksek c¢oziliniirliiklii tomografiler, katalizorler ve manyetik rezonans
goriintiileme (MRI) alanlarinda yaygin olarak kullanilmaktadirlar. Ayrica Eu*® gibi
aktivatdor maddeler ile katkilanarak kullanildiklarinda ¢ok iyi sintilasyon 6zellik
gosterirler (Garcia-Murillo et al. 2002; Van Eijk 2002; Zych et al. 2002; Ramirez et al.
2010).



X 1sina maruz kalan canli dokunun radyasyondan dolayr meydana gelecek hasarlari
azaltmak i¢in yliksek sintilasyon verimi istenir (Miyata 2014). Bunun iginde sintilator
malzemesinin yliksek parlaklik verimine sahip olmalidir. Evropiyumun yogun kirmizi
emisyon sergilemesi ve UV 1smi, hizli elektronlar, X-isinlar1 veya vy-isinlar ile
uyarilabilmesi aktivatdr olarak kullaniminin en dnemli sebeplerindendir. Ayrica Eu*®’iin
kirmizi emisyonu, CCD dedektorlerinin kuantum verimlilik egrisi ile iyi bir uyum

gosterdiginden, dijital diizlemsel X-1511 tibbi goriintiilemede etkili bir X-1s11 dedektorii

olarak gérev yapar (Mahajan 2010).

Baz1 malzemelerde, radyasyon seviyeleri yasak bolgede bulunan ¢ok sayida liiminesans
merkezleri bir arada bulunabilir ve birbirleriyle etkilesime girebilir. Bu liiminesans
merkezlerin bircogu kafesin anyonik kompleksleri, katyonlar veya o6zellikle kristal
biiyiimesinde ortaya ¢ikan Eu*? gibi katki iyonlar1 halinde olusur. Bazilari ise iyonlastirict
radyasyonun ortam ile etkilesimi ile tretilir. Bu tiir uyarilmis merkezler sintilasyon
isleminde, 1s1ma hassasiyetini giderebilmeleri ya da ikincil bir uyarim islemi yoluyla
mevcut yayilan merkezler igin elektron veya bosluk donérii olarak islev gdérmeleri
nedeniyle 6nemli rol oynarlar (Lecoq et al. 2016). Bu olaylarin tespit edilmesi i¢in en
etkili yontem fotoliiminesans (PL) spektrometresidir. PL yontemi kullanarak, derin
seviye kusurlari, eksitan baglari, aktivasyon enerjisi ve yasak bant genisligi
hesaplanabilir. Ayrica yiiksek hassasiyetle ve tahribatsiz olarak galisilabilir. Ozellikle
yart iletken malzemelerin, karmasik elektronik yapisini ve yapida bulunan farklh
merkezler arasindaki enerji aktarim siireclerini ¢6zmek icin ¢ok yararli bir yontemdir

(Ligiang et al. 2006; Lecoq et al. 2016; Yanagida 2018).

Sintilator malzemeler hidrotermal yontem (Kim and Kang 2005; Li et al. 2010), homojen
cokeltme (Gaspar et al. 2010), kat1 hal reaksiyonlari ile sentez, yanma sentezi (Zych et
al. 2002; Tamrakar et al. 2014), sol jel (Garcia-Murillo et al. 2002; Thot et al. 2018),
kimyasal buhar biriktirme (CVD) (Topping and Sarin 2009), darbeli lazer biriktirme
(PLD) (Rajan and Gopchandran 2009) ve fiziksel buhar biriktirme (PVD) (Topping 2012;
Gillard 2017) gibi bir¢ok yontemle iretilebilir. Sintilatér malzemelerin performansi,

mikro yapilar1 ve dolayisiyla optik Ozellikleri secilen liretim ydntemi ile yakindan



ilgilidir. Bu ylizde kullanilacak yontemin iyi bir sekilde se¢ilmesi gerekir (Nagarkar et al.
2009; Gillard 2017). Bu teknikler arasinda PVD, diger tekniklere kiyasla birgok avantaj
saglar. Fiziksel buhar biriktirme teknigi ile Gd203:Eu*® ve Lu2O3:Eu* birikimi mevcut
seffaf optik seramik iiretim yontemleri ile imkansiz olan bir mikroyap1 kontrolii saglar.
Mikro yapinin kontrol edilebilir olmasinin faydasi, tibbi cihazlar i¢in sintilator
goriintiileme yontemlerin de gecerli olan talyum iyodiir katkili sezyum iyodiir (CsI: TI)
(Shaw, Albagli et al. 2004) standardina gore igne benzeri yapilarin olusmasina sebep olur.
Ozellikle PVD sistemi, yalitkan ve yar1 iletken malzemelerin RF (radyo frekans) kaynag1
kullanilarak sigratilmasina olanak saglar. Bu tez ¢alismasinda ilk kez kullanilan RF PVD
yonteminin diger tekniklere goére en Onemli avantaji, hemen hemen diger biitiin
yontemlerde sintilator malzemesi amorf halde iiretilip 1s1l islem uygulanarak kristal
yaptya doniistiiriilmiis olmasina karsin bu sistemin kullanilmasiyla sintilator malzemeler
11l islem uygulanmadan kristal olarak tiretilmistir. Bu yontem sintilator malzemenin ince
film halinde iiretilmesini sagladigindan, azaltilmis 151k sagilmasi, malzeme israfinin
azaltilmast ve c¢Oziniirliigii arttirmak i¢in daha kiiciik piksel boyutlarini iiretme
potansiyeli sunar. Ince film sintilatdrlerinin parlakligi, i¢ yansima, gelen 1smn ve althik
malzemenin gelen 151n1 ne kadar yaydigiyla alakalidir. Su anda mevcut verilere gore bu
sorunlar1 ¢dzmek zordur. Ince film fosforlarin parlakligmi arttirmak igin, kendinden
yiiksek bir liiminesans verimliligine sahip ince film sintilatorlerini kullanmak gerekir. Bu
baglamda Lu,O3:Eu*® ve Gd.Os:Eu*® ince film sintilatdr malzemeleri icin iyi bir

adaylardir (Mattox 2010; Wang et al. 2013; Gillard 2017).

Bu calismanin amaci, maliyet acisindan diisiik ve yiliksek c¢oziiniirliiklii genis alanlt
sintilasyon ekranlarinin iretilmesine imkan verecek sekilde, RF-PVD yontemini
kullanarak farkli Eu*?® konsantrasyonlarina sahip Gd>O3:Eu* ve Lu,Oz:Eu*® filmleri
gelistirmektir. Uretilen ince filmlerin yapilar1 XRD, SEM, EDS kullanilarak, bag yapilari

ve fotoliiminesans 6zellikleri ise PL ve FTIR sistemleri kullanilarak incelenmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1. X-Isinlari Tarihgesi ve Etkilesimi

19. yiizyilin sonlarina dogru Wilhelm Conrad Rontgen, katot 1sin tiiplindeki gaz
iyonizasyonunu aragtirirken baryumlu platinsiyaniir ekraninda soluk yesil bir 151k farketti.
Rontgen bu 151811 yeni bir ¢esit radyasyonun sebep olacagini diisiindii ve bilinmeyen bu
radyasyona ‘X-151n1” adin1 verdi. Laboratuvarda yaptig1 bir¢ok ¢alismasinda bu 15181n bazi
nesnelerden gegebildigini 6grendi. Kendi elini bu 15181n 6niine koydugunda, perdede etin
seffaf, kemigin ise opak oldugunu gordii (Rontgen 1896; Rontgen 2012). Rontgenin X-
isinm1 kesfetmesiyle, diger bilim adamlar1 da farkli radyasyon tiirlerini kesfetmeye
basladilar. Bu durum fotomultiplier tiipiin (PMT) dogusu gibi teknolojik gelismelere ve
Nal:TI* gibi sintilatorlerin kesifine sebep oldu (Topping 2012; Gillard 2017).

Temel olarak 151k ya da elektromanyetik radyasyonun madde ile reaksiyonu, 1s18in
malzemenin elektronlartyla etkilestigi zaman ortaya cikar. Bu etkilesim elektronlar
harekete gecirebilir ve birgok farkli bilimsel alanda kullanilan bazi olaylarin
gerceklesmesine sebep olabilir. Bir malzemenin bir X-1sin1 ile uyarilmasi halinde, madde
icinde farkl tiirde etkilesimler meydana gelir. Genel olarak, bir malzeme tarafindan X-
1sinlarinin toplam soniimlenmesi, malzeme ve fotonlar arasindaki tiim etkilesimlerin
toplamidir. Bu soniimleme olayi, iistel olarak Beer-Lambert yasasina gore kontrol edilir

(White 2003).

| =1p e (2.1)

burada | ve lo , iletilen fotonlarm yogunlugu u, malzemenin dogrusal séniimleme
katsayisidir ve x, fotonun etkilestigi malzemenin derinligi veya kalinligidir (White 2003).
X-1s1m1 madde ile karsilastiginda Rayleigh sacilmasi, Fotoelektrik Etki, Compton
Sacilmasi, Koherent Sagilma ve Cift Olusumu gibi olaylar1 meydana gelir (Sahin ve

Demir 2013).



2.2. X-151 Dedektorleri

X 1sinin kesfinden sonra bu radyasyonu kaydetmek i¢in basit fotografik filmler kullanildi.
Ancak teknolojinin gelismesiyle birlikte X-1smmimi1 goriiniir 1s18a  doniistiirecek
materyallerin arayis1 basladi. ilk olarak bu amag i¢in CaWOs kullamildi. Bu tozun
kesfinden birka¢ yil sonra (¢inko siilfiir) ZnS tozu kesfedildi. 19. yiizyilin sonlarina
gelindiginde iki 6nemli foton ve pargacik radyasyonu vardi ve bu durum fosfor ve
sintilatér malzemelerin gelisiminde 6nemli bir rol oynamistir (Ozawa and Itoh 2003; Nikl
2006).

Bir X-151m1 dedektoriiniin gérevi, maddenin X-1s1m1 fotonlar ile fiziksel reaksiyonlarini
kullanmak ve X-igmlarin1 kullanilabilir bir sinyale doniistiirmektir. Genel olarak, bu
sinyal, foto-iletkenler ve soy gaz dedektorlerinde, elektronlara doniiserek veya foto-
uyarilabilir fosforlarda ve sintilatorlerde diisiik enerjili fotonlar seklini alarak kullanilir.
Bu elektronlar ve diisiik enerjili fotonlar kolayca Olgiilerek bilgilerin dijitallesmesine
ardindanda goriintli olusumuna izin verir. Boylece detektorler, yiiksek enerjili
pargaciklar1 ve fotonlari, modern elektroniklerle birlestirerek daha kolay dl¢iilebilen foton

ve elektronlara donistiiriilmesini saglar (Ronda 2007; Gillard 2017).

2.3. Sintilasyon

Sintilatérler modern fizigin gelismesinde biiylik rol oynamistir. Ernest Rutherford'un
c¢inko siilfiir ekraninda tespit ettigi 1s1ltil gortintii, niikleer fizigin baslangi¢ noktasi olarak
diisiiniilebilecek bir olay olan a pargaciklarinin gozlemlenmesini saglamistir. Cinko
siilfiir ve kalsiyum tungstat dedektdrleri Ikinci Diinya Savasma kadar niikleer fizik
laboratuvarlarinda kullanilan 6nemli dedektorlerdir. Savas sonrasinda atom projelerine
verilen Onem, sintilator sayaclar1 ve radyasyon saptama tekniklerinin gelismesine sebep

olmustur (Marshall et al. 1948; Moon 1948).

1947-1951 yillar1 arasinda yapilan arastirmalarda sintilasyon 6zelligin, cesitli organik ve

inorganik  malzemelerde, akigkanlarda, gazlarda ve polimerik bilesiklerde
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gozlenebilecegi ortaya ¢ikmistir. Halen daha en yaygin olarak kullanilan kristalimsi
Nal: Tl sintilator malzemesi de bu donemlerde kesfedilmistir (Hofstadter 1949;
Poleshchuk 2015).

Genel anlamda sintilator, bir dalga boyu degistirici olarak tanimlanabilir. Sintilator,
partikiiliin veya fotonun (UV, X-1s1n1 veya gama 1sin1) enerjisini ya da dalga boyunu
goriiniir veya yakin goriilebilir araliktaki ¢ok daha diisiik enerjiye (daha uzun dalga
boylara) sahip fotonlara doniistiiriir. Doniistiiriilen bu radyasyon bir sintilasyon
dedektoriinde bulunan fotomultiperler, fotodiyotlar veya ¢i1g fotodiyotlar1 ile tespit
edilebilir. Bir maddenin sintilatér olmasi i¢in, liiminesans 6zellik gostermesi gerekir.
Bunun i¢inde malzemenin katkilama iyonlart igerip igermedigi, kafesin molekiiler
sistemi, uyarilmis ve sonrasinda diisiik enerjili foton yaydigr durumlar arasindaki
radyasyon gecisleri ve kafes kusurlari 6nemlidir. Ayrica radyasyon gecisine izin veren
enerji seviyelerinden yayilan 1sinin yeniden emilmesini dnlemek igin yasak enerji

bandinada sahip olmasi gerekir (Lecoq et al. 2016).

Sintilasyon; iyonlastirict radyasyon etkisi altindaki sintilatdér malzemenin ultraviyole ya
da goriiniir bolgede 151ma yapmasidir. Sintilasyon olay1 doniisiim, tagima ve (liiminesans)
151ma olmak tizere ii¢ temel asamadan meydana gelir. Doniisiim sirasinda, yiiksek enerjili
(X 1511 gibi) foton, sintilator malzemesinin kafesiyle cok asamali bir etkilesim
gerceklestirir. Bu arada fotoelektrik etki ve compton sagilmast meydana gelir.
Iyonlastiric1 radyasyon etkisiyle, iletim ve deger bantlarinda birgok elektron-hole cifti
olusur ve 1s1 a¢13a cikar. Bu ilk asama 1078-10® saniye arasinda gergeklesir (Singh et al.
2008; Back et al. 2013). Tasima isleminde ise, elektronlar ve delikler malzemeden geger,
bu islem sirasinda kusurlarda tuzaklanma meydana gelebilir. Malzemede radyasyonel
olmayan rekombinasyonlar nedeniyle enerji kayiplart olabilir. Bu asamada malzemede
bulunan noktasal kusurlar, yiizey ve arayiizey deki kusurlar, yasak araliga ekstra enerji
seviyeleri getireceginden sintilasyon performansi diistiriir (Shepherd et al. 1997). Son
asama olan liiminesans, 1sildama merkezindeki elektron ve deligin ardisik olarak
yakalanmasindan ve bunlarin 1s1nim rekombinasyonundan olusur. Yar1 iletkenlerde, 151k

olusumu, Sekil 2.1'de cizildigi gibi degerlik ve birinci ¢ekirdek bantlar arasindaki
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radyasyon gecislerinde meydana gelir; bunlar ¢apraz isildayan sintilatorlerdir. Bu son
mekanizma, ¢ok hizlhidir hatta subnanosaniye gibi kisa bir siirede gerceklesir (Rodnyi

1997).
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Sekil 2.1. Genis bant araligina sahip, kati halde bulunan bir sintilatoriin sintilasyon
sirasindaki meydana gelen olaylar (Rodnyi 1997).

2.3.1. Tibbi goriintiileme yonteminde kullanilan sintilasyon malzemelerinin genel
ozellikleri

X 1s1n kullaniminin ilk yillarinda, ince film halindeki fosfor tozlariyla birlikte fotografik
filmler basit kayitlar i¢in kullanirlardi. Daha sonra yiiksek enerjili 1sinlarin tespit edilmesi
ve gozlemleme ihtiyaclar1 nedeniyle gercek hacimli sintilator malzemeleri, bugiinde
halen kullanilan tek kristalli TI katkili Nal ve Csl sintilator malzemeleri gelistirilmistir.
Liiminesans materyallerini tibbi goriintiileme sistemleri i¢in 1yi bir sintilator yapan

fiziksel 6zellikler asagidaki gibidir (Nikl 2006; Ronda 2007):

o Ana kafesin yiiksek fiziksel yogunlugu ve yiiksek durdurma giicii: Kisa
mesafelerde yiiksek enerjili birincil radyasyonu durdurma giicii, malzemenin yiiksek

fiziksel yogunluga (p) sahip olmasini ve yiiksek atom numarasina sahip (Z) elementleri
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cokca icermesini gerektirir. Literatiirdeki verilere gore, durdurma giiciiniin pZ3 — pZ*

araliginda optimum oldugu gortilmiistiir.

. Iyi enerji, zamanlama ve uzamsal coziiniirliik icin sintilasyon isleminden
yiiksek 151k verimi: Kullanilan tiim uygulamalarda yiiksek 1s1k verimi istenir. Bunun en
onemli sebebi hastalarin zarali radyasyona maruz kalma siiresini azalmaktadir. Yiiksek
151k verimi elde etmek i¢in bant aralig1 kiigiik olan malzemeler segilir. Yari iletkenlerde
bu oran 2-3 eV oldugundan 151k verimi fazladir ve sintilasyon malzemesi i¢in ideal

ozelliktedir.

140.10° T T T y T T T y T T T
Siilfiirler
120.10° ZzzzZ Z. 2 Oksitler .
[ZZ2ZZZ77] Iyodiirler

100.10° 7777777 Bromiirler ~
~ O CaS:Ce
i ZnS:Ag .
S 80.10° OCaI2:Eu Cloriirler
E ) O Nal(80K)
§ CalTl EZZZZZZZZZ. 7777773
&€ 60.10° LaBry.Ce Floriirler -
B RbGd,Br,:Ce KelaClyCe
> 40.10° + NalTt O .. -=22320

2770 Zn,Si0 M
O 8 oLuzSiOsCe ) B
20.10° | LuSyCe | CdWO, o OYA'O;.C@ ] ", OCaFyEu |
: \. LusAlO.Sc OLUPOLCE" O BaF, (100K)
TR G -2 O BaF,
Gl o o s m g LaF3:Ce O
A L L AL L i ) ' A1 1
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Sekil 2.2 Bazi sintilatér malzemelerin bant araligi ile 151k verimi arasindaki iliskisi.
Taranmis ¢cubuklar, bahsedilen materyal siniflari i¢in bant araliklarinin bulundugu enerji
bantlarini verir (Dorenbos 2002).

. Iyi zamanlama ¢éziiniirliigii icin liiminesan iyonunun hizh bozunma siiresi:

Iyi bir ¢oziiniirliik icin materyalin kisa bozunma siiresine sahip olmasi gerekir.

o Afterglow degerinin diisiik olmasi: Bu son 1s1ma, iyonlastirici radyasyonun

kapatilmasindan sonra belli bir siire i¢in mevcut bulunan 1simanin bir kesridir. Bunun
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sebebi kafes kusurlaridir. Bunun igin afterglow durumu en aza indirilmeli veya ortadan
kaldirilmalidir.

. Isik c¢ikisinin iyi enerji ¢oziiniirliigii icin uyarma enerjisinin bir fonksiyonu
olarak dogrusalligi: Isigin sagilmasi liiminesans verimini diislireceginden 151k malzeme

boyunca dogrulsal ilerlemelidir.

o Islenebilirlik kolayhgi: Malzemeler islenebilir olmalidir, ¢iinkii kristaller dizayni
iyl olan bir geometri ve oryantasyona sahip tiinitelerde goriintiileme makinelerine

yerlestirilerek kullanilacaktir.

o Sertlik: Malzemeler yeterli sertlik degerlerine sahip olmalidir.

. Foto-dedektorler ile spektral eslesme: Liiminesans 1sinim yayan fotonlarin
tespitini en iist diizeye ¢ikarmak i¢in, 1g1n1m yapan malzemenin emisyon dalga boyu, foto

dedektoriin duyarlilik spektrumu ile maksimum diizeyde ortiismelidir.

2.3.2. Sintilatorlerde kullanilan malzemeler

Sintilatorler kullanim yerine gore organik veya inorganik malzemelerden segilir.
Genellikle, inorganik sintilatérlerin atom yogunlugu yiiksek oldugundan gama veya X-
1511 spektroskopisi icin tercih edilirken, organik sintilatorler (hidrojen icerigi nedeniyle)
beta spektroskopisi ve hizli ndtron tespiti i¢in tercih edilir (Reilly et al. 1991; Knoll 2010;
Kalyvas et al. 2012). Bu organik ve inorganik sintilator malzemeleri kati, sivi ve gaz

formlarinda kullanilabilir.

Organik ve inorganik yapida bulunan sintilatorler, bir radyasyonla uyarildiginda floresans
ve fosforesans olaylar1 meydana gelir. Floresans islemi, madde uyarildiktan sonra
malzemeden goriiniir 151810 aninda (<107 s) yayilmasidir. Fosforesans ise bu siireden
kismen daha uzundur (1ms — 1saat) ve floresansdan daha uzun dalga boylu 1g1k emisyonu

meydana gelir. Floresans isleminin hizli olmasi veya gecikmesi emisyon spektrumunu
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etkilemez ancak uyarma isleminden sonra daha uzun bir emisyon siiresi olusur. Iyi bir
sintilasyon i¢in, gecikmis floresans olmasi gerekir bunun iginde istenmeyen katkilar en

aza indirilmelidir (Knoll 2010).

Organik malzemelerdeki floresans mekanizmasi, tek bir molekiiliin enerji seviyelerindeki
gecislerden kaynaklanir. Bu sebepten dolayi floresans fiziksel durumlardan bagimsiz
olarak olusur. Ornek olarak antrasenin kati, gaz veya bir ¢dzelti halinde floresan oldugu
gozlemlenir. Organik sintilatorler, saf organik kristaller, sivi organik ¢ozeltiler, plastikler

ve ince film sintillatorleri halinde kullanilirlar (Brooks 1979; Nakamura et al. 2012).

Inorganik sintilatérlerde liiminesans mekanizmasi malzemenin kristal kafesi tarafindan
belirlenen enerji durumuna baghdir. Sekil 2.3’ te gdsterildigi gibi yari iletken ve yalitkan
malzemeler farkli enerji bantlarina (valans ve iletkenlik bandi) sahiptir. Valans bandi
(degerlik bandi) adi1 verilen alt bant, kafes bolgelerindeki baglanan elektronlar1 temsil
eder. Iletken bant ise, kristal yap1 boyunca go¢ etmek icin serbest enerjiye sahip olan
elektronlari temsil eder (Van Eijk 2001; Knoll 2010).

Enerji
) Tletken banch
R o
L — :
! : 1 } Exitan sevivesi
2l 1 1 1
[
B : g . 1 * * Alctivatdrin uyarlms diizevi
% : . 2 : : : -_W\—:}v Sintilasyon Fotom
w1 1 1 = Alctivatériin taban dizeyi
R | 1
1 1 1
1 1, Valans Bandt
@ @ <—M Radvasyon
» t

Sekil 2.3 Kristal yapidaki bir yari iletkende sintilasyon olusumu ve enerji bant yapisi
(Knoll 2010).
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Kristal yapidaki bir yari iletkeninin valans bandinda bulunan bir elektronu iletken bandina
tasimak i¢in belli bir enerji gerekir, bu enerjinin biiyiikliigii ise yasak bant genigligini
verir. Yasak bant genisligi yalitkanlarda 7-8 eV iken, yari iletkenlerde 1-2 eV
civarindadir. Radyasyonla uyarilan yari iletkenlerde enerji emilimi degerlik bandinda bir
bosluk birakarak elektronun iletim bandina yani uyarilmis diizeylere ¢ikmasini saglar.
fletim bandina gelen bu elektrorunun enerjisi fazla oldugundan degerlik bandina déner
bu durum verimsiz bir olayardir. Ayrica saf kristaldeki yasak bant genisligi fazla
oldugundan disar1 yayilan fotonun enerjisi de fazla olacaktir. Béylece malzeme goriiniir
bolgede 1s1ma yapamaz ve sintilatér malzemesi olarak kullanilamaz (Van Eijk 1997
Weber 2002; Knoll 2010). Bant araliginmi diistirmek igin saf kristallere bazi safsizliklar
eklenir. Ornegin LUCls kristaline az miktarda Ce aktivatérii ilave edilerek kullamlir. Bu
gibi aktivatorler kafes boslugundaki yapinin enerjisini degistirerek kafeste 6zel alanlar
yaratmasini saglar. Toplam kristalde enerji yapist degismez, sadece aktivator

bolgelerindeki enerji yapisi degisir (Knoll 2010).

En yaygin olarak kullanilan inorganik sintilatorler alkali metallerin tek kristalleridir.
Nal:Tl, Csl:Tl, Csl:Na, Cal:Na ve Lil:Eu alkali sintilatorlere 6rnek olarak verilebilir.
Bunlar arasinda en ¢ok kullanilan1 Nal: TI” diir. Sodyum iyodiir kristaline talyum iyodiir
eklenmistir. Isik verimi ¢ok yiiksektir ve tibb1 goriintiileme cihazlarda kullanilir. Kirilgan
ve higrosfobiktir, atmosferde bulunmasi halinde yapisi bozulur (Krane and Halliday
1988; Belli et al. 1999). Sezyum iyodiir bir baska popiiler alkali halojeniirdiir. Aktivator
elemant olarak talyum iyodiir ve sodyum iyodiir eklenerek kullanilir. Nal ile
karsilastirildiginda birim biiyiikliik basina biraz daha fazla radyasyon emme katsayisina
sahip olmasi, yogunlugun yiiksek oldugu uygulamalarda kullanilmasini saglar. Nal gore
dayanikli ve daha az higroskopiktir. Bu avantajlarindan dolay1 uzay tasitlarinda ve

uydularda kullanilir (Aitken et al. 1967; Mengesha et al. 1998).

Bizmut germanat (BGO), kadmiyum tungsten oksit (CdWOQ,), giimiis aktiviteli ¢inko
stlfir (ZnS:Ag) ve europyum aktiviteli kalsiyum florat (CaF2:Eu) yaygin olarak
kullanilan diger sintilatér malzemelerdir. Bunlarin yogunluklar yiiksektir. Dolayisiyla

radyasyonu durdurma giicii de yiiksektir. Nal:TI ile 1s1k verimlerini karsilastiracak
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olursak BGO ve (CaF2:Eu)’m ki Nal:TI ya gore disik, CdAWO4 ve (ZnS:Ag)’tnki
yiiksektir (Burachas et al. 1996; Belli et al. 1999; Belli et al. 2008).

Diger bir endiistride kullanim alani bulmus sintilatorler ise gaz sintilatorlerdir. Bazi
yiiksek safliktaki gazlar, sintilasyon tespit ortami olarak islev gorebilir. Bu baglamda
ksenon ve helyum soygazlar igerisinde ki en ¢ok kullanilan gazlardandir. Radyasyon veya
yiiklli parcacik, sintilatérden gecerken uyarilmis gaz molekiilleri olusur. Bu uyarilmis
molekiilleri tekrardan temel durumlarina geri dondiiklerinde, farkli mekanizmalar
yardimiyla fotonlar yayar. Bu fotonlar, en az iki molekiiliin temel duruma gegisi sirasinda
yayilir ve sintilasyon emisyonun biiyiik bir kismi goriiniir bolgede degilde UV bolgede
bulunur. Sonug olarak, sintilasyonlar dogrudan tespit edilecekse, yakin ultraviyoleye 1sina
duyarl olan fotomultiplier tiipler veya fotodiyotlar kullanilmalidir. Gaz sintilatdrlerinde,
molekiillerin birbirine ¢arpmasindan dolayi sintilasyon verimi diigiiktiir. Bununla birlikte,
gecisler ¢ok kisa bir siirede, birka¢ nanosaniye veya daha kisa siirede gerceklesir ve gaz
sintilatorleri tiim radyasyon dedektorlerinin en hizlilari arasindadirlar (Sayres and Wu
1957; Doke and Masuda 1999; Knoll 2010).

2.3.3. Sintilasyon dedektorleri

Bir sintilator malzeme radyasyonla uyarildiginda, c¢ikan zayif ikincil fotonlarin
algilanmasi i¢in bir doniistiiriiciiye ihtiya¢ vardir. Bunun icin fotogogaltic1 tiip (PMT)
kullanilir. Fotogogalticr tiip aslinda ikincil fotonlarin elektrik sinyaline doniistiiriilmesini
saglar. Yani sintilator dedektorleri, sintilator olarak kullanilan bir materyal ve bunun
hemen arkasina baglanmis bir foto ¢ogaltict tiipten olusur. Sintilasyon dedektdriinde
meydana gelen islemler sekil 2.4 te gosterilmistir (Knoll 2010; Lilley 2013; Yanagida
2018).
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Sekil 2.4 Bir fotogogaltici tiipe ile birlestirilmis sintilasyon malzemesi i¢eren sintilasyon
dedektoriiniin sematik diyagrami (Tadday 2011).

Fototonlarin fotogogaltic1 tiip icine gelmesiyle bir diren¢ olusur. Fotokatotdan tiip
boyunca anoda dogru dizilen elektrotlar (dinod) arasinda bir potansiyel fark meydana
gelir. Fotokatotdan gelen elektronlar, odaklanarak olusan elektrik alanla birlikte ilk
dinodun yiizeyine dogru ivmelenir. Dinotlatlar, hizlandirilmis olarak {izerine carpan
herbir serbest elektrona Kkarsilik birden fazla serbest elektron agiga ¢ikarir, boylece
elektron cogalmasi meydana gelir. Bu islem son dinoda gelene kadar tekrarlanir. Bu
cogalan serbest elektronlar fotogogaltict tiip ¢ikisindaki anotta toplanarak elektrik sinyali
olusturur. Buna voltaj pulsu denir (Matsuzawa et al. 1996; Knoll 2010; Lilley 2013;
Yanagida 2018).

Sintilasyon dedektorleri, mamografide, yumusak dokudaki diisiik kontrast tiimdrlerinin
tespitinde ve insan viicudunun enine goriintiisiinii elde etmek i¢in kullanilan bilgisayarl
tomografi (BT) sistemlerinde kullanilmaktadir. Ayrica malzemelerin makroskobik
kusurlarini ortaya ¢ikarmak icin, otomotiv sektoriinde, pm boyutundaki kii¢iik nesnelerin
i¢ durumlarini ve seklini kontrol etmek i¢in agir sanayide ve son olarak radyo (X- 151n1)
astronomisin de kullanilir (Giacconi et al. 1962; Schiebel et al. 1994; Nedavnii and Udod
2001; Lecoq et al. 2016).
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2.4. Nadir Toprak Sintilatorleri

Genel olarak nadir toprak elementleri diger adiyla lantanitler, isimlerinin aksine dogada
nadir olarak bulunmazlar. Fakat yerkabugunun farkli yerlerinde dagilmis olarak
bulunduklarindan ve madencilik icin yeterli konsantrasyonlarda bulunmadiklarindan
dolayi ekonomik degillerdir. Lantanitler, 3B grubunda yer alir ve atom numarasi 57 olan
Lantan’dan baglayip, atom numarasi 71 olan Lutesyuma kadar olan elementleri

kapsamaktadir. (Samchuk and Pilipenko 1987; Topping 2012).

Lantanit grubu i¢ kabugundaki 4f elektron enerji seviyeleri ile karakterize edilirler.
Periyodik cetvelde lantanit periyodu boyunca hareket ederken, sonraki her element 4f
orbitaline bir elektron ekler. 4f orbitali 5s? ve 5p°® orbitalleri tarafindan korunmustur. Bu
korunakli elektronlarin, malzemenin degerlik bandini olusturan 6s ve 5d elektronlatindan
daha diisiik enerjiye sahiptir. Bu sebeple, valans durumlari ve kimyasal etkilesimler genel
olarak lantanit periyodu boyunca benzerdir (Gordon 2006; Topping 2012; Layfield and
Murugesu 2015).

Nadir toprak elementleri (RE) genellikle, atmosfer ortaminda oksijen ile ¢ok reaktiftir.
Bu nedenle en kararli nadir toprak bilesikleri oksitlerdir. Nadir toprak oksitleri {i¢
bilesimde bulunur (Rudraswamy and Dhananjaya 2012). Bunlar; monoksit (REO),
seskioksit (RE203) ve dioksit (REO2) seklindedir. RE2O3 halinde bulunan nadir toprak
oksitleri, kararli +3 degerlikli iyonlara (RE*®) sahip oldugundan dolay1 diger oksitlere
gore daha kararlidir (Mahajan and Dickerson 2010; Mahajan 2010). D-blok metallerde
bulunan oksidasyon durumlarinin aksine, lantanitlerin ulasabilecegi en yiiksek
oksidasyon halleri +4 halidir. +3 durumunun yayginligi nedeniyle, lantanitlerin elektronik
yapisi genel olarak [Xe] 6s% 5d* 4f" (n= 0-14 arasindaki sayilar) seklindedir (Blasse 1987;
Adachi and Imanaka 1998; Marin 2016).
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Cizelge 2.1. Uc degerlikli lantanit iyonlarinin elektronik yapisi

Elementler | Sembol Atom Konfigiirasyon Yer durumu
numarasi (7) Ln(l) Ln(1)
Lantanyum La 57 [Xe]4f 1S,
Seryum Ce 58 [Xe]af ! 2Fsp
Praseodim Pr 59 [Xe]4f 2 3H,
Neodimyum Nd 60 [Xe]4f ® *lor2
Prometyum Pm 61 [Xe]af 4 ®l4
Sarmaryum Sm 62 [Xe]4f ® ®Hs/,
Evropyum Eu 63 [Xe]4f © Fo
Gadolinyum Gd 64 [Xe]4f’ 8H 15/,
Terbiyum Th 65 [Xe]4f 8 "Ig
Disprozyum Dy 66 [Xe]4f ° ®H1s
Holmiyum Ho 67 [Xe]4f 10 °lg
Erbiyum Er 68 [Xe]4f 1t 1152
Tulyum Tm 69 [Xe]4f 12 3He
fterbiyum Yb 70 [Xe]4f 3 *Far
Lutesyum Lu 71 [Xe]4f 14 1S,

Cesitli RE™ iyonlar, elektromanyetik spektrumun gériiniir bdlgesinde veya yakin
goriinlir bolgede, temel durumdaki elektronik konfigiirasyonlarindan kaynaklanan
emisyon gecis enerjilerine sahiptir. Sonug olarak, bu iyonlar, goriiniir spektral bolgede
veya yakin gdriiniir bolgede emisyon pikleri sergiler. Bu pikler, RE*® iyonlarmin ayri
enerji diizeyleri nedeniyle keskindir. RE*® iyonlar1 ¢cok genis bir yelpazede emisyon
renklerinin olugmasini saglar ve oksitleri ¢ok dengelidir. Nadir toprak oksitlerinin optik
karakteristiklerinden o&tiirii luminesans malzemeler olarak iyi bilinirler. Liiminesans
ozelliklerinin yan1 sira, RE203z halinde bulunan nadir toprak oksitleri, elektronik
konfigiirasyonlarindan kaynaklanan miikemmel dielektrik ozellikleri ile de bilinirler

(Eyring et al. 2002; Mahajan 2010).
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2.5. Nadir Toprak Oksitlerinin Liiminesans Davranisi

Maddede degisik tiirde 1s1malar mevcuttur. Bunlar; 15181n yansimasi ve sagilmasi, 1s1
1s1mast, veya yuklii parcaciklarin ivmeli hareketi dolayisiyla meydana gelen 1simalardir.
Fakat hem uyarilis ve ortaya ¢ikma sekline, hem de kendi karakteristiklerine gore bu
saydiklarimizdan farkli olan 1s1ma tiirleride vardir. Havada fosforun oksitlenmesi halinde
olusan 1s1ma, elektronlarla uyarilmasi sonucu 6zel ekranlarin 1s1masi bu duruma 6rnek
olarak verilebilir. Boyle 1simalarin tiimii sistemin, atom, molekiil, iyon veya daha
karmagik kopmlekslerle uyarilmis halden temel hale gegmesi durumunda belli bir zaman
icerisinde meydana gelir. Yani bir malzemenin radyasyon enerjisi altinda, kendi titresim
ve rotasyonel periyotlarindan daha biiyiik ve goriiniir bolgeye diisen 1s1malar liiminesans

1s1ma olarak adlandirilir (Goca ve Cakir 2000).

Lantanit (nadir toprak) bilesiklerinin liminesans 6zellikleri yillardir bir¢ok aragtirmanin
konusu olmustur. Ozellikle televizyon ve bilgisayar monitdrleri, floresan 1s1kl1 fosforlar,
biyomolekiillerin yapisini belirleyen sondalar, kayiplarin azalttig1 fiber optik kablolar,
metallerde gli¢lendiriciler, kat1 hal lazerleri i¢in malzemeler ve birgok uygulama igin
liminesans malzemeler kullanilmaktadir (Gordon 2006; Gaspar et al. 2010; Miyata
2014).

Bin yildir var olan liiminesans olayi, ilk kez 1602 yilinda ayakkabici ve simyaci olan
Vincenzo Casciarolo'nun bologna tasinda bir parlaklik kesfetmesi ile liiminesans adina
ilk adim atilmigtir. 17. yiizyilda kesfedilmesine ragmen aciklanamayan bu parlakligin
nedeni o donemlerde bilinmemektedir. 20. yiizyilla gelindiginde neden oldugu
bilinmesede 1s1kli boyalarda, tabelalarda, acil durum isaretlerinde ve gece goriis
malzemelerinde yaygin olarak kullanilmistir (Van den Eeckhout et al. 2010; Pedroso et
al. 2016). 20. yiizyilda ilk bilimsel ¢alisma olan bakir doplanmis ¢inko siilfiir (ZnS)
incelendiginde ¢ok kisa siireligine de olsa kalic1 liiminesans oldugu bulunmustur. Daha
sonra liiminesans siiresini uzatmak i¢in radyoaktif elementler katkilanmistir. Ancak ZnS
bazli bu liminesans malzeme neme karst duyarliligindan dolayr daha fazla

kullanilmamustir (Randall 1937; Holsd 2009).
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Nadir toprak katkili liminesans malzemelerin bulunmasiyla kalict liminesans istegi de
ortadan kaybolmustur. Bu konuda yapilan ilk ¢aligma mavi renkte 1g1ma yapan Eu* 2
katkili alkali aliiminatlarin kesfedilmesidir. Sonu¢ olarak bu kesifler, liiminesans
materyallerin hem laboratuvarlarda hemde ticari pazarda kullanilmasini saglamistir.
Ozellikle, aydinlatma alanlari, katot 1s1n tiipleri ve sintilatér malzemesi uygulamalarinda

liiminesans malzemelerin kullaniminin 6nii agilmistir (Holsa 2009).

1995 yilinda Murayama ve arkadaslari, kalici liiminesans adina 6nemli bir makale
yaymladilar. Yaptiklari bu caligmada yesil renk 1g1k yayan SrAl, O, : Eu* 2, Dy* 3
kullanarak hem daha giicli hem de daha uzun parlaklik veren bir malzeme
gelistirmislerdir. Bu malzeme, daha once kesfedilmis olan SrAl, O, :Eu*™ 2 ve
ZnS:Cu*,Co*? karsilastirildiginda ¢ok daha iyi fosforesans ozelliklere sahip oldugu
goriilmiistiir. Hem daha yiiksek kimyasal stabilite hemde 10 saate varan kalici 1s1ma
yapmastyla bu malzeme, liminesans malzemelerin gelistirilmesinde 6nemli bir yer

edinmistir (Clabau et al. 2005).

2.5.1. Nadir toprak iyonlarinda liiminesans gecis tiirleri

Nadir toprak iyonlariin liiminesansi, spektral yogunluk ve ¢izgi genisliginde belirgin
farklilik gosteren birkag elektronik gecis sekli ile karakterize edilir (Tanner 2010). Bu

gecisler asagida verimistir:

o Af-4f Gegisleri

4f-4f gecislerinde, elektronlar ayn1 RE* 2 iyonunun 4f orbitalinin farkli enerji seviyeleri
arasinda transfer edilir. 4f orbitalindeki enerji seviyeleri ayni parite oldugundan, 4f-4f
elektronik gecisler parite se¢im kuralina gore yasaklanmistir. Fakat bu gegisler nadir
toprak oksitlerinde, elektron titresim kuplaji1 ve diizensiz kristal alana sahip olduklarindan
dolay1 gergeklesir. 4f-4f gecisinin miimkiin oldugu en yaygin kullanilan sintilator, Pr*3
katkili Gd202S (GOS) “diir ve 6zellikle bilgisayarli tomografi de kullanilir (Grabmaier et
al. 1996; Yanagida 2018).
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o 4f-3d Gegisleri

4f-5d gegislerinde, 4f elektronlarindan biri, ayn1t RE* 2 iyonu i¢inde 5d orbitalinde daha
yiiksek bir enerji seviyesine transfer edilir. Bu gecisler 4fn — 4f "15d olarak gosterilir.
4f-4f gegislerinin aksine, bu elektronik gegislere izin verilmektedir ve absorpsiyon
spektrumlarinda genis ve gliclii tepeler olarak gozlemlenmektedir. Bu yiizden 4f-5d gecisi
sintilasyon dedektorleri igin ok dnemlidir. 4f-5d gegisinin en dnemli 6rnegi Ce** tiir ve
ticari olarak kullanilan sintilatorleri ise Ce katkili LSO, LYSO (lutesyum itriyum
ortosilikat), GAGG (Gd3A2Gaz012), YAG, YAP, LaCiz, LaBr3 ve Cs;LiYCle'dir. Ayrica
Euz03, Gd203, Lu2O3 ve Th,O3 nadir toprak oksitleri de bu gecisi gostermektedirler. Sekil
2.5’te  Euz03 sematik enerji seviye diyagrami verilmektedir. Belli bir dalga boyunda
uyarilan elektronlar, cesitli °D seviyelerini isgal etmek icin radyal olmayan bir sekilde
gecis yaparlar (°Dy, J=0,1, 2,3). Yiiksek °D seviyelerinden (°D;, J> 0) gelen elektronlar
capraz gevseterek (cross-relaxation) °Do seviyesine gecer ve °Do enerji seviyesini
doldurur. Ayrica, bu elektronlar radyal olarak ‘F enerji seviyelerine gecer ('Fj, J = 0-6).
Tipik olarak, °Do — 'F2 gegisi, diger gecislere gore daha baskindir. Bu gegisin enerjisi,
Eu*® iyonlariin karakteristigi olan kirmizi emisyon rengine (~ 611 nm) karsilik gelir.

(Mahajan 2010; Yanagida 2018).
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Sekil 2.5. Eu20s'iin emisyon gegislerini gosteren sematik enerji seviyesi diyagrami
(Mahajan 2010).
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o Yiik Transfer Gegisleri

Yiik transfer durumu gegislerinde, O2 iyonunun 2p elektronlarindan biri, RE* ? iyonunun
4f orbitalinde daha yiiksek bir enerji seviyesine kadar uyarilir. Bu gegisler 4fn — 4f"*1
2P1 seklinde gosterilir. 4f-5d gegislerine benzer sekilde, bu elektronik gegislere de izin
verilir ve absorpsiyon spektrumlarinda genis ve yogun pikler olarak bulunurlar (Mahajan

2010).

2.5.2. Liiminesans olusum mekanizmalari

Liiminesans olay1 kati, s1vi ve gaz olmak {izere ii¢ fazda da goriilebilir. Oksijen ve kiikiirt
gazi vb., benzol bilesikleri, kokulu bilesimler (naftalin), agir metal katkili inorganik
kristaller ve kristallofosforlar liminesans maddelere 6rnek olarak verilebilir. Liiminesans
olayinda sistemin uyarilmis halden temel hale ge¢mesiyle meydana geldiginden,
liminesansin olusmast ve devam etmesi atom veya molekiillerden meydana gelen
maddeler ile alakalidir. Atomlarin tayflar1 ¢izgisel, molekiillerin ise bantlar seklindedir

(Clabau et al. 2005; Poleshchuk 2015).

Liiminesans malzemeleri degisik yollarla uyarmak miimkiindiir. Malzemeyi hangi yolla
uyaracagimiz ise liiminesans merkezine baglidir. Uyarma tiirline gore liiminesansin

asagida belirtilen farkl: tiirleri vardir:

e Fotoliiminesans

Liiminesansin, bir atomun veya molekiilin UV 151k fotonlar1 tarafindan uyarilmasi
lizerine yayilmasi, fotoliiminesans (PL) olarak adlandirilir. Fotoliiminesans i1simasi
floresans ve fosforesans olmak iizere iki kategoriye ayrilir. Konu 2.3.2°te de detayli
bahsedildigi gibi 1s1ma siiresi 10®%sn — 10%n arasinda ve bundan daha kisa siirelerde
gercgeklesirse floresans, 1s1ma 1078 saniyen den bir kag saate kadar devam eden liiminesans
ise bu fosforesans olarak adlandirilir. Floresansin aksine, fosforlu materyal emilen

radyasyonu uzun Omiirlii bir sekilde yeniden yayar. Isik absorpsiyon ve emisyon enerji
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diyagrami Sekil 2.6’de gosterilmektedir. Yayilan renkler ve buna karsilik gelen dalga
uzunlugu Cizelge 2.1'de gosterilmektedir (Fox 2002; Ligiang et al. 2006; Tamrakar et al.
2013).
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Sekil 2.6. Is1gin emilimini ve yayilmasini gosteren enerji diyagrami (Mahajan 2010).

Cizelge 2.2. Dalga boylariin goriiniir spektrum renkleri

Renk Dalga uzunlugu (nm)
Menekse ve Indigo 400 — 450 nm
Mavi 450 — 500 nm
Yesil 500 - 570 nm
Sar1 ve Turuncu 570 - 610 nm
Kirmizi 610 — 750 nm

Fotoliiminesans teknigi kullanilarak yapilan dlgtimler, yiiksek hassasiyet ve tahribatsiz
muayene karakteriyle metal oksitlerin ve zeolitlerin yiizeyindeki aktif alanlarin yapisim
ve Ozelliklerini aragtirmak i¢in yaygin olarak kullanilan bir yontemdir. Ayrica PL teknigi
yiizey islemlerini anlamaya biiylik katkida bulunmustur ve o6zellikte yari iletkenler
tizerinde fotokatalizor kullanimimi kolaylastirmistir. PL spektrumu, yalitkan ve yari
iletken malzemelerin elektronik yapisini, optik ve fotokimyasal 6zelliklerini incelemek

icin etkili bir yoldur; burada, yiizeydeki oksijen bosluklar1 ve kusurlar: tespit etme, go¢
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(immigration) ve transfer verimliligi gibi bilgiler elde edilebilir (Anpo et al. 1980; Anpo
et al. 1985; Ligiang et al. 2006).

¢ Termoliiminesans

Yar iletken veya yalitkan bir malzeme termal olarak uyarildiginda meydana gelen
liiminesans olayina termoliiminesans (TL) denir. Yani termoliiminesans olay1 malzemeyi
isitmak ile tetiklenir. Malzeme iyonlastirici radyasyona maruz kaldiginda bir miktar
enerjiyi depolayacak sekilde olmalidir. Depolanan enerji, malzeme 1sitildiginda goriiniir
151k seklinde disariya salinir. Bir TL malzemenin depolama kapasitesi prensip olarak
dozimetrik uygulamalar i¢in uygun olmasini saglar (McKeever 1988; Bos 2006; Wang et
al. 2006).

e FElektroliiminesans

Elektroliiminesans (EL), malzemenin elektrik alan etkisinde goriinlir bolgede 1s1ma
yapmasidir. EL, aslinda, 1s1 gibi herhangi bir ara enerji formuna basvurmadan,
yogunlagtirilmis maddenin optik modlarinin uyarilmasi yoluyla elektrik enerjisinin 151k

enerjisine dogrudan doniistiiriilmesini temsil eder (Friend et al. 1999; Kalinowski 1999).

2.6. Evropyum Katkih Gadolinyum Oksitin (Gd203: Eu*®) Ozellikleri

Nadir toprak elementleri arasinda bulunan gadolinyumun atom numarast 64, yogunlugu
7,9 g/cm® ve atom kiitlesi 157,25 gramdir. Ayrica yiiksek ergime sicakligma (1585 °K)
(Tamrakar et al. 2014) genis optik bant araligi (5.4 eV) gibi fiziksel 6zelliklere sahiptir.
Lantanitlerin elektronik konfigiirasyonu [Xe] 4f" 6s2 seklindedir. Gadolinyum yar1 dolu f
orbitalini korumak icin elektronik konfigiirasyonu [Xe] 4f'5d'6s2 olmast ile bir istisnadur.
Gadolinyum doviilebilir ve siinek giimiis-beyaz renkte bir metaldir. Gadolinyumun
sicakliga bagli olarak kristal yapisi degismektedir. 1262 °C’ ye kadar hegzagonal siki
paket (HSP) olup, bunun iistiindeki sicakliklarda hacim merkezli kiibik (HMK) yapiya
doniistir (Goldys et al. 2006; Grave and Wolfe 2014).
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Diger nadir toprak oksitlerinde oldugu gibi gadolinyumda oksijen ile reaktiftir. Kuru
havada belli dereceye kadar kararli olmasina ragmen nemli havada oksijene karsi ¢cok

daha reaktiftir. Gadolinyum havada oksijenle temas ettiginde trioksit formuna doniisiir
(Nowick 2012).

4Gd + 30, — 2Gd;03 (2.2)

RE203 halinde bulunan nadir toprak oksitlerinin faz stabilitesi ve kimyasal bilesimi,
sicaklik ve basinca bagl olarak degisir. Sekil 2.7° de sicakliga bagl olarak nadir toprak
oksitlerinin faz diyagrami gosterilmektedir. Gadolinyum oksit ii¢ farkli polimorfik yapida
bulunur. Diisiik sicakliklarda termodinamik olarak kararlidir ve kiibik (C) yapidadir. 1472
°K ve 2373 °K sicakliklart arasinda Gd203 monoklinik (B) fazinda bulunur. 2373 °K
tizerindeki sicakliklarda bu iki polimorf, hegzagonal (H) yapiya doniisiir (Zinkevich
2007; Lang et al. 2014).

2700

57 5960 626364 666768697071 L
EuGd Lu

Sekil 2.7. Katyonun atom sayisina gore nadir toprak seskiloksitleri (Ln2Oz3) i¢in faz
diyagrami. Farkli fazlar A (altigen, Psmi), B (monoklinik, C2/m), C (kiibik, Ias), H
(altigen, P63/mmc), X (kiibik, Imam) ve L'yi gosteren sividir (erime fazi) (Lang et al.
2014).
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Gd20s3, yiiksek ergime sicakligi (2320 °C), kimyasal dayaniklilik, termal kararlilik ve
diisiik fonon enerjisi (~ 600 cm™) gibi ilging 6zelliklere sahiptir. Birgok lantanitden farkli
olarak UV boélgede belli bir yere kadar 4f-4f gegisleri icermez. Sonug olarak, kizilotesi
veya goriiniir bolgelerdeki higbir enerji, optik olarak aktivatorlerden Gd*® iyonlarina geri
transfer edilemez, bu da Gd»>O3'ii lantanitler i¢inde 6nemli bir matris yapar (Gordon 2006;
Weir 2015). Gadolinyum oksit nadir toprak iyonlari aktive edildiginde daha iyi
liiminesans 6zellik gosterir. Ozellikle evropyum (Eu*?) ile katkilanarak kullanilir. Bunun
en 6nemli sebebi ise evropiyumun yiiksek 1s1k verimi ve goriiniir bolgede kirmizi (612
nm) 151k yaymasidir (Lu and Chen 2007; Mahajan 2010; Dhananjaya et al. 2011).

Gd203:Eu™®, yiiksek enerjili fotonlar (UV) , hizli elektronlar, X-1sinlar1 ve y-1sinlari ile
uyarilabilir. Bu saydigimiz 6zelliklerinden dolay1 6zellikle, kiibik kristal yapiya sahip
Gd, O3 :Eu* 3, X-151m1 sintilator malzemesi, yiiksek tanimli projeksiyon televizyon ve
diiz panel ekran uygulamalarinda yaygin olarak kullanilmaktadir. Ayrica sensor, opto-
elektronik, veri depolama aygitlari, sintilator malzemeleri ve manyetik Ozellikleri
sebebiyle manyetik rezonans goriintiileme (MIR) alanlarinda kullanilan 6nemli bir

liminesans malzemedir (Hemmer et al. 2013; Tamrakar et al. 2014).

2.7.Evropyum Katkih Lutesyum Oksitin (Lu203:Eu*3) Ozellikleri

Lutesyum (Lu) atom numarasi 71, atom agirlig1 174.96 g/mol ve ergime sicakligi 1925°K
olan, giimiiy beyazi renkte bir lantanit serisi metaldir. Ayrica bir¢ok liiminesans
etkinlestiricinin enerji seviyelerini karsilayacak, yani gii¢lii radyasyonlari durduracak
kadar yiiksek yogunluga (9.841 g/cm?) ve genis bir bant araligina sahiptir. Elektron
dizilimi [Xe] 6s%4f*5d! seklindedir ve f orbitali tam doludur (Chen et al. 2006; Li et al.
2009; Samsonov 2012). Lutesyumun kristal yapis1 hegzagonal siki paket seklindedir ve
sicakliga bagli olarak degismez. Kuru havada korozyona karsi dayamikhidir ve

paramanyetik 6zellik gosterir (Patnaik 2002; Greenwood and Earnshaw 2012).
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Lustesyum, oksijen ortaminda ¢ok reaktiftir ve lutesyum (III) oksit yapisini olusturur.
Yogunlugu 9.42 g/cm® ve ergime sicaklig (2760 °K) ¢ok yiiksektir (Guo et al. 2005;
Chen et al. 2006; Zinkevich 2007). Yiiksek radyasyon direncine sahiptir. Lutesyum oksit,
nemden veya atmosferin diger bilesenlerinden neredeyse hi¢ etkilenmez; bu da, bilesigi
pratik uygulamalar i¢in daha da ¢ekici kilar. Ayrica izotropik bir bilesime sahip oldugu
icin LuxO3 tozlar, sinterleme, sicak presleme veya sicak izostatik presleme gibi uygun
yogunlastirma tekniklerinin uygulanmasi ile saydam plakalara doniistiirilebilir.
Dolayisiyla Lu2O3’iin, yiiksek ergime sicakligina ragmen saydam plakalar daha diisiik
sicakliklarda imal edilebilir (Zych et al. 2002; Shi et al. 2009; Topping and Sarin 2009).

Lu203 daima yiiksek simetri ve kararlilikla hacim merkezli kiibik (HMK) yapida
kristallesir. Kiibik Lu2Os'te diger nadir toprak oksitleri gibi Lu*® iyonu i¢in C2 ve Ss olmak
tizere iki simetrik alan vardir (Xu et al. 2005). Sekil 2.8’de stabil bir biksitit Lu,Oz HMK
tipi yapisi gosterilmistir. Bu ikisi enerji bakimindan benzerdir ancak farkli elektrik ve
manyetik dipol gecis kurallarina sahiplerdir. C> bolgesi, giiglii bir elektrik dipoliine ve
zay1f manyetik dipole bagl gecislere sahiptir. S¢ bolgesinin ise sadece zayif manyetik

dipole baglh gegisleri vardir (Gillard 2017).

Lu203 birim hiicre C: bolgesi (24)

Sekil 2.8. Biksbit yapisinin atom modeli. Kirmizi kiireler oksijen atomlari, mavi ve gri kiireler
sirastyla Sg ve C, bolgelerinde yer alan Lu atomlaridir. Parantez igindeki sayilar ise , birim
hiicredeki Se ve C> bolgelerinin sayisidir (Choi et al. 2014; Gillard 2017).
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Lutesyum atomlarmin yaklasik %75'1, emisyonun en gii¢lii oldugu C» bdlgesinde, %25’1
de Se bolgesinde bulunur (Samchuk and Pilipenko 1987; Sokolnicki 2007). C> ve Se
bolgeleri arasinda yiik aktarimi, yapilan ¢alismalarda bakildiginda gézlemlenmemistir
(Zych et al. 2002). C bslgesinde bulunan Eu*® iyonlarmmn, emisyon gegislerine elektrik
dipol gegisleri olarak izin verilir. Ancak, S ortaminda bulunan Eu* iyonlarinda durum
farklidir. Bu simetri, bir ters ¢evirme merkezine sahiptir ve se¢im kurallari, yapisal
konfigiirasyon gecislerinin ¢ogunu tamamen yasaklamaktadir. Bu ylizden, sadece
absorpsiyon/emisyon gecisleri yani manyetik-dipol gecislerine izin verilir. Dolayisiyla,
Se bolgesindeki Eu*® igin uygun spektrumda sadece °Do — 'F1 emisyonu ve 'F1 — °Do
absorpsiyon goriinebilir (Zych et al. 2002; Zych et al. 2003). Bu alan farkliliklar

liminesans tizerinde etkiye sahip oldugundan 6nemlidir (Gillard 2017).

Ozellikle sintilatér malzemeler icin yiiksek parlaklik verimi gerekir. Nadir toprak
oksitleri liiminesans Ozellik gostersede daha iyi verim icin aktivator eklenerek
kullanilmasi gerekir. Evropyum (Eu), sintilatér dedektorleri i¢in kullanilan en 6nemli
aktivatorlerden birisidir. Elektronik konfigiirasyonu [Xe] 4f°5d'6s? seklindedir ve hacim
merkezli kiibik (HMK) yapidadir. Evropyum, iyonlastirict radyasyonuna maruz
birakildiginda 611 nm de yogun kirmizi fotoliminesans sergiler (Eyring et al. 2002;
Binnemans 2015). Yiiksek enerjili fotonlar (UV), hizli elektronlar, X-1ginlar1 veya y-
1s1nlarii durdurma giiciine sahiptir. Liiminesans malzemeler uyarildiginda ayn1 iyonlar
arasinda gegislerin olmamasi gerekir. Bunu dnlemek igin de Eu*® gibi aktivator iyonlarin
lumiinesans malzemeye eklenmesi gerekir. Boylece aralarindaki mesafe artarak enerji

transferi en aza indirilir (Mahajan 2010).

Lutesyuma da boyle bir safsizligin eklenmesi 6zellikle liiminesans 6zelligini artirmada
onemlidir. Evropyum katkili lutesyum oksit Lu2Os:Eu*?, yiiksek yogunluk (9.42 g/cm?),
yiiksek radyasyon direnci, 30 foton/keV bir parlaklik verimi, yiiksek etkin atom numarasi
(Zet = 63), yliksek fiziksel ve kimyasal stabilite gibi istiin 6zelliklerinden dolay1 basta
sintilatér malzemesi olmak iizere, liiminesans cihazlar, optoelektronik cihazlar, sensorler,
katalizorler, katot 151n tiipleri, beyaz (151k yayan diyod) LED’ler, alan emisyon goriintii

cithazlarinda, X-1s1n1 algilama ve gorilintiilleme cihazlarinda (tibbi X-ray goriintiileme)
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kullanilmaktadir (Yang et al. 2008; Li et al. 2010; Gao et al. 2012; Kalyvas et al. 2012;
Zhao et al. 2013).

2.8. Fotoliiminesans Spektrometre

Fotoliiminesans spektroskopisi malzemelerin elektronik yapisini arastirmak igin
uygulanan temassiz ve tahribatsiz bir yontemdir. Yart iletken ve yalitkan malzemelerin
incelenmesi i¢in yaygin olarak kullanilir (Ligiang et al. 2006). Eger numune yasak bant
genisliginden daha biiylik enerjiye sahip bir 151n kaynagi tarafindan uyarilirsa, yapida
elektron-hole c¢iftleri olusur. Bunlar, mevcut olan ¢esitli rekombinasyon yollarinda, hv
enerjili fotonlar yayarak yeniden birlesebilir ve fotoliiminesans 1s1ma meydana gelir. Yari
iletken ve yalitkan malzemelerden gelen fotoliiminesans, uyarimdan sonra yayilan
fotonlarin enerji dagilimin1 6lgmeye yarar. Bu enerji dagilimi daha sonra, kusur tiirleri,
kusur konsantrasyonlari, olast uyarilmis emisyonlar vb. dahil olmak {izere malzemenin
Ozelliklerini belirlemek i¢in analiz edilir. Elde edilen optik sinyal, dalga boyu
spektrumuna karsi (x ekseni), yogunluk (y eksen) saglamak iizere dagilmistir (Gilliland
1997; Gfroerer 2006; Perkowitz 2012).

Fotoliiminesans spektrumu, elektronik enerji seviyelerini belirlemek, malzeme
yiizeylerinin karakterizasyonu hakkinda bilgi almak ve 0zellikle rekombinasyon
mekanizmalarim1 kullanarak tepe emisyon dalga boylarint ve kuantum verimlerini
incelemek igin kullanilan benzersiz bir yontemdir. Ayrica pasivasyon, safsizlik seviyeleri,
kusur tespiti ve islem sonras1 parametrelerin malzeme tizerindeki liiminesans 6zellikleri

incelemek i¢in kullanilir (Gfroerer 2006; Zalloum et al. 2006; Kasap and Capper 2017).

Fotoliiminesans spektrometresinde kullanilan ekipmanlar Sekil 2.9’de verilmistir.
Sistemin ana unsurlar1 lazer uyarma kaynagi, fotomultiplier dedektér, monokromator,

stirekli akigh kriyostat ve bilgisayardir.
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Sekil 2.9. PL spektrometresinin sematik resmi (Munjanja and Sanganyado).

2.8.1. Lazer uyarma kaynagi

Fotoliiminesans Ol¢limlerinde uyarma kaynaginin se¢imi ¢ok onemlidir ve genellikle
lazer lambalar kullanilir. Elektron deligi ¢iftlerinin optik olarak iyi bir sekilde uyarilmasi
icin, lazer enerjisinin, incelenen yari iletkenin bant boslugundan daha biiyiik olmasi
gerekir. Uygulanan 15181in yogunlugu, uyarilmis elektronlart ve deliklerin yogunlugunu
kontrol eder. Bu durum PL verimi i¢in énemli bir 6zelliktir. Uyarict 1s1mnin yogunlugu
diisiik oldugunda, Ol¢lim, arayiizlerden ve malzeme icindeki ayri kusur ve kirlilik
bolgeleri tarafindan kontrol edilir. lyi kalitede PL spektrumlarini iiretmek ve gerekli olan
yeterli sinyal-giiriiltii oranin1 (SGO) elde etmek i¢in yogun bir uyarma kaynagi ve hassas
bir dedektor gereklidir (Gorman 2001; Zalloum et al. 2006).

2.8.2. Monokromator

Uyaricr 1s18inin dalga boyu, bir monokromatdr tarafindan belirlenir. Fotoliiminesans
1s1mast ise, dedektore ulasan daginik 15181in yogunlugunu en aza indirgemek icin gelen
1518a genellikle 90°°de yerlestirilmis olan ikinci bir monokromator vasitastyla gozlenir.
Uyarma dalga boyu sabittir ve yayilan radyasyon taranirsa, bir emisyon spektrumu
dretilir. Bu ylizden monokromatdér PL spektrumunun ¢oziiniirliigiinii 6nemli o6lciide

etkiler. Monokromatdriin ¢oziintirliigi (R), birbirine yakin aralikli iki spektral ¢izgiyi
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ayirma kabiliyetinin bir dl¢listidiir. Rayleigh kriteri, bir ¢izginin merkez maksimumu ve
digerinin minimum bir kirinimina diismesiyle ve agsagidaki gibi ifade edilmesi durumunda

iki dalga boyunun (11 ve A2'nin) ayrildigini belirtir (Gorman 2001).
R=MA L (2.3)

Bir spektrometrenin ¢oziliniirliigii i¢in bir tanim yapacak olursak, tek bir monokromatik
spektral ¢izginin yart maksimumdaki (FWHM) tam genisligidir ifadesi kullanilabilir
(Gorman 2001; Gfroerer 2006).

2.8.3. Fotomultiplier dedektorii

Spektrometre ile gelen fotonlar sogutulmus (-25 °C) bir foto-¢ogaltict (PMT) tiipii
kullanilarak tespit edilir. Fotoliiminesans ol¢limler i¢in kullanilan fotomultipler tiipler
genelde (300nm — 1040nm) genis spektral araliga sahiptirler. Dedektor performansi
asagidaki formiil kullanilarak tanimlanir. R duyarlilik , S sinyal ¢ikis voltaji, A akim, ve

P (Watt/cm?) gelen enerjidir.
R = % (VIW) yada (A/W) 2.4)

Duyarlilik, giiriiltii dikkate alinmadiginda gelen sinyalin watt basina ¢ikis voltaji veya

akimi olarak tanimlanair.

Giriilti esdeger giicii (NEP), bir dedektoriin alt algilama sinirini gosterir. Dedektor
kapasitansindaki kagak akim sistemin giiriiltiisiinlin artmasina ve rezoliisyonun (¢6zme
giicii) diismesine neden olur. Bu kagak akimdan kaynaklanan giiriiltii, sivi azot
sicakliginda ihmal edilebilir dereceye diisiiriilebilir. Gergek giiriilti miktar1 151k
yogunlugu miktar1 olarak ifade edilir, sinyal/giiriiltii oran1 (S/N) ise biitiinliik olusturdugu

zaman gelen 151k miktar1 olarak ifade edilir.



33

S/N orani, bant genisliginin karekokdi ile orantili oldugundan, NEP;

NEP = % (WHHz) (2.5)

burada N, Volt cinsinden giiriiltii ¢ikisidir ve f, Hz cinsinden giiriiltii bant genigligidir

(Gilliland 1997; Gorman 2001; Zalloum et al. 2006; Perkowitz 2012)

2.8.4. Siirekli akish kriyostat

Analiz sirasinda sicakligi diisiirmek i¢in kullanilan bir cihazdir. Sicaklik kontrol cihazina
bagli olarak kullanilir. Sogutma islemi, daha keskin ve daha kolay tanimlanmis tepeler
tiretir ve daha iyi sonuglar vererek, PL islemi i¢in daha yiiksek verim saglar. Sogutma
aynt zamanda aktivatér merkezlerinin termal iyonlasmaya maruz kalmasimi Onler

(Gilliland 1997; Gorman 2001).

2.8.5. Sistem kalibrasyonu

Kalibrasyon islemi, yiiksek c¢oziiniirlikte dogruluk saglamak ve elde edilen tiim
spektrumlara bir diizeltme egrisi olusturmak i¢in gereklidir. Gorliniir ve kizilGtesi
bolgelerin her biri i¢in ayr1 ayr1 kalibrasyon yapilir. Sekil 2.10°da goriinen spektral
bolgede civa (Hg) lambasi kullamlarak yapilan kalibrasyon egrisi verilmistir. Ozellikle
spektrumdaki keskin ¢izgiler, her dalga boyunda kiigiik diizeltmelere izin verir (Gorman
2001; Zalloum et al. 2006).
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Sekil 2.10. Goriiniir bolge i¢in hazirlanmis 1zgara kullanilarak elde edilen Hg spektrumu
(Gorman 2001).

2.9. Radyo Frekansi -Fiziksel Buhar Biriktirme (RF-PVD)

Fiziksel buhar biriktirme (PVD) islemi, vakum altinda bir hedef malzemenin
buharlastirilarak veya sigratilarak fiziksel yolla bir altlik malzeme {izerine biriktirilmesi
islemidir. Buharlasma, yilizey baglama enerjisinin iistesinden gelmek i¢in hedef
malzemenin fiziksel bombardimaniyla veya termal buharlastirilmas: yoluyla elde
edililerek yapilan bir islemdir. Sicratma ise vakum ortaminda argon (Ar) gibi inert gazlar
kullanilarak, argonun pozitif oldugu ve altlik malzemenin negatif olarak sarj edildigi
sistemde, Ar iyonlarinin hizli bir sekilde altlik malzemeye ¢arparak sagilan atomlarin
altlik malzeme yiizeyinde film tabakasi olusturmasidir (Nagarkar et al. 2009; Topping
2012; Gillard 2017).

Malzeme elektriksel olarak yalitkan oldugunda, altlik malzeme yiizeyine biriktirme
islemi i¢in radyo frekans (RF) potansiyeli uygulanir. RF ayrica, islem sirasinda yalitkan
malzemenin yiizeyi boyunca ark olusumunu 6nleyecektir. RF potansiyeli uygulandiginda
plazmaya temas eden yiizeyin potansiyeli siirekli degisecektir, ancak plazmaya gore her
zaman negatif olacaktir. Yiizeyde alternatif bir pozitif bir negatif potansiyel yani

kendiliginden bias meydana gelecektir (Smith and Alimonda 1994).
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Her yarim dongiiniin bir kisminda, RF potansiyel, iyonlarin ylizeyde atom sicramaya
neden olacak kadar enerjiyle hizlandirilmasini ve alternatif yarim ¢evrimlerde
elektronlarin yiik birikmesini 6nlemek i¢in yiizeye ulasmasini saglar. Pozitif yarim dongii
sirasinda, yiizey sarji plazmadaki elektronlar tarafindan nétrlestirilir. Negatif yarim
dongii sirasinda ise, iyonlar plazmadan yilizeyine sigramak i¢in hizlandirilir. Yiizeyi
bombardiman eden iyonlarin enerjisi RF frekansina ve gaz basincina baglidir. Diisiik
frekanslarda ve diisiik gaz basinglarinda (<1 mTorr) maksimum bombardiman enerjisi
saglanir. Sigratma isleminde biriktirme i¢in kullanilan radyo frekanslari, 0.5-30 MHz
araligindadir ve 13,56 MHz, siklikla kullanilan ticari bir frekanstir (Bader and Lardon
1985; Mattox 2010; Wang et al. 2013).

Hedef, plazmaya kapasitif bir sekilde baglandigindan, yiizeyin elektriksel olarak iletken
veya yalitkan olup olmadigi fark etmez, ancak hedef bir yalitkan ise bazi dielektrik
kayiplar1 olacaktir. Bunu aza indirmek i¢in hedef malzeme metal bir elektrot tarafindan
desteklenmeli ve yalitkan metal yiizeyin tamamini kapsamalidir (Mattox 2010; Baptista
et al. 2018).

Proses parametrelerinin, PVD kaplamalarin mikroyap: tizerindeki etkisi ilk olarak
Movchan ve Demchishin tarafindan tanimlanmis ve Thornton tarafindan genisletilmistir.
"Genisletilmis bolge yapisal semasi1" olarak adlandirilan bu yap1 , alt tabakanin sicakligt
ve piiskiirtme gazinin basinci ile ilgili oldugu i¢in kaplamanin mikroyapist hakkinda bir
cok bilgi saglar. Sekil 2.11'de gosterildigi gibi gaz basincinin ve sicakliginin nitel etkisi,
difiizyon, enerji ve ¢arpisan atomlarin piiskiirtme acis1 ile yonlenen, belirgin karakteristik
mikroyapilara sahip dort farkli bolgeye ayrilir (Movchan and Demchishin 1969; Thornton
1977).
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Sekil 2.11. PVD teknigi ile iiretin kaplamalarin mikro yap1 modeli (Thornton 1977).

Zone 1 (T / Tm <0.1) bolgesi, adatomlarinin diisiik enerjilerinden dolay1 yogun olmayan
igne benzeri yapilar igerir. Kristal ¢okeltilerin yani sira amorf yapilarda bulunur. Diigiik
sicaklik, atomlarin alt tabakada degdikleri yere ¢ok yakin yapigsmasina neden olur ve bu
cekirdeklenme alt tabakalarda ¢ok kiiciikk ve homojen oldugundan golgeleme etkisi
biiyiime mekanizmasina hiikmeder. Golgeleme, basitge daha yiiksek olan yiizeylerin daha
fazla atom aldig1 ve tanelerin, komsu tanelerle ¢ok yakin bir temas olmadan igne benzeri
sekile kolonsal biiyiiyebildigi ¢okelme durumlarinda ortaya ¢ikan bir olaydir. Zone T (0,1
<T/Tm<0,3) bolgesi, yilizey difiizyonu daha yaygin hale gelir hem adatomlarinin daha
serbest dagilmasina hemde zone 1 deki gdlgelenme etkisinin {istiinden gelinmesine izin
verilir. Bu kristal yapi lifli, topolojisi piiriizsiiz ve tane biiyiikliigii kiigtiktiir. Zone 2 (0,3
<T/Tm<0,5), bolgesi, hizli ylizey hareketi ile kaplamanin tiim kalinlig1 boyunca ¢ok
taneli yogun mikro yapilardan olusur. Cekirdeklesen taneler ¢ekirdeklenme alaninda
biiylir ve giiclii tercihli yonlenme gergeklesir. Son olarak Zone 3 (T / Tm > 0.5) bolgesinde
de tane biiyiimesi daha fazladir. Tane biiyiimesi sirasinda biiyiik taneler kiigiik taneleri
tiiketir ve daha esit eksenli bir mikro yap1 olusur (Thornton 1974; Thornton 1977; Gillard
2017).
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PVD teknigiyle tiretilen tiim kaplamalarda yiiksek 151k verimi ic¢in giliniimiizde bir ¢ok
uygulamada kullanilan Csl:T| sintilasyon malzemesinin Sekil 2.12’de gosterildigi gibi
bir morfolojiye sahip olmalidir. Bu durum tek kristallere kiyasla 151k veriminin oldukg¢a
artmasia sebep olur. PVD ile elde edilen mikro yapinin igne benzeri morfolojisi
nedeniyle, her igne toplam i¢ yansima yoluyla "1s1k borusu" olarak adlandirilir. Bu 15181
kenarlardan kagmadan malzeme uzunlugu boyunca kanalize edilmesine izin verir. Is1gin
dogrusal ilerlemesi, iyi bir uzamsal c¢oziiniirlikle ve yiliksek verimle sintilatriin
calismasina sebep olur. Bu durum PVD teknigini, dijital goriintiileme sistemleri igin

benzersiz bir aday yapar (Shaw et al. 2004; Gillard 2017).

"
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Sekil 2.12. Cs: TI’nin igne benzeri morfolojisi (Shaw et al. 2014).



38

3. MATERYAL ve YONTEM

3.1. Hedef Malzemeler ve Taban Malzemeler

RF PVD yontemi kullanarak ince film kaplamalar1 elde etmek i¢in %99.99 saflikta Eu2O3,
%99.99 saflikta Gd203 ve %99.99 saflikta LurOz seramik hedefler kullanilmistir.
Uretilen filmlerin optik gecirgenligini kolayca gdzlemleyebilmek amaciyla ince
mikroskop cami, karakterizasyon yontemlerinde kullanmak i¢in silisyum wafer ve bakir

taban malzemeler kullanilmistir.

Kaplama iglemi 6ncesinde tiim taban malzemeler ultrasonik banyo kullanilarak ilk olarak
%99.5 saflikta aseton ve ardindan 9%99.5 saflikta etanol ile temizleme iglemi yapilmistir.
Temizleme islemi Oncesinde bakir taban malzeme yiizeyleri 1000 mesh zimpara

kullanilarak temizlenmistir.

3.2. Fiziksel Buhar Biriktirme islemi

Sintilasyon malzemelerini ince film halinde {iretmek igin Atatiirk Universitesi, Metalurji
ve Malzeme Miihendisligi, PVD Laboratuvarinda bulunan, VAKSIS MIDAS marka RF-
PVD sistemi (Sekil 3.1) kullanilmistir. Hedef malzemelerin tiimii seramik yapida yani

yalitkan oldugundan dolay1 RF si¢gratma teknigi tercih edilmistir.
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Sekil 3.1. Fiziksel buhar biriktirme cihazi

Tiim kaplama islemlerinden once, altlik ve hedef malzemelerin bulundugu kaplama
sisteminin  basinci, kaplama Kalitesini artrmak amaciyla 5x10° Torr’a kadar
disiiriilmistiir. Boylece icerde bulunan kalinti gaz molekiillerinin, kirliliklerin ve toz
parcaciklarinin miimkiin oldugu kadar sistemden uzaklastirilmas: saglanmistir. Hedef
malzemelerden sigratma islemi gerceklesmesi i¢in kaplama siiresi boyunca kaplama
sistemine 100 cm®/saniye debide argon gaz1 gonderilmistir. Kaplama islemi boyunca ana
valf pozisyonu ayarlanarak kaplama basinct 10mTorr’da sabit tutulmustur. Hedef
malzemeler seramik oldugundan kirilma ve c¢atlamalara sebep olmamak ig¢in
magnetronlara 20W gii¢ verilerek plazma olusturulmus, ardindan 5 dakikada 10W
arttirilarak istenilen degere getirilmistir. Kaplama prosesi ya Gd203-Eu203 ya da Lu20s-
Eu203 seklinde iki hedef malzeme kullanilarak yapilmistir. Kaplama sirasinda Gd2O3 ve
Lu203 hedef malzemelere 75W, Eu.O3 hedef malzemesine ise 10W, 25W, 30W ve 50W
gii¢ verilerek farkli Eu iceriklerine sahip kaplamalar {iretilmistir. Kaplama hiz1 ¢ok diistik
oldugundan dolayr tiim kaplama prosesleri 5 saat siire ile yapilmustir. Uretilen
kaplamalarin karakterizasyon iglemleri Dogu Anadolu Yiiksek Teknoloji Uygulama ve
Arastirma Merkezi’nde (DAYTAM) gerceklestirilmistir.
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3.3.SEM-EDS Analizleri

Kaplamalarin biiylime morfolojileri Zeiss - Sigma 300 model SEM cihaz1 (Sekil 3.2)
kullanilarak incelenmistir. Silisyum wafer iizerine biriktirilen kaplamalarin kesitlerinden
30 kX biylitmede goriintiller alinmigtir. Numunelerin kimyasal kompozisyonunu
aragtirmak amaciyla SEM cihazina bagl olarak ¢alisan EDAX - Element marka EDS

sistemi kullanilmustir.

Sekil 3.2. Taramal1 Elektron Mikroskobu (SEM)

3.4. XRD Analizleri

Kaplamalarin kristal 6zellikleri hakkinda bilgi almak i¢in cam numunelerin XRD
analizleri Panalytical Empyrean model XRD cihaz1 (Sekil 3.3) kullanilarak yapilmigtir.
Taban malzemeden gelebilecek etkilerin minimuma indirgenmesi igin kaplamalar, ince

film XRD modunda ve giris acis1 1° verilerek incelenmistir.
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Sekil 3.3. X-1s1m1 difraktometre cihazi.

3.5. Fotoliiminesans Spektrometresi

Kaplamalarin optik ozellikleri hakkinda inceleme amaciyla 325 nm dalga boyunda
uyarim yapabilen MAPLE II- Low Temp Macro Photo Liiminesans sistemi (Sekil 3.4)

kullanilmistir.

Giiriiltii |
» Azalticl
- //r-

Sekil 3.4. Fotoliiminesans spektrometresi (PL)
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Sistemde, lazer kaynagindan ¢ikan farkli dalga boyundaki isinlari tek dalga boyuna
indirmek i¢in bir monokromatdr, numune iizerine gelen 1511 odaklayabilmek amaciyla
da farkli biiylitmelerde mikroskop lensleri bulunmaktadir. Tiim ince filmlerin PL
analizleri hem 10K sicaklikta hemde 300K sicakliklarda ¢ekilmistir. Numune bolmesini
sicakligint  diisiirmek i¢in sistemde kriyostat bulunmaktadir. PL OSlgilimlerinin
homojenligini saglamak ve diisiik sicakliklara daha hizli inebilmek i¢in analizler vakum
altinda yapilmistir. PL cihaz1 yiiksek hassasiyet gerektirdiginden dolayr ortamdaki
guriiltiiyli azaltmak i¢in cihaza bagli olarak ¢alisan chopper kullanilir. Chopper i¢inde
bulunan pervaneler 70 Hz donerek bu hizin altinda tiim giiriiltiileri tutarak hasasasiyetin
artmasini saglarlar. Numuneler uyarildiktan sonra ¢ikan emisyon isinlarinin enerjileri
diisiik oldugundan, bu 1s1nlar1 analiz etmek i¢in bir yiikseltici kullanilir. Son olarak ¢ikan
isinlar PMT dedektoriine gelir ve elektronik sisteme aktarilarak PL spektrumlari

olusturulur.

3.6.Fourier Doniisiimii Kizilotesi Spektrofotometresi (FTIR)

FTIR spektroskopisi, gaz, sivi veya kati fazdaki malzemelerin elektromanyetik radyasyon
ile maddeyi olusturan atomlarin kimyasal baglarin dogal titresimleri arasindaki
etkilesimleri arastirmak i¢in yaygin olarak kullanilan bir tekniktir. Malzeme igerisindeki
olabilecek tiim titresimler kizilotesi (IR) bolgede bir emilim bandina neden olmaz.
Malzemelerin IR bolgede emilim gosterebilmesi i¢in  hem kizildtesi radyasyon ve
molekiiler titresim frekanslar1 arasinda ¢gakigsma (rezonans) meydana gelmeli hemde dogal
titresim, titresim sirasinda dipol momentinde degisime neden olmalidir (Griffiths and De

Haseth 2007; Hughes 2011; Smith 2011).

Kizil tesi genellikle ii¢ spektral bélgeye ayrilir; yakin (4000 ~ 1400 cm ), orta (1400
~ 400 cm 1) ve uzak kiziltesi bolgesi (400 ~ 25¢cm ) seklindedir. FTIR spektrometresi
IR kaynagi, Michelson interferometresi ve IR dedektoriinden olusur. Michelson
interferometresi (Sekil 3.5), kizildtesi 15101, sabit ve ayarlanabilir iki ayna vasitasiyla iki
yola ayirir. Daha sonra bu iki 151n arasinda optik yol farki ortaya ¢ikar ve tekrardan

birlesir. Interferometreden cikan 1smin yogunlugundaki degisimler dedektdr tarafindan
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yol farkinin bir fonksiyonu olarak olgiiliir. Optik yol farkina karsi 151k yogunluguna
interferogram denir. Fourier doniisiimii, interferogrami bir bilgisayar tarafindan yapilan
bir spektruma doniistiirmek ig¢in kullanilan matematiksel ara¢tir (Munjanja and

Sanganyado ; Smith 2011).
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Sekil 3.5. Michelson interferometresinin sistematik resmi (Hughes 2011).

Sekil 3.6. FTIR spektrometresi

Ince filmlerde bulunan Gd-O ve Lu-O baglarim1 gozlemlemek amaciyla FTIR
spektrometresi kullanilmistir. FTIR analizleri Bruker VERTX 70v cihazinda (Sekil 3.6)

50cm™ — 2000 cm™ araliginda elde edilmistir. Bu analiz i¢in cam numuneler kullanilmisur.
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FTIR incelemelerinde spektrum elde etmek igin Once havadaki molekiillerin ve
kullandigimiz camin emilimini igeren bir arka plan (bg) spektrumunun Olgiilmesi ve
kaydedilmesi gerekir. Ardindan numune cihaza yerlestirilerek olusan spektrum
kaydedilir. Bu spektrum hem numunenin hem de atmosferik molekiillerin ve mikroskop
caminin absorpsiyonlarini igerir. Numune spektrumundan arka plan spektrumunun
¢ikartlmasi ile arka planda bulunan tiim absorpsiyonlar ortadan kaldirilir, boylelikle

sonug spektrumdaki absorpsiyon zirveleri sadece numuneden kaynaklanir.
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

4.1. RF-PVD Sonuglan

Tiim Gd»03:Eu* ve LuO3:Eu*® kaplamalart RF-PVD teknigi kullamlarak Sekil 4.1°de

verildigi iizere seffaf ince film halinde iiretilmistir.

|

Gd,O3:Eu™? LupOs:Eu™

‘ | i
%120Eu” %255Eu” 9%455Eu" %13.94EU°  %0.61Eu” %1.03Eu’’ %4.825u'f %27.435ul”3

Sekil 4.1. RF-PVD teknigi ile biriktirilen ince fotografik resimleri

4.2. EDS Analizleri

Uretilen kaplamalarm kimyasal kompozisyonlarini incelemek amaciyla SEM cihazina
bagli olarak c¢alisan Oxfort marka EDS dedektorii kullanilmigtir. Analizler sirasinda 15
Kev hizlandirma voltaj1 uygulanmistir. Lu, Gd ve Eu’un Ka enerji seviyeleri ¢cok yiliksek
oldugundan elde edilen Lo 1simmalart kullanilarak EDS analizleri yapilmistir.

Kaplamalardan elde edilen EDS analizi sonuglar1 Cizelge 4.1’de verilmistir.
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Cizelge 4.1. RF-PVD’de verilen giice bagli olarak kaplamalarin agirliksal Eu ylizdeleri

Hedef Uygulanan Giig Hedef Uygulanan Gii¢ | % Eu icerigi
Malzeme Malzeme

Eu20s3 10w 1.20

Gd20s3 75W Eu20s3 25W 2.55
Eu20s3 30W 4.55
Eu20s3 50W 13.94
Eu20s3 10W 0.61

Lu20s3 5W Eu20s 25W 1.03
Eu20s3 30W 4.82
Eu20s3 50W 27.43

4.3. SEM Analizleri

%1.20 Eu*® 9%2.55 Eu*

Sekil 4.2. Farkl1 Eu*® igerigine sahip Gd203-Eu kaplamalarin kesit gériintiileri
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Degisik miktarlarda Eu ile katkilanmis Gd2O3:Eu*® kaplamalarin kesit goriintiileri Sekil
4.2’de verilmistir. Bu ince filmlerin kesit goriintiilerine bakildiginda kolonsal biiylimenin
hakim oldugu goriilmektedir. Gd.03:Eu*® kaplamalarda yaklasik 200 nm kalinliginda gok
kiiciik ve siki olan taneler, kaplama kalinliginin artmasiyla beraber daha biiyiik kolonsal

hale gelmistir. Yiizeye ¢ikan kolonlarin ¢aplari ortalama 50 nm civarindadir.

Cizelge 4.2°de farkli Eu*® igerigine sahip Gd2O3:Eu*® ve Lu,Os:Eu* ince filmlerin
kaplama kalinliklar1 verilmistir. Genel olarak bakildiginda Eu*® igeriginin artmasiyla
birlikte film kalinhgida artmistir. Lu,Oz hedef malzemesinin yogunlugu yiiksek
oldugundan dolay1 Gd>O3z hedef malzemesine kiyasla sigratilma miktar1 azdir. Bu
sebepten Lu2Os:Eu™ ince filmleri, Gd20s:Eu* filmleri ile karsilastirildiginda kaplama

kalinliginin daha ince oldugu goriilmiistiir.

Cizelge 4.2. Gd,03:Eu* ve Luy03:Eu* ince filmlerin kaplama kalinliklar1

Ince Film Tiirii %EU* igerigi Kaplama Kalinhg (um)

1.20 1.594
2.55 1.639

:Eu*d
Gdz0s:Eu 455 1.401
13.94 1.686
0.61 0.191
I 1.03 0.260
Luz0s:Eu 482 0582
27.43 0.634
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%0.61Eu" % 1.03Eu"

Sekil 4.3. Farkli Eu*® igerigine sahip Lu2O3:Eu*® kaplamalarin kesit goriintiileri

Farkli Eu™ icerigine sahip Lu2Os:Eu*® kaplamalarin kesit goriintiileri Sekil 4.3°de
verilmistir. Tim kaplamalarda manyetik alanda sigratma sisteminin biiylime
karakteristiklerinden olan kolonsal bilyiime hakimdir. Kaplamalarin taban malzemeye
yakin kisimlarinda kiiclik taneli olarak baglayan biiyiime morfolojisi, kaplamalarin
kalinlagsmasiyla beraber yerini daha biiyiik ¢apli kolonlara birakmistir. Eu katkilama
yapilirken LuzO3 hedef malzemeye verilen gili¢ sabit tutulmus, istenilen Eu oranin
saglamak icin Eu hedefe uygulanan giic degistirilmistir. Buna bagli olarak kaplama

kalinliklari, Eu ilavesi ile artmustir.

4.4. XRD Analizleri

RF-PVD yontemi ile kaplanan seffaf ince filmlerin kristal yapist hakkinda bilgi almak
icin X 1511 kirmmm (XRD) analizi kullanilmistir. Gd203:Eu*® ve LupOs:Eu*® ince

filmlerinin XRD analizi sonuglari sirasiyla Sekil 4.4 ve 4.5’ de verilmistir. Evropiyum
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katkilt gadolinyum oksit filmlerinin XRD piklerine (Sekil 4.3) bakildiginda, kaplamalarin
genel olarak kristal yapida biiyiidiigii ve baskin fazin Gd203 oldugu goriilmektedir.
Yapiya %13.94 Eu katkilanmasi sonucunda filmin kristal yapisinda bir miktar bozulma
olmakla birlikte yapida kristalin fazin baskin oldugu gériilmektedir. Difraksiyon agilarina
bakildiginda Gd203” in JCPDS 43-1015 ve Euz203’ in JCPDS 43-1009 XRD patenleri ile
tutarl oldugu goriilmektedir. Dolayisiyla ince filmlerin kiibik kristal yapida biiytdigii
soylenebilir. Gd** (0.108 nm), Eu®* (0.107 nm) ve Eu?* (0.125 nm) iyonlarmin
yaricaplarina bakildiginda, evropiyum katkisinin, kat1 ¢6zelti i¢erisinde gerilmelere sebep
oldugu goriilmiistiir. Bu gerilmeler latis parametresini ve diizlemler arasi mesafeyi
etkiledigi i¢in katki miktarinin artmasiyla birlikte piklerin daha diisiik a¢1 degerlerine

kaydig1 gozlemlenmistir.

Gd,03: %13.94Eu*
wsz %4.55Eu*
Gdy03: %2.55Eu™

Gdy03: %1.20Eu™3

Eup03

L e,
30 40 50 60 70 80

20 (derece)

Siddet (a.u.)

20

Sekil 4.4. Gd203:Eu™ ince film kaplamalarin XRD spektrumlari

Sekil 4.4’de Evropiyum katkilt lutesyum oksit filmlerin XRD analizi sonuglari
verilmistir. Bu filmlerden elde edilen yansima piklerinin sirastyla Lu2O3 ve Eu203’e ait
JCPDS 43-1021 ve JCPDS 43-1008 kartlar1 ile uyumlu oldugu ve ince film
kaplamalarinin Kristal yap1 da bulundugu tespit edilmistir. Kaplamalarda evropiyum
icerigi degismesiyle birlikte pik siddetin de ve yansima agilarinda (20) farkliliklar
gdzlemlenmistir. Lu®* (0.100 nm), Eu®* (0.107 nm) ve Eu?* (0.125 nm) iyonlarinin
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yarigaplar1 arasindaki farklilik sebebiyle, evropiyum katkisi, kati ¢ozelti icerisinde
gerilmelere neden olmus ve latis parametresini, dolayisiyla diizlemler arast mesafeyi
etkilemistir. Bunun sonucunda, literatiirde yapilan calismalara benzer olarak, katki
miktarinin  artmasiyla birlikte piklerin daha diisiik a¢1 degerlerine kaydigi

gozlemlenmistir.

%»L Lu03: %27.43Eu"3
“ A Luy03: %4.82Eu™

” A Lu;03: %1.03Eu™3
“ A " : Luy03: %0.61Eu™

| | Euy03
Luy0O
1 | | i

20 30 40 50 60 70 80
20 (derece)

Siddet

Sekil 4.5. Lu,03:Eu* ince film kaplamalarm XRD spektrumlari

4.5. PL Analizleri

Sekil 4.6 ve 4.8” de 325 nm dalga boyuna sahip lazer kaynag: ile uyarilmis, farkli Eu*3
iceriklerine sahip Gd.Os:Eu*® ince filmlerin PL spektrumlar1 gosterilmektedir. Bu
spektrumlar Eu*®iin °Dy — F; (J= 0,1,2,4) gegislerinden kaynaklanmaktadir. Sekil
4.6’de gosterilen PL spektrumu 300K sicakliginda cekilmistir. Eu*® iin yogunlugunun en
diisiik oldugu numunede (Gd20s: %1.20Eu*®) ¢ok belirgin olmamakla birlikte 489-497
nm °D; — Fo ve 530-541 nm °D; — 'F1 gecislerine ait genis pikler gdzlemlenmistir.
Fotoliiminesans 1s1ma Eu*® iyonlarmin uyarilmasi sonucu olustugundan, yogunlugun
yeterli miktarda olmamasi durumunda kabuklar arasindaki gecisler sonucu olusan 1s1ma
siddeti diisiik olur. Eu*® yogunlugunun artmasiyla birlikte 489, 497, 530, 541, 582, 595,

615, 628 ve 708 nm ‘de emisyon spektrumlari olusmustur. Tiim ince film spektrumlari
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Eu*¥iin f-f gecislerine karsilik gelen karakteristik floresans bantlar1 ile benzer 6zellige
sahiptir. Yiiksek miktarda Eu*® iyonu iceren Gd,Os:Eu*® filmleri, Eu*® iyonunun
karakteristik bir ozelligi olan 615 nm dalga boyunda yogun kirmizi liiminesans
sergilemistir. En siddetli kirmizi emisyon, %4.55 Eu*? iceren Gd.0s:Eu*® filmlerinde
gdzlemlenmistir. Olusan bu zirve, Eu**iin inversiyon simetrisi eksikliginden
kaynaklanan °Do — ‘F2’nin elektrik dipol gegisi neden olmaktadir. Ayrica 625nm °Dg —
F2, 489-497 nm °D, — 'Fo, 530-541 nm °D; — F1, 582 nm °Do — ’Fo, 595 nm °Dy —

"F1 ve 708 nm °Dg — ’F4 emisyon spektrumlari goriilmiistiir (Yang et al. 2007; Rajan and

Gopchandran 2009; Dhananjaya et al. 2011).

%13.94Eut3

Gdy03: %4.55Eu™3

Wﬁy %2.55Eu*3

i Gd»03: %1.20Eu™3

450 500 550 600 650 700 750
Dalga Boyu (nm)

PL Siddet (a.u.)

Sekil 4.6. Farkli Eu igerigine sahip Gd203:Eu*® ince filmlerin 300K sicakliktaki PL
spektrumlari

Ince film halde bulunan Gd2Os:Eu*kiibik kristal yapiya sahiptir ve bu kristalografik alan
icerisinde C» ve Sg olmak tizere iki tiir katyonik bolge vardir. Nadir toprak iyonlarinda
bulunan Sg bolgesi, bir inversiyon simetri merkezine sahip olmasi nedeniyle, °Do — "F2.4
optik gecisleri kesinlikle yasaktir. Bu nedenle, ®Do — 'F2 gecisi, nispeten zayif bir
inversiyon simetrisi gdsteren C bolgesinden kaynaklanir. Prensip olarak Eu*® iyonunun

gecisi temel olarak kristal alanin simetrisinden etkilenir. Sekil 4.7°‘da verilen PL
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spetrumunda goriildiigii iizere ,°’Do — "F1 gecisi hem Sg hemde C. simetrisine sahiptir ve
Eu*® iyonlari tarafindan olusturulan manyetik dipol gecisi baskindir. Buna ek olarak, Do
— 'F4 ise elektrik dipol gegisinden kaynaklanmistir. Bu gegis, Eu ortamina kars1 ¢ok
hassastir ve Gd2Os3 kristalindeki degisime baglidir (Holsa and Porcher 1981; Holsa et al.
1985; Vetrone et al. 2003).

= )
z G
= kot
& a1
= =
2 1723
450 500 550 600 65\ 700 750
Dalga Boyu (nm) 578 579 580 581 582

Dalga Boyu (nm) C; Bolgesi

Sekil 4.7. Farkli yer emisyonlarm vurgulayan °Do —'F1 ve °Do —'Fo gecisinin
biiyiitiilmiis goriintiisii; sirasiyla 580.5 nm'de Se ve 579.5 nm'de C; simetrisi vardir.

Gd203:Eu*® ince filmlerinde diisiik sicakliklarda olusabilecek farkli emisyon
spektrumlarin1 gozlemlemek icin Sekil 4.8’te 10K sicaklikta PL analizleri yapilmistir.
Burada 300K sicaklikta goriilemeyen %1.20Eu* 500 nm °D2 — "Fo gecisi, %4.55 Eu*?
502, 546, 581 ve 625 nm dalga boylarinda keskin emisyon pikleri elde edilmistir ve
sirastyla °D; — Fo, °D1 — F1, °Do — ‘Fo ve °Do — 'F2 gegisleri meydana gelmistir.
%13.94 Eu* iceren Gd20s:Eu*? ince filmlerinde ise 687-709 °Do — "F4,717-725 nm °D;
— "Fg gecisleri oldugu goriilmiistiir. (Holsd and Porcher 1981).
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Sekil 4.8. Farkli Eu icerigine sahip Gd20s:Eu*® ince filmlerin 10K sicakliktaki PL
spektrumlari

Sekil 4.9 ve 4.10’de 325 nm dalga boyuna sahip lazer 1sikla uyarilan farkli Eu*® igerigine
sahip Lu,O3:Eu*® ince filmlerinin emisyon spektrumlarmm goriilmektedir. Lu,Oz:Eu*®
ince filmlerde meydana gelen fotoliiminesans Ozelliklerini tespit etmek amaciyla,
Gd,03:Eu*® filmlere benzer olarak, 300K ve 10K sicakliklarda PL spektrumlari
incelenmistir. Lu2Os:Eu*® ince filmleri PVD islemi sirasinda kiibik bioksit kristal halde
tiretilmistir. Kristal kafes igerisinde C2 ve Se simetrileri olmak iizere iki bolge vardir.
Segim kurallarma gore, ters egim simetrisi ile Se alanlarini isgal eden Eu*® iyonu igin
elektrik dipol gegislerine izin verilmez. Bu yiizden f-f spektrumunun C; balgelerinde Eu*®
iyonlarinin elektrik dipol gegisleri ve her iki simetri i¢cin manyetik dipol gecisleri

gostermesi beklenir (Holsa et al. 1985; Zych et al. 2002).
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Sekil 4.9. Farkli Eu icerigine sahip Lu2Os:Eu*3 ince filmlerin 300 K sicakliktaki PL
spektrumlari

300K sicaklikta yapilan PL spektrumlarinda %0.60 ve %1.03 Eu*® iceren ince filmlerde
keskin bir fotoliiminesans gdzlemlenmemistir. Yalnizca %1.03 Eu*® iceren filmlerde 612
nm de ¢ok kii¢iik yogunluklu bir emisyon spektrumu goriilmiistiir. %4.87 Eu™ igeren
Lu20s:Eu*?® ince film de 582nm °Do — "Fo, 592nm %Dy — ’F1 manyetik dipol gegisleri,
616-624 nm °Do — 'F, ve 708 nm °Do — F4 elektrik dipol gegisleri gdzlemlenmistir.
616 nm deki yogun kirmizi emisyon piki, Lu2O3’{in Eu*3 iyonlarina elde eldilen enerjiyi
aktarabildiginin bir gdstergesidir. Eu*® miktarinin en fazla oldugu numunede
(Lu203:%27.43 Eu*®) sadece belirgin olarak 613 nm kirmizi emisyon gosteren bir pik
olugsmustur. 10K sicaklikta olgiilen Sekil 4.10°de verilen PL spektrumda, %4.87 ve
%27.43 Eu*® igeren ince filminde 612 nm daha yogun bir kirmizi emisyon meydana
gelmistir. 500-516 nm arasinda °D, — 'Fo emisyon spektrumlar1 gdzlemlenmistir. Secim
kurallarina gére Gd20s:Eu*® ince filmde oldugu gibi Lu2O3:Eu*® ince filmi i¢in de °Do —
"Fo C2, °Do — 'F1 Sg ve C, ve °Do — 'F» C; ve Do — 'F4 C; simetrisinden
kaynaklanmaktadir (H6lsd and Porcher 1981; Zych et al. 2002; Vetrone et al. 2003;
Abrams and Holloway 2004).
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Sekil 4.10. Farkli Eu icerigine sahip LupOs:Eu*® ince filmlerin 10K sicakliktaki PL
spektrumlari

4.6. FTIR Analizleri

Gd,03:Eu*® ve Lu20s:Eu* ince filmlerdeki Gd-O ve Lu-O baglarin1 gormek amaciyla
50cm™ ile 2000cm™ araliginda FTIR analizleri yapilmustir. Sekil 4.11.a ve 4.11.b de,
farkli Eu™® icerikli Gd20s:Eu™® ve Luz0s3:Eu*® ince filmlerden alman FTIR analizi
sonuglarinin 375-640cm™ araligindaki kismi verilmistir. Sekil 4.11.a da 545 cm™ dalga
sayisinda goriilen band, dnceki aragtirmalarda da belirtildigi gibi Gd203’lin kristal fazinin
Gd-O titresimine karsilik gelmektedir. (Garcia-Murillo et al. 2001; Garcia-Murillo et al.
2002). Farkli Eu™® igerigine sahip Lu20s:Eu*™ ince filmlerden elde edilen FTIR
spektrumlari Sekil 4.11.b’de verilmistir. Sekilde 578 cm™ ve 602 cm™ etrafindaki bantlar,
kristal yapiya sahip lutesyum oksitteki Lu-O bag titresimlerinden kaynaklanmaktadir
(Garcia-Murillo et al. 2001; Li et al. 2012). Gd.Oz:Eu™ ve Lu,Oz:Eu* ince filmlerin
kristal yapiya sahip olduklar1 XRD sonuglari ile de dogrulanmustir.
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Sekil 4.11. Farkli Eu igerigine sahip (a) Gd20s:Eu*® ve (b) Lu2Os:Eu*® ince filmlerin
FTIR spektrumlari
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5. SONUCLAR

Tez ¢alismasi sonucunda elde edilen sonuglar agagida maddeler halinde 6zetlenmistir;

1. Evropiyum katkil1 lutesyum oksit ve gadolinyum oksit ince filmleri RF-PVD teknigi
kullanilarak basarili bir sekilde cam taban malzemeler iizerine kaplanmistir. Kaplama
prosesinde literatiirde ilk defa Lu,Os , Gd203 ve Euz03 hedef malzemeler kullanilarak

farkli Eu icerikli kaplamalar tiretilmistir.

2. Uretilen kaplamalarin manyetik alanda sigratma isleminin karekteristik biiyiime tipi

olan yogun kolonsal biiyiimeye sahip oldugu goriilmiistiir.

3. Kaplama prosesinde Lu2Os ve Gd203 hedef malzemelere sabit olarak 75W giic
uygulanmis, Eu203 hedef malzemesine farkli katkilama oranlarin1 saglamak amaciyla
10W, 25W, 30W ve S0W gii¢ uygulanarak kaplamalar yapilmistir. Eu203 hedef
malzemesine uygulanan giicteki artisa bagli olarak ince filmlerde ki Eu*® igeriginin de

arttig1 gézlemlenmistir.

4. Kaplamarin kristal yapisi1 hakkinda bilgi edinebilmek i¢in yapilan XRD analizlerine
gore Lu20s:Eu*® ince filmleri kiibik, Gd20s:Eu*® ince filmlerinin ise monoklinik kristal
yapida oldugu goriilmiistiir. Literatiirde iiretilen bu tip ince filmlerin tiimiinde, kristal
yapil1 kaplamalarin {iretilebilmesi i¢in, kaplama sonrasi yiiksek sicakliklarda 1s1l islem
uygulandig1 goriilmektedir. Bu tez caligmasinda uygulanan biiylitme prosediirii ile tiim
ince filmler literatiirden farkli olarak 1s1l isleme gereksinim duyulmadan kristal yapida

elde edilmistir.

5. Fotoliiminesans incelemeleri sonucunda, diisiik Eu icerigine sahip (Lu20a:
%0.61Eu™® ve Gd203:%1.20Eu*®) kaplamalarda belirgin bir liiminesans olusmadig

goriilmiistiir. Ancak Eu igerigi artmasiyla birlikte diger kaplamalarda °Do — 'F2
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gecislerine karsilik gelen 612-615 nm dalga boylarinda kirmizi emisyon pikleri

gbzlemlenmistir.

6. PL analizlerine gore en 1yi liiminesans yogunlugu, 30W gii¢ uygulanarak yapilan,
Lup03:%4.82Eu™® ve Gd203:%4.55Eu™® ince filmlerinde oldugu goriilmiistiir. Ince
filmlerin yogun kirmizi emisyon sergilemesi, giiniimiizde de halen kullanilan CsL: TI gibi
sintilatorlerden daha yiiksek liiminesans verimine sahip olabilecegi ve bu sebepten dolay1
X 1511 tibbi goriintiilleme sistemlerinde yeni nesil sintilatorler malzemeleri olarak

kullanilabilecegi diisiiniilmektedir.

7. Kaplamalarin bag yapisini tespit etmek amaciyla yapilan FTIR analizlerinde 578 cm’
1. 602 cm? Lu-O ve 545 cm™ Gd-O titresim baglar1 gézlemlenmistir. FTIR analizleri
sonucunda Eu-O bagina ait titresim spektrumlarinimn goriilmemesi, evropiyumun yapida

katkilayict konumda oldugunu gostermistir.

8. Tiim sonuglar degerlendirildiginde iiretilen diisiik Eu*® icerigine sahip Lu,Os:Eu*3
ve Gd,03:Eu™ ince filmler harig, diger tiim kaplamalarin sintilator malzemelerinden
istenenilen kosullar1 saglandigi ve ozellikle Lu203:%4.82Eu™® ve Gd203:%4.55Eu™?
kaplamalarin X 1511 goriintiileme sistemlerinde kullaniminin uygun oldugu tespit

edilmistir.
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