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ONSOZ

Yiiksek lisans tezi olarak hazirlanan bu ¢alismada farkli sicaklik ve siireglerde elde
edilen Baryum Titanat (BaTiO3) numunelerinin  X-1s1m1  sogurma Katsayisi
hesaplanmistir.  Kiitle sogurma katsayilarinin oOlgiimleri, Recep Tayyip Erdogan
Universitesi Fen-Edebiyat Fakiiltesi Fizik Boliimii Niikleer Fizik Arastirma

laboratuvarinda gergeklestirildi.

Sadece tez agsamamda degil yiiksek lisansa basladigim giinden beri her konuda
maddi ve manevi yardimlarini higbir zaman esirgemeyen ve bu tezin hazirlanmasiyla
yakindan ilgilenen degerli danigsman hocam Dog¢. Dr. Songiil AKBULUT a en igten
dileklerimle tesekkiirlerimi sunarim. Recep Tayyip Erdogan Universitesi Fizik Boliimii
Atom ve Molekiil Fizigi Anabilim Dali Baskan1 Prof. Dr. Mehmet SAHIN hocama her
tirlii destegi i¢in tesekkiirli bir borg bilirim. BaTiO3 numunelerini iireterek ve XRD/FT-
Raman analizlerini yaparak tez calismast konusunun belirlenmesine ve arastirma
sonuglarmin dogrulanmasma biiyilkk destek veren Dr. Murat OZEN hocama
tesekkiirlerimi borg bilirim. Numunelerimin 6l¢time hazirlanmasi asamasinda destek olan

Dr. Fatih YILMAZ’ a tesekkiir ederim.
Dogdugum giinden beri yanimda olan, bulundugum yeri onlara borglu oldugum

canim ANNEM, BABAMA ve destegini hep yanimda hissettigim kardeslerime sonsuz

siikranlarim1 sunarim.
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OZET

FARKLI SICAKLIK VE SURELERDE HIDROTERMAL METODLA URETIiLEN
BARYUM TiTANATIN X-ISINLARI SOGURMA KATSAYILARININ
HESAPLANMASI

Saynur KURTULUS

Recep Tayyip Erdogan Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Fizik Anabilim Dah
Yiiksek Lisans Tezi
Damismani: Dog. Dr. Songiil AKBULUT

Calisma kapsaminda, peroxo-hydroxide ve hidrotermal metoduyla 80, 100, 150 ve
200°C’de 15 dakika ile 120 saat arasinda degisen siirelerde tiretilen BaTiO3 (baryum
titanat) rneklerinin sogurma katsayilar1 hesaplanmustir. Olgiimler gama dedektdriiniin
X-1gilart enerjisi araliginda bir coaxial HPGe dedektorii (Ortec, GEM55P4-95 model)
yardimiyla yapilmistir. 1,3 cm c¢apli pelletler haline getirilen 6rnekler 59,54 keV
enerjide *Am radyoizotop kaynagi kullanilarak uyarilmis ve 300 sn boyunca
sayllmistir. Yapilan FT-Raman ve XRD analizleri goéstermistir ki, sicaklik ve siire
arttikca tetragonal BaTiO3 yapis1 daha belirgin olarak ortaya ¢ikmustir. Siire ve sicaklik
parametrelerine bagli olarak reaksiyondaki kinetik degisimler sonucu baryum titanat
yapisiin tiirevleri (BaTi,Os ve Ba,TiO4) de goézlemlenmistir. XRD ve FT-Raman
teknikleri ile go6zlemlenen baryum titanat tiirevleri ile hesaplanan sogurma

katsayilarindaki farkliliklarin birbirini destekledigi gozlemlenmistir.

2016, 42 sayfa
Anahtar Kelimler; BaTiOs, Hidrotermal metot, Sogurma Katsayilari, XRD, FT-Raman



ABSTRACT

DETERMINATION OF X-RAY ABSORPTION COEFFICIENT COEFFICIENT OF
HYDROTHERMALLY SYNTHESIZED BARIUM TITANATE AT DIFFERENT
TEMPERATURES AND VARYING REACTION TIMES

Saynur KURTULUS

Recep Tayyip Erdogan University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Physics
Master Thesis
Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Songiil AKBULUT

In this work, the absorption coefficient of hydrothermally synthesized BaTiO3
(barium titanate) was calculated. BaTiOs was prepared via the peroxo-hydroxide
method and hydrothermally synthesized at 80, 100, 150, and 200°C and reacted for
varying reaction times between 150 min up to 120 h. Absorption coefficient
measurements were done with a coaxial HPGe gama detector (Ortec, GEM55P4-95)
with a working range in the X-ray energy region. The samples were made into pellets of
10 mm and were exposed to 2*!Am radioisotopes at energy of 59.54 keV for 300
second. FT-Raman and XRD revealed that increasing the hydrothermal temperature and
the reaction time promoted the formation of phase pure BaTiOs with a mainly tetragonal
crystal structure. At the early stages of the hydrothermal reaction secondary barium
titanate phases (BaTi.Os and Ba,TiOs) were also observed which affected the
absorption coefficient values. It was observed that the formation of these secondary
barium titanate phases was in conjuction with the calculated attenuation coefficient

values.

2016, 42 pages
Key Words; BaTiOs, hydrothermal method, Attenuation Coofficient, XRD, FT-Raman
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1. GENEL BILGILER

1.1. Giris

Insanligin varolusundan beri seramikler hayatimizin bir parcasi olmustur.
Yasadigimiz teknolojik ¢agda, araba parcalari, cakmaklar, hoparlorler gibi giinliik
hayatimizda kullandigimiz cesitli esyalarda yer alan seramikleri géz ardi etmemiz
miimkiin degildir. Seramiklerin kullanim alanlar1 ¢ok kapsamli olsa da, en ilgi ¢ekici
smif elektronik seramiklerdir. Bu seramikler 6zel kompozisyonlardan hazirlanir ve
kontrollii bir isleme tabi tutulurlar. Piezoelektrik seramiklerde degisik alanlarda sikca

tercih edilen elektronik seramikler igerisinde yer almaktadir.

1920 de Valasek tarafindan kesfedilen ferroelektrikler suda ¢oziilebilir ve
kirtllgan yapilara sahip olduklarindan, 1943 yilina kadar teorik bir ilgi olarak kalmistir.
1945 wyilinda perovskite yapili BaTiOz’in kesfinden sonra bu durum degismeye
baglamigtir. Bu kesfin ardindan, 1947 yilinda Roberts tarafindan BaTiOs’ta
piezoelektrik olay ABD’de saptanmistir. Yapilan bu 6nemli kesiflerden sonra diinyada
baryum titanat lizerine arastirmalar yogunlasmis ve BaTiOjz elektronik sanayinde
kapsamli bir kullanim alan1 bulmustur. Yapisindaki basitlik teorik caligmalar1 arttirmis
ve fiziksel 6zellikleri elektronik cihaz tiretimi igin biiyiik tesvik olusturmustur. Boylece
ferroelektrik oksitler “elektronik seramik” endiistrisi haline gelmistir. Giiniimiizde her
yil milyarlarca BaTiO; kondansator, altin ve giimiis gibi pahali elektrotlar igermesine
ragmen kondansator basina bir cent ten daha diisiik bir maliyetle {iretilmekte ve

glinlimiiz elektroniginde basarili bir sekilde uygulanmaktadirlar.

Cihaz boyutlarinin kiiglilmesi yoniindeki egilim, tek bir cihaz bileseninin birden
fazla ozellik sergileyebildigi ¢ok fonksiyonlu malzemelerde elektronik ve manyetik
ozelliklerin birlestirilmesi tizerindeki ilgiyi artirmistir. 1951 yilinda, Japonya’da Murata
Manufacturing ve Kyoto Universitesi is birligi ile ferrit bellek cekirdekleri iizerine
aragtirmalar yapilmis ve Langevin piezoelektrik element, BaTiOs; seramiginde
gelistirilip balik dedektorii olarak uygulanmistir. Bu esnada Rion Co, baryum titanat

seramik pickup’larin ticari liretimine baslanmistir.



Baryum titanat yari-iletkeni ile 1954 yillarinda Haayman tarafindan PTC (pozitif
1s1 katsayisi) rezistorii kesfetmistir. Bunu takiben 1959 yilinda, baryum titanat yari-
iletkenin PTC Kkarakteristigi tizerine temel arastirmalar baslamistir. Bu arastirmalar
sonucunda 1961 yilinda, BaTiOj3 yari-iletkeninde PTC olayi teorik olarak agiklanmis ve
1963 yilinda, Japonya’da Murata Manufacturing BaTiOj3 yari iletken PTC termistoriin
tiretimine baslamistir. 1964 yilinda, 50 nm veya daha altinda baryum titanat

mikrokristalleri, camin kristalizasyonu ile elde edilmistir.

1966 yilinda, Japonya’da NTT Telecommunication laboratuarinda yapilan
aragtirmalarda Bariyer-katmanli-tip baryum titanat kapasitorler gelistirilmis ve devam
eden arastirmalar sonucunda 1971 yilinda yine Japonya’da NTT Musashino ve Ibaraki
Telecommunucations laboratuari is birligi ile Bariyer-katman-tipi baryum titanat lineer

olmayan kapasitorler gelistirilmistir.

1972 yilinda, BaTiO3 yari-iletken PTC termistorlerin Japon firmalari tarafindan
iretilmesi  yayginlasmistir. Ev aletlerindeki  sicaklik  kontroliinde ve renkli
televizyonlardaki demanyetize akim kontrolii olarak kullanilmistir. Ozellikle Japonya,
bu 6nemli gelismelerin ardinda bu konudaki ¢alismalarina biiylik bir hizla devam etmis
ve 1974 yilinda, NTT Ibaraki Telecommunucations laboratuarinda, yiiksek frekans
bolgesinde, yliksek voltaja dayanikli, permitivitesi yiiksek baryum titanat seramik

kapasitor gelistirmistir.

BaTiO3/Polyimide nanokompozit filimler iizerinde yaptigi c¢alismalarda
polimerizasyon yontemi kullanmiglar yiiksek termal kararlilik ve dielektrik permitivite
gozlemlemislerdir. Ayn1 zamanda BaTiO3 polimer matrisinde homojen dagilimi ve
poly (amic asid) (PAA) baslangi¢c maddeleri arasinda elektrostatik g¢ekim oldugunu
BaTiO3/Polymide arasinda ise hidrojen bag etkilesmesinin gergeklestigini ileri
stirmektedirler ( Zhi-Min Dang vd., 2008 ).

Philseok Kim ve arkadaslari, BaTiO3/Phosphonic acid polimer nanokompozitler
tizerinde yaptig1 calismalarda Al elektrotlar arasinda dielektrik nanokompozit film

olusturmuslar, frekansa bagli kapasitans ve kayip faktorii Olclimlerinde yiiksek



dielektrik sabiti hesaplamiglar ayni zamanda bu tiir yapilarin kapasitor olarak da

kullanilabilecegini 6ne stirmiislerdir (Kim vd., 2010).

Kensaku Sonoda ve arkadaslari, barium stronium titanat/Polimer kompozitlerin
dielektrik ozellikleri iizerinde yaptiklari c¢alismada carbonylic asidin karbon
zincirlerinin uzunluguna gore goreli permivitenin Ve yiizey modifikasyonlarinin
parcgacik dagilimina gore degistigini gézlemisler. Ayrica kompozitin termal ve mekanik
analizlerinde kompozitlerin mekanik o6zelliklerinin bu duruma bagli daha ¢ok

etkilendigini iddia etmistirler (Sonoda vd., 2010).

C.C.Yang ve arkadaslari, emisyon polimerizasyon yontemi ile BaTiOs/PANI
nanokompozitleri elde etmisler, spektroskopik ve mikrodalga sogurma ozellikleri
tizerine ¢alismislardir. Elde ettikleri sonuglarda dielektrik ve manyetik 6zelliklerin
olduk¢a uyumlu oldugunu ve yiiksek frekanslarda mikrodalga sogurulmasinin genis bir

frekans araliginda gozlemlendigini ortaya koymuslardir (Yang vd., 2010),

H.C.Pant ve arkadaslar1 ise BaTiO3/PANI kompozitleri iizerine yaptiklari
caligmalarda, agirlikga farkli oranlarda BaTiO3 ve polyanilini dogrudan katkilayarak
homojen sekilde dagilmalarini saglamislardir. Spektroskopik ve dielektrik ozellikleri
tizerinde elde ettikleri sonuglarda ise yapisal ve mikrodalga &zelliklerini
karsilastirmislardir. Elde ettikleri bulgularda, PANI konsantrasyonlarina gore dielektrik
permitivitenin degistigini ve BaTiO3 pargaciklari/PANI arasindaki etkilesmenin N-H
bagiyla yakindan ilgili oldugunu gézlemlemislerdir ( Pant vd., 2006 ) .

X-151m1 spektroskopi (XRS) caligmalarinda kullanilan teknikler, genellikle X-
1sinlarinin sogurulmasi, sagilmasi ya da yayimlanmasi esasina dayanmaktadir.
Monokromatik bir radyasyon demeti, bir maddeden gecirildiginde, siddetinde bir
azalma gozlenir. Madde igerisine giren radyasyon, madde atomlar1 ile ¢esitli
etkilesmeler yaparak enerjisini kismen ya da tamamen kaybeder. Hedef materyal
ister bilesik ister element formunda olsun radyasyon tipi ve enerjisi igin kiitle
sogurma katsayilari, fliioresans tesir kesitleri ve bu parametrelerden elde edilen
sogurma-sigrama faktorii (jump-factor) ayirt edici bir 6zelliktir. Kiitle sogurma

katsayilari, fliioresans tesir kesitleri ve sogurma-sigrama faktorii deneysel olarak
3



Olciilebilen bir nicelik oldugundan mikroskobik fizik alaninda bir¢cok olayin
hesaplanmasinda ve bir¢ok alandaki bazi degisimlerin incelenmesinde biiyiikk 6neme
sahiptir. Belirtilen 06zelliklerin bilinmesi bilimsel arastirmalarda, endiistriyel
radyografide, tibbi fizikte enerji tasima ve depolamada, radyasyon katsayilarinin
hesaplanmasinda ve diger alandaki bazi degisimlerin incelenmesine imkan saglar.
Ayrica, elementlerin 6zelliklerinin deneysel olarak bulunmasi, atomlarin yapisi, yas
tayini, tahribatsiz miktar analizleri ve ila¢ sanayi ve bilgisayar tomografi gibi bir

¢ok uygulama alanlarinda kullanilir.

Elementlerin X-1s1m1 kiitle sogurma katsayilarinin teorik degerleri ile deneysel
olarak él¢iilen degerlerin uyumlulugunun test edilmesi gerekir (Saloman vd., 1988).
Gerward, 1993’te ozellikle bu konuda eksikligi isaret etmistir. Mannien ve
arkadaslar1 1998’de Mason’un 1978’de yayinlanan bir ¢alismasindan esinlenerek,
cizgi sekillerini belirlemek i¢in genis bir ¢izginin daraltilmasi metodunda
inkoherent olarak sacilmis tek enerjili ¢izginin genis bir enerji dagilimi ortaya
koymasinin avantajint gz Oniine alarak sogurma-si¢grama oranini1 dlgmek i¢in basit
ve giivenilir bir metot gelistirdi. Ouspeh ve arkadaslari tarafindan 1982°de tavsiye
edilen sogurma kryisinin her iki kenarindaki ¢izgileri temel alarak radyoaktif bir
kaynak vasitasiyla sogurma-sigrama orani Ol¢gmek uygun bir metottur. Bazi
arastirmacilar ¢esitli elementlere ait, kiitle sogurma katsayilarim (Kerur vd., 1993),
fotoelektrik tesir kesitlerini (Erzeneoglu vd., 1995) farkli enerjiler i¢in deneysel
olarak Olmiuslerdir. Bu farkliliklar1 arastirmak igin, yeni gelistirilmis yiiksek
ayirma gilicline ve sayma verimine sahip olan dedektorler ile belirtilen
parametrelerin yeniden ol¢iilmesi gerekmektedir. Diisiik enerjiler igin, kolime
edilmis X-1gm1 tiipleri ve siklotron kaynaklari olduk¢a yaygin kullanilmaktadir
(Parthasaradhi vd., 1988). Bununla beraber, yiiksek enerjilerde genellikle radyoaktif
kaynaklar kullanilmaktadir (Canada vd., 1977; Ouspeh vd., 1982). Bu kaynaklarin
sinirl1 olmasina ragmen, diger bazi metotlar atom numarasi biiylik olan elementler
i¢in sigrama faktorlerinin Ol¢lilmesine imkan vermektedir (Poehn vd., 1985; Ayala
vd., 1996). Baz1 aragstirmacilar, kimyasal etkileri dikkate alarak ¢esitli elementlere
ve onlarin bilesiklerine ait kiitle sogurma katsayilarmi (Kerur vd., 1991, 1994) ve
fotoelektrik tesir kesitlerini (Chandra vd., 1989; Biiyiikkasap, 1998) deneysel
olarak olgmislerdir. Yapilan bu dlgiimlerde numuneyi uyarmak i¢in X-1s1mi tiip,
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farklt enerjili radyoizotop kaynaklar ve ikincil uyaricilar kullanilmis ve elde edilen
degerler ¢izelgeler halinde verilmistir. Karbon ve kursun arasindaki segilen 22 farkli
saf element i¢in 13-50 keV enerji araliginda kiitle sogurma katsayilarini deneysel ve
teorik olarak hesaplamislardir (Hubbel vd., 1994; Saloman vd., 1988; Angelone vd.,
2001). Agir elementlerin sogurma kiyilarina yakin olan 43 ve 59,5 keV foton
enerjilerinde atom numarasi1 40< Z<52 arasi seg¢ilen Nb, Mo, Ag, In, Sn ve Te saf
elementleri i¢in 6ncelikle toplam kiitle sogurma katsayilarini, toplam ve fotoelektrik
tesir kesitlerini farkli bir metotla 6lgmiislerdir (Roy vd., 1997). 58<Z<68 arasindaki
elementlerin toplam atomik sogurma, toplam fotoelektrik sogurma ve toplam atomik
sagilma tesir kesitlerini ve 26<Z<42 arasindaki elementlerin 59,5 keV’de X-1s1m1

fliioresans tesir kesitlerini deneysel olarak hesaplamislardir (Karabulut vd., 1999),

Gama isinlarimin veya X- 1sinlarinin sogrulmasi ve sagilmasi bir elementin atom
numarasi Ve yogunlugu ile iligkilidir. Bilesik materyallerde ise etkin atom numarasi ve
elektron yogunlugu ile iliskilidir. Etkin atom numarasi; bir bilesigi veya karisimi olusturan
elementlerin ortalama atom numarasidir. Bilesik maddelerdeki etkin atom numarasini
hesaplayan kurallar1 ortaya ¢ikarmak igin birgok ¢alisma yapilmistir (Chitralekha vd.,
2004; Baltas vd., 2005; Tadashi vd., 2004; Cevikvd., 2005; Kurudirek vd., 2009).

Sol-jel ve yiizey aktif madde destekli hidrotermal sentez yontemi ile elde edilmis olan
BaTiOsz, NixZni-xFe;04, CoxZni~Fe;04, MnZni-xFe;04, CuxNii-xFe;0s, CuyCo1xFe;04,
CuyMny-«Fe,04, 0rneklerin elektromanyetik sogurma oOzelliklerinin incelendigi ¢aligmada
orneklerin spinel yapida olduklari, BaTiO3” i tetragonal yapida oldugu goriilmiistiir.
Olgiilen ve elde edilen sonuglar tiim numunelerin, genis frekans band1 araliginda yiiksek
elektromanyetik radyasyon sogurduklarmi gosterdi (Bayraktar, 2011). Insaat malzemesi
olarak kullanilan baz1 beton numunelerinde, gama 1sin1 sogurma katsayisi ve ndtron sogurma
tesir kesitini belirlemek igin yapilan ¢alismada, mineral katkili ve mineral katkisiz on iki
beton numunesi tizerinde, 59,5 ve 661 keV foton enerjilerinde gama 1s1m1 kullanilarak kiitle
sogurma katsayilari, etkin atom numaralar1 ve etkin elektron yogunluklari arastirilmustir.
Foton kiitle sogurma katsayilari, etkin atom numaralari ve elektron yogunluklar1 degerlerinin

enerji ve beton numunelerinin bileseni degisimi ile degistigi gézlenmistir (Yilmaz, 2011).



X-1ginlar1 veya y-isilariin sagilmasi veya sogurulmasi ilgili veriler bilim,
mithendislik ve tibbi uygulamalar igin gereklidir (Hubbell, 1999). Berger ve
Hubbell tarafindan (1987) gelistirilen XCOM bilgisayar programi kullanilarak

sogurma katsayilarinin teorik degerleri elde edilmistir.

Bu c¢alismada, peroxo-hydroxide ve hidrotermal metoduyla 80, 100, 150 ve
200°C’de 15 dakika ile 120 saat arasinda degisen siirelerde iiretilen BaTiO3 (baryum
titanat) drneklerinin sogurma katsayilar1 hesaplanmigtir. Olgiimler gama dedektériiniin
X-1g1inlar1 enerjisi araliginda bir coaxial HPGe dedektorii (Ortec, GEM55P4-95 model)
yardimiyla yapilmistir. 1,3 cm c¢apli pelletler haline getirilen 6rnekler 59,54 keV

enerjide %

Am radyoizotop kaynagi kullanilarak uyarilmis ve 300 sn boyunca
sayilmistir. Yapilan FT-Raman ve XRD analizleri gostermistir ki, sicaklik ve siire
arttikca tetragonal BaTiO3 yapis1 daha belirgin olarak ortaya ¢ikmistir. Siire ve sicaklik
parametrelerine bagli olarak reaksiyondaki kinetik degisimler sonucu baryum titanat
yapisiin tiirevleri (BaTi,Os ve Ba,TiO4) de gozlemlenmistir. XRD ve FT-Raman
teknikleri ile gozlemlenen baryum titanat tiirevleri ile hesaplanan sogurma

katsayilarindaki farkliliklarin birbirini destekledigi gézlemlenmistir.
1.2. Elektromanyetik Radyasyonun Madde ile Etkilesmesi

Tek renkli (monokromatik) bir X veya Gama 1sin1 demeti herhangi bir maddeden
gecirilecek olursa demetin siddetinde bir azalma olur. lo siddetinde bir X veya Gama 1sim1
demetinin dt kalinhigindaki bir maddeyi gegtikten sonraki siddeti | ise, gelen X veya
Gama 1s1n1 demetinin siddeti, maddenin dt kalinlig1 ve 1sin demetinin iginden gegtigi

maddenin cinsine bagli olarak,
— -ut
I=1g " 1)

ile verilmektedir. Burada p(cm™), lineer sogurma katsayist olup birim kalinlik

basina diisen sogurulmaolarak tarif edilmektedir.

Elektromanyetik radyasyonun madde ile etkilesmesi sonucunda Sekil 1°de
gosterilen olaylar meydana gelir. Bunlar, Compton sagilmasi (1), Koherent sagilma (2),
6



Compton sagilmasindan sonra sagilan fotonun fotoelektrik etkisiyle X- 1sinlart olusumu

(3), Cift olusumu (4) ve Fotoelektrik olaydir (5) (Debertinve Helmer, 1988).
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Sekil 1. Elektromanyetik radyasyonun maddeyle etkilesimi

1.3. Elektromanyetik Radyasyonun Sogurulmasi

Madde igerisine giren bir foton, madde atomunun bagli elektronlari, serbest
elektronlar1 ve gekirdegi ile etkilesirler. Elektromanyetik radyasyonun sogurulmasi
cesitli olaylar sonucu gbézlenmekle beraber bu olaylarin en baskin olanlar1 fotoelektrik
olay, sacilma (Compton ve Koherent) olay1 ve ¢ift olusumudur. Bu olaylarin meydana
gelme ihtimaliyeti foton enerjisi ile degismektedir. Sekil 2’ de gorildigi gibi,
fotoelektrik olay 0,001 MeV ile 0, 5 MeV arasinda etkin iken, sagilma olay1 0, 1 MeV
ve 0, 5 MeV arasinda daha etkin davranir. Cift olusum olayi ise 1, 02 MeV’ den baslar

ve artan foton enerjisi ile artar.
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Sekil 2. Elektromanyetik radyasyon etkilesmelerinin sogurucunun atom numarasina ve
radyasyonunenerjisine goredegisimi

1.3.1. Fotoelektrik Olay

Enerjisi atoma bagl bir elektronun enerjisinden biyiik olan bir foton, bagh
elektronla etkilesirse, elektron fotonun toplam enerjisini sogurarak serbest hale
gecebilir. Serbest hale gecen elektrona fotoelektron ve bu olaya fotoelektrik olay1
denir. K elektronlarindan birinin sokiilmesiyle sonuglanan bir fotoelektrik olay

Sekil 3’de gosterilmistir.
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seklinde ifade edilir. Burada hv gelen fotonun enerjisi, @, elektronun K tabakasina

baglanma enerjisidir.

1.3.2. Cift Olusumu

Rolativistlik enerjinin bir sekilden bagka bir sekle donlismesinin en ilging sekli
cift olusumudur. Cift olusumu, bir fotonun bir elektronla (e”) bir pozitrona (e*)

dontigmesi olayidir.

Xyadayfotonu — e + e" (3)

Bir elektron veya pozitronun durgun kiitle enerjisi E= mc? ile verilir ve
degeri 0,511MeV’dir. Boylece ¢ift olusumu olayi i¢in gerekli olan esik foton enerjisi
1,02MeV’dir. Bu olay ilk olarak 1928’de Dirac tarafindan teorik olarak
Ongoriilmiis ve 1932°de Anderson tarafindan deneysel olarak gézlenmistir. Bu
deneylerde yeterli enerjiye sahip fotonlar yaklasik 6 mm kalinliginda bir kursun
levhadan ge¢meye zorlanmislardir. Cikan isinlarin dogrultusuna dik bir magnetik
alan i¢inde bulunan bir sis odasindan gegirilerek c¢ekilen fotograflart bu fotondan
elektron ve pozitron seklinde iki yeni parcacigin olustugunu gostermistir. Bu
parcaciklarin kiitleleri esit ve yiikleri zit oldugundan bu olusumda hig¢ bir korunum
ilkesi bozulmus olmaz. Yani hem yiik, hem ¢izgisel momentum ve hem de toplam
enerji korunur. Bu olay Sekil 4’de gosterilmistir. Bu c¢alismada uyarici birincil
isinimlarin enerjisi 1,022 MeV ’in altinda oldugundan elektron ¢ifti olusumunun

etkisi konumuz disindadir (Polat, 2002).

e pozitron

Sekil 4. Cift olusumu



1.3.3. Compton Sacilmasi

Isigin  kuantum teorisi, durgun kiitlesinin yoklugu haricinde fotonlarin
parcaciklar gibi davrandigimi kabul eder. Bu, fotonlarla elektronlar arasinda Sekil
5’de goriilgli gibi iki pargacigin ¢arpismasinin dikkate alinmasi gereklidir. Gelen
fotonlar, serbest elektronlar veya genellikle dis kabuk elektronlar: ile etkileserek
Compton olaymi meydana getirirler. Bu olayda Agelen fotonun, A’ ise sag¢ilan

fotonun dalga boyu olmak tizere gelen fotonun dalgaboyunda ki degisim;

AA=A"- A = h/mc(1-cosb) (4)

ile verilir. Burada mg elektronun durgun kiitlesi, & fotonun sagilma agisi, € 151k hizi,
h ise planck sabitidir. Esitlikte goriildiigii gibi dalga boyundaki degisim gelen
fotonun Adalga boyundan bagimsizdir. h/myc biiyiikliigiine elektronun Compton
dalga boyu denir ve degeri 0,024 A’ dur. O halde dalga boyundaki en biiyiik
degisme 6=180" icin 0.048 A degerinde olacaktr.

Gelen Foton /.%

—fff— 5

Sekil 5. Compton sagilmasi

Rayleigh sagilmasi ise sagilma tiirlerinden biri olarak fotonun atoma sik1 bagl
olan elektronlarla olan carpigsmasidir. Bu sacgilmada elektron yoriingeden kopmaz,
titresim yapar. Yani atom iyonize olmaz veya uyarilmis duruma gegmez. Gelen
fotonlar, degismeyen bir frekans ile geri sagilirlar. Atom tarafindan sagilan
radyasyonun siddeti her bir baghh atomdan koherent olarak sagilan radyasyonun

genliklerinintoplamialinarak hesaplanir.
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1.4. Sogurma Katsayilar

1.4.1. Lineer Sogurma Katsayisi

Bir fotonun (X-isin1, y-1s1n1, bremsstrahlung, vs.) belli bir enerjide bir Z atom
numarali madde tabakasindan gecerken sogurulma veya sagilmaya ugrama olasiligi,

lineersogurma katsayis: p(cm™) cinsinden nicel olarak ifade edilebilir.

Sogurucu bir maddenin dt kalinliginda sonsuz ince bir tabakasini goz Oniine
alalim. lp siddetinde monokromatik X-1s1mn1 demeti Sekil 6’daki gibi dt kalinligim
gecerken dl kadar azaldigimi farz edelim. dl azalma miktar1 dt sogurucu kalinhigi ile

orantilidir.

. I
i
Sekil 6. Kalinlig: dt olan bir maddede X-1sinin sogrulmasi
dlo— Idt (5)
dl = —uldt (6)
dly/I = —pdt (7

Lineer sogurma katsayisi, x (cm™) birim kalinlik basma, birim alandaki
sogurulmay1 verir. Bu nicelik atom numarasi1 (Z) ve foton enerjisine (E) baghdir.
Buradaki negatif isaret, kalinlik arttikga siddetin azalacagimi ifade etmektedir. g,

fotoelektrik (7) ve sacilma (o) islemlerinin etkilerini igerir (u= 7 + ¢). Buradan

dl
—=—pdt (8)

11



ifadesinin sonlu tkalinligi tizerinden integral alinarak

Idl t

PT = —foﬂdt ©)
Inl-Inlp= —ut (10)
I = Ige™ (12)

Bu ifade “’Lambert Yasas1 ¢’ olarak bilinir.

lni

1
u= TO (12)

elde edilir.

1.4.2. Kiitle sogurma Katsayisi

Sogurmanin derecesi verilen bir sistemin yol uzunluguna bagli oldugu gibi
sogurucu ortamin yogunluguna da baghidir. Ornegin; sivi civanin 1mm uzunluktaki
azaltilmasi, ayni1 uzunlukta gaz civanin azaltilmasindan daha biiyiiktiir. Bu nedenle,
sogurucunun kalinligini ifade etmek i¢in kiitle sogurma katsayisim1 yogunluk ve

lineer kalinlik olarak yani pt gibi ifade etmek ¢ok daha uygundur.
m= p/p(cm?/g) (13)

W m, birim kiitle bagina birim alandaki sogurulma

Kiitle sogurma katsayisi p/p (c¢m/ g ), kimyasal ve fiziksel durumlardan bagimsiz
olup elementlerin atomik bir o6zelligidir. Sadece dalga boyu (enerji) ve atom
numarasinin bir fonksiyonudur. Ayrica u/p, bilesik, ¢ozelti ve karigimlar igin
muhtevaya ait degerlerden hesaplanabilir. Bu durumda p/p; bilesigi olusturan
elemanlarin sogurma katsayilarinin agirlikli ortalamalaridir. Wy, Ws... ise bunlara

karsilik pa/p1,ua/p2, ... hesaplanirsa toplam kiitle sogurma katsayist;

w/p = Wiln/p) + Wou/p) + .. (14)

ile bulunabilir. X-isimnlarmin toplam sogurma katsayilar1 hesaplanirken sadece
yutulup sogurulmasindan degil maddeyi gecerken sagilmadan ve ¢ift olusumundan

dolay1 siddetlerindeki azalmalarda dikkate alinmalidir.
12



w/p = (t/p) + (o/p) + (1/p) (15)

u /p ; toplam sogurma katsayisi, t/p ; fotoelektrik sogurma katsayisi, o/p ;sac¢ilma

sogurma katsayisi, 7/p ; ¢ift olusum sogurma katsayisidir.

1.4.3. Sogurma Kiyilari

Herhangi bir element veya bilesigin kiitle sogurma katsayisi, sogurulan X-
isinlarmin enerjisiyle veya dalga boyuyla degisir. Kiitle sogurma katsayisinin
segilen herhangi bir sogurucu i¢in dalga boyuna karsi grafigi ¢izilirse beklenildigi
gibi daha uzun veya yumusak dalga boyuna dogru genel bir artis gosterecektir.
Aslinda bu degisim siirekli degildir ve siirekliligin bozuldugu bu kirilma araliklari

sogurma kiyilari olarak adlandirilir.

Sekil 7°de goriildiigli gibi bir elementin X-1511 sogurma katsayisi, genellikle
dalga boyu azaldik¢a azalir. Bununla beraber egride diizgiin siireksizlikler vardir.
Bunlar kritik sogurma kiyilar1 veya kritik sogurma dalga boylar1 olabilir ve ikincil

uyarmalarda énemlidir.

Bir atomda verilen bir seviyeden elektron sokebilmek i¢in gerekli maksimum
dalga boyu (minimum foton enerjisi) o elementin o seviyedeki sogurma kiyis1 olarak
bilinir. Her element uyarma potansiyeli sayisinca sogurma kiyisina sahiptir. Her

element i¢in sogurma kiyisi, gekirdege yaklastik¢a azalir.

13
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Sekil 7. Kiitle sogurma katsayisinin dalga boyuna gore degisimi(Williams, 1987).

Kiyilar arasinda kiitle sogurma katsayilari ile dalga boyu arasinda asagidaki

gibi bir iliski vardir.
U , Vv
up=K1 % (16)

Burada K, u ve v sabitlerdir. K’nin degeri her bir sogurma kiyisinda degisir, u ve
v, A ve Z’nin belli bir yere kadar fonksiyonlaridir ve yaklasik olarak degerleri
sirastyla 3 ve 4’tiir. Bu genel agiklamaya deneysel olarak tiiretilen baska terimler de
eklenmistir. Bunlardan en uygun olani Norrish (1969) tarafindan tiiretilen,
g = (A+ BZ +CZP A" (17)
esitligidir. Burada A, B, C ve n degerleri her bir sogurma kiyisinda degisir ve n,
Z’nin bir fonksiyonudur. Bazi kiitle sogurma katsayilarini 6zellikle uzun dalga boylu
X-151m1 radyasyonu ya da radyasyonun biiyiik bir kismimi ¢ok kisa mesafesinde
soguran agir sogurucular i¢in Olgmek olduk¢a zordur. Bu ylizden sogurma
katsayilarin1 deneysel 6l¢limlerin daha uygun olan bolgelerden ekstra polarizasyonla
hesaplamak gereklidir.

Her bir elementin sogurma kiyilar1 ile karakteristik spektrumlari arasinda
agik bir iliski vardir. K, L, M spektral serileri ve bunlarin disindaki serilerde bulunan
en kisa dalga boylarinda sogurma kiyilart vardir ve karsilikli iligki K, Ly, Lo, L3, My,
gibi tanimlanmis olan kiyiya izin verir. Bu yiizden bir elementin K sogurma kiyisi

daima bu elementin emisyonundan daha kisa dalga boylarinda (veya daha biiyiik
14



enerjilerde) bulunur. En yiiksek enerji ¢izgisi normal olarak K spektrumunda

bulunur.

Ayrica sogurma kiyisina karsilik gelen enerjiler bu 6zel spektral seriler igin
tam olarak kritik uyarma potansiyeline karsilik gelir. Agik¢a sdoylemek gerekirse
sogurma kiyis1 enerjileri her bir gecis seviyesi i¢in elektronlarin baglanma enerjilerine

esittir.

Sogurma kiyisindan daha biiyiik enerjili fotonlar fotoelektrik sogurma yoluyla
biiyiik oranda sogurulmus olacaklardir. Halbuki sogurma kiyisinin hemen altinda
daha disiik enerjili fotonlar bu gecis seviyesinde iyonlasmaya neden olacak

yeterli enerjiye sahip olamayacak ve biiyiik orandasogurulamayacaklardir.

Karakteristik emisyon ¢izgisini uyarmak ig¢in, bir foton uygun sogurma
kiyisina esit veya daha biiylik enerjiye (daha kiigiik dalga boyu) sahip olmalidir.
Mesala 1,79 A dalga boyuna sahip CoK., FeK,’dan daha biiyiik dalga boyuna sahip
olmasina ragmen uyaramayabilir. Bunun anlami Fe’nin K sogurma kiyis1 1,74
A’dur ve CoK,’dan daha biiyiik bir enerjiye sahiptir. Dikkat edilmesi gereken,
herhangi 6zel bir dalga boyunun sogurmasi, sag¢ilma (c) ve fotoelektrik (t)
bilesenlerinin toplam1 oldugudur. Sag¢ilma bileseni goreceli olarak sabit ve

genellikle kiigiik olmasina ragmen her biri dalga boyuyla degisir.

Sacilma bileseni ihmal edilirse, sogurma egrisi her bir sogurma kiyisindan
dolay1 fotoelektrik sogurmanin ilave etkilerinden olustugu Sekil 8’deki gibi
goriilebilir. K kiyisindan daha kiiciik dalga boylarinda; tiplam = t« + (T + ton + twom )+
(tmi + v + ...) + ...ile ifade edilir. Herhangi bir saf element i¢in, bir K, L, M, ...
tabakasina karsilik gelen sogurma sigrama orani toplam birincil iyonizasyonu
belirler. Burada toplam birincil iyonizasyonun kesri o tabakanin iyonizasyonudur.
Ornegin, silisyum (Si) r¢ sogurma sigrama-orani yaklasik olarak 13’tiir. K tabakasi
iyonizasyonunu veren toplam Si iyonizasyonunun kesri (rg-1)/ ry oraniyla verilir.
Yani, Si i¢in (13-1)/13 = 0,92 dir. Bu aslinda, Si’nin toplam fotoelektrik
iyonizasyonlarinin yaklasitk %92 sinin K tabakasmin iyonizasyonu oldugu

anlaminagelir.
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Sekil 8. Herhangi bir dalga boyu i¢in kiitle sogurma katsayilari, daha uzun dalga
boylarinin tiim sogurma kiyilarindaki fotoelektrik islemlerin bilesenlerinin
toplamidir (Williams, 1987).

1.5. Seramik Malzemeler

Seramik {retiminin ge¢misi eski c¢aglara dayanmasina ragmen, seramik
endiistrisinde ki gelismeler tarih boyunca devam etmistir. Seramik malzemeler, metal
ve ametal (metal olmayan) elementlerin birbirlerine birinci derecede iyonik bagla

baglandig1 inorganik, metal dis1t malzemelerdir (Van Vlack, 1989).

Seramikler sert, kirillgan, yiiksek ergime derecesine sahip olmasi ile birlikte, diisiik
elektrik ve 1s1l iletkenlik, 1s1l kararliligi olan ve yiiksek basinca dayaniklilik gdsteren
kimyasal malzemelerdir. Seramik malzemelerin ¢ogu metaller gibi, kristal yapidadir ve
yapilarinda fazla sayida serbest elektron bulunmamasi yoniinden metallerden farklidir.
Cogu seramik malzeme, serbest elektronlar1 olmayist nedeniyle saydam, ince tabakali ve

1s1y1 iletebilir haldedir.

Seramikler genel olarak kullanim alanlarma ve o6zelliklerine gore klasik ve ileri
teknolojik seramikler olarak iki ana gruba ayrilmakla birlikte, siniflandirilmalarinda
pek cok yaklasim miimkiindiir. Seramikleri kimyasal bilesim, mineral igerigi, iiretim
yontemleri, 6zellikleri veya kullanim alanlarina gore siniflandirabiliriz (Gegkinli,1992).
Geleneksel seramikler, dogal hammaddelerden {retilirlerken, ileri teknolojik
seramiklerin hammaddesi sentezleme yontemleriyle yapay olarak hazirlanmaktadir.
Bunun nedeni, yapay ham maddelerin istenmeyen maddelerden arindirilmis olarak ¢ok

saf halde ve istenilen fiziksel 6zelliklerde iiretilebilmesidir (Ozkan, 1990) .
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Gliniimiizde seramik malzemelere olan ilginin artmasinin baglica nedenleri; yliksek
sicaklik dayanimi, Kimyasal kararliligi, sert olmalari, erozyon ve asinmaya karsi
direnglerinin yiiksek olmasi, metallerden hafif olmalar1 ve maliyetlerinin ucuz olmasi

seklinde siralanabilir (Giiner, 1987).

Seramik malzemeler ¢ogunlukla metallerde oldugu gibi kristal yapili, bazilar
amorf yapili, bazilar1 da hem kristal hem amorf yapilidir. Fakat seramik Kristallerde
atomlarin dizilisi ¢ok daha karisiktir. Ornegin; temel bir seramik hammaddesi olan
kaolinit yani Al,Si,O5(OH),’tin kristal yapisinda Al, Si, O ve OH kd&kii olmak iizere
dort degisik tiir yapisal birey vardir. Seramik malzemelerde yapi taslarinin dizilisi
degisik bicimlerde olabilir. Bunlar, li¢ boyutlu uzayda diizenli (kristal), bir diizlem
boyunca diizenli ve tamamen diizensiz (amorf) dizilislerdir. Genel olarak seramiklerde
kristal yapilar ii¢ ayr tiire ayrilabilir; AX Tiirii Yapilar, AmXp Tiirti Yapilar, AmBnXp
Tiird Yapilardir.

Tablo 1. Onemli i¢lii yapilara ait drnekler (Ozkan,1990)

Yap1 Ada Formiili  Ornekler

Spinel AB,X, FeAl;04,ZnAl;04,MgAl,;04,CoFe,04
Olivin A,BXy Mg,SiO4,FeSiO4,Al,BeO4,Mg,SnSe,
Kalsit ABXj3 CaCO3,MgCO3FeCO3MNnCO;

Perovskit ABX; BaTiO3,CaTiO3SrSn03,SnZrO;
Piroklor A:B2X; Bi, Ti,07,Am,Zr,07,La,Zr,07,Yb,Ti 05

1.5.1. ABX3Perovskite Yapilar

Perovskite ailesine dahil birgok titanat, elektronik, elektro-optik ve elektro-
mekanik gibi ¢esitli elektronik uygulamalarda kullanilir. Perovskite yapili, Baryum
titanat, yliksek dielektrik sabiti ile ¢ok katmanli kapasitorler, piezoelektrik transistor ve
cesitli elektro-optik aletler gibi elektronik bilesenleri iiretmek igin yaygmn olarak

kullanilir.

Kiibik perovskit biiyiik bir katyon ve anyon, bir de kiiciik ikinci bir katyon igerir.

Biiyiik katyonlar, biiyiik anyonlarla birlikte siki1 paket kiibik yapiy1 meydana getirirken,
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kiiglik katyonlar da birim hiicrede oktohedral bosluklarin dortte birini doldururlar. Sekil
9’da ideal bir perovskit yapisini gostermektedir. Bu yapiya Ornek olarak, BaTiOj,
SrTiOz, KNbO3, NaTaOj;, CslO;, LaAlO;, KMgF;, BaLiF;, SrLiH3, Pb(Mgos7Nbg33)Os,
Ba(Zno33Nbgs7)O; ve Pb(Feosr Wo33)O verilebilir. Bu yapilarda bulunan iyonlar
birbirlerine iyonik, kovalent veya iyonik-kovalent baglarin bir karisimi seklinde
baglanmuslardir (Ozkan,1990)

Bu tez ¢aligmasinda incelenen BaTiO5;, ABOs-tipi perovskite kristaller grubundadir
ve en Oonemli kiibik simetriye sahip ferroelektrik malzemeler arasinda yer almaktadir.
Ozellikle ferroelektrik perovskitler arasinda yine BaTiO; ve BaZrO,, elektro-optikte
dalga rehberlerinde, lazer frekansini katlandirma ve yiiksek kapasiteli hafiza hiicreleri
gibi bir¢ok farkli yerde teknolojik uygulamaya sahiptirler. Bunlarin yani sira ABO; tipi
perovskit kristaller, siiperiletken, magnetoresistans, ferroelektrik gibi bir¢ok fiziksel
ozelliklere sahip malzeme sinifindadirlar. Yine perovskitlerin yeni bir uygulamasi, son
zamanlarda ince film alan etkili transistorlerde kullanilan hibrid organik inorganik

malzemelerde bulunmustur (Comez, 2007)

BaTiOj’tin voltaja olan duyarliligi, yiiksek dielektrik sabiti ve piezo-elektrik
ozelliginden dolay1, ¢ok-katmanli kapasitor (Optitz vd., 2003), termistor (Dewitte vd.,
1994), opto-elektronik (Hernandez vd., 2009) olarakta kullanimmi miimkiin
kilmaktadir. Ayrica, BaTiO3lin karakteristik 6zelliklerinden dolayr elekromanyetik
dalga sogurucusu olarak da kullanilir (Abbasa vd., 2006; Jing vd., 2009). Ayn1 zamanda
yiiksek dielektrik sabitine sahip polimer malzemeler elektro-manyetik dalga sogurucusu
olarak da kullanilmaktadir (Abbasa vd., 2006). Bu nedenle, BaTiO; iin farkli
frekanslardaki  dielektrik davraniglarim1i  incelemek olduk¢a Onemlidir. ABX;
kompozisyonlar1 eger kiigiik B katyon FCC (yiizey merkezli kiibik yapi1) dizideki
oktahedral ara yilizeyde yer kaplayan ise daha biiyiik bir katyon ile oksijenle birlikte
FCC kafes formu tiirev yapisi olan, FCC olarak kabul edilir. Burada B katyonunun en
yakin komsusu ise sadece oksijendir (Soykan, 2009). Perovskite kiibik yapinin birim

hiicresi yapida oksijen ve atomik dagilima gore Sekil 9° da goriilmektedir.
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Sekil 9. Perovskite yapisi

Sekil 9°da AB ( Ti™ titanyum ) un koordinasyon sayis1 6 iken A (Ba*? Baryum)
un koordinasyon sayisi idealize durumda 12 olarak goriilebilir. Perovskite yapidaki
BTO tetragonal simetriye sahip olup cisim merkezlidir. Orgii sabitleri a = 3,994 A ve
¢ = 4,035 A dur. 125 °C altinda ferroelektrik olup bu sicakligin iizerinde paraelektriktir.
5 °C nin altinda ortorombik yapida ferroelektrik ve -90 °C altinda ise rombohedral

yapida ferroelektriktir
1.5.2. Titanat Yapilar

Titanya magnezya, zirkonya, bariya, kursun oxit veya berilya ile birleserek
titanatlar meydana gelir. Bu biinyelerin dielektrik sabitleri saf rutil biinyelere gore daha
diisiiktiir. Fakat ¢ok disiik gii¢ faktorii verirler ve radyo cihazlarinda sallantili

devrelerde kullanilirlar.
1.5.3. Baryum Titanat ve Ozellikleri

Erime sicaklig1 1618 °C’ dir. Yiiksek dielektrik sabiti (25 °C ve 1 Mc *de 1350-
1600), piezoelektrik ve ferroelektrik Ozellikleri nedeniyle elektronik pargalarda
kullanilir. Curie sicakligi 120-140 °C olarak verilmistir. Kat1 karisimlarin perovskit
yapidaki diger ferroelektrik kati karisimi meydana getirmesiyle veya baryumoksit

/titanya oranlarinin kimyasal olarak degismesiyle elde edilir.
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Baryum titanat biinyeler seramik sahasinda diger malzemelerde bulunmayan
ozellikler gostermektedir. Bilinye esas olarak baryum karbonat ve titandan tesekkiil
etmekte olup regete Kkaristirma, kalsinasyon, Ogiitme ve pisirme siiregleri ile
olusmaktadir. Saf biinyenin pisme intervali sadece 10 °C ’dir. Cok az derecede
safsizliklarla veya iki bilesenden birinin ¢ok az miktarda fazla olmasiyla pisme sicakligi

1250-1450 °C arasinda degisir.

® titanium {Ti4+)

® barium (Ba2+)

® c:ygen (02

21997 Encyclopaedia Britannica, Inc.

Sekil 10. BaTiO; yapismin gosterimi

Baryum titanat Sekil 10°da goriildiigii gibi sicakliga bagl olarak gesitli Kkristal
sekillerde bulunabilir: -70 °C ’nin altinda trigonal, ferroelektrik ; -70 ile +5 °C arasinda
ortorombik, ferroelektrik; +50 ile +120 °C arasinda tetragonal, ferroelektrik; 120 °C
‘nin istlinde kiibik ve non-ferroelektrik 6zellik gosterir. Baryum titanatin histerisiz
egrisi farkli sicakliklarda, farkli sekillerde bulunur. Sekil 11 *de baryum titanat histerisiz

egrisinin sicaklikla degisimi goriilmektedir.

L, 7 7
/ ;A ;_';/ A

yd
=175*C -5 g 0 C 0" C 120*C

Sekil 11. BaTiOg histerisiz egrisinin farkli sicakliklardaki durumu
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2. YAPILAN CALISMALAR

2.1. Orneklerin Uretilmesi

2.1.1. Prexo-Hydroxide On Cozeltisinin(Precuresor) Hazirlanmasi

Geleneksel olarak BaTiO3; olusumunda TiO, ve BaCOj3 kullanilarak kati BaTiO3

elde edilir. Reaksiyon;

TiO; 5) + BaCOgz(s) — BaTiO3() + COy(g) seklindedir.

Bizim ¢alismamizda kullandigimiz Ornekler sivi metotla 2 asamali olarak
tiretilmistir. Ik asamadan Ba,Ti,O5(OH)s 6n ¢ozeltisi (precorse) elde edilir. Daha sonra
hidrotermal (HT) siiregten gegcirilerek toz BaTiO3 ornekleri tiretilmistir.

[Ba] + [Ti] konsantirasyonu 0,1 M ve ([Ba]+[Ti]) oram 2 olacak sekilde
Titanyumtetraklorit (TiCl4) ve Baryumklorit (BaCl,, 2H,0) saf suya eklenerek 6nce 30
dakika boyunca oda sicakliginda karistirilmistir. Daha sonra pH’st 10 olana kadar
amonyumbhidroksit eklenmistir (NH,OH).Daha sonra 2 saat boyunca oda sicakliginda
karistirtlmistir. Olusan karisim kagit filtre yardimiyla filtrelenerek 3 defa su ile

yikaniyor ve oda sicakliginda en az 1 giin boyunca kurutulmustur.

2.1.2. On Cézeltisinin(Precuresorlerin) Hidrotermal Siirecten Gecirilmesi

Elde edilen precuresorlerin 10 molar NaOH’ e eklenerek 15 dakika boyunca oda
sicakliginda karistirilmistir. Paslanmaz ¢elik reaktore konulan c¢ozelti, sicakligi ve
zamant Onceden ayarlanmis firina yerlestirilir. Firinlama isi bittikten sonra alinan
reaktor su ile sogutularak 1sis1 oda sicakligina kadar diisiiriilmiistiir. Reaktérden alinan
coOzelti 3 Bichner filtreden gecirildikten sonra sirasi ile 0,4 molar asetikasit ve saf su ile
(CH3COOH) 3 defa yikanmistir. Bu islemi yapmaktaki amag asetikasit (BaCOs3) baryum
karbonati BaTiO3’den arindirmaktir. Elde edilen 6rnekler oda sicakliginda kurutulur.
Elde edilen toz numuneler son asama olarak 950 "C de 1 saat boyunca nemini gidermek

ve yapiy1 saglamlastirmak i¢in firinlanmistir.
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2.2. Kiitle Sogurma Katsayilarinin Belirlenmesi

2.2.1. Numunelerin Analize Hazirlanmasi

Bu calismada kullanilan toz halindeki baryum titanat numunelerinden pelletler
yaptlmistir. Numunelerin kirilmamasi icin belirli oranlarda cellulose katilmistir.
Numunelerin agirliklar: 0,0001 hassasiyetli terazide dlgiilmiistiir. Olgiilen numuneler
pellet kab1 yardimiyla hidrolik pres aletiyle 1,5 ton basingta sikistirilarak olusturuldu.
Sekil 12 (a)’da 1,3 cm capinda olan pelletler ve ( b)’de ise Hidrolik pres aleti
goriilmektedir. Olgiime hazir hale getirilen numuneler ve dzellikleri Tablo 2°de verildigi
gibi dir.

Sekil 12. (a) 1,3 cm ¢apinda pelletler (b) Hidrolik pres aleti
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Tablo 2. Calismada kullanilan numuneler ve numunelerin 6zellikleri

Ornek

10
11
12
13
14
15
16
17
18
19
20
21
22
Cellul
ose

BTO
HH

Reaksiyon
zamani

15

30

16
24
72

120
24

15

24
48
72

120

120
24
24

15

Siire

Dakika
Dakika
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
Saat
M
NaOH
M
NaOH

Dakika

Hidrotermal
sicaklik (°C)

100
100
100
100
100
100
100
100
100
100
150
200
200
200
200
200
200
200
80

150
150

200

NaOH
cozeltisi

(M)

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

10

[Ba]+[Ti]
konsant.
(D]
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,05
0,2
0,1

0,05

Ornek
miktan

(9n
0,3242

0,3182
0,3951
0,3284
0,3375
0,3758
0,3460
0,2785
0,2336

0,2912

0,1354
0,1812
0,0729
0,1503
0,1586
0,1579
0,2173
0,2237
0,1913
0,4807
0,4169
0,2186

0
1,3534

Seliiloz
miktan

(gn)
0,0648

0,0636
0,0790
0,0656
0,0675
0,0751
0,0692
0,0557
0,0467

0,0582

0,1354
0,0604
0,0243
0,0501
0,0528
0,0526
0,0724
0,0745
0,1913
0,1602
0,1389
0

0,4847
0,0000

Disk
agirhgi
(an)

0,3492
0,3428
0,4135
0,2952
0,2174
0,3414
0,2869
0,2766
0,2371

0,2815

0,2305
0,1983
0,1479
0,1939
0,1955
0,2031
0,2301
0,2509
0,2816
0,3284
0,3933
0,2186

0,4847
1,3534

Katki
Orani

1/5

1/5

1/5

1/5

1/5

1/5

1/5

1/5

1/5

1/5

1/3

1/3

1/3

1/3

1/3

1/3

1/3

1

1/3

1/3

Katkisiz

0
0
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2.2.2. Olgiim Sistemi ve Orneklerin Analizi

1,3 cm gapli pelletler haline getirilen numunelerin deneysel kiitle sogurma
katsayilar1 Ortec marka GEM55P4-95 Model coaxial HPGe dedektorii kullanilarak
yapilmistir. HPGe dedektorii 6zden yari iletkenlik gosteren Ge dolayisiyla yari iletken

prensibine gore ¢caligmaktadir. Sekil 13°de kullanilan deney geometrisi goriilmektedir.

Kolimator Kolimator

Radyoaktif Kaynak Sogurucu Dedektd
Sekil 13. X - 1sinlart sogurma 6l¢iimleri i¢in kullanilan deney geometrisi

HPGe dedektorii %55 relatif verime sahip olup 4800 voltta ¢alismaktadir. Enerji

reziilosyonu (FWHM) 60C kaynagi i¢in 1,33 MeV’de 1,9 keV’dir. Deneysel sistem
verilmekte, onyiikseltici, yiiksek voltaj kaynagi, analog dijital doniistiiriici (ADC) ve
¢ok kanalli analizér (MCA) bir sistemde bulunup ayn1 zamanda dedektoriin portatif
olarak kullanilmasina imkan vermektedir. Spektrumlar Gama Vision programi

kullanilarak elde edilmistir.

Olgiimlere baglamadan once, **Am kaynagi 1 mm yari ¢apli kursun kolimator
igine yerlestirilerek, kaynagin nokta kaynak gibi davranmasi saglanmistir. Ote yandan,
gonderilen Gama suasimi paralel ince bir demet haline getirmek igin, dedektor kafasina
tizerinde 5 mm’lik delik bulunan bir kolimator yerlestirilmistir. Dedektér numune mesafesi

5 cm tutularak, numune nokta kaynak oraninin 10 cm olmasi saglanmustir.
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Deney geometrisi tamamlaninca &lgiimlere baslanmistir. Olgiimler de ilk énce deney
geometrisinin dogrulugunu test etmek igin Si saf kristali ve %99,99 saflikta Nb foili
kullanildi. Her iki numunenin kiitle sogurma katsayilar1 6l¢iildii. Olgiilen degerlerin teorik
degerlerle %1’in altinda bir hata ile uyumlu oldugu goriildii. Olgiimler énce deney
geometrisinde numune yokken radyoaktif kaynaktan yayinlanan X 1sinlari ile 300°s siire
icin tiger defa gergeklestirildi. Daha sonra numuneler dedektoriin bag kismindan 5 cm

uzakliga yerlestirilerek 300 s siire ile 6lgtimler tekrarlandi.

Bu deneyler sonucunda Sekil 14 ve 15° te verilen spektrum o&rneklerinde
goriildiigii gibi, ilgili piklerin altinda kalan alanlar kullanilarak numuneye gelen ve
numuneden gegen X-iginlarinin  giddetleri hesaplandi. Bu veriler kullanilarak
malzemelerin  kiitle sogurma katsayilar1 deneysel olarak hesaplandi. Mevcut
Olglimlerdeki hatalarin % 9-11 arasinda oldugu tahmin edilmektedir. Bu hatalar
yaklagik olarak; pik alanlarmin belirlenmesi (< %5), numunelerin kalinligi (= %3),

yogunluk olgiimleri (< %3) ve sayma istatistiginden (< %2) kaynaklanmaktadir.

Karakteristik X-isinlar1 ile ilgili ¢alismalarda numunelerin uyarilmasi sonucu
elde edilen karakteristik spektrumlarin, dolayisiyla da spektrumu olusturan pik
siddetlerinin dogru &lgiilmesi ¢ok &nemlidir. Ozellikle kiiciik numarali elementlerin
karakteristik X- 1sinlar1 spektrumlarina ait pikler iist {iste binmektedir. Bununla birlikte
incelenen elementin karakteristik piklerinden baska kagak pikler, satellite (uydu)
pikleri, coklu sagilmalardan meydana gelen kuyruklanmalar, iist iste binme pikler,
saya¢ atomlarinin karakteristik X- 1gin1 gibi piklerde meydana gelir. Bu piklerin analiz
edilerek numuneye ait gergek karakteristik X-isin1 piklerinin elde edilmesi

gerekmektedir.
Pikler, grafik ve veri analizleri i¢in hazirlanan Orijin 7,5 programi kullanilarak

analiz edilmistir. Sekil 14-15te bu programin kullanilmasi sonucu elde edilen

numunelere ait spektrum ornekleri ve veriler verilmektedir.
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10000

1000

100 &VJ —
10— —
L L .
0.00 810.00 1216.00 1620.00
Energy (keV)
Acquired: 15.01.2016 211830 Real Time: 300.00 5. Live Time. 297 70 s
File: FAKARISIKOLGUML™2EKSIKY ™ 1imeh.BaTi.dol 75.1.Spc Channels: 8182

Detector. #1 GEMabP4

Sekil 14. 1,5saat, 200°C, 0,05 M 6zelliklerde hazirlanan numuneye ait spektrum

10000 ‘

1000

100

| \IIHH‘

(- " L
0.00 405.00 810.00 1215.00 1620.00
Energy (kew]
Acguired. 1B.0T.2016 2241 39 Real Time: 300.00 5. Live Time: 298.48 5.
File: FARARISIOLGUML™ ZEKSIKY ™ Timen.BaTi.dol 97.1..5pc Channels. 8192

Detector: #1 GEMBEP4

Sekil 15. 24 saat, 150°C, 0,2 M 6zelliklerde hazirlanan numuneye ait spektrum

2.2.3. Kiitle Sogurma Katsayilarinin Hesaplanmasi

Farkli sicaklik ve siirelerde hidrotermal metotla tretilen baryum titanat
numunelerinin  kiitle sogurma Kkatsayis1 degerleri Lambert Beer yasasindan
yararlanilarak hesaplanmistir.  Hesaplamalar i¢in numunenin kalinlik degerleri (t)
denklem (21)’de verildigi gibi;

_ m(numunenin agirligt) (gricm?) (18)

A (numunenin alant)
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dikkate alinarak yapilmistir. Olgiime hazir hale getirilen 1,3 cm ¢apli (r) 6rneklerin
alan1  (A); ar’ formilii kullamlarak 1,3266 cm? olarak hesaplandi.  Hazirlamig
oldugumuz saf cellulose numunesinin uyarilmasi ile alinan siddet degeri ve |y degeri
denklem (12)’de kullanilarak seluloziin sogurma katsayist (us) elde edilir. Saf seliiloz
orneginin kalinlig1 (ts) ise her bir 6rnek i¢in denklem (18) ile hesaplanir. s, ts degerleri
denklem (19)’de kullanilarak diizeltilen (lps) degeri elde edilir. Bu sekilde iki siddet
degeri arasindaki fark, seliilozun katkisindan kaynaklanan foton sayisindaki azalma

miktarin1 Verir.

I()s = IO e-usl ts (19)

Numunede BaTiO3z’den kaynaklanan foton sayisindaki azalma miktarini elde edebilmek
icin; dedektorden okunan (lg) siddeti ile, denklem (19) ile hesaplanarak elde edilen los
degeri ¢ikartilarak numunedeki selillozun katkisindan kaynaklanan foton sayisindaki
azalma miktar1 c¢ikartilir. Boylece numunedeki seliilozun etkisinin olmadigi siddet
degerleri (lgs) elde edilir. Numunelerdeki seliiloz katkisi dikkate alinarak diizeltilen
siddet degerleri ve seliiloz etkisi ¢ikartilmis numune kalinlig (t3), kullanilarak denklem

(12) ile deneysel sogurma katsayilar1 hesaplanr.

Kiitle sogurma katsayilarmin teorik degerleri (Tablo 3) Gerward tarafindan

gelistirilen WinXCOM programi kullanilarak bulundu (Gerward vd., 2004).

Tablo 3. Olusan kristal yapilar icin WinXCOM programu ile elde edilen teorik degerler

W teorik) (cM?/gr) Wteorik) (cm?/gr)

Kristal Yap1 Koherant sacilma dahil Koherant sacilma dahil degil
Ba,TiO, 6,174 5,969

BaTi,Os 4,016 3,871

BaTiO; 5,208 5,030

BaCO; 6,45 5,785

TiO, 5,356x10™ 4,872x10"
CeH100s(cellulose) 1,923x10™" 1,802x10™
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2.3. Orneklerin Yapisal Analizi
2.3.1. XRD Analizleri

Orneklerin yapisal analizleri igin bir PANalytical X Pert PRO MPD (Flemish
Institute for Technology Research (VITO nv) Center, Boeretang 200, B-2400 Mol,
Belgika) difraksiyon spektrometresi kullanildi. Cihazda spektrumlar X’Pert Data
Collector isminde 06zel bir software programi yardimiyla incelenmektedir. Biitlin
spektrumlar normalize edilerek inceleme yapilmistir. Ni filtre kullanilan cihazda X-ray
dalga boyu Cu-Ka igin 0,1540598 nm tiip voltaj1 ve akimi ise sirasiyla, 40 kV ve 40 mA
olarak set edilmistir. XRD metodu ile tarama 26 araaliginda her 4 sn’yede bir 0,04°°lik

adimlarla yapilmistir.
2.3.2. FT-Raman Analizleri

FT- Raman spektrumlari bir InGaAs yariiletken dedektor destekli Nicolet Nexus
670 model Thermo Fisher Scientific firmasina ait spektrometre (Laboratory of
Adsorption and Catalysis (LADCA), University of Antwerp, Belgium) yardimiyla
almmustir. Spektrumlar Omnic 8.1 software yardimiyla normalize edilerek analiz
edilmistir. Analiz esnasinda 1064 nm dalga boyunda lazer 1sin1 tireten Nd-YAG lazer
kaynag ile iiretilen 15 180° yansitilarak 6rnek uyarilmaktadir. Ortalama 4 cm™lik

rezoliisyonla her 6rnek 200 defa taranarak spektrumlar elde edilmistir.
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3. BULGULAR

Tez calismas1 kapsaminda 80°C, 100°C, 150°C ve 200°C’de 15 dakika ile 120
saat arasinda degisen siirelerde {iiretilen BaTiO3 yapisinin kiitle sogurma katsayilari
hesaplanmustir. Orneklerin kristal yapist sogurma katsayilarmi etkilemektedir. Bu
nedenle 6nce yapisal olusumun anlasilmasi onem arz etmektedir. Sekil 16’da zaman
arttikca kristal yapinin olusumunun nasil degistigi gosterilmistir. Siire arttikga BaTiO3
yapisi daha da belirginlesmektedir. Sicaklik ise kinetik olarak yapinin olusumunu
hizlandirmaktadir. Sekil 16’da goriildiigii tizere 100°C’de yaklasik 25saatte, 150°C’de

yaklasik 3 saatte, ve 200°C’de yaklasik 1 saatte %97 BaTiO3 olusumu tamamlanmastir.

10 X
o8]l Vi
—=—100°C

|
0,61] b e 1505
04 l —a—200°C
1/
02
00}
0

10 20 30 40 50 60 70
Zaman (sa.)

@®

0

BaTiO, kristal yapisi olusumu (%)

BaTiO, kristal yapisi olusumu (%)

Zaman (sa.)

Sekil 16. BaTiOj kristal yapisinin olusumu

Numunelere ait XRD ve FT-Raman diagramlar1 yardimiyla olusum daha net
gozlenmistir. Sekil 17°de 80°C’ de 120 saat siireyle iiretilen numuneyle, 100°C’ de 24
saat boyunca iiretilen 6rnege ait XRD spektrumlar1 gosterilmistir. Sekilden de acikca
goriildiigl tizere 80 °C’de 120 saat gegmesine ragmen BaTiOg3 pikleri olugsmus fakat
yap1 yiizde yiiz olusmamustir. 100°C” deki grafikte ise yaklasik 32° civarinda pik net bir
sekil almigtir fakat diger piklerin olusumu igin siire yeterli degildir. Sekil 18’de 24
saatte farkli dereceler ve molaritelerde {iretilen Orneklerin XRD diyagramlar
karsilastirilmistir.  Sekilde yaklasik 22°, 32°, 39° ve 45° civarlarinda pikler
gozlenmektedir. Bu pikler ICDD’nin (International Centre for Difraction Data-2012) saf
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BaTiO3 yapisi pikleri ile uyum gosterdigi gozlenmistir. 45° civarinda 200°C’de pikin
kaydig1 gozlenmistir. 150°C’deki pikler kubik yapiy1 isaret ederken (ICDD’ye gore pik
etiketi 01-089-2475) 200°C’de tetragonal yapiya dogru kaymistir (ICDD’ye gore pik
etiketi 01-074-2491). Sekil 19’da ise sicakliga bagli olarak yapidaki degisim ve 45°

civarinda kiibik yapidan tetragonal yapiya gegis ayrintili olarak gosterilmektedir.

MMWWW 80°C, 120 sa.

WL\M« 100°C, 24 sa.

10 15 20 25 30 35 40 45 50
2Theta (derece)

Sekil 17. 80°C (120sa) ve 100°C (24sa) iiretilen 6rneklerin XRD diyagramlari

Siddet (a.u.)

200°C, .05 M, 24 sa.

Siddet (a.u.)

AL
.

10 15 20 25
2Theta (derece)

150°C, 0.1 M, 24 sa.

A

A L N 150°C, 0.2 M, 24 sa.
A A
L A

150°C, .05 M, 24 sa.
T T T 1
40 45 50

Sekil 18. 24 saatte farkli sicakliklar (150°C ve 200°C ) ve molaritelerde (0,05M, 0,1M
ve 0,2M ) iiretilen 6rneklerin XRD diyagramlari
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5 I 150°C, 24 sa.
T
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w
100°C, 24 sa
42 43 44 45 4o 47 48
_ A 1\ A 200°C, 24 sa. 2Theta (derece)
: ‘k
s
g A A A 150°C, 24 sa.
g

MM 100°C, 24 sa.

T T T T T T T )
10 15 20 25 30 35 40 45 50
2Theta (derece)

Sekil 19. 24 saatte farkli sicakliklarda (100°C, 150°C ve 200°C) iiretilen drneklerin
XRD diyagramlari

Kristalografik ¢aligmalarda FT-Raman metodu yapisal analiz i¢in kullanilan
yaygin tekniklerden bir digeridir. Sekil 20-24’de farkli sicaklik, siire ve molaritelerde
tretilen BaTiOs; oOrneklerinin siddete karsilik Raman kaymallarini  gdsteren
diyagramlarda yapisal olusumun karsilastirmalar1 yapilmistir. Sonuglar XRD sonuglari
ile uyum gostermekte olup, sicaklik ve zaman faktoriine bagli olarak yapinin asama
asama olusumu net bir sekilde goriilmektedir. Sekil 24°de kullanilan prekiirsor’un
molaritesinin BaTiO3’lin raman spektrumunda herhangi bir degisiklik vermedigi

goriilmektedir. Buda atomik diizeyde yapida bir degisiklik olmadigina isaret eder.

M 100°C, 120 sa.
M 100°C, 72 sa.
- L 100°C, 24 sa.
o~ T 100°C, 16 sa.
B N 100°C, 6 sa.

S 100°C, 2 sa.

S 100°C, 1 sa.

EEVA SIS 100°C, 30 dk.
M 100°C, 15 dk.
M 80°C, 120 sa.

T T T T T T T '
1000 800 600 400 200

Siddet (a.u.)

Raman kaymasi (cm™)

Sekil 20. 80°C (120sa) ve 100°C (15dk-120sa) tiretilen 6rneklerin FR-Raman
spektrumlari
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MZOOOC’ 4 s
M 150°C. 24 5a.
M 100°C. 2458

T T T T T
1000 800 600 400 200
Raman kaymasi (cm™)

24 saatte farkl sicakliklarda (100°C, 150°C ve 200°C) tiretilen 6rneklerin FR-
Raman spektrumlari

M 100°C, 120 sa.
M Y .

T T T T T
800 600 400 200

Siddet (a.u.)

Sekil 21.

Siddet (a.u.)

1000
Raman kaymasi (cm™)

120 saatte 80°C ve 100°C’de iiretilen drneklerin FR-Raman spektrumlari

200°C, 2 sa.

Sekil 22.

200°C, 1.5 sa.

—_/J\\/\_____/_/—\A/\—/\/\—’ 2000(:’ 15 dk.

T T T T T
1000 800 600 400 200

Siddet (a.u.)

Raman kaymasi (cm™)

Sekil 23. 200°C’de 15dk -120 saat arasinda iiretilen 6rneklerin FT-Raman spektrumlari

‘___ﬁ_/\__,/\d_/\/\ 150°C. 0.2 M. 24 52
M150°C, 0.1 M, 24 sa.
M 150°C, .05 M, 24 sa.

1000 800 600 400 200

Siddet (a.u.)

Raman kaymasi (cm™)

150°C’de ve 24 saat boyunca farkli molaritelerde (005M, 01M ve 02M)

Sekil 24.
tiretilen 6rneklerin FT-Raman spektrumlari
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Sogurma katsayilarini1 hesaplamak i¢in yapilan dlglimler ve hesaplama sonuglari

Tablo 4’ te verildigi gibidir.

Tablo 4. Calismada kullanilan numuneler ve numunelerin analiz sonuglari

Ornek Uretim Sartlart Iy lgs Iy los t(gr/cmz) tq(gr/cm?2) 'u(der;eysel)

No (cm/gr)

1 15dk, 100°C, 0,05M 27250 26658 63352 63944 0,257 0,206 4,25

2 30dk, 100°C, 0,05M 28147 28732 63352 63937 0,254 0,203 3,94

3 Isaat, 100°C, 0,05M 25559 24859 63352 62652 0,306 0,245 3,77

4 2saat, 100°C, 0,05M 31653 31148 63352 62847 0,218 0,175 4,01

5 3ssat, 100°C, 0,05M 34197 33579 63352 62734 0,163 0,109 5,73

6 6saat, 100°C, 0,05M 29083 28515 63352 62784 0,25 0,2 3,95

7 16saat, 100°C, 0,05M 31482 30999 63352 63835 0,212 0,169 4,27

8 24saat, 100°C, 0,05M 31073 30596 63352 63829 0,206 0,164 4,47

9 72saat, 100°C, 0,05M 32626 32219 63352 63759 0,177 0,142 4,81

10 120saat, 100°C, 0,05M 30025 29542 63352 63835 0,21 0,168 4,59

11 24saat, 150°C, 0,05M 41124 40115 63352 64361 0,174 0,087 5,43

12 1,5saat, 200°C, 0,05M 39171 38611 63352 62786 0,149 0,099 4,88

13 24saat, 200°C, 0,05M 40881 40457 63352 62928 0,111 0,074 5,97

14 6saat, 200°C, 0,05M 38130 37577 63352 62799 0,146 0,097 5,272

15 24saat, 200°C, 0,05M 37777 37218 63352 62793 0,147 0,098 5,326

16 48saat, 200°C, 0,05M 36195 35611 63352 62768 0,153 0,102 5,557

17 72saat, 200°C, 0,05M 35494 34841 63352 62699 0,174 0,116 5,069

18 120saat, 200°C, 0,05M 34032 33311 63352 62631 0,189 0,126 5,002

19 120saat, 80°C, 0,05M 46914 45680 63352 64586 0,212 0,106 3,27

20 10saat, 150°C, 0,2M 24318 23374 63352 62408 0,247 0,165 5,95

21 10saat, 150°C, 0,1M 21734 20601 63352 62219 0,296 0,197 5,59

22 15dk, 200°C, 0,05M 32995 - 63352 - - 0,177 3,68

23 Cellulose 59285 0 63352 0 0,365 0 0,1818
BTO HH 63352
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Tablo 4 incelendiginde diisiik sicakliklarda BaTi,05 tiirevinin daha baskin oldugu
200°C’de 9, 12, 14, 15, 16, 17 ve 18 numarali 6rneklerde de goriildiigii tizere BaTiO3
yapisinin daha belirginlestigi gézlenmistir. Ornek 20, 13 ve 5° ise Ba,TiO, karakteristigi
gostermektedir. Saf seliiloz icin yapilan hesaplama teorik degeri ile (1,802x10™ cm?/gr)
uyumludur. XRD ve FT-Raman teknikleri ile gdzlemlenen baryum titanat tiirevlerinin
davranigi ile hesaplanan sogurma katsayilarindaki farkliliklarin birbirini destekledigi
gozlemlenmistir. Biitlin bu sonuglar gostermistir ki, sogurma katsayilar1 hesabinin

yapisal degisikliklerin incelenmesi i¢in alternatif bir metot sunmaktadir.

Literatiirde; Harun Bayraktar tarafindan yapilan ¢alismada; Sol-jel ve yiizey aktif
madde destekli hidrotermal sentez yontemi ile elde edilmis olan BaTiOs, NixZn;-xFe;0y,
CoyZn1~xFe,04, MnyZny-Fe;04, CuxNii-Fe 04, CuCoxFes04, CuxMny-yFe,04, orneklerin
elektromanyetik sogurma oOzelliklerinin incelendigi ¢aligmada Grneklerin spinel yapida
olduklar, BaTiO3’ 1n tetragonal yapida oldugu gériilmiistiir. Olgiilen ve elde edilen
sonuclar tim numunelerin, genis frekans bandi araliginda yiiksek elektromanyetik
radyasyon sogurduklarini gostermistir (Bayraktar, 2011). Bu durum farkli yapilar
tizerinde yapilan calismalarla dogrulanmigtir. Bunlara ornek olarak; Kim ve digerleri
tarafindan yapilan (CaCoTi) XFej»-2X019 yapilart lizerinde RL, ~-40 dB frekans bandi
araliginda radyasyon sogurma ozelliklerinin aragtirtlmasi (Kim vd., 1991) veya Bregar
tarafindan ferrit kompozit 6rnekler icin RL,~-30 dB frekans bant araliginda yapilan
caligmalar verilebilir(Bregar, 2004). Baryum hekzagonal ferrit 6rnekleri igin Meshram
ve digerleri tarafindan RL, ~20 dB frekans bant araliginda elektromanyetik radyasyon
sogurma Ozellikleri hakkinda calismalar yapilmistir (Meshram vd., 2004). BaTiOs;
ornekleri i¢in ise Abbas ve arkadaslari tarafindan RL, ~-30 dB frekans bandi araliginda
calisilirken, ferrit polimer kompozitler i¢in de Meshram Abbas ve arkadaslart 2007°de
RL, ~-25 dB frekans bandi araliginda ¢alismalar yapmustir (Abbas vd., 2006). Yapilan
bu calismalara gére onerilen polimer nanokompozit yapilarin genis frekans bandinda

daha iyi sogurma ozelliklerine sahip olduklar1 goriilmiistiir.
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4. SONUCLAR

Sanayi, Biyoloji, T1p, Fizik ve Kimya alaninda biiylik 6neme sahip olan sogurma
katsayilarinin hesaplanmasi ile gelen 1simin hangi derinlikte ve nasil sacildigi gibi
bilgilere ulasilabilir. Bu konuda pek ¢ok arastirma, yayin olmasina ragmen deneysel ve
teorik degerler arasindaki farkliliklardan dolayr yeni deneysel yontemlerle bu
caligmalarin teyid edilmesi Oonem arz etmektedir. Ayrica c¢aligmalarin birgogu cam,
plastik, organik, biyolojik ve metaller {izerinde ¢ok ¢alisma olmasina ragmen gelismis
seramik malzemeler iizerinde neredeyse yok denecek kadar azdir. Bu c¢alismada
Peroxo_hydroxide ve hidrotermal metoduyla 80, 100, 150 ve 200°C’de 15 dakika ile
120 saat arasinda degisen siirelerde iiretilen ve bir seramik yapi olan baryum titanat
orneklerinin sogurma katsayilarinin hesaplanmasi yapilmistir. Calisma sonucunda elde
edilen sayim degerleri ve kiitle sogurma katsayilarinin deneysel degerleri Toblo 4’te,
Gerward tarafindan gelistirilen WinXCOM programi kullanilarak hesaplanan kiitle
sogurma katsayilarinin teorik degerleri ise Tablo 3’te verilmistir. Tablolar
karsilastirildiginda teorik degerler ile deneysel degerler arasinda uyum oldugu
gozlenmistir. Kiitle sogurma katsayilar1 hesaplandiginda, belirginlesen BaTiO3 yapist ile
sogurma katsayilarin giderek arttigi gézlenmistir. Yapilan FT-Raman ve XRD analizleri
gostermistir ki, sicaklik ve siire arttik¢a tetragonal BaTiO3 yapisi daha belirgin olarak
ortaya ¢cikmistir. Siire ve sicaklik parametrelerine bagl olarak reaksiyondaki kinetik
degisimler sonucu baryum titanat yapisinin tiirevleri (BaTi,Os ve Ba,TiO;) de
gozlemlenmistir. XRD ve FT-Raman teknikleri ile gozlemlenen baryum titanat
tiirevlerinin davranigi ile hesaplanan sogurma katsayilarindaki farkliliklarin birbirini
destekledigi aciktir. Biitiin bu sonuglar gostermistir ki, sogurma katsayilar1 hesabinin

yapisal degisikliklerin incelenmesi igin alternatif bir metot sunmaktadir.
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5. ONERILER

Kiitle sogurma katsayis1 kullanilarak veya analizi yapilmasi, maliyet acisindan
ucuz olacagindan avantajli olabilir.

Hidrotermal metotla iiretilmis saf Baryum titanat ve tiirevlerinin (BaTiO3; ve
BaTi,0s, Ba,TiO4), BaCO3; ve TiO,’nin yapisal analizleri ve sogurma katsayilarinin
hesaplanmis olmasi deneysel ve ornek hazirlama siireglerinden kaynaklanan hatalarin
analizi i¢in faydal1 olacaktir.

Yapisal analizleri ve sogurma katsayilar1 hesaplanan bu saf 6rnekler kullanilarak
yapilacak kalibrasyon egrisi ile herhangi bir hidrotermal numune i¢in yogunluk ve
kinetik analizler yapilabilir ve bu sekilde BaTiO3’lin olusum evreleri hakkinda bilgi
sahibi olunabilir.

Ornek iiretme metotlar farkliligi rneklerde yapisal ve yogunluk agisindan
farkliliga sebep olacagi igin, katthal ve Sol-jel yontemleri ile iiretilen baryum titanat
orneklerinin sogurma katsayilar1 da hesaplanarak hidrotermal metotla iiretilen 6rneklere

ait sonuclarla karsilastirilmasi faydali olacaktir.
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