T.C.
BALIKESIR UNIiVERSITESI
FEN BIiLIMLERI ENSTITUSU
FiZiK ANABILIiM DALI

) Dy*? ve Thb*? KATKILI SnOz’nin YAPISAL
ve LUMINESANS OZELLIKLERININ INCELENMESI

SENNUR COLAK

YUKSEK LiSANS TEZi

Jiiri Uyeleri: Prof. Dr. Remziye TULEK (Tez Danismani)
Prof. Dr. Mustafa Burak COBAN
Prof. Dr. Zikriye OZBEK

BALIKESIR, Temmuz -2026



ETiK BEYAN

Balikesir Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii Tez Yazim Kurallarina uygun olarak tarafimca
hazirlanan “Dy™ ve Tb™ KATKILI SnO;’nin YAPISAL ve LUMINESANS
OZELLIKLERININ INCELENMESI” baslikl tezde;

Tiim bilgi ve belgeleri akademik kurallar ¢ercevesinde elde ettigimi,
Kullanilan veriler ve sonuglarda herhangi bir degisiklik yapmadigimi,
Tiim bilgi ve sonuglar bilimsel arastirma ve etik ilkelere uygun sekilde sundugumu,

Yararlandigim eserlere atifta bulunarak kaynak gosterdigimi,

beyan eder, aksinin ortaya ¢ikmasi durumunda her tiirlii yasal sonucu kabul ederim.

Sennur COLAK



OZET

Dy" ve Tb*3 KATKILI SnO2’nin YAPISAL
ve LUMINESANS OZELLIKLERININ iINCELENMESI
YUKSEK LISANS TEZi
SENNUR COLAK
BALIKESIR UNIVERSITESI FEN BILIMLERI ENSTITUSU
FiZIK ANABILIM DALI
(TEZ DANISMANI: PROF.DR. REMZIYE TULEK)

BALIKESIR, TEMMUZ - 2026

Bu tez calismasinda, ¢oktiirme yontemi teknigi kullanilarak saf SnO,, SnO.:Dy*" (%5
agirhk), SnO2:Tb*" (%5 agirlik) ve SnO2:Dy** (%2,5 agirlik): Tb*>" (%2,5 agirhik) nano
parcaciklarin yapisal ve liiminesans 6zellikleri incelenmistir. Bu 6rneklerin yapisal ve optik
ozellikleri, taramal1 elektron mikroskobu (SEM), enerji dagilimli spektroskopi (EDS), X-
1511 kirinimi (XRD), termogravimetrik analiz (TGA), ve fotoliiminesans (PL) teknikleri ile
incelenmistir. 30-600 °C sicaklik araliginda sadece %1-3 agirlik kaybinin gézlemlendigi TG
analizleri, numunelerin yiiksek termal kararliliin1 dogrulamistir. EDS analizi, Dy ve Tb
iyonlarinin SnO; ana matrisine basarili bir sekilde dahil edildigini ortaya koymustur. Dy ve
Tb katkili numunelerin PL spektrumlarindan, Dy ve Tb* iyonlarinin uyarilmis hallerinden
temel hallerine gecislerine karsilik gelen karakteristik keskin pikler gozlendi. Cift katkili
SnOz'de Tb** iyonuyla iliskili gecislerin PL yogunluklarmin, tek katkili numunelere kiyasla
onemli olgiide arttigi goriildii. Bu, Dy*"'dan Tb** ‘a daha verimli enerji transferinin
gerceklestigi anlamina gelir. Cift katkili SnO>'nin emisyon 6zelliklerinin sicaklik davranisi
da analiz edildi. Tek ve ¢ift katkili SnO> numunelerinin renk koordinatlarinin, 6600-6800 K
renk sicakligi araliklaria karsilik gelen yaklasik x=0,31 ve y=0,32'de oldugu bulundu.

ANAHTAR KELIMELER: Dy"*/Tb*, liiminesans, SnO»

Bilim Kod / Kodlar1 : 20217, 20218, 20226 Sayfa Sayis1 :31



ABSTRACT

INVESTIGATION of STRUCTURAL and LUMINESCENCE PROPERTIES of
Dy** and Tb™3> DOPED SnO:

MSC THESIS
SENNUR COLAK
BALIKESIR UNIVERSITY INSTITUTE OF SCIENCE

PHYSICS ) )
(SUPERVISOR: PROF. DR. REMZIYE TULEK)

BALIKESIR, JULY - 2026

In this thesis, structural and the luminescence propetties of pure SnO2, SnO2:Dy>"(5%wt.),
Sn0,:Tb**(5%wt.) and SnO2:Dy**(2.5%wt.): Tb>'(2.5%wt.) nanoparticles by co-
precipitation approach solution casting technique were investigated. The structural and
optical properties of these samples were examined by scanning electron microscope (SEM),
energy dispersive spectroscopy (EDS), X-ray diffraction (XRD), thermogravimetric analysis
(TGA), and photoluminescence (PL) techniques. TG analyses, where only 1-3% weight
losses were observed in the 30-600 C temperature range, confirmed the high thermal stability
of the samples. EDS analysis revealed successful incorporation of Dy™ and Tb*™ ions into
SnO> host matrix. From the PL spectra of the Dy** - and Tb*? -doped samples, characteristic
sharp peaks were observed corresponding to the transition from the excited states to ground
states of Dy™ and Tb*> ions. It was observed that the PL intensities of the transitions
associated with Tb+3 ion in co-doped SnO; increased significantly compared to the single-
doped samples. This means that more efficient energy transfer occurs from Dy** to Tb*",
The temperature behaviour of the emission properties of co-doped SnO> was also analysed.
The colour coordinates of single and co-doped SnO> samples were found to be at about
x=0.31 and y=0.32 corresponding to 6600-6800 K colour temperature ranges.

KEYWORDS: Dy"*/Tb*?, luminescence, SnO2

Science Code / Codes : 20217, 20218, 20226 Page Number :31

ii



ICINDEKILER

Sayfa
OZET ceeovererrresesssessssessssssesssssssssssessssssssssssssssssessssssssssessssssssessssssessssssssssessssssssesssssssssesesseses i
ABSTRACT ....eeeiecrrneeieccsnneneccsssnseecsssssssecsssnssecssssnssssssssnsssssssnssssssssssssssssnssssssssnssssssssnsssens ii
ICINDEKILER.......ooveerrrrrrrsssessssssssssssssesens iii
SEKIL LISTESI ..ccvcvreereeceecrscnsensensessessessssssssssssesssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssons iv
TABLO LISTESI....coeeuiteeiteeeeseesstsensssesssssessesssssssssssssssssesssssssssssssssssssssssssssssessssasssssesns v
SEMBOL LISTESI ..cuvvuerueruecnsersensensesnenensssssssessessasssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssassassons vi
ONSOZ cueeeererereeeeeresessssssesssssssssssssssssssssssessssssasssssssssssssssssssssssassssssssssssasssssssssnssssssssssses vii
L. GIRIS oueeeerecesecnenensessessssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssessessessosssssssssssssssssssssssssessens 1
2. TEORIK BILGILER......uoieeereeeeteresneresesssessesssssssessessssssssssssssssssssssssssessssssssssssssssne 3
2.1 SNO2’IN TEMEL OZEIKICTI ...ttt et e e e eee e 3
2.2 Nadir Toprak EIementleri ..........cccoeviieiieiiieiieiieeieesie ettt 4
2.3 Dy ve Tb Elementinin Yapist ve OzelliKIETi............cccocoveveveirereieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeesneen, 6
3. DENEYSEL YONTEMLER 9
3.1 Coktiirme YOntemi TEKNIGZT .....cccveeeeuiieiiiiieeiie ettt tee e iee e svee e saeeesevee e 9
3.2 Fotoliiminesans TeKnigi (PL) .......ccooviiiiiiiiiiiece et 10
3.3 SEM TOKINIGI..c.ueieuiiiiiieiiieciie ettt ettt ettt ettt et beeesbeestaesaseenseessseensaennneenns 11
4. DENEYSEL SONUCLAR.......tiereicnnaeeccsanecssanesssasesssnsesssnsesssssessassessasssssnsssssasssssnns 13
4.1 Malzemelerin SEeNtEZICNIMESI .........ccovveieieiiiieeeeeieieeeeereeeeeeeee e e e e e e eeareeeeeeneeeas 13
4.2 XRD ANAIZI .ottt 13
4.3 Termogravimetrik ANAIIZ........cc.oeeiiiieiiieeiieee et et e e e e saeeeaaeeenns 15
4.4 SEM ANALIZI.....oooiiiiiiiiiiceiee et e et e e e et e e e e eaaa e e e eaanes 16
T o DN 1 ¥: 1 1 s (PR RRRRRR 19
5. SONUC VE TARTISMA ........coueeerrerercnreccnneccnsscconnes 25
6. KAYNAKLAR 27
OZGECMIS aurrrrrrrressssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssses 31

il



SEKIL LiSTESI

Sekil 2.1:
Sekil 2.2:
Sekil 3.1:
Sekil 3.2:
Sekil 3.3:
Sekil 4.1:

Sekil 4.2:
Sekil 4.3:

Sekil 4.4:
Sekil 4.5:

Sekil 4.6:

Sekil 4.7:
Sekil 4.8:

Sayfa

SNO2’ 1N KIIStAl YAPIST .vveiiiiiiiiiieeiie ettt e e sree e eeseaaeesaeeenes 3
Nadir toprak (RE) elementlerin kullanim alanlart. ...........cccoeoveeiiieniiiiinineienen. 6
Coktiirme yontemi teknigi deney dizenegi. .......c.ceecvveeeeieeeeieeeniieeeiie e 9
(a) Fotoliiminesans deney diizenegi ve (b) sematik gosterimi...........c.ccveevueenee. 11
SEM deney DUZENEFTI. ....cccuvveeiieeeiiieciie ettt 12
Saf SnO;, Sn02:Dy*" , Sn02:Tb*" ve Sn02:Dy** : Tb** nano pargaciklarm XRD

] 015103 411001 F: 1 5 FO SRR 14
Saf SnO;, Sn02:Dy**, Sn0,:Tb** ve Sn02:Dy**: Tb*" nano parcaciklarin TG

§0 00 1§ [ o AU R 16
a- Saf SnO,, b- Sn02:Tb*", ¢c- Sn02:Dy**, d- SnO2:Dy*":Tb** nano parcaciklarin

SEM goriintiileri ve enerji dagilimli spektroskopi (EDS). ....c.coovvvveeiveenniennee. 18
Saf SNO2 PL SPEKIIUMUL ...coovviiiiieiieiie ettt 19
Sn02:Tb**, Sn02:Dy*" and SnO2:Dy*":Tb*" nano pargaciklarin PL spektrumu.

.......................................................................................................................... 21
Dy** and Tb®" nano parcaciklar1 sematik enerji seviyeleri ve enerji gecis

QLY AGIAMIATL. 1.ttt ettt et e s eessaeebeeaeeenseenes 21
SnO2:Dy*":Tb*" nanopargacigin sicakliga bagh (10-300 K) FL spektrumu....... 22
a-Biitiin 6rneklerin oda sicakliginda CIE renk koordinat diyagramlari b-

SnO2:Dy*": Tb** 6rneginin sicakliga bagli CIE koordinat diyagrami. ............. 24

v



TABLO LIiSTESI

Sayfa
Tablo 2.1: SnO2’¢ ait baz1 fiziksel parametreleri.........cccveeeiieeriiieiiieeieeee e 4
Tablo 2.2: Dy elementine ait bazi onemli parametreler ..........cocoovevverierienieneenenieneeee 7
Tablo 2.3: Tb elementine ait bazi 6nemli parametreler............ccovevviiieeiieeiiieeriie e 8



SEMBOL LISTESI

SnO2
RE
Dy
Tb
PL
XRD
SEM
EDS
TGA
K
CIE
CCT

: Kalay dioksit

: Nadir toprak

: Disprozyum

: Terbiyum

: Fotoliiminesans

: X-1s1n1 kirmimi

: Taramal1 elektron mikroskobu
: Enerji dagilimhi spektroskopi
: Termogravimetrik analiz

: Kelvin

: Renk koordinatlar1

: Renk Sicakligi

vi



ONSOZ

Tez calismam sirasinda bana her konuda yardim ve desteklerini esirgemeyen danigmanim
Prof. Dr. Remziye TULEK e sonsuz tesekkiir ederim.
Tez deney asamasinda bilgi ve tecriibesinden yararlanma imkan saglayan ve her konuda

yardimlarint esirgemeyen hocam Prof. Dr. Mustafa Burak COBAN a tesekkiirlerimi
sunarim.

Balikesir, 2026 SENNUR COLAK

vii



1. GIRIS

Kalay dioksit (SnO.), periyodik tablonun IV-VI grubunda yer alan ve tetragonal kristal
yapiya sahip inorganik bir malzemedir. SnO», %80 gibi yliksek seffaflig ile seffaf iletken
oksit (TCO: hem elektrik iletebilen hem de goriiniir 15181 biiylik oranda gecirebilen 6zel yar1
iletken malzemeler) ailesine ait bir malzemedir ve 343 nm'lik temel absorpsiyondan
baslayarak yaklasik 2000 nm dalga boylarina kadar olan bdlgeyi taramaktadir (Henkel et.
al.,2019). SnO,, goriiniir bolgede optik olarak seffaf olmasinin yaninda, oda sicakliginda iyi
elektrik iletkenligi, yiiksek kimyasal kararliligi, genis kristal biiylitme teknolojisi ve diisiik
hazirlama maliyeti gibi bazi benzersiz fiziksel ve kimyasal 6zellikleri nedeniyle, ince film
transistorleri, diiz panel ekranlar, giines pilleri, 151k yayan diyotlar, gaz sensor
uygulamalarinda ve lityum-ion bataryalar1 gibi c¢esitli uygulamalar igin biiylik bir
potansiyele sahiptir (Galazka et. al.,2013; Batzill and Diebold, 2005; Kim and Pique, 2004;
Zhang et. al.,2023; Gao et. al.,2018; Prathyusha et. al.,2016; Joseph et. al.,2006; Sengwa and
Dhatarwal, 2021; Arif et. al.,2022; Elamin et. al., 2023). SnO> ince filmleri, gaz algilama
uygulamalarinda (Yin et. al., 2023; Gopel et. al., 1995), lityum iyon pil uygulamalar1 (Tian
et. al., 2014) ve termoelektrik malzeme (Lee et. al., 2018) i¢in en ¢ok calisilan malzemeler

arasidadir.

Genel olarak, oksijen bosluklarinin varligi nedeniyle SnO», oda sicakliginda yaklagik 3,6
eV'lik dogrudan bant aralig1 enerjisine sahip dogal bir n-tipi yar1 iletken 6zellikler sergiler
(Akkera et al.,2022). SnO: kristal yapisindaki oksijen bosluklar1 genel olarak SnO:>'nin
elektriksel iletkenligini ve optik iletimini dogrudan etkiler (Sambasivam et. al., 2020).
Bununla birlikte, saf SnO> ince filmleri, diisiik tastyici yogunlugu, diisiik mobilitesi ve yavas
anahtarlama kinetigi prosesi nedeniyle bircok optoelektronik cihaz uygulamasinda sinirh
kullanima sahiptir (Akkera et al.,2022). Oksijen bosluklarinin fazla miktarda olmasi, kristal
yapida diizensizlik olusturarak elektronlarin sac¢ilmasina neden olabilir ve bu da tasiyici
hareketliligini  diistirerek elektriksel iletkenligi azaltabilir. Ayrica optoelektronik
uygulamalarda da bu durum ciddi bir sorun olusturur. Bu kusurlar, bant aralig1 i¢inde
istenmeyen ara enetji seviyeleri olusturarak yeniden birlesme (recombination) siireclerinin
arttirarak optik sogurmayi artirabilir, malzemenin seffafligin1 azaltabilir ve cihaz

performansinin diistirebilir.



Saf SnO2 kristal yapisindaki oksijen bosluklarini kontrol etmek veya olusturmak cok
zordur. SnO2 kristaline farkli elementler eklenerek yani katkilama yapilarak SnO; kristal
yapisindaki oksijen bosluklari kontrol edilebilir ve istenilen elektriksel ve optiksel 6zellikler
elde edilebilir. SnO2’de kullanilan katki elementleri oldukga cesitlidir. Aliiminyum (Al),
tungsten (W), nadir toprak elementleri (Tb, Dy, Eu ) ve kalkojen elementleri (S, Se, Te) en

¢ok kullanilan katki elementleridir.

Nadir toprak (Rare Earth, RE) elementleri genis bant araliina ve yiiksek gecirgenlik
katsayisina sahiptir (Li et. al., 2022). Elektronik yapilar1 nedeniyle biiyiik iyon yarigapli, 4f-
metalik nadir toprak elementleri (6rn. Dy, Eu, Ce, Gd, La, Tb, Nd, Sm..) SnO>
nanopartikiillerine katkilanarak kristal kusurlar1 ve oksijen bosluklar1 yaratarak optik ve
elektriksel iyilestirmeler i¢in birgok ¢alismada kullanilmistir (Li et. al., 2022; Tran et. al.,
2022; Sankar et. al., 2015; Shkir et. al.,2018).

Nadir toprak elementlerinin cesitli 6zellikleri nedeniyle siirdiiriilebilir enerji ¢6ziimleri
tiretmede, cevre glivenligini ve ekonomik ilerlemeyi saglamada temel bilesenler oldugu
kanitlanmistir (Faustino et. al.,2019, Zhu et. al.,, 2022). RE'larin olaganiistii optik,
termodinamik ve kimyasal Ozellikleri, onlar1 elektrikli arag bataryalari, riizgar
tiirbinlerindeki kalici miknatislari, tasinabilir enerji cihazlari, yakit hiicresi katalizorleri,
radyasyon kalkani, tibbi goriintiileme alanlar1 gibi cesitli karmagsik teknolojilerde
vazgecilmez hale getirmistir. Bu nedenle, nadir toprak elementlerinin kontrollii
konsantrasyonlarda ana malzemelere basarili bir sekilde dahil edilmesi, tasinabilir enerji
cihazlari, radyasyon sensorleri ve radyasyon koruyucu camlarin iiretilmesinde ve aym
zamanda mevcut fotovoltaik hiicrelerin performansinin iyilestirilmesinde rekabet avantajlari

sunmas1 hem arastirmacilarin hem de endiistrinin biiyiik ilgisini cekmektedir.

Bu tez calismasinda, ¢oktlirme yontemi teknigi kullanilarak elde edilen saf ve nadir toprak
elementlerinden Dy* ve Tb*> katkilanarak elde edilen SnO, nano pargaciklarm yapisal ve
liiminesans Ozellikleri incelenmistir. Bu nano pargaciklarin yapisal ve optik ozellikleri,
taramal1 elektron mikroskobu (SEM), enerji dagilimli spektroskopi (EDS), X-1s1n1 kirinimi

(XRD), termogravimetrik analiz (TGA), ve fotoliminesans (PL) teknikleri ile incelenmistir.



2. TEORIK BILGILER

2.1 SnO2’in Temel Ozelikleri

Periyodik tabloda IV-VIA grubunda yer olan kalay dioksit, genis ve dogrudan bant arali§ina
(3.6 eV) sahip ve dogal n-tipi bilesik bir yar1 iletkendir. Dogada yaygin olarak bulunabilen
bu inorganik malzeme genelde beyaz toz goriiniimli ve kokusudur. SnO;’nin toz formu,
boya ve gida endiistrilerinde, seramik, plastik, cam, ¢cimento gibi genis bir kullanim alanina
sahiptir. Optiksel olarak yiiksek gecirgenlige sahip olan SnO,, sahip oldugu fiziksel

ozelliklerinden dolay1, bilimsel ve teknolojik a¢idan 6nemli bir yariiletkendir.

Kalay dioksit, kristal yapis1 bakimindan tetragonal kristal sistemine sahiptir. Bu yapida kalay
(Sn) atomlar1, alti adet oksijen (O) atomu ile gevrilidir ve bu diizenleme oktahedral
koordinasyon olarak adlandirilir. Her bir kalay atomu, ii¢ boyutlu diizenli bir kafes i¢inde
oksijen atomlariyla bag yaparak saglam ve kararli bir yap1 olugturur. Oksijen atomlar ise
her biri ii¢ kalay atomuna baglanacak sekilde konumlanir. Bu diizenli ve simetrik yapi,
SnO:’nin yiiksek kimyasal kararliligini ve yar iletken 6zelliklerini belirleyen temel

faktordiir. Sekil 2.1°de SnO; kristal yapisi1 gostermektedir.

Sekil 2.1: SnO>’in kristal yapisi

SnO; bilesigine ait dnemli bazi fiziksel parametreleri Tablo 2.1°de verilmistir.



Tablo 2.1: SnO2’e ait bazi fiziksel parametreleri

Ozellik Deger

Kristal yapisi Tetragonal
Orgii parametresi

a(A) 4.737

c (A 3.185

Yogunluk (g/cm?) 6.95

Erime noktasi (°C) 1630
Yasak enerji bant aralig1 (eV) 3.6 (300 K)

Molekiil agirlig1 (g/mol) 150.709

Eksiton baglanma enerjisi (meV) 30-50

Optik gecirgenlik %380-%90

2.2 Nadir Toprak Elementleri

Nadir toprak elementleri (RE), periyodik tabloda lantanitler serisi olarak bilinen ve atom
numaralart 57 ile 71 arasinda degisen elementler ile birlikte skandiyum (Sc atom numarast
21) ve itriyum (Y atom numarast 39)’u da kapsayan 17 elementten olusan bir element
grubudur. Bu elementler; lantan (La), seryum (Ce), praseodimyum (Pr), neodimyum (Nd),
prometyum (Pm), samaryum (Sm), europyum (Eu), gadolinyum (Gd), terbiyum (Tb),
disprosiyum (Dy), holmiyum (Ho), erbiyum (Er), tiilyum (Tm), iterbiyum (Yb), lutesyum
(Lu) skandiyum (Sc) ve itriyum (Y) olarak siralanir. “Nadir” olarak adlandirilmalarina
ragmen yer kabugunda tamamen az bulunmazlar; ancak genellikle ekonomik olarak
cikarilabilir yogunlukta bir araya gelmeleri zor oldugu i¢in bu sekilde isimlendirilmislerdir

(TENMAK, 2026).

Nadir toprak elementleri sahip olduklar1 yumusak yapilarindan dolayr kolay
sekillendirilebilir ve bu 6zellikleriyle tepkimeye girebilme 6zelligine sahiptir. Parlak, glimiis
ve demir gri renginde olan bu elementlerin kendilerine 6zgii optik ve manyetik 6zellikleri
bulunmaktadir. Nadir toprak elementlerinden, atom numaralar1 57-64 (Lantan, seryum,
praseodim, neodimyum, prometyum, samaryum) araliginda yer alan elementler ve
skandiyum hafif lantanit kategorisinde yer alirken, atom numaralar1 65-71 (itriyum,

evropiyum, gadolinyum, terbiyum, disprosyum, holmiyum, erbium, tulyum, iterbiyum,



lutesyum) araligindaki elementler ile itriyum ise agir nadir toprak elementleri olarak
siniflandirilmaktadir. Bu gruplandirma elementlerin atom numaralari ile dogada bulunma
sikliklarina gore yapilmistir. Agir nadir toprak elementleri, hafif nadir toprak elementlerine

kiyasla dogada daha az bulunur. (Enerji ve Tabi kaynaklar Bakanligi, 2026).

Elektron degisimleri sadece 4f yoriingesinde gerceklesen nadir toprak elementleri, +3
degerlikli olduklar1 durumda, birbirleriyle benzer 6zellikler gosterirler. En 6nemli 6zellikleri
arasinda benzer kimyasal davramiglar gostermeleri, yiiksek manyetik ozelliklere sahip
olmalar1 ve optik uygulamalarda etkin rol oynamalar1 yer alir. Bu elementler, elektronik,
enerji ve savunma sanayilerinde kritik éneme sahiptirler. Ornegin neodimyum giiglii
miknatislarin iiretiminde, europyum ve terbiyum ekran teknolojilerinde, seryum ise
katalizorlerde yaygin olarak kullanilmaktadir. Malzeme biliminde ise nadir toprak
elementleri, ozellikle yar iletken oksitlere katkilanarak (doping) elektriksel ve optik
ozelliklerin iyilestirilmesinde énemli bir rol oynar. RE3* 1s11dayan malzemeler bircok alanda
yaygin olarak kullanilmakta ve RE uygulamalarinin en 6nemli alanlarindan biri haline
gelmistir. Bu nedenle, RE*" 1s1ldayan malzemelerin PL 6zellikleri bircok uygulama igin
onemli bilgiler icermektedir (Coban, 2022). Bilgisayarlar, elektrikli araglar, akilli telefonlar,
giines panelleri ve yenilenebilir enerji gibi siirdiiriilebilir yiliksek teknolojili liretim igin
bliyiik 6nem tasirlar.

Sekil 2.2°de Enerji ve Tabi kaynaklar Bakanliginin 2026 yilina ait, RE elementlerin kullanim

alanlarmi verilmistir
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Sekil 2.2: Nadir toprak (RE) elementlerin kullanim alanlari

2.3 Dy ve Tb Elementinin Yapisi ve Ozellikleri

Disprosiyum (Dy), atom numarast 66, atom agirhigi 162.5 g/mol olan agir nadir toprak
elementlerindendir. Dogada serbest halde bulunmaz, genellikle bastnazit, monazit ve
ksenotim minerallerinden elde edilir. Dy, parlak glimiis renktedir. Oda sicakliginda nispeten
kararli, ancak yiiksek sicakliklarda ve 6zellikle oksijenli ortamlarda kolayca oksitlenebilen
bir yapiya sahiptir. Kimyasal olarak oldukg¢a reaktiftir ve ozellikle asitlerle kolayca
tepkimeye girer. Gliclii manyetik davranisi, Dy nin en 6nemli 6zelliklerinden biridir. Bu
ozellik, onu giiclii kalict miknatislarin iiretiminde énemli hale getirir. Ozellikle neodimyum-
demir-bor (Nd-Fe-B) miknatislarina kii¢iik oranlarda katkilandiginda, bu miknatislarin
yiiksek sicakliklarda performansini artirir. Yiiksek nétron sogurma kesitine sahip olan Dy,
niikleer reaktorlerde kontrol cubuklarinda kullanilir. Ayrica sahip oldugu optik 6zelliklerden
dolayi, lazer malzemelerinde ve bazi aydinlatma uygulamalarinda da yer alir. Dy bilesikleri,
ozellikle fosfor malzemelerinde ve optoelektronik sistemlerde 151k yayilimini diizenlemede
kullanilabilir. Elektronik ve malzeme biliminde Dy katkilama elementi olarak da 6nemlidir.
Ozellikle yar iletken oksitlerde (6rnegin SnO:) kullanildiginda, kristal yapidaki kusurlar
(6rnegin oksijen bosluklar1) etkileyerek malzemenin elektriksel ve optik oOzelliklerini
iyilestirebilir. Bu tlir katkilama islemleri, malzemenin iletkenligini, kararliligini ve

performansini artirmak i¢in yapilir.



Dy oda sicakliginda hekzagonal siki paket kristal yapiya sahiptir. Bu kristal yapi, Dy nin
0zellikle manyetik ve mekanik 6zelliklerini belirler. Atomlarin bu diizenli ve siki yerlesimi,
malzemenin yliksek sicaklikta bile manyetik kararliligini korumasina katki saglar. Bu
nedenle Dy, gii¢lii miknatislar ve ileri malzemelerde yaygin olarak kullanilir. Dy elementine

ait dnemli baz1 fiziksel parametreleri Tablo 2.2°de verilmistir.

Tablo 2.2: Dy elementine ait baz1 onemli parametreler

Ozellik Deger
Kristal yapisi Hegzagonal
Yogunluk (g/cm3) 8.37
Erime noktas: (°C) 1407
Atom agirlig1 (g/mol) 162.5
Elektriksel iletkenligi (2-m) 926
Isil iletkenlik (Wm™ ' K) 10.7

Ender bulunan nadir toprak elementlerinden biri olan Terbiyumun (Tb) atom numarasi 65,
atom agirhigr yaklasik 159 g/moldiir. Metalik terbiyum glimiis beyazi renktedir. Ancak
havada oksitlenerek kararir. Nadir toprak metalleri minerallerinde  bulunur
fakat toryum kaynagi olan monazit kumlarindan yan iiriin olarak elde edilir. Agir RE
grubunda yer almasi ve nadirligi nedeniyle, terbiyum "stratejik" ve yiiksek degere sahip bir
element olarak kabul edilir. Terbiyum, yiiksek sicakliklarda miknatisin performansini
korumasina (koersivite) yardimci olan en kritik elementlerden biridir. Yesil fosforlar,
aydinlatma cihazlar ve ekranlar, enerji tasarruflu lambalar, yiiksek sicaklik miknatislar: ve
savunma sanayi uygulamalarinda kritik rol oynayan terbiyum, 6zellikle ytliksek sicakliklara
dayanikli miknatislarda disprosyum (Dy) ile birlikte kullanilir. Tb elementine ait 6nemli bazi

fiziksel parametreleri Tablo 2.3’de verilmistir.



Tablo 2.3: Tb elementine ait baz1 onemli parametreler

Ozellik Deger
Kristal yapisi Hegzagonal
Yogunluk (g/cm3) 8.23
Erime noktas: (°C) 1356
Atom agirlig1 (g/mol) 159
Elektriksel iletkenligi (2-m) 926
Isul iletkenlik (Wm™ K*) 11.1




3. DENEYSEL YONTEMLER
3.1 Coktiirme Yontemi Teknigi

Coktiirme yontemi teknigi, nano pargacik iiretiminde kullanilan yontemlerden biridir. Bu
teknigin, diisiik maliyetli olmasi, basit ve ¢evresel olmasi gibi bir¢ok avantaji vardir. Bu
teknik ile iiretilen malzemeler, transistorler, diiz panel ekranlar, gilines pilleri, 151k yayan
diyotlar, gaz sensorlerinde, lityum-ion bataryalari gibi ¢esitli uygulamalar i¢in kullanilabilir.
Bu tez kapsaminda sentezlenen nanopargaciklar, Balikesir Universitesi Fen Edebiyat
Fakiiltesi biinyesinde bulanan laboratuvarda hazirlanmistir. Nanoparcaciklarin hazirlanmast
ve sentezlenmesi asamal1 olarak tek tek belirtilmis olup, Sekil 3.1°de gosterilen cihazlar

kullanilarak hazirlanmistir.
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Sekil 3.1: Coktiirme yontemi teknigi deney diizenegi

Oncelikle sentezlenecek malzeme hassas terazi ile tartilir, sonra beherlere konulur, iizerine
¢Oziicii olarak saf su kullanilir, yarim ile bir saat arasinda karistirildiktan sonra pH degeri

ayarlamak i¢cin NaOH kullanilir, daha sonra isiticili manyetik karigtiricidda 2-3 saat



karigtiritlir. Beherde karistirilan malzemeler falkon tiliplere yerlestirilir. Falkon tiiplere
yerlestirilen sulu ¢ozeltiler, santrifiijiin icine yerlestirilir, burada her biri 10’ar dakika olacak
sekilde 3 tur attirilir, ilk turda 6nce kendi ¢6zeltisinde, ikinci turda saf su ile ve son turda da
kurumay1 kolaylagtirmak amaciyla etanol igerisinde toplam 30 dakikalik periyodu
tamamlanir. Daha sonra, ¢ozelti i¢indeki sivilar dokiiliir ve kalan kati pargaciklari tamamen
kurutmak icin 1siticili firina koyarak 80-100 derece arasinda bir veya iki giin boyunca
kurutma islemine tabi tutulur. Kurutma sonrasina falkon tiiptinde topak seklinde ki malzeme
havana alinarak 6giitiiliir, malzeme 6gilitme isleminden sonra porselen krozelere konulur ve
600-1300 derecelere ¢ikabilen kiil firininda uygun zaman ve sicaklik araliginda 1s1l isleme
tabi tutularak kristallenmesi saglanir ve 6rnekler diger analizler i¢in hazir duruma gelmis

olur.

3.2 Fotoliiminesans Teknigi (PL)

Bu ¢alismada ¢oktlirme yontemi teknigi ile iiretilen nanopargaciklarin optiksel 6zelliklerinin
belirlenmesi igin Balikesir Universitesi biinyesinde bulunan fotoliiminesans sistemi
kullanilmistir. Bu sistem ile oda sicakliginda Ol¢iimler alinabildigi gibi 10-300K sicaklik
araliginda sicakliga bagli PL Olc¢limleri alinmaktadir. 349 nm dalga boyunda uyarma
kaynagi olarak kullanilan lazer tarafindan uyarilan nano pargaciklardan yayilan 1simali
gecisler, spektrometrenin girisine mercekler ile yonlendirilerek odaklanir. Spektrometreye
gelen sinyaller bir dagitici yardimiyla (600/1200/2400 ¢izgi/mm) ile dedektoriin iizerine
diistiriilir. Daha sonra bilgisayar tarafindan 6zel bir yazilim ile kontrol edilen dedektor ile
elde edilen optik sinyaller elektriksel sinyallere doniistiiriilerek, bu sinyallerin siddet-
dalgaboyu grafigi cizilir ve PL spektrumu elde edilmis olur. PL sisteminin sematik gésterimi

ve fotografi Sekil 2.5’te verilmektedir.
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Sekil 3.2: (a) Fotoliiminesans deney diizenegi ve (b) sematik gosterimi

3.3 SEM Teknigi

Malzemelerin yiizey yapilarint ve elementel bilesimlerini nanometre diizeyine kadar
incelemek i¢in kullanilan, odaklanmis bir elektron demetinin malzemenin ylizeyi
taramasiyla yiliksek ¢oziintirliikklii ve lic boyutlu goriintiiler elde edilebilen gelismis bir

mikroskopi teknigidir (Scanning Electron Microscope: Taramali Elektron Mikroskobu).
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Orneklerin yiizey morfolojisi, Balikesir Universitesi Fen Edebiyat fakiiltesi biinyesinde
bulunan, ZEISS EVO LS10 taramali elektron mikroskobu (SEM) kullanilarak karakterize
edilmistir. SEM analizleri sirasinda SE dedektorii kullanilmis ve goriintiiler farkli biiyilitme
oranlarinda elde edilerek mikroyapisal 6zellikler ayrintili olarak 10 KX-25 KX biiyiitme
araliginda incelenmistir. Analiz dncesinde numune yiizeyleri, yiik birikimini énlemek ve
yiizey iletkenligini artirmak amaciyla 20 mA akim altinda 60 s siireyle Au—Pd alagimi ile
kaplanmistir. SEM deney diizenegi Sekil 3.3’de verilmektedir.

e ]

)R q H

Sekil 3.3: SEM deney diizenegi
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4. DENEYSEL SONUCLAR

Tezin bu boliimiinde, ilk olarak ¢oktiirme yontemi teknigi kullanilarak elde edilen saf ve
nadir toprak elementlerinden Dy" ve Tb*? katkilanarak elde edilen SnO> nano parcaciklarin
sentezlenmesi ve daha sonra bu 6rneklerin yapisal ve optik 6zelliklerinin, XRD, TGA, SEM,

enerji EDS ve PL teknikleri ile incelenmesi yer almaktadir.

4.1 Malzemelerin Sentezlenmesi

Sn0;, Sn02:Dy**, Sn02:Tb** ve Sn0,:Dy**:Tb>" nano pargaciklar ¢oktiirme yontemi teknigi
kullanilarak sentezlendi. Tin(IV) chloride pentahydrate ((SnCls5H20), Sigma&Aldrich;
98% saflikta), Dysprosium(IIl) chloride hexahydrate ((DyCI3-6(H20), Sigma&Aldrich;
99.9% saflikta), Terbium(IIl) chloride hexahydrate ((TbCl3-6(H20), Sigma&Aldrich;
99.9% saflikta), Methanol (Sigma&Aldrich; 2>99.9% saflikta) and Acetone
(Sigma&Aldrich; >99.9% saflikta) malzemeler kullanildi. Saf ve katkilanmis SnO; nano
parcaciklari elde etmek icin birlikte ¢oktiirme yontemi kullanildi. Damitilmis su/metanol
orani, SnCl45SH>O’nun 0.1 M ¢0zeltisini iiretmek igin 1:1 sabit tutuldu. Saf ve katkilanmis
SnO> nano pargaciklari elde etmek i¢in birlikte ¢oktiirme yontemi kullanildi. Damitilmig
su/metanol orani, SnClsSH>O’nun 0.1 M ¢ozeltisini iiretmek i¢in 1:1 sabit tutuldu. Dopant
konsantrasyonunu agirlikca %2,5’ten %5’e ¢ikarmak igin ¢dzeltiye, DyCl3-6H,O ve
TbCl3-6H20 ¢ozeltisinden sabit bir oranda eklendi. Cozeltilerin pH’1 NaOH eklenerek 9°da
tutuldu. Cozeltiler, beyaz bir ¢ozelti elde edilene kadar manyetik karigtirma ile iki saat
boyunca siirekli karistirildi. Elde edilen ¢ozeltiler 80°C’de 1 saat ultrasonik isleme tabi
tutuldu. Cozeltinin kurumasi icin 10 saat beklendi. Kurutma ve deiyonize su ve aseton ile
birkag¢ kez yikamanin ardindan ¢okeltiler toplandi. Numuneler daha sonra 100°C’de 12 saat
kurutuldu. Bir havanda ince bir toz haline getirildiler ve ardindan son olarak 600°C’de 2 saat

boyunca 1s1l isleme tabi tutuldu.

4.2 XRD Analizi

SnO: ve Dy** (%5 ag.), Tb* (%5 ag.) ile birlikte Dy**(%2,5 ag.):Tb**(%2,5 ag.) es-katkili
SnO: nanopargaciklarmin XRD spektrumlar;, Cu-Ka radyasyon kaynagi (A=1.5418 A)
kullanan Philips PW-1710/00 difraktometresi ile, 20 aralig1 20°-80° olacak sekilde ve 2° /dak
tarama hiz1 kullanilarak oda sicakliginda gergeklestirilmistir. Sekil 4.1, 6rneklere ait XRD
spektrumlarin1 gdstermektedir. Sekilde goriildiigii gibi kirinim pikleri 26,419, 33,75°, 37,81°,
51,74°,54,56°,57,73°, 61,74°, 64,64°,65,87°,71,26° ve 78,76° degerlerinde acik¢a gozlenmis
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olup, bunlar tetragonal rutil tip SnO2 yapisinin (110), (101), (200), (211), (220), (002), (310),
(112), (301), (202) ve (321) kafes diizlemlerine atanabilir (JCPDS kart no. 00-003-1114)

Orneklerin XRD spektrumlar1 karsilastirildiginda, katkilama ile birlikte kirmim pik
konumlarimin degismedigi gézlenmektedir; bu durum hem tetragonal rutil tip SnO: yapisinin
bozulmadigini, hem de Dy** ve Tb*? katk1 atomlarinin herhangi bir ikincil faz olusturmadan
SnO: ana matrisi igerisine basariyla dahil edildigini gostermektedir. Dy**, Tb*"'ve Dy**-
Tb3"es katkili numunelerde kirinim pik siddetlerinin saf SnO:’ye kiyasla azaldigi
goriilmektedir. Referans [30]’da belirtildigi gibi, 6rglideki Sn*" ve O* iyonlarmin Dy** ve
Tb*" iyonlar ile yer degistirmesi sonucu kristal kalitesinde bir azalma meydana geldigi
goriilmiistiir. Bu siire¢, ana Orgii iyonlarinin arayer (interstisyel) konumlara kaymasina

neden olarak amorf fazin artmasina yol agmis olabilir (Joseph, 2006).

SO, :Dy>*: Tb*(2.5:2.5wt.%)]

©
g SnO_:Dy"*(5wt.%)
= Jl )\ ) J\ A . ,
= i Pure SnO,
‘Q_ - o™~
20 30 40 50 60 70 80

20 (derece)

Sekil 4.1: Saf SnO», SnO2:Dy*" , Sn0.2:Tb** ve SnO,:Dy** : Tb** nano parcaciklarin
XRD spektrumlari
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4.3 Termogravimetrik Analiz

Termogravimetrik analiz yontemi ile malzemelerin termal kararlili§i hakkinda bilgi elde
edilmistir. Orneklerin termogravimetrik analizi, kontrollii bir azot atmosferi altinda 30°C ile
600°C arasindaki sicaklik araliginda, dakikada 20°C 1sitma hiziyla Perkin Elmer Diamond
eszamanli DT/TGA kullanilarak gergeklestirilmistir. Sekil 4.2, 6rneklerin TG profillerini
gostermektedir. TG profilleri ile incelenen oOrneklerin kiitle kaybi iki asamada
degerlendirilebilir. 30°C ile 80°C sicaklik araliinda gozlenen ilk kayiplar, biliyiitme ve
kurutma kosullarindan kaynaklanan nemin uzaklasmasindan ileri gelmektedir. Bu sicaklik
araliginda kiitle kayiplar1 sirastyla saf SnO: igin %0.35, SnO2:Dy* i¢cin %0.92, SnO.:Tb**
icin %1.3 ve SnO2:Dy*:Tb*3 igin %1.1 olarak gdzlenmistir. Katkili numunelerdeki baslangi¢
kiitle kayb1 oranlarinin saf SnO:’ye gore daha hizli oldugu gériilmektedir. Ozellikle Tb

katkisinin, biiylitme sirasinda daha fazla nem tutmasina neden oldugu diistiniilebilir.

80°C ile 600°C sicaklik araliginda tiim numuneler i¢in kiitle kaybinda nispeten yavas bir
azalma kaydedilmistir. Bu araliktaki toplam kiitle kaybi yaklasik olarak saf SnO: i¢in %1.2,
Dy katkil1 i¢in %1.4, Tb katkili i¢in %1.7 ve Dy-Tb es katkili numuneler i¢in %1.6 olarak
hesaplanmigtir. 100°C’nin lizerinde gerceklesen kiitle kaybinin oksijen baglarmin
kirilmasindan kaynaklanabilecegi diisiiniilmektedir. Onceki sicaklik araliginda gdzlendigi
gibi, kiitle kayb1 orani Tb katkili numunelerde nispeten daha yiiksektir. Ancak tiim
numunelerde toplam kiitle kaybinin yalnizca %1.5-3 araliginda olmasi, tiim numunelerin iyi

yapisal ve termal kararliliga sahip oldugunu gostermektedir.
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Sekil 4.2: Saf SnO,, Sn0>:Dy*3, Sn02:Tb** ve Sn0,:Dy*3: Tb* nano parcaciklarm TG
profilleri

4.4 SEM Analizi

Nanoparcaciklarin yiizey morfolojisi SEM teknigi kullanilarak incelenmistir. Sekil 4.3,
numunelerin SEM goriintiilerini ve enerji dagilimli spektroskopi (EDS) sonuglarini
gostermektedir. SEM goriintiilerinden gorildiigii tizere, saf SnO2’nin yiizey morfolojisi
genel olarak diizensiz sekilli, aglomere olmus ve mikron alt1 boyutta dagilmis parcaciklarla
kaplhidir. Ayrica, ylizeyin bazi bolgelerinde daha biiylik boyutlu aglomere pargaciklar da
gozlenmektedir. Buna karsilik, Dy~ ve Tb* katkili numunelerde ise daha kiigiik
parcaciklarin birlesmesiyle mikron boyutlu pargaciklarla siislenmis daha diizgilin yiizeyler
olusmustur. Parcacik boyutlariin Tb katkili numunelerde, Dy katkili numunelere gére daha
biiylik oldugu goriilmektedir. Parcacik boyutlarinin Tb katkili numunelerde, Dy katkil
numunelere gore daha biiylik oldugu goriilmektedir. Nanoparcaciklarin ortalama ¢ap1 ve
boyut dagilimi, SEM goriintiilerinden ImageJ yazilimi kullanilarak belirlenmistir. 100 ayr1

parcaciktan alman Ol¢limlerin  ortalamasina dayanan Image]J analizine gore,
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nanoparcaciklarin ortalama boyutlar1 sirasiyla SnO> i¢in yaklasik 0.317 + 0.306 pm,
Sn02:Dy** (%5 ag.) icin 0.444 £ 0.425 pm, SnO2:Tb3+(%5 ag.) i¢in 0.624 + 0.452 um ve
Sn02:Dy3+(%2.5 ag.):Tb3+(%2.5 ag.) i¢in 0.561 + 0.444 pm olarak bulunmustur. Dy-Tb
es katkili numunede aglomerasyon derecesi yeniden artmis ve yiizey morfolojisinin tekrar

saf SnO2’ye benzemeye basladig1 gézlemlenmistir.

EDS analizi, sentezlenen numunelerdeki elementleri belirlemek amaciyla kullanilmistir. Her
bir elementin agirlik¢a ve atomik yiizde degerleri Sekil 2°de verilmistir. Olgiilen bu yiizde
degerleri, tasarlanan degerlere oldukga yakindir. EDS spektrumlarinda gbzlenen Sn, O, Dy
ve Tb elementlerine ait pikler, bu elementlerin matris igerisindeki varligim giiclii sekilde
dogrulamaktadir. Elde edilen EDS sonuglar1, Dy** ve Tb* iyonlarinin SnO: yapisina basarili
bir sekilde dahil edildigini gosteren XRD sonuglarini desteklemektedir. Ayrica elementel
haritalama sonuglarindan, katkilamanin ylizey boyunca homojen bir sekilde gerceklestigi de

goriilmektedir.
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n
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Sekil 4.3: a- Saf SnO», b- Sn02:Tb*", ¢- SnO2:Dy**, d- SnO2:Dy*":Tb>" nano parcaciklarin
SEM goriintiileri ve enerji dagilimli spektroskopi (EDS)
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4.5 PL Analizi

Saf SnO; o6rnegine ait PL spektrumlar1 Sekil 4.4°te ve katkili SnO,:Tb**, SnO,:Dy*" ve
Sn02:Dy*":Tb* nano parcaciklara ait PL spektrumlart Sekil 4.5’te verilmistir. Sekil 4.4.
goriildiigli gibi saf SnO:’nin oda sicakligindaki PL spektrumu, yaklasik 525 nm merkezli
genis bir pik gdstermektedir. SnO» 151k yaydiginda (6zellikle nanopargaciklar veya ince
filmler olarak), goriiniir aralik boyunca (maviden kirmiziya) genis ve siirekli bir spektrum
tretir. SnO», genis bant Ozelliklerini yapisal kusurlar1 ve temel elektronik bant yapisi
nedeniyle sergilemektedir [ref]. Bu genis bant davraniginin kdkenleri, optik veya titresimsel
spektruma bagli olarak degisir. Oksijen Bosluklar1 dogal olarak yiiksek bir yerel kusur
konsantrasyonuna sahiptir. Oksijen bosluklarmin yaninda kalay arayer atomlar1 yapisal
kusurlarda 6nemli rol oynar. Bu kusurlar, genis (3.6 eV) bant aralig1 i¢cinde birden fazla
ayrik enerji seviyesi olusturur. Elektronlarin iletkenlik bandindan veya sig donérlerden bu
derin kusur seviyelerine gecisi, tek bir keskin tepe yerine genis ve yayilmis bir 151k

emisyonuna neden olur [ref].
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Sekil 4.4: Saf SnO; PL spektrumu
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Katkilt numunelerin PL spektrumlarmin ise belirgin sekilde degistigi gézlenmistir. Dy, Tb
ve Dy-Tb es katkil1 SnO: 6rneklere ait spektrumlarin karsilastirmasi Sekil 4.5°te verilmistir.
Katkili numunelerin spektrumlari, Dy** ve Tb*" iyonlarinin uyarilmis durumlarindan temel
durumlarina gegislerine karsilik gelen karakteristik keskin pikler tarafindan domine
edilmektedir. Sekil 4.5 ve 4.6, sirasiyla SnO2:Tb*", SnO2:Dy** and SnO,:Dy*":Tb*" nano
pargaciklarin oda sicakligindaki emisyon spektrumunu ve Dy** ve Tb*" RE iyonlarinin olasi

1s1mali gegislerinin enerji seviye diyagramlarini gostermektedir.

Dy katkili SnO: i¢in 482 nm (2.57 eV) ve 574 nm (2.16 eV)’de gozlenen iki pik sirasiyla
*Fo/> — ®Huis/> ve *Fo/> — ®His/2 gegisleri ile iligkilidir. Ayrica 664 nm (1.86 eV) ve 752 nm
(1.65 eV)’de gozlenen daha diisiik siddetli iki zay1f genis piki, *Fo/2 — *Hi1/2 ve *Fo/2 — SHo/>
gecislerinden kaynaklanmaktadir. Bu gecisler literatiirle uyumlu olarak Dy** iyonunun
karakteristik gecisleridir (Beyaz et. al.,2020; Dabboussi et. al., 2006; Hild et. al., 2015;
Madkhali et. al., 2023a; 2023b; Coban, 2019)

Tb katkili SnO: i¢in ise 490 nm (2.52 eV), 543 nm (2.28 eV), 585 nm (2.11 eV) ve 621 nm
(2.0 eV)’de gozlenen pikler sirasiyla *Das — 7Fs, *Dsa — 7Fs, "Da — "Fa ve *Ds — 7F3
gecislerine karsilik gelmektedir. Bunlar da literatiirle uyumlu olarak Tb*" iyonunun tipik
gecisleridir (Faustino et. al.,2019; Beyaz et. al.,2020; Coban, 2019; Madkhali et. al., 2023b;
Gopal et. al., 2021; Oylumluoglu et. al., 2017).

SnO2:Dy** (%2.5 ag.):Tb** (%2.5 ag.) es katkil1 6rnekte, 488, 543 ve 621 nm’de gozlenen
ana pikler yukarida belirtildigi gibi Tb*" iyonunun karakteristik gecislerine karsilik
gelmektedir. Ancak 574 nm’de gozlenen pik Dy*" iyonuna aittir. Bu pikin diisiik enerji
tarafinda omuz seklinde goriilen yap1 ise Tb*" iyonundan kaynaklanmaktadir. Sonug olarak,
es katkili SnO: 6rnegin FL spektrumunda her iki iyondan kaynaklanan gecisler farkli
siddetlerde gozlenmekle birlikte, Tb*" iyonuna ait karakteristik gegcislerin siddeti Dy?**
iyonunkinden daha ytiksektir.

Bu durum, Sekil 4.6’te verilen enerji diyagrami dikkate alinarak aciklanabilir. Sekilden
goriildigi tizere, Dy** ve Tb*" iyonlarinda optik gecislerin gergeklestigi *Fo/> ve *Da enerji
seviyeleri birbirine oldukca yakindir. Bu durum, iki iyon arasinda enerji transferine olanak
saglar. Mevcut durumda, Tb*" iyonuna ait gegislerin PL siddetinin yalnizca Tb katkili
SnO:’ye kiyasla yaklagik 1.5 kat artmasi, Dy** iyonundan Tb*" iyonuna enerji transferinin

daha etkin oldugunu gostermektedir.
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Sekil 4.6: Dy*" and Tb*>" nano parcaciklar1 sematik enerji seviyeleri ve enerji gecis
diyagramlari

21



Sicakligin liiminesans mekanizmasi {izerindeki etkisinin ayrintili incelenmesi igin,
Sn0>:Dy**:Tb*" nano pargacigin 10-300 K sicaklik araliginda 25 K araliklarla sicakliga baglh
PL spektrumu Sekil 4.7 verilmigstir. Sekilden goriildiigii {lizere, sicaklik arttikga pik
konumlarinda herhangi bir degisiklik olmamakla birlikte pik siddetleri azalmaktadir; bu
durum termal sontimleme ile agiklanabilir. Bu azalma, degis-tokus etkilesimi, radyasyonun
yeniden sogurulmasi, dipol-dipol etkilesimleri ve alagim dalgalanmalar1 gibi nedenlerle

olusabilen termal olarak aktive olmus 1simasiz merkezlerin artisindan kaynaklanabilir
(Dabboussi et. al., 2006).

SNn0,:Dy* (2.5%wt.):Tb*(2.5%wt,)|
- 3.5%104

| - 3.0x107

| = 2.5x104

eti

idd

~ 2.0x10%

PL$

- 1.5x10¢
| -

B 10x104

Sekil 4.7: SnO2:Dy*":Tb*" nanoparcacigin sicakliga bagl (10-300 K) FL spektrumu

Sicaklik arttik¢a, fotonlarin etkilesimi yogunlasir ve en diisiik uyarilmis durumda bulunan
serbest elektronlar, uyarilmis ve temel durumlarin birlestigi noktada 1s1masiz siiregler
yoluyla temel duruma geri doner; bu da foton enerjisinden enerji kaybina yol acar. Sicakligin
daha da artmasi, termal enerjinin yiikselmesine neden olur. Buna karsilik, termal enerjinin
artmasiyla birlikte daha ¢ok 1s1masiz gegisler gézlenir ve bu durum emisyon yogunlugunda
belirgin bir azalma ile sonuglanir (Lv et. al., 2023). Sekilde goriildiigii gibi, sicakligin 10
K’den 150 K’ye gecisi, termal soniimleme nedeniyle PL yogunlugunda dramatik bir

azalmaya yol a¢cmustir. Buna karsilik, sicaklik 150 K’nin {izerine kademeli olarak
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yiikseltildiginde, azalma hizi O6nemli Ol¢lide yavaslamistir. Bu goézlem, liiminesans
malzemelerin yliksek sicakliklarda termal kararlilik kazanabilecegini ve bu nedenle

optoelektronik cihaz uygulamalar i¢in ilgi ¢ekici bir aday olabilecegini gostermektedir.

Uluslararas1 Aydinlatma Komisyonu CIE renk koordinatlar1 ve iligkili renk sicakligi (CCT)
degerleri, endiistriyel {iriinlerin/ekipmanlarin ve kati hal aydmlatma sistemlerinin
performansini belirlemek i¢in kullanilan 6nemli parametrelerdir. Aydinlatma o6zellikleri
1931 CIE renk koordinatlarina uygundur ve herhangi bir 151k kaynaginin rengi bu renk
uzayindaki (X, y) koordinatlarinda isaretlenip temsil edilebilir; bu, 151k yayan malzemelerin
151k renk seviyesini 6lgmek ve temsil etmek icin kullanilabilir (Gu et. al.,2010; Souadi et.
al., 2024). Genel olarak, renk sicakligi (CCT) asagidaki formiil verilerinden elde edilebilir
(Kavas et. al.,2025).

CCT = —437n3 + 3601n2 — 6861n + 5524.31 4.1)
—0.3320

=X ees (4.2)
y—0.1858

n parametreyi temsil ederken, x ve y renk koordinatlarini temsil eder. CCT degerleri, farkl

katk1 maddesi tiirleri ve konsantrasyonlarina sahip uyarma dalga boylarinda hesaplanmistir.

Oda sicakliginda alinan PL spektrumlarindan hesaplanan CIE renk koordinat degerleri; saf
SnO:z, SnO2:TH**, SnO2:Dy** ve SnO.:Dy**-Tb*" 6rnekleri i¢in sirasiyla A, B, C ve D olarak
Sekil 4.8.a’da gosterilmistir. Katkilanmis 6rneklerin CIE koordinatlarinin ve buna karsilik

gelen renk sicakliklarinin neredeyse ayni oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.8: a-Biitiin Orneklerin oda sicakliginda CIE renk koordinat diyagramlar1 b-
Sn02:Dy**: Tb** &rneginin sicakliga bagl CIE koordinat diyagrami

Sekil 4.8.b, ortak katkili numunenin sicakliga baglh PL 6l¢iimlerinden elde edilen CIE renk
diyagramin1 gostermektedir. Sicaklik azaldik¢a 6zellikle y-koordinatinin arttigi ve buna
bagli olarak renk sicakligmin diistiigii goriilmektedir; bunun sonucunda toplam emisyon

sarimsi-yesil bolgeye dogru kaymaktadir.

Katkisiz SnO: ile karsilastirildiginda, 349 nm uyarma dalga boyunda Dy**, Tb** ve Dy**/Tb**
nano-fosforlarinin (x) ve (y) renk koordinatlar1 sirasiyla (0.311, 0.316), (0.308, 0.319) ve
(0.312, 0.329) olup, notr beyaz 151k yaymmini temsil etmektedir. Ayrica, diisiik sicaklik
Olctimleri CIE koordinatlarinda belirgin bir degisime neden olmaktadir. Esit katkili numune
icin sicakliga bagli CIE koordinatlari belirlenmistir. Tb** ve Dy** arasindaki dnemli fark, esit
katkili nano-fosforun (%2.5 agirhikca Dy**/ %2.5 agirlikga Tb**) yayim rengi, oda
sicakliginda beyaz spektral bolgeden (0.312,0.329), sicaklik 10K ’ya dogru diistiik¢e sarimsi-
yesil spektral bolgeye (0.310, 0.368) kaymaktadir. Hem Tb*" hem de Dy** ile katkilanmig
fosfor yapilarinda, genel yayim renkleri sicak beyazdan sarimsi-yesil spektral bolgeye
kaydirilabilir ve bu da daha fazla uygulama secenegi sunar (Lakshminarayana et. al., 2017,

Coban et. al., 2026).
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5. SONUC VE TARTISMA

Bu tez kapsaminda, ¢oktiirme yontemi teknigi kullanilarak hazirlanan, saf ve Dy, Tb katkili
SnO: nanoparcaciklar (SnO2:Tb*" (%5 agirlikga Tb), SnO2:Dy>" (%5 agirlikca Dy) ve
Sn02:Dy*":'Tb*" (%2.5 agirlikca Dy:%2.5 agirlikga Tb)) XRD, TGA, SEM, EDS ve PL
olgiimleri ile karakterize edilmistir. Orneklerin XRD spektrumlar karsilastirildiginda,
katkilama ile birlikte kirmnim pik konumlarmin degismedigi gézlenmektedir; bu durum hem
tetragonal rutil tip SnO: yapisinin bozulmadigini, hem de Dy** ve Tb"™ katki atomlarinin
herhangi bir ikincil faz olusturmadan SnO: ana matrisi igerisine bagartyla dahil edildigini
gostermektedir. EDS analizleri, Dy ve Tb elementlerinin SnO- ana matrisi i¢ine basarili bir

sekilde katildigin1 gostermistir ve XRD sonuglarini desteklemistir.

Nanopargaciklarin termal kararliligini test etmek i¢cin 30—-600 °C sicaklik araliginda TGA
analizi yapilmistir. Yapilan analiz ile elde edilen TG profili iki ayr1 asamada degerlendirilmis
olup, ilk asama. 30°C ile 80°C sicaklik araliginda gozlenen kayiplar, biiyiitme ve kurutma
kosullarindan kaynaklanan nemin uzaklasmasindan ileri geldigi diistiniilmektedir. Katkili
numunelerdeki baslangi¢ kiitle kaybi oranlarinin saf SnO.’ye goére daha hizli oldugu
goriilmektedir. 80°C ile 600°C sicaklik araliginda tim numuneler igin kiitle kaybinda
nispeten yavas bir azalma kaydedilmistir. 100°C’nin {izerinde gergeklesen kiitle kaybinin
oksijen baglarinin kirilmasindan kaynaklanabilecegi diistiniilmektedir. Tiim 6rneklerde
toplam kiitle kaybinin yalnmizca %1-3 araliginda olmasi, tiim numunelerin iyi yapisal ve

termal kararliliga sahip oldugunu gdstermektedir.

349 nm dalga boyunda bir lazer kullanilarak nanopargaciklarin optik 6zellikleri
incelenmistir. Dy ve Tb katkili 6rneklerin PL spektrumlari, Dy* ve Tb*} iyonlarmin
uyarilmis durumdan temel duruma gecislerine karsilik gelen karakteristik keskin pikler
gostermistir. Es katkili SnO2’de Tb** iyonuna ait gegislerle iliskili PL siddetinin, tek katkili
orneklere kiyasla belirgin sekilde arttig1 gézlemlenmistir. Bu durum, Dy**’den Tb**’ye daha

verimli bir enerji aktariminin gerceklestigini gostermektedir.

Sicakligin liiminesans mekanizmasi lizerindeki etkisinin ayrintili incelenmesi igin, es katkili

nano pargacigin 25 K araliklarla, 10-300 K sicaklik araliginda sicakliga bagli PL spektrumu
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alinmistir. Sicaklik artisi ile pik konumlarinda herhangi bir degisiklik olmamakla birlikte pik

siddetleri termal sonlimlerden dolay1 azalmistir.

Oda sicakliginda PL spektrumlarindan oncelikle CIE renk koordinat degerleri hesaplanmig
ve bu degerlerden renk sicakliklar1 CCT degerleri hesaplanmistir. Katkilanmis 6rneklerin
CIE koordinatlarinin ve buna karsilik gelen renk sicakliklarinin neredeyse ayni oldugu
goriilmiistiir. Sicakliga baglh es katkili 6rnegin PL Olgiimlerinden elde edilen CIE renk
diyagramininda sicaklik azaldikca 6zellikle y-koordinatinin arttig1 ve buna bagl olarak renk
sicakligmin diistiigii goriilmektedir Renk koordinatlarindan, katkili SnO:’nin emisyon
spektrumlarinin  sarimsi-yesil bdlgede yer aldigi goriilmistir. Bu calisma, iiretilen
numunelerin yesil LED’ler icin kabul edilebilir renk safligi ozellikleri sergiledigini

gostermistir.
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