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Glisin Yakma Teknigi ile Sentezlenen Cel-xLax02 (x=0.04)
Nanoparcaciklarinin Faz Olusumu ve Kristal Yapilar1 Uzerinde Glisin
Miktarinin Etkisi

Nurvet KIRKGECIT AKSOY'*, Rabia KIRKGECIT?, Ayse KIRKGECIT?

Oz

Bu c¢alismada, glisin yakma teknigi kullanilarak sentezlenen lantanyum katkili Cel-xLaxO2 (x=0.04)
nanoparg¢aciklarmin glisin miktariin faz olusumu ve kristal yapilar1 {izerindeki etkisi incelenmistir. X-151n1
kirmimi (XRD) ve Raman sagilma spektroskopisi kullanilarak yapilan karakterizasyonlar sonucunda elde edilen
bulgulara gore, farkli glisin miktarlarina bagli olarak 6rneklerin kristal boyutlarinda degisimler gézlemlenmis ve
glisin miktarinin artmasiyla kristal boyutunda azalma tespit edilmistir. Ayrica, Raman sagilma spektroskopisi
sonuglari, 6rneklerdeki Ce-O baglarina iliskin karakteristik piklerin ve drneklerin kristal boyutlar: arasindaki
iliskiyi ortaya koymustur. Bu sonuglar, glisin miktarinin nanopargaciklarin yapisal 6zellikleri {izerinde belirgin bir
etkisi oldugunu gostermektedir. Bu ¢alisma, lantanyum katkili Cel-xLaxO2 nanoparcaciklarinin sentezi ve yapisal
karakterizasyonuyla ilgilenen arastirmacilar i¢in dnemli bir referans kaynagi olabilir.

Anahtar Kelimeler: Seryum oksit, Glisin yakma teknigi, Sentez parametreleri.

The Effect of Glycine Quantity on the Phase Formation and Crystal
Structures of Cel-xLaxO2 (x=0.04) Nanoparticles Synthesized by Glycine
Combustion Technique

Abstract

In this study, the effect of glycine quantity on the phase formation and crystal structures of lanthanum-doped Cel-
xLaxO2 (x=0.04) nanoparticles synthesized using the glycine combustion technique was investigated.
Characterizations were conducted using X-ray diffraction (XRD) and Raman scattering spectroscopy. According
to the results obtained from these characterizations, variations in the crystal sizes of the samples were observed
depending on different glycine quantities, with an observed decrease in crystal size as the glycine quantity
increased. Additionally, the results from Raman scattering spectroscopy revealed the relationship between
characteristic peaks corresponding to Ce-O bonds and the crystal sizes of the samples. These findings demonstrate
a significant influence of glycine quantity on the structural properties of the nanoparticles. This study serves as an
important reference for researchers interested in the synthesis and structural characterization of lanthanum-doped
Cel-xLaxO2 nanoparticles.
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1. Giris

Seryum oksit (CeO2) ve onun katkili tiirevleri, miihendislik ve biyomedikal gibi ¢esitli
cok yoOnlii uygulama alanina sahip énemli bir nadir toprak metal oksitidir (Goharshadi et al.,
2011; Das et al., 2024; Soguksu et al., 2024; Soguksu et al., 2022). Seryum oksit, tipik bir florit
yapili bilesik olan sekiz koordinatli Ce4+ ve dort koordinatli O2- igeren kiibik sik1 paketlenmis
metal atomlar1 dizisinden olugsmaktadir. Seryum oksitin genis teknolojik uygulamasi, temel
olarak, kendine Ozgii n-tipi florit yapisinda oksijeni depolama ve serbest birakma
kapasitesinden, yani redoks dongiilerinden hizla tekrar tekrar gecme yeteneginden
kaynaklanmaktadir (Calvache-Mufioz et al., 2017).

Seryum oksit nanoparcaciklarinin sentezi, uygulama gereksinimlerine uygun sekilde
cesitli yontemler kullanilarak basarili  bir sekilde gerceklestirilmektedir. CeO2
nanoparcaciklari, birlikte ¢okeltme, hidrotermal, katihal reaksiyon yontemi, sol-jel teknikleri,
yanma reaksiyonu ve benzeri gibi ¢ozelti bazli yontemlerle sentezlenebilir (Rajkumar et al.,
2024; Rianjanu et al., 2024; Subbaiah, 2024; Torun&Kirkgecit, 2024; Chopra&Kumar, 2024).
Farkli arastirmalar, sentez kosullarindaki degisikliklerin son iiriiniin fiziksel, morfolojik ve
kimyasal 6zelliklerini etkiledigini bildirmektedir (Nyoka et al., 2020; Kirkge¢it & Bozgeyik,
2021). Bu nedenle, hedeflenen uygulamaya uygun olarak sentez yonteminin belirlenmesi son
derece onemlidir. Ciinkii bu, iyi performans sergileyen nanoyapilarin elde edilmesini saglar.
Nanopargcaciklarin kii¢lik boyuta sahip olmasi, nanoteknoloji ve malzeme bilimi gibi ileri diizey
malzeme alanlarinda karsilasilan temel bir zorluktur.

Son yillarda, ¢6zelti yakma sentezi yontemi nanomalzemelerin hazirlanmasinda biiyiik
ilgi gérmiis ve popiilerlik kazanmistir. Bu yontem, kisa siirede ve daha az enerji tiikketimiyle
yiiksek saflikta, homojen kristal oksitler {iretebilme yetenegi sayesinde oldukca etkili bir islem
olarak kabul edilir. Ayrica, ¢Ozelti yanma sentezi, karmagik ekipmanlara veya pahali
kimyasallara ihtiya¢ duymadan gergeklestirilebilen bir tekniktir, bu da onu maliyet agisindan
avantajli kilar (Muzina et al., 2024). Ozellikle, yiiksek sicakliklar gerektiren oksit fazlarinimn
olusumu i¢in, bu teknik 600 °C’nin ¢ok altindaki sicakliklarda yanma reaksiyonu baglatarak bu
tiir oksitlerin kolayca sentezlenmesini saglar (Aruna et al., 2009). Cozelti yakma sentezi, bir
metal nitrat ve bir yakit arasinda gergeklesen yiiksek derecede ekzotermik redoks reaksiyonuna
dayanan bir tekniktir. Reaksiyonun ekzotermikligi, yiiksek sicakliklara ulagilmasini garanti
eder ve boylece kisa siirede kristal oksit tozlarinin olugsmasi saglanir. Bu yontem, baslangi¢
reaktiflerine tutarli bilesimlerde nanokristaller {iretir (Barrén et al., 2016). Cozelti yakma
sentezi, genellikle metal nitratlar ile bir yakit arasinda (glisin, iire, sitrik asit vb.) su i¢inde

¢coziinmils bir doymus c¢ozeltinin olusturulmasiyla baslar. Daha sonra sentez siireci, bu
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karigimin tiim suyunun buharlasana kadar 1sitilmasi ve kendiliginden tutusmasiyla gerceklesen
bir redoks reaksiyonuna icermektedir (Deganello & Tyagi, 2018).Bu c¢alismada, lantanyum
katkili Cel-xLaxO2 (x=0.04) nanoparcaciklarin sentezi i¢in glisin yakma teknigi kullanilmustir.
Bu ¢aligmanin temel amaci, yakit olarak kullanilan glisin miktarinin lantanyum katkili Cel-
xLaxO2 (x=0.04) nanopargaciklarinin faz olusumu, kristal yapilari ve boyutlari iizerindeki

etkilerini aragtirmaktir.

2. Materyal ve Metot

Lantanyum katkili Cel-xLaxO2 (x=0.04) nanopargaciklari, glisin (C2H5NO2)
kullanilarak yakma sentezi yoluyla sentezlendi. Baslangic malzemeleri olarak seryum (III)
nitrat heksahidrat (Ce(NO3)36H20), lantan (III) nitrat heksahidrat (La (NO3)36H20) Sigma-
Aldrich marka ve analitik saflikta bilesikler kullanildi. 1.6678 gram seryum (III) nitrat
heksahidrat ve 0.068 gram lantan (III) nitrat heksahidrat 50 ml saf su igeren iki cam behere ayri
ayrt ilave edildi. Coziinme gergeklestikten sonra glisin, 0.5 mmol (G1) ve 1 mmol (G2)
oranlarina sahip olacak sekilde dogrudan kati1 formunda ilave edildi. Cozeltiler, sicakligir 80
°C’ye ¢ikarilarak jel olusturulmustur. Daha sonra jel halindeki ornekler, 1sitici karistirici
izerinde 300 °C’ye kadar 1sitilarak yakma islemi ile redoks reaksiyonu olusmus ve tozlar elde
edilmistir. Sekil 1, glisin yakma senteziyle hazirlanan lantanyum katkili Cel-xLaxO2 (x=0.04)

nanaoparcaciklarinin deneysel akis semasini gostermektedir.

Sekil 1. a) Baslangi¢ ¢ozeltisi b) Glisin ile yakma asamasi ¢) Elde edilen iiriinlerin kalsine
edilmeden 6nceki hali
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Elde edilen tozlar 650 °C’de 4 saat siireyle kalsine edildi. Orneklerin ortalama kristal
boyutunun hesaplanmasi, faz ve pik analizleri icin XRD (Philips X Pert Promodel, A=0.154056
nm, Cu-Ka radyasyonu) kirinim dlger kullanildi. Elde edilen veriler, X Pert High Score Plus
yazilimi ile degerlendirildi. Ayrica, molekiillerin hareketleri ve sentezlenen toz pargaciklarinin
titresimi nedeniyle yapida meydana gelen deformasyonlar 785 nm lazerli Raman

spektrometresi (BWS465 B.W. Tech. Inc.) kullanilarak incelenmistir.

3. Bulgular ve Tartisma

XRD teknigi, malzemelerin kristalografik yapisin1 tanimlamak igin yaygin olarak
kullanilan bir tekniktir. Bu yontem malzemenin kristal yapisal 6zelliklerini, kristal boyutunu ve
faz bilesimini belirlemek i¢in kullanilmaktadir. Sekil 2, glisin yakma teknigiyle hazirlanan

lantanyum katkili Cel-xLaxO2 (x=0.04) numunelerinin XRD kirinim desenini gostermektedir.
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Sekil 2. 0.5 mmol (G1) ve 1 mmol (G2) oranlarina sahip lantanyum katkili Cel-xLaxO2
(x=0.04) nanopargaciklarin XRD grafigi

G1 ve G2 ornegine ait XRD verileri, kiibik florit benzeri yapiya sahip olan CeO2’ye
karsilik gelen PDF 01-081-0792 ile uyumlu kirinim piklerine sahiptir. CeO2’ ye atfedilenlerden
baska hi¢bir ek kirinim piki gozlenmemistir. Her iki CeO2 6rneginin birim hiicresi, Fm-3m

uzay grubunun tanimladigi kiibik simetriye sahiptir. Bu sonuglar, érneklerin CeO2’in yapisal
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ozelliklerine uyumlu oldugunu goéstermektedir. Sentezlenen numunelerin ortalama kristal

boyutu Debye—Scherrer formiiliine gore:

D=0.901/Fcosb

XRD piklerinden hesaplanmistir. Burada D ortalama kristal boyutu, A ise X-151m1 dalga
boyu, B kirmim agist i¢in (20) yart maksimumdaki kirinim pikinin genigligidir. Farkli glisin
miktarlarma gore G1 ve G2 seryum oksit tozlarinin ortalama kristal boyutlar1 sirastyla 33.61
nm ve 23.57 nm olarak hesaplanmistir. Bu bulgular, glisin miktarinin seryum oksit tozlarinin
kristal boyutu tizerindeki etkisini gostermektedir. Glisin miktarimin iki kat artirilmasiyla kristal
boyutunda bir azalma belirlenmistir.

Sekil 3, glisin yakma teknigiyle hazirlanan lantanyum katkili Cel-xLaxO2 (x=0.04)

numunelerinin Raman sag¢ilma spektrumunu gostermektedir.
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Sekil 3. 0.5 mmol (G1) ve 1 mmol (G2) oranlarina sahip lantanyum katkili Cel-xLaxO2 (x=0.04)

nano tozlarinin raman sagilma spektrumu

Sekil 3’te verilen spektrum piklerini inceledigimizde, gozlemlenen karakteristik pik,
~465 cm-1’de Ce-O8 titresimsel F2g Raman aktif i¢ fonon moduna atfedilmistir, bu da fluorit
yapisindaki Fm3m uzay grubu ile ortiismektedir (Kirkgecit et al.,2023). Ayrica, G2 6rneginin
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kristal boyutu, G1’e gore daha kiigiiktiir. Daha kii¢tik kristal boyutu, Raman sa¢ilma sinyalinin
azalmasina neden olur. Bu durum, daha kiiciik kristal boyutuna sahip 6rneklerde 15181 daha az

etkin sekilde sagilmasiyla iliskilendirilir (Gomez el al., 2019).

4. Sonuclar ve Oneriler

Lantanyum katkili Cel-xLaxO2 (x=0.04) nanoparcaciklar glisin yakma teknigiyle
basarili bir sekilde hazirlandi. Bu c¢alismada glisin miktarinin seryum oksitin faz olusumu ve
kristalit boyutu iizerindeki etkileri incelenmistir. Elde edilen lantanyum katkili Cel-xLaxO2
(x=0.04) nanoparcaciklarin kristal faz1 kiibik yapida oldugu belirlenmistir. 0.5 mmol (G1) ve
1 mmol (G2) oranlarina sahip farkli glisin miktarlarina gére seryum oksit tozlarinin ortalama
kristal boyutlar1 sirastyla 33.61 nm ve 23.57 nm olarak hesaplanmistir. Glisin miktarinin iki
katina ¢ikarilmast (0.5 mmol’dan 1 mmol’a), seryum oksit tozlarinin ortalama kristal
boyutlarint 33.61 nm’den 23.57 nm’ye diisiirmiistiir. XRD verileri, glisin miktarindaki artigin
kristal boyutunu azalttigin1 gostermektedir. Raman spektroskopisiyle belirlenen karakteristik
pikler, XRD sonuglariyla uyumlu bulunmustur. Bu verilere dayanarak lantanyum katkili Cel-
xLax02 (x=0.04) nanoparcaciklarinin seramik elektrolit, fotokatalitik ve siiperkapasitdr gibi

caligmalarda kullanilabilecegi dngoriilmektedir.
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