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Tezin Savunuldŭgu Tarih : 5 Aralık 2008

Tez Danışmanı : Prof. Dr. Fatma Z. TEPEHAN
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SUMMARY xiv1. GİR İŞ 12. GENEL BİLG İLER 52.1. Sol-jel Film Kaplama Yöntemi 52.2. Teorik Bilgiler 62.2.1. Deneysel yans�tma ve geçirgenlik verisinin �lmlerin optikparametrelerine ba§l�l�§� 62.2.2. Optik parametrelerinin bulunmas�nda kullan�lan modeller 92.2.2.1. Tau
-Lorentz (TL) ve Urba
h kuyrukluTau
-Lorentz (TLU) dielektrik modelleri 92.2.2.2. Urba
h kuyruklu çok geçi³li Tau
-Lorentzdielektrik modeli (DTLU) 102.2.2.3. Wemple-DiDomeni
o modeli 112.2.3. Transfer matris yöntemi 112.2.4. Yans�tmay�
� �ltreler için indis ko³ullar� 153. SiO2 VE TiO 2 MALZEMELER İNDEN OLUŞTURULAN
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OPTİK F İLTRE UYGULAMALARI İÇ İN KATMANLI VE KATKILI METAL
OKSİT F İLMLER İN OLUŞTURULMASI

ÖZETFotonik 
ihazlar ön
elikle kendisini olu³turan malzemelerin optik özellikleri(k�rma indisi, yutma katsay�s� v.b), yap�lar� ve yüzey pürüzlülükleri gibiözelliklerinin iyi bilinmesiyle olu³turulabilirler. Bu çal�³mada sol-jel yöntemi ilehaz�rlanm�³ SiO2, TiO2, SiO2�TiO2, ZnO, ZnO�TiO2, WO3, WO3�SiO2, Ta2O5,Ta2O5�CeO2, CeO2 ile alümina ve silika ile katk�land�r�lm�³ CeO2 gibi de§i³ikmetal oksit malzemelerin söz konusu özellikleri belirlenmi³ ve baz�lar�ndan belirlidalga boyu aral�klar� için yans�t�
� ve yans�tmay�
� sistemler olu³turulmu³tur.�lk olarak SiO2 ve TiO2 in
e �lmlerinden çok-katmanl� optik �ltrelerolu³turulmu³tur. Cam ta³�y�
�lar�n her iki yüzünü de simetrik olarak kaplayarakyak�n-infrared bölgesi için iki çe³it üç-katmanl� ve yak�n-UV bölgesi için dedokuz-katmanl� yans�t�
� �ltre tasarlanm�³ ve gerçekle³tirilmi³tir. Çal�³mada;tek-katmanl� olarak haz�rlanan �lm ile ayn� �lmden çok-katmanl� �ltre olarakhaz�rland�§�nda �lmlerin optik sabitlerinde farkl�l�klar oldu§u gözlemlenmi³tir.Bu �ltreler için �lm kaplama süre
inde sol-jel �lm yo§u³mas�n� içeren basit birteorik model de geli³tirilmi³ ve deneysel veriye benzetim yap�larak kaplamalardakibireysel katmanlar�n özellikleri ç�kar�lm�³t�r.�kin
i çal�³mada görünür bölge için TiO2 ve ZnO�TiO2 veya ZnO in
e �lmlerindenolu³an yans�tmay�
� �ltreler tasarlanm�³t�r. Ön
elikle döndürerek kaplamayöntemi ile tek-katman olarak haz�rlanan �lmlerin belirli bir dalgaboyu bölgesiiçin gerekli olan indis ve kal�nl�k de§erleri elde edilmi³tir. Sonra da bu �lmler�ltreleri olu³turmak için bir araya getirilmi³tir. Olu³turulan �ltrelerdeki herbir katman�n optik sabitleri belirlenerek tek-katmanl� �lminki ile k�yaslanm�³t�r.Ayr�
a her iki durumdaki �lmlerin yüzey yap�lar� da k�yaslanm�³t�r.Üçün
ü çal�³mada sol-jel döndürerek kaplama yöntemi ile de§i³ik katk�oranlar�nda (CeO2 solünün katk�s� ha
im
e %0, %5, %10 ve %15 oranlar�ndad�r.)haz�rlanm�³ Ta2O5�CeO2 �lmlerinin 300-1000 nm dalga boyu aral�§�ndageçirgenlik ve yans�tma spektrumlar�, kal�nl�klar�, k�rma indisleri, yutmakatsay�lar� ve yasak enerji aral�klar�n�n de§i³imleri in
elenmi³tir. Çal�³mada %5CeO2 katk�s�nda k�rma indisinin en yüksek de§erde oldu§u bulunmu³tur. Ayr�
a�lmlerin farkl� özellikleri X �³�n� k�r�n�m� yöntemi, atomik kuvvet mikroskobuve Fourier dönü³ümlü infrared spektrometresi yöntemleri ile in
elenmi³tir. Bu�lmler literatürde ilk defa yap�lm�³t�r.Bir di§er çal�³mada sol-jel döndürerek kaplama yöntemi ile de§i³ik katk�oranlar�nda (SiO2 mol katk� oran� %0,5-%5'dir.) haz�rlanm�³ ve 250◦C ve 400◦Cda �s�l i³lem yap�lm�³ WO3 ve WO3�SiO2 kompozit �lmlerinin optik özelikleriile yüzey yap�s� ara³t�r�lm�³t�r. Geçirgenlik ve yans�tmalar� ölçülen söz konusu�lmlerin k�rma indisleri ve band aral�klar�ndaki de§i³im belirlenmi³tir. En büyük
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de§i³imin 250◦C'de %2.0-%2.5 SiO2 katk� miktar� ve 400◦C de %4,0-%4,5 SiO2katk� miktar�nda gözlenmi³tir. Bu de§erlerde �lmlerin yüzey yap�lar�n�n de§i³imide saptanm�³t�r.Sonun
u çal�³mada CeO2 solüne de§i³ik oranlarda silika ve alümina katk�s�yap�larak sol-jel döndürme yöntemi ile �lmler haz�rlanm�³ ve farkl� katk� oranlar�nedeniyle �lmlerin optik ve yap�sal özelliklerindeki de§i³imler belirlenmi³tir.Artan silika ve alümina katk� oran� ile yüzeyde ada olu³umlar� gözlenmi³tir.Katk� miktar�n�n belirli bir de§erin üzerine ç�kmas� ile bu yap�lar�n kayboldu§ubelirlenmi³tir. Katk� ile yüzey pürüzlülü§ünün de saf CeO2 �lmine oranlayakla³�k üç kattan onüç kata kadar artt�§� görülmü³tür. 500◦C'de �s�l i³lemyap�lm�³ örneklerde katk� miktar�n�n artmas�yla CeO2'in kristalle³me s�
akl�§�n�nde§i³medi§i, katk� malzemelerinin ise amorf kald�§� belirlenmi³tir.
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PRODUCTION OF LAYERED AND DOPED METAL OXIDE FILMS FOR
OPTICAL FILTER APPLICATIONS

SUMMARYThe photoni
 devi
es 
an be produ
ed �rst of all by knowing the propertiesof the materials 
omposing itself like the opti
s (refra
tive index, absorption
oe�
ient etx.) stru
ture and surfa
e roughness. In this study these propertieswere determined for sol-gel prepeared di�erent metal oxide materials like SiO2,TiO2, SiO2�TiO2, ZnO, ZnO�TiO2, WO3, WO3�SiO2, Ta2O5, Ta2O5�CeO2,CeO2 and CeO2 doped with alumina and sili
a, and from some of them re�e
tionand antire�e
tion systems were formed for 
ertain wavelength regions.At �rst, multi-layer opti
al �lters from SiO2 and TiO2 were produ
ed. By
oating the �lms symmetri
ally on both sides of the glass substrates, two typesof three-layer anti-re�e
tive �lters for the near-infrared region and a nine-layerre�e
tive �lter for the near-UV region were designed and produ
ed. In this study;it has been observed that, if a �lm is prepeared as a single-layer and if the same�lm is used in a multi-layer �lter, there are di�eren
es in the opti
al 
onstantsbetween these �lms. A simple theoreti
al method for these �lters was developed,whi
h in
orporates sol-gel �lm densi�
ation during the 
oating pro
ess and by�ting it to the experimental data the properties of the individual layers in the
oatings were extra
ted.In the se
ond study, antire�e
tive �lters for the visible region were designed
omposed of TiO2 and ZnO�TiO2 or ZnO thin �lms. Initially the appropriaterefra
tive indi
e and thi
kness needed for a desired wavelength region ofsingle-layer �lms 
oated through spin 
oating method were obtained. Laterthese �lms were 
ombined to build the �lters. Then the opti
al 
onstants ofthe individual �lms in the obtained �lter were extra
ted and 
ompared to thesingle-layer ones. Also the surfa
e morphology of the �lms in both 
ases were
ompared.In the third study, the 
hanges in the re�e
tan
e and transmittan
e spe
tra
olle
ted in the spe
tral range of 300-1000 nm, �lm thi
knesses, refra
tive indi
es,absorption 
oe�
ients, and opti
al band gaps of the Ta2O5�CeO2 thin �lmsprepeared in various 
omposition ratios (The doping of the CeO2 sol is in volumeratios 0%, 5%, 10% and 15%.) through the sol-gel spin 
oating were examined.The highest refra
tive index value was found at 5% CeO2-doping. Also di�erentproperties of the �lms were examined by X-ray di�ra
tometry, atomi
 for
emi
ros
opy and Fourier transform infrared spe
trometry. These �lms were 
oatedin the literature for the �rst time.In another study the opti
al properties and surfa
e morphology of WO3 andWO3�SiO2 
omposite �lms (The SiO2 doping mol ratio is %0,5-5.) prepeared invarious 
omposition ratios through sol-gel spin 
oating method and heat treated
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at 250◦C and 400◦C were investigated. The evolution of the refra
tive indi
es andband gaps of the �lms whose transmittan
e and re�e
tan
e has been measuredwas determined. The most noti
able 
hange was observed for 2.0−2.5% SiO2doping at 250◦C �lms and for 4.0−4.5%SiO2 doping at 400◦C �lms. Also 
hangesin the surfa
e roughness of the �lms at these doping values was determined.In the last study, by doping the CeO2 sol with sili
a and alumina, �lms wereprepeared through the sol-gel 
oating method and the 
hanges in the opti
al andstru
tural properties of the �lms were observed with varying doping ratios. Withthe in
reasing sili
a and alumina doping islands were observed on the surfa
e.Beyond a 
ertain doping value it was determined that these stru
tures haddisappeared. It has been seen that with doping the surfa
e roughness in
reasedbetween three and thirteen times higher than the pure CeO2 �lms. It is shownthat for the samples heat treated at 500◦C the 
rystallization temperature ofCeO2 did not 
hange with doping, while the sili
a and alumina 
omponents ofthe �lms remained amorphous.
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1. GİR İŞFotonik, �³�k bilmi ve mühendisli§i olarak tan�mlanmaktad�r [1℄. Ama
a yönelikolu³turula
ak fotonik 
ihaz yap�m�nda malzemelerin optik özelliklerini bilerekmalzeme ter
ihi yap�lmas� gerekir. Örne§in, bir fotonik 
ihaz�n gelen �³�n�yans�ta
ak ³ekilde kontrol etmesi isteniyorsa, yüksek ve dü³ük k�rma indisli ikimalzeme, kal�nl�klar� da ayarlanarak peryodik olarak üst üste konulmal�d�r [2℄.Cihaz�n �³�n� yans�tmaya
ak ³ekilde kontrol etmesi isteniyorsa [3℄, yine sistemiolu³turan fotonik malzemelerin k�rma indislerini bilmek, yap�la
ak 
ihaz için i³ih�zland�rarak kolayla³t�ra
akt�r.Fotonik malzeme olarak in
e �lmlerle çal�³mak yayg�nd�r. Kal�nl�klar�birkaç mikrometreden nanometreye kadar inebilen malzeme katmanlar�na in
e�lm denir. �n
e �lmlerin optikten ba³ka kullan�m alanlar� da vard�r.Örne§in elektronikte yal�tkan, yar�iletken ve iletken malzeme olarak devrelerdekullan�labilirler [4℄. Alg�lay�
� olarak uygulamalar� [5℄ mev
uttur. Elektrokromikayg�tlarda elektrokromik [6℄, iyon iletken [7℄ ve iyon depolay�
� [8℄ �lmler olarakyararl�l�klar�n� göstermi³lerdir. Ayr�
a fotokromik [9℄, gazokromik [10℄, koruyu
uyüzey [11℄ ve fotokatalitik yüzey [12℄ gibi alanlarda da i³levsellikleri gösterilmi³tir.�stenilen ama
a yönelik �lmler elde edebilmek için de§i³tirilebile
ek parametrelervard�r. Bunlardan biri �lmin üzerine kapland�§� ta³�y�
� veya ta³�y�
� s�
akl�§�d�r.Ayn� kaplama yöntemiyle ayn� malzeme farkl� ta³�y�
�lar üzerine kaplan�rsa [13℄,veya ayn� ta³�y�
�ya kaplan�r ama ta³�y�
� s�
akl�§� farkl� ise [14℄, �lmlerin optik,yap�sal ve yüzeysel özellikleri farkl�l�k gösterebilir. Tez çal�³mas�ndaki tümta³�y�
�lar optik çal�³malara imkan sa§lad�klar�, çal�³�lan s�
akl�klarda kararl�olduklar�, u
uz olup kolay bulunabildikleri için 
am olarak seçilmi³tir. Ayr�
a,farkl� kaplama metotlar�, ayn� malzeme ayn� ta³�y�
� üzerine kaplanm�³sa bile,�lmin optik, yap�sal ve yüzey özelliklerini de§i³tirebilir [15℄, tabi kaplamas�ras�nda ortamdaki nem, s�
akl�k, ortam gaz� ile kaplama h�z� ve süresi de
1



sonuçlar� etkileye
ektir. Bu durumda, örne§in gaz alg�lay�
�s� yap�la
aksa,gözenek imkan� suna
ak kaplama yöntemi ter
ih edilmelidir. Bu çal�³man�ntamam� kolay yap�labilir ve maliyeti dü³ük oldu§u için sol-jel döndürerek kaplamayöntemi ile yap�lm�³t�r. Ayn� ta³�y�
�ya ayn� malzeme ayn� kaplama yöntemi ilekaplan�p, �s�l i³lem s�
akl�§� farkl�la³t�r�l�rsa [16℄, veya �s�l i³lem süresi de§i³tirilirse[17℄ �lmlerin özellikleri yine birbirinden farkl� olabilmektedir. Örne§in bir �lmkristalle³mi³ken di§eri hala amorf kalm�³ olabilir. Tezde de§i³ik �s�l i³lem s�
akl�§�uygulmas� ile ilgili bir çal�³ma da mev
uttur. Ayr�
a bir malzemenin özelli§inide§i³tirmek için o malzemeyi katk�land�rma yoluna gitmek de çok ter
ih edilenyollardan biridir. Tez çal�³mas�n�n tüm alt çal�³malar�nda katk�lama ile ilgiliörnekler bulunmaktad�r.Tez toplam olarak sekiz bölümden meydana gelmektedir.Bölüm 2'de, sol-jel ve döndürerek kaplama metodu anlat�lm�³ ve tez içersindekullan�lan kaplama sistemlerinin yans�tma ve geçirgenli§i, yans�tma ve geçirgenlikkatsay�lar� 
insinden tarif edilmi³tir. Ard�ndan �lm kal�nl�k ve optikparametrelerin bulunmas�nda kullan�lan teorik modeller ile bu modellerinhepsinde kullan�lan dönü³üm matrisi hakk�nda bilgi verilmi³tir. Son olarak dayans�tmay�
� �lm kaplama ko³ullar�n�n ç�kart�lmas� anlat�lm�³t�r.Bölüm 3-7'de çal�³�lan konuya giri³ yap�lm�³ ve deneysel yöntemler içindesol yap�m�, �lmlerin kaplanmas� ve karakterizasyon metodlar� anlat�lm�³t�r.Ard�ndan tart�³ma ve sonuç k�sm� verilmi³tir.Bölüm 3'de, SiO2 ve TiO2 �lmlerinden yararlanarak yak�n-UV bölgesi için birtane yans�t�
� �ltre, yine bu �lmler ve SiO2�TiO2 �lmlerinden yararlanarakyak�n-infrared bölgesi için iki tane yans�tmay�
� �ltre elde edilmesi anlat�lm�³t�r.SiO2, TiO2 ve SiO2�TiO2 �lmleri de§i³ik amaçlar için in
elenmi³ [3, 18℄ vebunlar kullan�larak optik �ltreler daha ön
e de üretilmi³tir [19�23℄. An
ak buçal�³mada verilen merkezi dalgaboylar� ile kaplama yöntemi ve ³artlar�yla buçal�³ma bir ilk olmu³tur [24℄. Ayr�
a bu çal�³mada, �ltre içerisindeki bir �lminkal�nl�§�n�n ve k�rma indisinin ne ola
a§�na dair bilgi verilmektedir. Bunungetirdi§i avantaj, burada verilen malzemeler ve kaplama ko³ullar� ile ba³ka birmerkezi dalgaboyunda optik �ltre yapmak istenildi§inde, gerçekten o dalgaboyu
2



için bir �ltre olu³turabilme imkan� vermesidir. Yoksa, tek-katman kal�nl�§� vek�rma indisi kullanarak ba³lanan bir çok-katmanl� sistemde, çok-katmandaki�lmler tek-katman �lmlerine göre daha uzun �s�l i³lem gördüklerinden kal�nl�klar�daha dü³ük ç�ka
akt�r. Bu da elde edilen merkezi dalgaboyunun beklenendendaha küçük olmas�na yol aça
akt�r.Bölüm 4'de, görünür bölgenin baz� k�s�mlar� için yans�tmay�
� �ltrelerin, ZnOve TiO2, ile ZnO�TiO2 ve TiO2 �lmleri kullan�larak elde edilmesi anlat�lm�³t�r.ZnO, TiO2 ve ZnO�TiO2 in
e �lmleriyle ilgili daha ön
eden yap�lm�³ çal�³malarbulmak mümkündür [25�27℄. ZnO ve TiO2 kullan�larak üretilmi³ yans�tmay�
��ltre mev
utken [28℄, TiO2 ve ZnO�TiO2 �lmleri kullan�larak yap�lanarastlanmam�³t�r: Bu çal�³mada kullan�lan kaplama yöntemi, ³artlar� ve merkezidalgaboylar�yla bunlardan optik �ltre üretimi literatüre bu çal�³ma ile gire
ektir.ZnO ve ZnO�TiO2 �lmlerinin tek-katmanken k�rma indislerinin dü³ük, hatta�ltre içerisinde TiO2 üstüne kapl�yken daha da dü³ük oldu§u bulunmu³tur,böyle
e bunlar�n optik �ltre içerisinde dü³ük k�rma indisli malzeme olarak görevyapabile
ekleri gösterilmi³tir. Ayr�
a bu �lmlerin gözenekli yap�ya sahip olmas�,gaz alg�lay�
�s� olarak da görev yapabile
ekleri görü³üne yol açm�³t�r.Bölüm 5'de, Ta2O5 ve Ta2O5�CeO2 in
e �lmleri hakk�nda bilgi verilmi³tir.Ta2O5 �lmleri yayg�n olarak çal�³�lm�³ken [29℄, Ta2O5�CeO2 �lmleri, ilk defa buçal�³ma ile literatürde yer alm�³lard�r [30℄. Çal�³�lan katk�lar aras�nda %5 CeO2katk�s�na sahip �lmde en yüksek k�rma indisi bulunmas� bunun optik �ltrelerdeyüksek indisli katman olarak veya mikroelektronikteki kondansatörlerde yüksekdielektrikli malzeme olarak kullan�labile
e§i �krini do§urmu³tur.Bölüm 6'da, WO3 ve WO3�SiO2 �lmlerinin optik, yap�sal ve yüzey pürüzlülüklerihakk�nda bilgi verilmi³tir. Literatürde WO3 ve WO3�SiO2 �lmleri daha ön
eelektrokromik i³levsellikleri için çal�³�lm�³ olmalar�na ra§men [31, 32℄, �lmlerintezde çal�³�lan katk� aral�§� ve miktarlar� için optik, yap�sal ve yüzey pürüzlülü§übilgileri bu çal�³ma ile literatüre girmi³tir [33℄.Bölüm 7'de, CeO2 solüne silika ve alümina katk�s� yap�l�³� ve bunlar�n �lmlerininyap�sal, yüzey ve optik karakterizasyonu yap�lm�³t�r. Bu kompozit �lmler,henüz hiç in
elenmemi³tir, bu çal�³ma ile ilk defa literatüre gire
eklerdir. CeO2
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�lmlerinin gaz alg�lay�
�s� olarak çal�³t�klar� ba³ka kaynaklarda gösterilmi³tir [34℄.Silika ve alümina katk�l� CeO2 �lmlerinin saf CeO2 �lmlerine göre yüzey alanlar�daha geni³ ve pürüzlü oldu§undan gaz alg�lay�
�l�§� için alternatif bir adayolabile
ekleri dü³ünülmü³tür.Bölüm 8'de, yap�lan çal�³malarla ilgili sonuçlar bölümlerden derlenerek topluhalde verilmi³tir.Bunu, tezde kullan�lan kaynaklar takip etmi³ ve son olarak da yazar�n özgeçmi³isunulmu³tur.
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2. GENEL BİLG İLER

2.1 Sol-jel Film Kaplama YöntemiSol-jel, �lm kaplama tekniklerinden biridir, �ziksel ve kimyasal buharla³t�rmayöntemleriyle k�yasland�§�nda, sol-jel kaplama yöntemi u
uzdur ve endüstriüretim boyutlar�na ve seri üretime kolay
a uyarlanabilir. Normal atmosfer³artlar�nda çal�³�l�p elde edilen kaplamalarda yüksek homojenlik elde edilebilir.Yöntem s�
akl�kla veya kimyasal bile³enleri ve bunlar�n molar oranlar�yla kontroledilebilir. Gözenekli yap�lar olu³mas�na olanak verir. Ayr�
a ta³�y�
�n�ngeometrisi önemli de§ildir. Baz� dezavanajlar� aras�nda ise �lmde karbonkal�nt�lar�n�n olmas� ve solün ya³lanabiliyor olmas� say�labilir. Sol-jel yöntemi,TiO2 [24℄, SiO2 [24℄, ZnO [25℄, Ta2O5 [35℄, Nb2O5 [36℄, WO3 [37℄, CeO2 [38℄ gibisaf veya TiO2-SiO2 [24℄, Nb2O5-TiO2 [39℄, CeO2-TiO2 [40℄, CeO2-TiO2-ZrO2[41℄, V2O5-TiO2 [42℄, V2O5-ZrO2 [42℄ ve Ta2O5-SiO2 [43℄ gibi kompozit �lmüretilmesinde kullan�labilir.Sol-jelle kaplamalar döndürme, ak�tma, püskürtme veya dald�rma gibi teknikleriiçerir. Döndürerek kaplama tekni§inde, düz ta³�y�
�n�n kaplana
ak k�sm� yereparalel ola
ak ³ekilde 
ihaza yerle³tirilir. Ta³�y�
�n�n merkezine sol damlat�l�r.Solün fazlal�klar� kaplama s�ras�nda ta³�y�
�dan d�³ar� savrulur, d�³ ortam�korumak için d�³ ortamla kaplama mekan� aras�na bir bariyer yerle³tirilir.Ta³�y�
� döndürülmeye ba³lan�r. Merkezkaç kuvvetinden dolay� sol ta³�y�
�üzerinde merkezden ba³layarak d�³ar� do§ru yay�l�r. Kaplama s�ras�nda ve hemensonras�nda çözü
ü buharla³maya devam eder. Elde edilen �lm �slak bir �lmdir,havada veya �s�l i³lemle kurutulur. Bu haliyle veya kurutulmu³ haliyle mekanikolarak dayan�ks�z oldu§u için genelde yüksek �s�l i³leme tabi tutulur. Daha kal�nbir �lm elde etmek için ya kaplama h�z� dü³ürülür ya da sol konsantrasyonuartt�r�l�r [44℄, veya �lmin kat say�s� artt�r�l�r, veyahut da çok dü³ük/k�sa �s�li³lem uygulan�r.
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Döndürerek kaplama tekni§i seçmenin baz� getirileri vard�r [44℄. Örne§in,vakumda buharla³t�rma veya s�çratarak kaplama 
ihazlar�na k�yasla çok dahau
uzdurlar, piyasada daha rahat bulunabilirler. Sol kayb� az olur, örne§indald�rarak kaplamada bir kat �lm için mililitreler
e sol gerekirken döndürerekkaplamada 0.250 ml bile yeterlidir. Çok h�zl� bir yöntemdir ve çok-katmanl�sistemler olu³turmaya uygundur. Bu getirilerinin yan�s�ra, maalesef olumsuzolabile
ek yanlar� da vard�r [44℄. An
ak düz numuneler kaplamak içinkullan�labilir, oysa dald�rarak kaplama yönteminde farkl� geometrideki ta³�y�
�lardahi kaplanabilir. Ayr�
a, çözü
ü çok h�zl� buharla³�rsa �lm homojen olmayabilir,geç buharla³an çözü
ü de malzemeyi çözmeyebilir.
2.2 Teorik BilgilerFilmlerin kal�nl�klar�n�n ve optik parametrelerinin belirlenebilmesi için tezdekiçal�³malarda ³u yöntem takip edilmi³tir: �lk ön
e olu³turulan sistemin deneyselyans�tma ve geçirgenlik de§erinin dalgaboyuna ba§l� de§i³imlerinden �lmlerinoptik parametrelerinin (k�rma indisi ve yutma katsay�s�) de§i³imi belirlenmi³tir.Sonra, sistem içindeki �mler için uygun bir teorik model seçilip, modelin serbestparametreleri de§i³tirilerek deneysel yans�tma ve geçirgenlik de§erleri için en iyibenzetim e§rileri elde edilmi³tir (benzetimler Levenberg-Marquardt algoritmas�ile yap�lm�³t�r). Her modelde de, geçirgenlik ve yans�tma katsay�lar�n�nbelirlenebilmesi için transfer matrisi yöntemi kullan�lm�³t�r. A³a§�da, bukonularla ilgili aç�klay�
� bilgiler verilmektedir.
2.2.1 Deneysel yansıtma ve geçirgenlik verisinin filmlerinoptik parametrelerine

bağlılığıFimin k�rma indisi n�lm(λ ) ve yutma katsay�s� α�lm(λ ) fonksiyonlar�n��lm-ta³�y�
� sisteminin yans�tma ve geçirgenlik de§erinin spektrumundanç�karabilmek için basit bir yöntem tarif edile
ektir [30℄. �ekil 2.1(a) bir �³�ndemetinin sistemden geçi³ini ³ematik olarak göstermektedir. Tezdeki �lmlerinkal�nl�§�, d�lm ∼ 102 nm, gelen �³�n�n dalgaboyunun büyüklü§ü ile ayn� mertebedeolu§u için, �³�n �lmden geçerken çoklu yans�yan ve geçen demetler neredeysee³evrelidir. Buna kar³�, tezin tümünde kullan�lan ta³�y�
�n�n (Corning 2947)
6
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Şekil 2.1: (a) Solda toplamR’ya katkıda bulunan yansıma katsayıları ve sağda toplam
T ’e katkıda bulunan geçirgenlik katsayıları olmak üzere, film (koyu gri)
ve taşıyıcı (açık gri) sisteminden geçen ışın demetinin ¸sematik gösterimi.
(b,c,d) Şeklin (a) kısmında kullanılan yansıma ve geçirgenlik katsayılarının
ri, ti, i = 1, . . . ,3 tanımı. (e) Corning 2947 cam taşıyıcı için dalgaboyunun
(λ ) fonksiyonu olarakntaş(λ ) kırma indisi. (f) Taşıyıcı içinδtaş(λ ) =
exp(−αtaş(λ )dtaş) şiddet azalma faktörü.kal�nl�§� dta³ ∼ 106 nm'dir, ta³�y�
�dan bir veya birden fazla geçen demetleree³evreli de§il ³eklinde davran�l�r.Üç tak�m yans�ma ve geçirgenlik katsay�s� tan�mlanm�³ olup, bunlar�ekil 2.1(b)-(d)'de gösterilmi³tir: r1, t1, ortamdan gelerek �lmden ilerleyendemeti; r2, t2, ta³�y�
�n�n içinde ta³�y�
�n�n kaplanmam�³ yüzeyine çarpan demeti;ve r3, t3, ta³�y�
�dan d�³ ortama do§ru �lmden ilerleyen demeti tan�mlamaktad�r.Bütün bu katsay�lar kolay
a standart transfer matrisi metodu [45℄ ile saptanabilir,ve �lmin kal�nl�§� d�lm, k�rma indisi n�lm(λ ), yutma kaysay�s� α�lm(λ ), ileta³�y�
�n�n k�rma indisi nta³(λ )'nin fonksiyonu olarak ifade edilebilir. Ta³�y�
�dançoklu geçi³ yapan demetlerin yans�ma ve geçirgenlik katsay�lar� �ekil 2.1(a)'dagösterildi§i gibi yaln�z
a ri ve ti'nin ürünleridir. Ek olarak, �³�n�n ³iddetininta³�y�
�n�n bir taraf�ndan öbür taraf�na her geçi³inde, αta³(λ ) ta³�y�
�n�n yutmakatsay�s� olmak üzere, δta³(λ ) = exp(−αta³(λ )dta³) çarpan� kadar azald�§� dikkateal�nm�³t�r. αta³(λ )'daki nispeten az artma bile, mesela yak�n-UV bölgesinde(λ . 350nm), dta³ ∼ 106 nm oldu§u için önemli ³iddet kayb�yla sonuçlana
akt�r.Bunlar�n hepsini göz önüne alarak, �lm-ta³�y�
� sisteminin toplam yans�tma (R)ve geçirgenlik (T ) de§erleri, demet dizisinin katsay�lar�n� e³evreli de§il biçiminde
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toplayarak bulunur:
R = |r1|2+

∞

∑
n=0

δ 2(n+1)ta³ |t1rn+1
2 rn

3t3|2 = |r1|2+
δ 2ta³|t1r2t3|2

1−δ 2ta³|r2r3|2
(2.1)

T =
∞

∑
n=0

δ 2n+1ta³ |t1rn
2rn

3t2|2 =
δta³|t1t2|2

1−δ 2ta³|r2r3|2
(2.2)

nta³(λ ) ve δta³(λ )'y� belirlemek için, kaplanmam�³ ta³�y�
�n�n yans�ma vegeçirgenlik spektrumu ç�plak ta³�y�
� için uygun olarak modi�ye edilmi³E³itlik (2.1) ve (2.2)'nin versiyonuna benzetim yap�lm�³t�r. Bu, her ölçülmü³ λdalgaboyu için bir nta³(λ ) ve δta³(λ ) de§eri verir. Sonuçlar �ekil 2.1(e) ve (f)'degösterilmi³tir.
��������

Şekil 2.2: Şeklin a) kısmı taşıyıcıyı her iki tarafında olanC ve C′ film serileriyle
göstermektedir, buradaC′, C ile aynıdır ama sırası terstir. Kısım b) ve
c)’de gösterilenr1, r2, t1, t2 yansıtma ve geçirgenlik katsayıları cinsinden
toplam R’ya katkıda bulunan demetler için yansıtma katsayıları solda, ve
toplam T ’e katkıda bulunan demetler için geçirgenlik katsayıları sağda
gösterilmiştir.�imdiye kadar anlat�lanlarda, ta³�y�
�n�n bir yüzünün kapl� oldu§u varsay�lm�³t�r.Tezde yap�lan baz� çal�³malarda ta³�y�
�n�n iki yüzünün de simetrik olarakkapland�§� durumlar vard�r, bunu temsil eden bir durum �ekil 2.2'de verilmi³tir.�ekil 2.2'deC, çok-katmanl� sistemi temsil etmektedir. Simetrik kaplama ifadesinebasit bir örnek olarak B/A/ta³�y�
�/A/B durumu ile verilebilir, burada A ve Bfarkl� �lmleri temsil etmektedirler. Bu durumda sistemin yans�tma ve geçirgenlikifadesi E³itlik (2.1) ve (2.2)'ye benzeye
ektir, ama simetriden dolay� r3, r2'ye ve

t3 de t2'ye e³it ola
akt�r [24℄.
8



2.2.2 Optik parametrelerinin bulunmasında kullanılan modeller

2.2.2.1 Tauc-Lorentz (TL) ve Urbach kuyruklu Tauc-Lorentz (TLU) dielektrik

modelleriDeneysel yans�tma ve geçirgenlik verisinin �lmlerin optik parmetrelerineba§l�ml�l�§�n� belirledikten sonraki ad�m, teorik tan�m�n son ö§esi olarak n�lm(λ )ve α�lm(λ ) için �ziksel bir model seçmektir. Bu amaç için, dielektrik fonsiyonununTau
-Lorentz formu (TL) kullan�labilir [46℄. Bu form, de§i³ik yar�iletken veyal�tkanlarda [47℄ ba³ar�yla uygulanm�³t�r. Bunlar�n aras�nda TiO2, Ta2O5 in
e�lmleri ve ba³ka optik kaplama malzemeleri [48℄ de vard�r. Bu modelde, hem optikband aral�§� yak�n�nda hem de daha büyük enerjilerde malzemenin optik 
evab�n�yakalamaya çal�³mak için, Tau
-Lorentz dielektrik fonksiyonunun sanal k�sm� birTau
 kanunu fonksiyonu ve bir Lorentz osilatörünün ürünü olarak al�nm�³t�r.Ek olarak, dielektrik fonksiyonunun reel ve sanal k�s�mlar� bir Kramers-Kronigdönü³ümü ile do§ru olarak ili³kilendirilmi³tir. Sonuçta model, band kenar�n�nüstü ve alt�ndaki alanlar dahil geni³ bir spektral alan üzerinde deneysel sonuçlar�yeniden olu³turabilir. A³a§�da verilen, Tau
-Lorentz modelinin modi�ye edilmi³halidir (TLU), alt aral�k bölgesinde Urba
h kuyru§u yutmas�n� da gözönünealmaktad�r. [49℄. Foton enerjisinin E fonksiyonu olarak dielektrik fonksiyonununsanal k�sm� ε2(E)

ε2(E) =







E1
E exp

(

E−Et
Eu

)

E ≤ Et

AE0Γ(E−Eg)
2

E[(E2−E2
0)2+Γ2E2]

E > Et
(2.3)³eklinde verilir. Burada enerji boyutunda alt� tane benzetim parametresi vard�r,bunlar ³öyle tan�mlanm�³lard�r: Et Urba
h kuyru§u ve bantdan banda geçi³bölgelerinin aras�ndaki s�n�r� belirtmektedir; Eg optik band aral�§�d�r; ε2(E) formu

E ≤ Et için yutma katsay�s�na (α�lm(E) ∝ exp(E/Eu)) yol açt�§� için Eu Urba
hkuyru§unun geni³li§ini kontrol etmektedir; A, E0, ve Γ s�ras�yla Lorentz osilatörgenli§i, rezonans enerjisi, ve osilatör geni³li§idir. E1 parametresi serbest de§ildirama E = Et 'de ε2 sürekli ola
ak ³ekilde seçilir. Genelde Et ≥ Eg'dir ve orijinalTau
-Lorentz modeli (TL) Eu = 0, Et = Eg limitinde elde edilir.
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Dielektrik fonksiyonun reel k�sm� ε1(E) Kramer-Kronig integrali ile hesaplan�r:
ε1(E) = ε1∞ +

2
π

P

∫ ∞

0
dξ

ξ ε2(ξ )

ξ 2−E2 (2.4)burada integral de§i³keni ξ tüm enerji alan� üzerindendir, P integralin Cau
hyba³ de§erini belirtir, ve ε1∞ bir ekstra benzetim parametresidir. Film kal�nl�§�yla(d�lm) beraber bu, toplam parametre say�s�n� sekize ç�karmaktad�r. Bununlabirlikte, iki k�s�tlama [49℄ getirilerek, örne§in ε1∞ = 1 yaparak, ve ε2(E)'nin E =

Et 'deki e§iminin sürekli olmas� istenerek bu alt�ya dü³ürülebilir (Baz� durumlarda,en iyi benzetim e§rileri daha iyi sonuçlar verebile
e§i için bu iki k�s�tlamauygulanmayabilir), böyle
e model daha basit bir hale dönü³türülmü³ ola
akt�r.Sonun
usu Et = Eg +2Eu sabit tutularak yakla³�k olarak sa§lanabilir.
ε1 ve ε2 
insinden k�rma indisi n�lm ve yutma katsay�s� α�lm

n�lm =

[

(ε2
1 + ε2

2)1/2 + ε1

2

]1/2

α�lm =
2E
h̄c

[

(ε2
1 + ε2

2)1/2− ε1

2

]1/2
(2.5)olarak verilir. E³itlik (2.1)ve (2.2)'deki ri ve ti'nin n�lm ve α�lm'ye ba§�ml�l�§�ndan,bu optik fonksiyonlar direkt olarak �lm-ta³�y�
� sisteminin yans�tmas� vegeçirgenli§ini hesap etmekte kullan�labilir.

2.2.2.2 Urbach kuyruklu çok geçişli Tauc-Lorentz dielektrik modeli (DTLU)Baz� durumlarda, birden fazla geçi³ söz konusu olabildi§inden daha kar�³�k birmodele ihtiyaç duyulabilir: bu geçi³lerden bir tanesi bir Tau
-Lorentz (TL)sal�n�
�s� [46℄ ile modellenebilirken, di§er geçi³ de alt aral�k yutmas� Urba
hkuyru§unu dahil eden Tau
-Lorentz osilatörünün [49℄ (TLU) de§i³tirilmi³ haliyletarif edilebilir. �ki TL sal�n�
�s� geçmi³te çok geçi³li malzemeleri tarif etmek içinbirle³tirilmi³tir [50, 51℄. Urba
h kuyruklu çok geçi³li TL modeli (DTLU) [33℄bundan da farkl�d�r, TL ve TLU modellerini birle³tirmektedir.DTLU dielektrik fonksiyonunun ε2(E) sanal k�sm� foton enerjisinin, E, birfonksiyonu olarak, TL ile TLU katk�lar�n�n bir toplam� biçiminde
ε2(E) = ε2TL(E)+ ε2TLU(E) (2.6)

10



yaz�labilir. TL'in [46℄ formu
ε2TL(E) =







A1E01Γ1(E−Eg1)
2

E[(E2−E2
01)

2+Γ2
1E2]

E > Eg1

0 E ≤ Eg1

(2.7)³ekildedir. TLU terimi benzer bir ³ekle sahiptir, ama dü³ük enerji durumu içinUrba
h kuyru§u eklenmi³tir [49℄ ve Bölüm 2.2.2.1'de de verildi§i gibi
ε2TLU(E) =







A2E02Γ2(E−Eg2)
2

E[(E2−E2
02)

2+Γ2
2E2]

E > Et

Ec
E exp

(

E−Et
Eu

)

E ≤ Et

(2.8)formundad�r. E³itlik (2.7) ve (2.8)'deki de§i³kenlerin tan�m� ve gerekli k�s�tlamako³ullar� Bölüm 2.2.2.1'de verilmi³tir. Buradan TL için serbest parametre say�s�dört olarak bulunur: Eg1, A1, E01 ve Γ1. TLU terimi için be³ tane serbestparametre b�rak�lm�³t�r: Eg2, A2, E02, Γ2, ve Eu.DTLU dielektrik fonksiyonunun gerçek k�sm� ε1(E) Bölüm 2.2.2.1'de verilenKramers-Kronig integrali ile hesaplan�r ve bundan sonra da ayn� bölümdekii³lemler takip edilir.
2.2.2.3 Wemple-DiDomenico modeliWemple-DiDomeni
o modeli, TL, TLU ve DTLU modellerinin aksine dielektrikfonksiyonunun reel k�sm�n� sanal k�sm�na ba§lamaz. Dolay�s�yla k�rma indisi vesöndürme katsay�s� da direkt ili³kili de§ildir. Bu model, k�rma indisini ³öyletan�mlamaktad�r:

n2(ω) = 1+
EdE0

E2
0 − (h̄ω)2

(2.9)burada E0 ve Ed s�ras�yla sal�n�
� enerjisi ve sal�n�
� dayan�kl�l�§�n� tarif edenparametrelerdir. Bu formun iyi bir yakla³�mla TiO2 ve SiO2 dahil geni³çe³itlilikteki malzemelere benzetim yapt�§� bulunmu³tur [52℄.
2.2.3 Transfer matris yöntemi�³lemlerde basitlik sa§lamas� için �lmin k�rma indisinin reel k�sm�, yani �lmdeyutman�n olmad�§� durum anlat�lm�³t�r (Tezdeki çal�³malarda k�rma indisinin
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sanal k�sm� da al�nm�³t�r.). Filmde yutma oldu§u durumda a³a§�daki aç�klamalargeçerlidir ama �lmin k�rma indisi reel ve sanal k�s�mlar�n toplam� olarakyaz�lmal�d�r. Sanal k�s�mdaki söndürme katsay�s� (k) ile yutma (α) aras�ndakiili³ki α = 4πk/λ olarak tan�mlanmaktad�r.Transfer matrisinin i³levi, geli³ düzlemine dik do§rultuda E elektrik alan�na sahipgelen �³�n demetinin gösterildi§i �ekil 2.3 gözönüne al�narak kaynak [45℄'danaktar�la
akt�r. Burada in
elenen, s-polarizasyon durumudur, geli³ düzlemine dikdo§rultuda B magnetik alan� olursa p-polarizasyon durumu ola
akt�r. Buradaayr�
a dikkat edilmesi gereken, ta³�y�
�n�n sonsuz kal�nl�kta al�nd�§� bundandolay� ta³�y�
�n�n kaplanmam�³ yüzeyinden geri yans�man�n olmad�§�d�r (Tezçal�³mas�nda ta³�y�
� sonlu kal�nl�kta al�nm�³t�r.).
���� ����	�
�

Şekil 2.3: Bir katmanlı film sisteminden ışın demetinin yansıması,E alanın yönü sayfa
düzlemi dışına dŏgruyken gösterilmiştir [45].I³�n n0 k�rma indisli d�³ ortam ile n1 indisli �lmi ay�ran (a) içyüzey düzlemindenyans�maya u§rar. Film manyetik de§ildir yani µ = µ0'd�r. Film ile k�rmaindisi ns olan ta³�y�
�y� ay�ran (b) içyüzeyinde demetin geçen k�sm� iç yans�mave geçirgenli§e u§rar. Her demette E sayfa yüzeyinden d�³ar� do§rultudad�r.

B magnetik alan�n�n yönü S = ε0c2E × B poynting vektörüne ba§l� olarakgösterilmi³tir. �çyüzeylerdeki çoklu demetler gözönüne al�nm�³t�r: Er1: (a)içyüzeyindeki �lmden ç�kan çoklu yans�ma demetlerinin toplam�n� Ei2: (b)içyüzeyindeki ta³�y�
�ya yönelen çoklu demetlerin toplam�n� göstermektedir.Yap�lan varsay�mlar �lmin homojen, izotropik, kal�nl�§�n�n �³�n�n dalgaboyumertebesinde oldu§u ve gelen �³�n demetinin geni³li§i sonuç yans�ma vegeçirgenli§e katk�da buluna
ak çok yans�maya dayal� yanal yerde§i³tirmeye
12



k�yasla büyük oldu§udur. Bunlara dayanarak sistem içerisindeki E ve B alanlar�için (a) ve (b) noktalar�ndaki s�n�r ³artlar�
Ea = E0+Er1 = Et1 +Ei1

Eb = Ei2+Er2 = Et2

(2.10)ve
Ba = B0cosθ0−Br1cosθ0 = Bt1cosθt1−Bi1cosθt1

Bb = Bi2cosθt1−Br2cosθt1 = Bt2cosθt2

(2.11)³ekilde yaz�labilir.
B =

E
v

=
(n

c

)

E = n
√

ε0µ0E (2.12)ifadesi kullan�larak ve
γ0 = n0

√
ε0µ0cosθ0, γ1 = n1

√
ε0µ0 cosθt1, γs = ns

√
ε0µ0 cosθt2 (2.13)tan�mlamalar� yap�larak (a) ve (b) içyüzeylerindeki B alanlar�

Ba = γ0(E0−Er1) = γ1(Et1−Ei1)

Bb = γ1(Ei2−Er2) = γsEt2

(2.14)olarak yaz�labilir. Olu³an faz fark�
δ1 =

2π
λ0

n1d1cosθt1 (2.15)³eklinde verilir. Burada λ0 gelen �³�n�n vakum dalgaboyu, n1 �lmin k�rma indisi,
d1 �lmin �ziksel kal�nl�§� ve θt1 �³�n�n �lmdeki aç�s�d�r. Bu aç�,

n0sinθ0 = n1sinθt1 (2.16)³eklinde ifade edilen Snell yasas�na uyar.
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Ei2 = Et1e−iδ , Ei1 = Er2e−iδ (2.17)E³itlikleri (b) s�n�r�ndaki E³itlik (2.10)'deki E ve E³itlik (2.14)'deki B alanlar� içinkullan�l�rsa,
(

Ea

Ba

)

=

(

cosδ isinδ
γ1

iγ1sinδ cosδ

)

(

Eb

Bb

)

(2.18)ifadesine ula³�l�r. Bu matris
M =

(

m11 m12

m21 m22

)

(2.19)olarak gösterilebilir ve ad�na transfer matrisi denir. E§er N tane kaplanm�³ �lmvarsa, o zaman ta³�y�
� üzerindeki s�n�r olan N'in
i ((b) iç yüzeyi gibi) s�n�rdaki
E ve B alanlar� 
insinden (N−1)'in
i ((a) iç yüzeyi gibi) s�n�rdaki E ve B alanlar�yaz�labilir, yani E³itlik (2.18) hala geçerlidir. N katmanl� bir kaplamada (a)yüzeyindeki E ve B alanlar� N'in
i s�n�rdaki E ve B alanlar� 
insinden

(

Ea

Ba

)

= M1M2M3 · · ·MN

(

EN

BN

)

(2.20)olarak yazabilir. Bu sistemin tüm transfer matrisi MT

MT = M1M2M3 · · ·MN (2.21)³eklinde tan�mlan�r.
Ea = E0 +Er1

Eb = Et2

Ba = γ0(E0−Er1)

Bb = γsEt2

(2.22)

ve
r ≡ Er1

E0
, t ≡ Et2

E0
(2.23)
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e³itliklerinden yararlanarak geçirgenlik ve yans�tma katsay�lar�n� veren
t =

2γ0

γ0m11+ γ0γsm12+m21+ γsm22

r =
γ0m11+ γ0γsm12−m21− γsm22

γ0m11+ γ0γsm12+m21+ γsm22

(2.24)sonuç ifadelerine ula³�l�r. Buradan çok-katmanl� sistemlerin transfer matrisi iletan�mlamas� yap�larak yans�tma ve geçirgenlik özellikleri belirlenebilir.
2.2.4 Yansıtmayıcı filtreler için indis koşullarıBölüm 2.2.3'deki �ekil 2.3'de ta³�y�
�n�n bir yüzüne bir �lm de§il üç farkl� �lminkapland�§� sistem (üç-katmanl�) gözönüne al�na
akt�r [45, 53℄ (Tez çal�³mas�nda,�ltrelerin iki yüzü de simetrik olarak kapl�d�r). �kin
i ve üçün
ü �lmlerink�rma indisleri s�ras�yla n2 ve n3 olarak adland�r�lm�³t�r. Filmlerin ve ta³�y�
�n�nözellikleri sözkonusu bölümde anlat�lanlarla ayn� al�na
ak, ama konunun dahaiyi anla³�labilmesi için baz� varsay�mlar yap�la
akt�r. Bunlardan bir tanesi �³�§�nortamdan ta³y�
�n�n en üstündeki �lme geli³ aç�s�n�n dik olmas� durumudur (Tezçal�³mas�nda, kullan�lan �³�§�n geli³ aç�s� 30◦ olarak al�nm�³t�r). Bu varsay�mla,tüm θ aç�lar� s�f�r oldu§undan E³itlik (2.13)

γ0 = n0
√

ε0µ0, γ1 = n1
√

ε0µ0, γ2 = n2
√

ε0µ0, (2.25)

γ3 = n3
√

ε0µ0, γs = ns
√

ε0µ0ve E³itlik (2.15)

δ1 =
2π
λ0

n1d1, δ2 =
2π
λ0

n2d2, δ3 =
2π
λ0

n3d3, (2.26)³eklinde yeniden yaz�labilir. �kin
i varsay�m ise, tüm �lmlerin kal�nl�klar�n�n
d = λ/4 = λ0/4n olarak al�nmas�d�r (Tez çal�³mas�nda, �lmlerin kal�nl�klar� d =

λ0/4n'dan farkl�d�r.). Bunun getirdi§i basitlik ise E³itlik (2.26) ile tan�mlanan�lmlerin faz farklar�n� δ = π/2 yapmas�d�r. Bu kabullerle �lmlerin E³itlik (2.19)ile tan�mlanan transfer matrisleri
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M1 =

(

0 i
γ1

iγ1 0

)

, M2 =

(

0 i
γ2

iγ2 0

)

, M3 =

(

0 i
γ3

iγ3 0

)

(2.27)³eklinde yaz�labilir. E³itlik (2.21)'e benzer ³ekilde sistemin transfer matrisi MT

MT = M1M2M3 (2.28)olarak olu³turulur ve matris elemanlar�
m11 = 0, m12 = − iγ2

γ1γ3
, m21 = − iγ1γ3

γ2
, m22 = 0 (2.29)³eklinde elde edilir. Bu matris elemanlar� E³itlik (2.24) içerisine koyuldu§unda

r =
− iγ0γsγ2

γ1γ3
+ iγ1γ3

γ2

− iγ0γsγ2
γ1γ3

− iγ1γ3
γ2

(2.30)

r yans�tma katsay�s� ifadesi bulunur. Yans�tman�n (R)
R = rr∗ (2.31)tan�m�ndan

R =

[ n0nsn2
n1n3

− n1n3
n2

n0nsn2
n1n3

+ n1n3
n2

]2

(2.32)e³itli§i elde edilir (Bu, ta³�y�
� sonsuz kal�nl�kta iken geçerlidir, tez çal�³mas�ndata³�y�
� sonlu kal�nl�kta oldu§u için E³itlik (2.1)'daki ek terimler de mev
uttur.).Buradan yans�tman�n minimum olma ko³ulu
n1n3

n2
=

√
n0ns (2.33)olarak bulunur. Benzer i³lemlerle, ayn� özelliklere sahip ama iki-katmanl��lm sistemi için ko³ul n2/n1 =

√

ns/n0 ve tek-katmanl� için n1 =
√

n0ns olarakbuluna
akt�r.
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3. SiO2 VE TiO 2 MALZEMELER İNDEN OLUŞTURULAN
ÇOK-KATMANLI OPT İK F İLTRELER

3.1 GirişGiri³im �ltreleri optik sistemlerde yayg�n olarak kullan�lmaktad�r. Filtreler,sade
e tek dalgaboyu �³�n� geçirebildikleri gibi, belirli bir dalgaboyu aral�§�n�geçirebilirler veya yans�tabilirler. Bunlar, araba veya bina 
amlar�, gözlüklerve lenslerde kullan�labilirler. Yans�t�
� [2, 3, 19�22, 47, 54�58℄ ve yans�tmay�
�[3,23,26,59�63℄ özelli§i olan sol-jel yöntemi ile haz�rlanm�³ çok say�da �ltre raporedilmi³tir. Sözkonusu sistemler, seçilen ta³�y�
�ya, sole, merkezi dalgaboyuna,�lm say�s�na, optik kal�nl�§a, kaplama tekni§ine, ve �s�l i³lem ayr�nt�lar�nagöre birbirinden farkl�l�k göstermektedirler. De§i³ik dalgaboyu aral�klar� içinyans�tmay� veya geçirgenli§i kontrol edebilen çok-katmanl� optik sistemler sol-jelveya vakum teknikleri kullan�larak yap�labilir. Vakum tekniklerinin avantaj� dahas�k� ve kararl� �ltreler olu³turabilmeleridir. Ama bu �ltrelerin, maliyetleri yüksek,büyüklükleri s�n�rl�d�r ve seri üretime uygun de§ildirler. Bundan dolay� sanayiyekolay
a uygulanamazlar. Oysa sol-jel yönteminde bu tür dezavantajlar yoktur,yani üretimi u
uzdur, büyük boyutlarda ve seri olarak üretilebilirler. Bu yüzdenbu çal�³mada sol-jel yöntemi ter
ih edilmi³tir.Tezde sunulan ilk çal�³mada, TiO2 ve SiO2 esasl� 9-katmanl� yak�n-UV yans�t�
�ve iki çe³it 3-katmanl� yak�n-infrared yans�tmay�
� �ltre iki tara�� olarak sol-jeldöndürerek kaplama yöntemi ile elde edilmi³tir [24℄. Yans�t�
� �ltre dönü³ümlüolarak yüksek-indis TiO2 ve dü³ük-indis SiO2 �lmlerinden olu³turulmu³tur.Yans�tmay�
� �ltre içinse orta-indisli TiO2�SiO2 kar�³�m� �lmi de kullan�lm�³t�r.TiO2 ve SiO2 k�rma indisleri farklar� büyük oldu§undan seçilmi³lerdir.Çal�³mada, f�r�nlama s�ras�nda �lmlerdeki kal�nl�k azalmas� ve yo§unla³ma dagözönüne al�nm�³ ve sistem en az say�da de§i³ken ile tan�mlanm�³t�r. Kal�nl�k,
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k�rma indisi ve söndürme katsay�lar� sistemi olu³turan malzemelerin hemtek-katmanlar� için hem de �ltre içindeki �lmleri için hesaplanm�³t�r.
3.2 Deneysel Yöntem

3.2.1 Yansıtıcı filtre için sol hazırlanmasıSiO2 solü haz�rlamak için ba³lang�ç malzemesi olarak Tetraetilortosilikat(Si(OC2H5)4, TEOS) kullan�lm�³t�r. TEOS çözü
ü olarak izopropanolle (C3H8O),hidroliz için saf su (H2O) ve katalizör olarak da hidroklorik asitle (HCl) 70◦C'de 80dakika kar�³t�r�lm�³t�r. Bile³enlerin molar oranlar� ³öyledir TEOS : C3H8O : H2O: HCl = 1 : 32 : 32 : 0.24. TiO2 solü Titanyum (IV) butoksit (Ti[O(CH2)3CH3℄4,TIVBT) kullan�larak iki basamakta haz�rlanm�³t�r. Birin
i basamakta, TIVBT,etanol (EtOH) ve asetik asit (CH3COOH) oda s�
akl�§�nda 30 dk TIVBT : EtOH: CH3COOH = 1 : 113.45 : 1.4 molar oranlar�nda kar�³t�r�lm�³lard�r. Sonra solemolar oranlar� TIVBT : EtOH : CH3COOH = 1 : 189.1 : 1.4 ola
ak ³ekilde etanoleklenmi³tir. Bundan sonra, sol oda s�
akl�§�nda 1 saat daha kar�³t�r�lm�³t�r. Eldeedilen her iki sol de homojen ve geçirgen olmu³tur.
3.2.2 Yansıtmayıcı filtreler (ARF) için sol hazırlanmasıSiO2 solü Bölüm 3.2.1'de yans�t�
� �ltre için tarif edilen ³ekilde haz�rlanm�³ olupbu defa kullan�lan kimyasallar�n molar oranlar� TEOS : C3H8O : H2O : HCl =1: 16 : 16 : 0.12 ³eklinde seçilmi³tir. Sistemde kullan�lan TiO2 solü de yans�t�
�kaplamalarda kullan�lan�n tamamen ayn�s�d�r. Ayr�
a bu iki sol kullan�larak, solha
im oranlar�ndaki %80 TiO2 - %20 SiO2 kar�³�m solü oda s�
akl�§�nda 30 dkkar�³t�r�larak elde edilmi³tir.
3.2.3 Yansıtıcı filtre için kaplama süreciTüm sistemlerde ta³�y�
� olarak 2.5 ×2.5 ×0.1 
m boyutlar�ndaki mikroskop
amlar� (Corning 2947) kullan�lm�³t�r. Ta³�y�
�lar 
am ar�nd�r�
�s� ile y�kand�ktanve ön y�kama basama§� olarak suyla duruland�ktan sonra, 15 dakikal�§�na etanoliçinde ultrasonik banyoda (Bandelin, Sonorex RK100, 35 kHz) temizlenmi³,daha sonra s�
ak-hava ak�m�nda kurutulmu³lard�r. Tezdeki di§er çal�³malarda
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am temizli§i için yine ayn� ultrasonik banyo kullan�lm�³t�r. Yans�t�
� �ltredekiher TiO2 alt katman� 
am�n iki taraf�na da 2000 devir/dk h�z�nda döndürerekkaplanm�³t�r. Her alt katman 100◦C'de f�r�nda (Carbolite, CWF 1100) �s�l i³lemetabi tutulmu³tur. Tezin kapsad�§� tüm çal�³malarda ayn� f�r�n kullan�lm�³t�r.TiO2 �lmini elde edebilmek için bu kaplama ve �s�l i³lem süre
i arka arkaya üçkez tekrar edilmi³tir. SiO2 �lmleri ise 3500 devir/dk h�zda çift tara�� olarak birkez kaplanarak ve 100◦C'de 5 dk kurutma ile elde edilmi³tir. Sonuçta sistemdeta³�y�
�n�n herbir taraf�ndaki �lmler (içeriden d�³ar� do§ru): (HL)4H ³eklindedir,burada H, TiO2 ve L, SiO2 �lmlerini, 4 ise �lm say�s�n� temsil etmektedir.
3.2.4 Yansıtmayıcı filtreler için kaplama süreci

3.2.4.1 ARF-1Camlar�n boyutlar� ve temizleme i³lemi Bölüm 3.2.3'de anlat�ld�§� gibidir. ARF-1olarak adland�r�lan 3-katmanl� �ltrede ilk �lm sol ha
min
e %80 TiO2 - %20SiO2'den olu³mu³ olup bu �lm 2000 devir/dk h�zda ve üç alt katmandanhaz�rlanm�³t�r. �kin
i �lm olarak TiO2 �lm kullan�lm�³t�r ve yans�t�
� �ltredekiTiO2 �lmi için olan kaplama i³lemi üç kez yerine be³ kez tekrar edilerekelde edilmi³tir. Üçün
ü �lm, SiO2 ise 4000 devir/dk h�zda kaplanm�³t�r.Filmleri olu³turan bütün alt katmanlar kaplamadan sonra 5 dakikal�§�na 100◦C'de�s�t�lm�³t�r. Sonuçta ta³�y�
�n�n herbir taraf�ndaki elde edilen ard�³�k �lmler(içeriden d�³ar� do§ru) TiO2-SiO2 kar�³�m�, TiO2 ve SiO2 ³eklindedir.
3.2.4.2 ARF-2�kin
i çe³it ARF için ARF-1'deki, ayn� sol haz�rlan�³�, ayn� kaplama yöntemi ve�lm ard�³�kl�§� kullan�lm�³ ama alt katman TiO2 be³ yerine on kez tekrarlanm�³t�r.K�sa
as� daha kal�n bir �lm olu³turulmu³tur. Her alt katman 5 dakikal�§�na100◦C'de �s�t�lm�³t�r, ek olarak da y�§�n-�s�tma yöntemi [23℄ kullan�lm�³t�r:tamamlanm�³ sistem 450◦C'de 15 dakikal�§�na �s�l i³lem görmü³ ve örne§e sonra230◦'de 8 dakika �s�l i³lem uygulanm�³t�r.
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3.2.5 Tek-katman hazırlanmasıYans�t�
� ve AR �ltreler için bahsedilen her bir �lm tek ba³�na bir ta³�y�
� üzerineayr�
a kaplanm�³, ta³�y�
�/TiO2, ta³�y�
�/SiO2 ve ta³�y�
�/TiO2-SiO2 olu³turulmu³ve bunlara tek-katman denilmi³tir. Haz�rlama yöntemi çok-katmanl� sistemdekinekar³�l�k gelen �lmle tamamen ayn�d�r. Yans�t�
� �ltre ve ARF-1'de kullan�lantek-katmanlar�n alt katmanlar� kaplamadan sonra 100◦C'de 5 dk �s�l i³lemgörmü³lerdir. ARF-2'de kullan�lanlar, bu �s�l i³lemin ard�ndan yukar�da tarifedilen y�§�n-�s�tma yöntemine tabi tutulmu³lard�r.
3.2.6 Karakterizasyon yöntemleriHem tek hem de çok-katmanl� haz�rlanm�³ �lmlerin geçirgenlik ve yans�tma³iddetlerinin tayin edilmesinde 30◦ geli³ aç�s� alt�nda 300-1000 nm dalgaboyuaral�§� alt�nda geçirgenlik ve yans�tma de§erlerini gösteren NKD Systemspektrofotometresi (NKD 7000, Aquila, UK) kullan�lm�³t�r. Tezdeki di§erçal�³malarda da yine ayn� marka spektrofotometre kullan�lm�³t�r. Filtreüzerindeki �lmlerin yap�³kanl�§� çapraz kesim ve bant testleriyle tayinedilmi³lerdir. Bu testte �lm üzerinde çapraz kesimler yap�l�r ve sonra kesilenyüzeye bant yap�³t�r�l�p ç�kart�l�r. Kesimlerin birle³ti§i noktalar�n düzgünkal�p kalmad�§�na bak�l�r. Yüzey pürüzlülü§ü, bundan sonraki çal�³malarda daayn� markan�n kullan�ld�§� bir atomik kuvvet mikroskobu (AFM, SPM-9500J3,Shimadzu) ile belirlenmi³tir.
3.3 Teorik KarakterizasyonTeorik karakterizasyonun ama
�, �ltre sistemleri içindeki herbir �lmin kal�nl�k,k�rma indisi n(ω), ve söndürme katsay�s�n�n k(ω) bulunma ³eklini anlatmakt�r.Bunun için ilk ön
e sistemlerin geçirgenlik ve yans�tmas�n�n geçirgenlik veyans�tma katsay�lar�na nas�l ba§l� ola
a§� belirlenmelidir. Bu durumda optiksabitler Bölüm 2.2.2.1'de tarif edilen simetrik kapl� sistemlerin T ve R tan�m�ylauyumlu ola
akt�r ve ta³�y�
�n�n yutma özelli§i de ayn� bölümde tarif edildi§i gibiele al�na
akt�r: hem yans�t�
� hem de yans�tmay�
� �ltre sistemleri her iki taraf� da
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kapl�, her iki yanda da içten d�³a do§ru ayn� düzene sahip �lmleri olan 
am ta³�y�
�ihtiva etmektedir. T ve R'ye ba§l� geçirgenlik ve yans�tma katsay�lar�n�n k�rmaindisine ve söndürme katsay�s�na ba§l� oldu§u unutulmamal�d�r. E§er k�rma indisive söndürme katsay�s� için bir model seçilir, buradan verilen sonuçlar kal�nl�klaberaber tan�mlanm�³ t ve r içinde yerine konulur ve deneysel T ve R yenidenyarat�labilirse, bulunan k�rma indisi ve söndürme katsay�lar�n�n do§ru oldu§usöylenebilir. Bunun için, çok-katman kaplamalar�ndaki �lmlerin k�rma indislerive söndürme katsay�lar� için özel formlar seçilmelidir.Tek-katman ve �ltredeki �lmlerin k�rma indisi için Bölüm 2.2.2.3'de verilen,Wemple-DiDomeni
o modeli kullan�lm�³t�r [52℄. Tek-katmanlar�n k�rma indisleriayr�
a NKD sistemi içindeki PRO-Optix Versiyon 4.3 paket program� ile de eldeedilmi³tir.Söndürme katsay�s� k(ω)'n�n bulunabilmesi için, bu çal�³mada kullan�lanmalzemelerin yutmas�n�n verinin topland�§� 300−1000nm dalgaboyu aral�§�n�nçok büyük bir k�sm�nda neredeyse s�f�r oldu§una dikkat edilmelidir. Sade
eyak�n-UV bölgesinde belirgin bir yutma beklenmektedir bu da esasen 3.2 eV [64℄
ivar�nda optik band aral�§� olan TiO2'i içeren �lmlerden kaynaklanmaktad�r.
k(ω)'n� bulabilmek için, her �lmin optik yutman�n ba³lang�
�n�n ³u tipik ili³ki iletarif edildi§i varsay�lm�³t�r

α(ω)h̄ω = B(h̄ω −Eg)
η (3.1)Burada yutma katsay�s� α(ω) = 4πk(ω)/λ 'd�r, Eg optik band aral�§� enerjisi, Bbir sabittir ve η optik geçi³ türüne ba§l� [65℄ bir say�d�r. Bu çal�³mada kullan�lanmalzemeler için indirekt geçi³ beklenmektedir ve η = 2 [64℄ al�nm�³t�r. O zamanE³itlik (3.1), k(ω) için

k(ω) =
cB

2h̄ω2(h̄ω −Eg)
2θ(h̄ω −Eg) (3.2)

Eg ve B ile iki paramatreli basit bir model vere
ektir. Burada θ ,
h̄ω < Eg oldu§unda k'y� s�f�r yapan birim basamak fonksiyonudur. n(ω)parametreleri durumunda, her �lm için Eg ve B de§erleri tek-katman sonuçlar�nadayand�r�la
akt�r.Burada, dikkat edilmesi gereken bir konu daha vard�r: Çok-katmanl� kaplamalargözönüne al�nd�§�nda, fabrikasyon tekni§inin do§as� nedeniyle ön
e kaplanan
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alttaki �lmler sonradan kaplanan üstteki �lmlere göre daha çok �s�l i³lemgöre
eklerdir. Daha uzun süreli �s�l i³leme maruz kalmak sol-jel in
e �lminkal�nl�§�n� dramatik olarak azaltabilmektedir, bunun nedeni sol-jel sentezindengelen rezidülerin �lmden uzakla³�rken jel a§�n�n yo§unla³mas� ve gözeneklerinazalmas� [66℄ olarak aç�klanmaktad�r. Böyle
e y�§�n�n alt�na yak�n bir �lm geneldeüste do§ru olan ayn� tip �lmden daha in
e olmaktad�r [21℄. Bu yo§unla³madandolay� bu çal�³madaki çok-katmanl� sistemlerdeki k�rma indisi ve söndürmekatsay�lar�n�n tek-katman örneklerinden (bunlar sade
e bir kez �s�l i³leme maruzkalm�³lard�r) hesaplananlara göre biraz daha fazla olmas� beklenmektedir. K�rmaindisinin ρ yo§unlu§u ile ölçeklenmesi yakla³�k olarak Lorentz-Lorenz kanunu [67℄ile aç�klanabilmektedir,
ñ2(ω)−1
ñ2(ω)+2

= Q̃(ω)ρ (3.3)burada kompleks indis ñ(ω) = n(ω) + ik(ω), ve Q̃(ω) malzemeninkompozisyonuna ba§l� herhangi bir fonksiyondur. Herhangi bir ρ0 yo§unlu§u
n ve k için biliniyorsa (mesela, tek-katman sonuçlar�ndan) herhangi ba³ka bir
ρ yo§unlu§u için n ve k'y� belirlemek üzere E³itlik (3.3) kullan�labilir. n ve
k'n�n tek-katman sonuçlar�ndan, çok-katman kaplama i³lemi s�ras�nda �lminyo§unla³mas� nedeniyle olan sapmay� tarif edebilmek için, her �lmle ili³kiliolarak bir D = ρ/ρ0 ≥ 1 parametresi tan�t�la
akt�r.Özet olarak, bu çal�³madaki çok-katmanl� sistemlerin R ve T 'sini hesaplamakiçin bir yöntem tarif edilmi³tir ve bunun için tek-katmanlar� tarif eden belirligiri³ parametreleri kullan�lm�³t�r. Mesela yans�t�
� �ltrede, birbirini takipeden SiO2 ve TiO2 y�§�nlar� mev
uttur. Serbest parametreler tek-katmanlar�n
dSiO2 ve dTiO2 kal�nl�klar� ile DSiO2 ve DTiO2 yo§u³ma faktörleridir. Di§erparametreler tek-katman sonuçlar�ndan sabitlenmi³ olarak varsay�lm�³t�r. Dörtserbest parametre de§i³tirilerek, deneysel çok-katman�n R ve T verisine benzetimyap�lm�³t�r. Y�§�ndaki bireysel �lmlerin kal�nl�k ve dispersiyon e§rilerini eldeedebilmek için s ve p polarizasyonu verisi ayn� anda benzetim yap�lm�³t�r.Küçük say�daki serbest parametrelere, sisteme basit ve �ziksel k�s�tlamalargetirilerek ula³�lm�³t�r. Bunun için tek-katman deneysel verisi ve n ile k'n�nLorentz-Lorenz kanununa göre ölçeklendi§i varsay�lm�³t�r. Bir alternatif deyo§u³ma faktörlerinden kurtulup, her �lm için E0, Ed, B ve Eg'nin serbest
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parametre olarak b�rak�lmas�d�r. Çok-katman y�§�n� gibi karma³�k sistemler için,çok say�daki serbest parametre genelde benzetim algoritmas�n� gerçek olmayanyerel minimada b�rakmaktad�r, R ve T benzetim yak�n olmakla birlilte n, k,veya kal�nl�k için �ziksel olmayan sonuçlar verilebilmektedir. Bu durumdak�s�tlamalar ve az say�da serbest parametre ile benzetim yapmak daha güvenilirolabilmektedir.Tarif edilen yöntemdeki hatalar�n ana kayna§� y�§�n içindeki �lmlerinkal�nl�klar�n�n birbirinden farkl�l�§� ola
akt�r. Haz�rlamadaki küçükde§i³ikliklerden oldu§u kadar yukar�da belirtilen yo§u³ma etkenlerindendolay� alta yak�n bir TiO2 �lminin kal�nl�§� yukar�ya yak�n olan�yla, hattata³�y�
�n�n öbür taraf�ndaki ona kar³�l�k gelen TiO2 �lmininkiyle tamamen ayn�olmaya
akt�r. Çal�³mada, ayn� malzemenin �lmlerinin ayn� kal�nl�§a sahip oldu§uvarsay�lm�³t�r; yoksa idare edilemeye
ek kadar serbest parametre olu³a
akt�r.Bu nedenle teorik benzetim dTiO2, y�§�ndaki bir TiO2 �lminin ortalama kal�nl�§�olarak görülmelidir; benzer ³ekilde DSiO2 de etkin olarak bir ortalama yo§u³mafaktörüdür. Bu basitle³tirmeyle bile yöntemin, çok-katmanl� y�§�n sistemininana optik parametrelerini yakalayabildi§ine Bölüm 3.4'deki sonuçlara bakarakinan�lmaktad�r.
3.4 Sonuçlar ve Tartışma

3.4.1 Yansıtıcı filtreÖn
elikle sistemin davran�³�n�n kaba
a anla³�labilmesi için �ltredeki kal�nl�kparametreleri bunlara kar³�l�k gelen tek-katman örneklerininkiyle e³it tutulmu³ve yo§u³ma faktörlerinin hepsi 1'e e³it al�nm�³t�r. Yans�t�
� �ltre için eldeedilen sonuçlar en yüksek yans�tman�n, sistemin ayar ko³ulunun [55℄ sa§land�§�yakla³�k bir λ dalgaboyunda meydana geldi§ine i³aret etmi³tir: y�§�ndakitemel birimin optik kal�nl�klar�n�n toplam�, TiO2 ve SiO2 �lmleri, k = 1 iken
kλ/2'ye e³ittir. Tek-katman örneklerinin kal�nl�k de§erleri verilerek λ ≈ 500nm için en yüksek yans�tmay� vere
ek birle³meyi bulana kadar sol haz�rlamaparametreleri de§i³tirilmi³tir. Çoklu kaplama i³lemi s�ras�ndaki kal�nl�k azalmas�hesaba kat�ld�§�nda sonuçta elde edilen sistemdeki gerçek yans�tma daha küçük

23



���������	
��


�
�

�������������� ��������������

�����
������	���

�����
������	���

�����
������	���

�����
������	���

Şekil 3.1: Hem s hem de p polarizasyonu (sırasıyla sol ve sağdaki sütunlar) için
yansıtıcı filtre sisteminin deneysel yansıtma (R) ve geçirgenlĭgi (T ). Sürekli
çizgiler benzetim sonuçlarıdır.dalgaboylar�na kaymal�d�r. Tamamlanm�³ çok-katman sistemi için yans�tma vegeçirgenlik sonuçlar� hem s hem de p polarizasyonu için �ekil 3.1'de görülmektedir.350 � 370 nm (s-polarizasyonu için) dalgaboyu aral�§�nda %90'n�n üzerinde biryans�tma ile yeni yans�tma azami de§eri ≈ 365 nm'dedir. Bu nedenle sistemyak�n-UV yans�tma �ltresi olarak davranmaktad�r.Teorik olarak bulunan R ile T için bulunan sonuç e§riler de �ekil 3.1'degösterilmi³tir. Deneysel veri ile teorik benzetim e§rileri aras�ndaki farkl�l�klarbüyük olas�l�kla yöntemdeki basitle³tirmelerden kaynaklanmaktad�r; Gerçeky�§�nda, on tane TiO2 ve sekiz tane SiO2 �lmlerinden herbiri küçük bir miktarfarkl� kal�nl�§a sahip olabilirken, yöntem her çe³it �lmin kal�nl�§�n� tarif etmekiçin sade
e iki tane parametre kullanmaktad�r: dTiO2 ve dSiO2. Benzer ³ekilde, her�lm için yo§u³ma faktörü D �lmin y�§�ndaki konumuna göre de§i³mekte olup,yöntem yine sade
e iki tane D faktörü tan�maktad�r: bir tanesi TiO2 di§eri iseSiO2 �lmleri için oland�r. Aç�k
as� yöntem ayn� çe³it �lm daha az tekrar edildi§izaman daha iyi bir yakla³�kl�k vermelidir. Gerçekte de AR �ltre sistemi için, birsonraki bölümde görüle
e§i üzere, teorik e§riler deneysel sonuçlara daha yak�n
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Şekil 3.2: Yansıtıcı filtre sistemindeki bileşen filmlerin kırma indisleri (n) ve söndürme
katsayıları (k).benzetim olmaktad�r. Tüm basitle³tirmelere ra§men, yans�t�
� �ltrenin nitelikseloptik özellikleri, özellikle yans�tman�n azami de§erinin konumu ve yüksekli§i iyibir ³ekilde yeniden yarat�labilmi³tir.�ekil 3.2, �ltre içindeki �lmlerin k�rma indislerinin ve söndürme katsay�lar�n�nteorik benzetim e§rilerini göstermektedir. n ve k için olan sonuçlar TiO2 veSiO2 �lmleri için bilinen de§erleriyle uyumludur. Hesaplanm�³ parametrelerTablo 3.1'de listelenmi³tir. Kar³�la³t�rmak için, tek-katman verisinden bulunankal�nl�klar da gösterilmi³tir. Beklendi§i gibi, y�§�ndaki �lmlerin kal�nl�klar�farkedilir bir ³ekilde daha küçüktür. Bu da yans�tma e§risinin dalgaboyundakikaymay� aç�klamaktad�r.Bu sistem için çoklu �s�l i³lemde kullan�lan 100◦C, göreli olarak dü³üks�
akl�k omas�na ra§men, sistemin dayan�kl�l�§� ters yönde etkilenmi³ olarakgörünmemektedir: çapraz kesim ve testi mükemmel sonuç vermi³tir (5B [68℄).

Tablo 3.1: Yansıtıcı filtre sistemi içindeki model parametreleri için en iyi benzetim
sonuçları ve karşılaştırma için alt sıradaki tek-katmanfilmlerin kalınlıkları.

parametreler TiO2 SiO2

yoğuşma faktörüD 1.04±0.01 1.00
kalınlık (yığındaki) 57.7±1.2 nm 49.3±2.2 nm
kalınlık (tek-katman) 66.3±0.4 nm 86.7±0.7 nm
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Şekil 3.3: Hems hem dep polarizasyonu (sırasıyla sol ve sağdaki sütunlar) için ARF-1
sisteminin deneysel yansıtma (R) ve geçirgenlĭgi (T ). Sürekli çizgiler
benzetim sonuçlarıdır.�ekil 3.3 ve 3.4 iki ARF sistemi için deneysel yans�tma ve geçirgenlik sonuçlar�ylaberaber teorik benzetim e§rilerini göstermektedir. �ki sistemin tasar�m� bile³en�lmlerin göreli kal�nl�klar�yla farkl�la³maktad�r (ARF-1 be³ TiO2 alt katman�kullan�rken ARF-2 on tane kullanmaktad�r). Ek olarak da, ARF-2 sistemikaplama i³lemi tamamland�ktan sonra 450◦C'de f�r�nlanm�³t�r. Yans�t�
� �ltresisteminde oldu§u gibi, sol parametrelerinin seçiminin motivasyonu tek-katmanörneklerinin kal�nl�k sonuçlar�n� kullanan teorik öngörüyle yap�lm�³t�r. ARF-1sistemi için model, üç �lmin toplam optik kal�nl�§�n�n λ/2 (k = 1) oldu§udurumda bir ARF minimumuna i³aret etmi³tir. Tek-katman kal�nl�klar� bazal�narak minimumu λ = 1050nm konumuna getirmek için malzeme parametreleriseçildi§inde, �ekil 3.3'de görüldü§ü gibi, elde edilen çok-katmanl� sisteminminimumunun 805 nm yak�n�na kayd�§� bulunmu³tur. Buna kar³�l�k, ARF-2sistemi geni³ W-³ekilli bir AR bölgesine sahiptir, W'nin k�sa-dalgaboyu vadisioptik kal�nl�klar toplam�n�n λ (k = 2) oldu§u dalgaboyunda merkezlenmi³tir.
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Şekil 3.4: Hems hem dep polarizasyonu (sırasıyla sol ve sağdaki sütunlar) için ARF-2
sisteminin deneysel yansıtma (R) ve geçirgenlĭgi (T ). Sürekli çizgiler
benzetim sonuçlarıdır.Tek-katman sonuçlar� kullan�l�p, bu vadiyi 595 nm'ye konu³land�rmak için solparametreleri ayarlarland�§�nda, minimum yans�tman�n elde edilen sistemde545 nm yak�n�nda oldu§u bulunmu³tur. Öngörülmü³ ve gözlenmi³ spektrumaras�ndaki kayma ARF-2 için belirgin bir ³ekilde ARF-1 sisteminden daha azd�r.Bu olgu, elde edilen sisteme yap�lan �s�l i³lemin s�
akl�§�n�n öneminin tart�³t�ld�§�a³a§�daki k�s�mda aç�klana
akt�r.ARF-1 için, AR bölgesi λ = 805 nm etraf�nda merkezlenmi³tir. 770 � 845 nmdalgaboylar� aras�nda yans�tma %1'den azken, 745 � 885 nm bölgesinde %2'denazd�r (s-polarizasyonu için). Kar³�la³t�rma için, 
am ta³�y�
� ≈ %11 yans�tmayasahiptir. ARF-2 sistemi s�ras�yla 545 nm ve 845 nm'de iki yerel AR minimayasahiptir. 545 nm'de yans�tma sade
e %1.3'dir, 535 � 560 nm gibi dar bir alanda%2'nin alt�nda kalmaktad�r (s-polarizasyonu için). Di§er minimum 785 � 910nm aras�nda %2 'nin ve 815 � 865 nm aral�§�nda %1'in alt�nda yans�tma ile dahaderin ve geni³tir. �ki sistem de NIR AR �ltreleri olarak i³lev görebilme yetene§inesahiptir.
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Tablo 3.2: ARF sistemleri içindeki model parametreleri için en iyi benzetim sonuçları
ve karşılaştırma için alt sıradaki tek-katman filmlerin kalınlıkları.

Parametreler TiO2-SiO2 TiO2 SiO2

ARF-1
yoğuşma faktörüD 1.30±0.06 1.04±0.01 1.004±0.008
kalınlık (yığındaki) 25.7±3.0 nm 55.5±3.2 nm 168.5±2.1 nm
kalınlık (tek-katman) 65.9±1.2 nm 106.8±0.2 nm 182.4±1.2 nm
ARF-2
yoğuşma faktörüD 1.17±0.06 1.001±0.002 1.00
kalınlık (yığındaki) 32.1±3.9 nm 137.4±2.1 nm 131.9±0.7 nm
kalınlık (tek-katman) 44.7±1.8 nm 143.4±0.3 nm 147.7±1.0 nmYukar�da belirtilmi³ olan öngörülmü³ ve gözlemlenmi³ spektrum aras�ndakikaymadan, tek-katman örnekleri ile yap�lan tahminlerin ARF-2 sistemi için dahaiyi sonuç verdi§i görülmektedir. Bu durum model parametreleri için Tablo 3.2'delistelenen en iyi benzetim sonuçlar�nda da görülmektedir. ARF-2'deki �lmleriçin olan yo§u³ma faktörleri bunlara ARF-1'de kar³�l�k gelen �lmlerininkindendaha küçüktür. (D faktörünün göreli yo§u³may� ölçtü§ü unutulmamal�d�r:tek-katmanla k�yasland�§�nda, çok-katmanl� y�§�n�n bir parças� olarak haz�rlananayn� �lmin ne kadar daha yo§un oldu§udur.) ARF-1 ve ARF-2'deki bu farkl�l�klar�aç�klayabilmek için, bu �lmlerden bir tanesi, örne§in y�§�ndaki orta katman olanTiO2 daha yak�ndan in
elene
ektir.Ön
elikle, ARF-1'deki TiO2 �lmi ele al�na
akt�r. �li³kili tek-katman örne§ita³�y�
� üzerine 5 tane TiO2 alt katman� kaplayarak haz�rlanm�³t�r, ve her altkatman f�r�nda 100◦C'de 5 dk tutulmu³tur. Çok-katmanl� y�§�n olu³turuldu§unda,TiO2 �lmi tamamen ayn� yolla haz�rlanm�³t�r, ama yap�m i³lemi bitti§indef�r�nda daha uzun süre har
am�³t�r (Çünkü üstüne bir SiO2 �lmi eklenmi³ ve�s�l i³leme tabi tutulmu³tur). Yo§u³ma faktörü D, TiO2'in k�rma indisinebu ek f�r�n süresinin ne tür bir etki yapt�§�n�n ölçüsüdür. Göreli olarakdü³ük 100◦C s�
akl�§�nda, yo§u³man�n yava³ i³lemesi beklenmektedir: TiO2�lmini kaplama s�ras�ndaki �s�l i³lem sol-jel sentezinin tüm art�klar�n� tamamenuzakla³t�rm�³ olmaya
akt�r ve üst katmanlar kaplarken ek f�r�n süresi TiO2 �lmiiçin yo§u³ma i³lemini devam ettire
ektir. Böyle
e bitmi³ y�§�ndaki TiO2 �lmitek-katman örne§ininkinden daha yo§un ola
akt�r: D faktörü 1.04±0.01 olarakelde edilmi³tir.
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Bu, ARF-2 içindeki TiO2 �lmiyle kar³�la³t�r�lmal�d�r. Tek-katman örne§ininhaz�rlanmas� her alt katmandan sonra ayn� 100◦C �s�l i³lemini içermektedir,ama en sonunda 450◦C'de 15 dk'y� takip eden 230◦C'de 8 dk �s�l i³lemetabi tutulmu³lard�r. Benzer ³ekilde çok-katmanl� y�§�n� olu³turduktan sonra,bitmi³ y�§�n al�n�p, 450◦C'de 15 dk'y� takip eden 230◦C'de 8 dk �s�l i³lemetabi tutulmu³tur. 450◦C s�
akl�klarda TiO2'in kristalle³meye ba³lamas�beklenmektedir. Sol-jel sentezinin art�klar� h�zl� bir ³ekilde buharla³a
ak veyayana
akt�r ve �lm sonunda kararl� bir kal�nl�§a ula³a
akt�r. Filmin dahaön
eden 100◦C'de daha uzun süreye tabi tutulmu³ olup olmamas� fazla bir farkyaratmamal�d�r: sonraki 450◦C'deki �s�l i³lemde, hem tek-katman örne§indekiTiO2 hem de y�§�ndaki TiO2 kristalle³mi³ �lm için en son kararl� yo§unlu§aula³mal�d�r. Gerçekte de D faktörü 1.001±0.002 olarak elde edilmektedir, buda ARF-1'deki TiO2 için olan D'den daha azd�r.Genelde yüksek s�
akl�klardaki h�zl� yo§u³madan dolay�, ARF-2'deki �lmlerin
D faktörlerinin onlara ARF-1'de kar³�l�k gelenlerininkinden daha küçük olmas�beklenmektedir, Tablo 3.2'de de görülen tam olarak budur. Ek olarak ³ugörülmektedir: alttaki �lmler üstteki �lmlere göre f�r�nda daha uzun süregeçirmi³lerdir (bunlara kar³�l�k gelen tek-katman örnekleriyle k�yasland�klar�nda),bu nedenle alttaki �lmdeki yo§u³ma faktörü en yüksektir (TiO2�SiO2 kar�³�m�)ve yukar� ç�kt�kça azalmaktad�r. Y�§�n�n üstündeki �lmin (SiO2) D faktörü, onakar³�l�k gelen tek-katman örne§iyle tamamen ayn� �s�l i³leme tabi tutuldu§undanyakla³�k olarak 1 olmal�d�r.A. Díaz-Parralejo ve di§erleri [69℄ taraf�ndan yap�lan bir çal�³ma yukar�dakigözlemleri desteklemektedir. Yazarlar ZrO2-%3 mol Y2O3 sol-jel in
e�lmlerinin yo§u³mas�na de§i³ik s�
akl�klarda �s�l i³lemler kullanarak bakm�³lard�r.Sonuçlar�n�n aras�nda, dü³ük s�
akl�k yönteminde (100-200◦C) �s�l i³lemin toplamsüresi �lm kal�nl�§� üzerinde belirgin bir etki yapmaktad�r (yo§u³ma yava³olmaktad�r, böyle
e �lmin kal�nl�§� daha uzun f�r�nlama süresin
e azalmaya devametmektedir); ortalama durumda ise (300-500◦C), kristalle³me ba³lad�§�nda, �lmkal�nl�§� ortalama bir sabit de§ere ula³t�§�ndan, �s�tma süresini uzatman�n etkisiyoktur.
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Şekil 3.5: Yansıtmayıcı filtre sistemlerindeki bileşen filmlerin kırma indisleri (n) ve
söndürme katsayıları (k): a) ARF-1; b) ARF-2.

(a) ARF-1 (b) ARF-2

Şekil 3.6: ARF-1 ve ARF-2 sistemleri için AFM görüntüleri.�ekil 3.5'de iki çe³it ARF için k�rma indisleri ve söndürme katsay�lar�gösterilmektedir. ARF-1 sistemi için, y�§�n�n alt�ndaki kar�³�m olan TiO2�SiO2�lminin yo§u³mas� o kadar çok olmu³tur ki belirli bir dalgaboyu bölgesindesaf TiO2 katman�n�n k�rma indisininin üstüne ç�km�³t�r. Alttaki iki �lmetkin olarak tek bir yüksek-indis �lmi haline gelmi³tir. Böyle
e iki sistem(ayn� �lm ard�³�kl�§�na sahiptirler) aras�ndaki optik özelliklerin baz� farkl�l�klar�aç�klanabilmektedir.Yans�tma �ltresi durumunda, 100◦C'deki �s�l i³lem s�
akl�§�nda yeterin
e dayan�kl��lmler üretilebilmi³ görünmektedir: çapraz kesim ve bant testi (5B [68℄)mükemmel dayan�kl�l�k sonu
u vermi³tir. Bu sonuçlar hem ARF-1 hem de ARF-2
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kaplamalar� için de geçerlidir. ARF-1 ve ARF-2 sistemleri için �ekil 3.6'danAFM sonuçlar�ndan görüldü§ü gibi in
e �lmler çok düz yüzeylere sahiptirler veortalama birkaç nanometre pürüzlülük göstermektedirler.
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4. TiO2 VE ZnO İLE TiO 2 VE ZnO–TiO 2 FİLMLER İNDEN
OLUŞTURULMUŞ YANSITMAYICI F İLTRELER

4.1 GirişYans�tmay�
� �ltrelerin, güne³ pillerinin verimini artt�rmaktan optik kaplamalarakadar de§i³ik teknolojik uygulama alanlar� vard�r [43, 58, 70℄. Bu çal�³mada,görünür bölgenin bir k�sm� için, üç tane iki katl� yans�tmay�
� �ltresol-jel-kapl� TiO2, ZnO, ve ZnO�TiO2 in
e �lmlerin kombinasyonlar� kullan�larakhaz�rlanm�³t�r. Filtrelerde TiO2 yüksek k�rma indisli malzeme olarak i³levgörmü³tür. TiO2 �lmlerinin görünür bölgede geçirgen olma, zehirsiz, oldukçakararl�, ve kolay katk�land�rlabilir olma gibi avantajlar� vard�r. Daha dü³ük k�rmaindisi için, gözenekli ZnO ve bir ZnO�TiO2 kompoziti kullan�lm�³t�r. TiO2 gibiZnO, biraz daha u
uz, zehirsiz ve görünür bölgede yüksek geçirgenlikli bir metaloksittir. Özel olarak sol-jelden türetilmi³ gözenekli ZnO gaz alg�lay�
�s� [25℄ olarakkullan�labilirli§inden ve etkin fotokatalitik aktivitesinden [12℄ dolay� artan birilginin oda§�ndad�r. Bu çal�³mada, bu �lmlerin sol-jel yöntemiyle yans�tmay�
�uygulamalar� için de potansiyeli oldu§u gösterilmi³tir. Filtre içerisindeki �lmlerinkal�nl�klar�, k�rma indisleri ve optik band aral�klar� tayin edilmi³tir. Bununyan�nda, �ltrelerin yüzey pürüzlülükleri de in
elenmi³tir.
4.2 Deneysel Yöntem

4.2.1 Yansıtmayıcı Filtre 1’lerin hazırlanması (ARF-1)

4.2.1.1 Sol hazırlanması7.5 ml etil alkol (EtOH) [%99.9, Mer
k℄, 0.6 ml titanyum (IV) butoksit(Ti[O(CH2)3 CH3℄4, TIVBT) [%97, Aldri
h℄ ve 0.09 ml asetik asit (CH3COOH)[%99.9, Mer
k℄ ile oda s�
akl�§�nda yar�m saat kar�³t�r�lm�³t�r. Bu sole 5 mlEtOH eklenip berrak TiO2 kaplama solü elde edebilmek için bir saat daha
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kar�³t�r�lm�³t�r. ZnO solü için, ilk ön
e 10 ml 2-propanol (C3H8O) [%99+,Aldri
h℄, 0.9 g Çinko asetat dihidrat ((CH3CO2)2Zn.2H2O)[%98, Aldri
h℄ ve0.192 ml dietanolamin ((HOCH2CH2)2NH, DEA) [%99, Aldri
h℄ 60◦C'de 10 dkkar�³t�r�lm�³lard�r. Is�t�
� kapat�ld�ktan sonra sole saf su eklenmi³tir ve 10 dkdaha kar�³t�r�lmaya b�rak�lm�³t�r. ARF-2'de ve tek-katman �lmlerinde de ta³�y�
�olarak kullan�lan Corning 2947 
amlar� deterjanla temizlenip, suyla durulanm�³larve son temizlikleri ultrasonik banyoda yap�lm�³t�r.
4.2.1.2 ARF-1 filtreleri için kaplama süreciARF-1'ler, ZnO/TiO2/ta³�y�
�/TiO2/ZnO olarak dizayn edilmi³lerdir. �lk ön
eta³�y�
�n�n her iki taraf�na 1500 devir/dk h�z�nda TiO2 alt katman� kaplanm�³t�r.Bu kaplama ve bu çal�³madaki tüm kaplamalar için döndürme süresi 10 stutulmu³tur. Katman 1 dk'l�§�na 250◦C'de ön-�s�l i³leme tutulmu³tur. Kaplamave ön-�s�l i³lem mekanizmas� alt� kere tekrar edilmi³ ve TiO2 �lmi elde edilmi³tir.TiO2 �lminin üstüne simetrik olarak 2000 devir/dk döndürme h�z�nda ZnO altkatman� kaplanm�³ ve bu i³lem dört kez tekrar edilmi³tir. ZnO �lminin eldesiiçin her katman yine ön-�s�l i³leme tutulmu³tur. Filtreye 450◦C'de 15 dk'l�§�nason �s�l i³lem uygulanm�³t�r. Bu �ltre ARF-1a olarak adland�r�lm�³t�r. ARF-1bde ayn� ³artlarda üretilmi³ olup tek fark �ltre içindeki ZnO alt katman�n�n 2000devir/dk yerine 2500 devir/dk'da kaplanm�³ olmas�d�r.
4.2.2 Yansıtmayıcı Filtre 2’nin hazırlanması (ARF-2)

4.2.2.1 Sol hazırlanmasıTiO2 ve ZnO sollerinin ayr� ayr� haz�rlanmas� için, ARF-1 için tarif edilen yolizlenmi³tir. An
ak TiO2 solünde TIVBT 0.4 ml ve ZnO solünde DEA de0.383 ml olarak al�nm�³t�r. Bu soller kullan�larak, ha
im oran�ndaki kompozit%20 TiO2�%80 ZnO solü elde edilmi³ ve bundan olu³turulan �lm ARF-2 içindekullan�lm�³t�r.
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4.2.2.2 ARF-2 filtresi için kaplama süreciARF-2'yi olu³turmak için, ZnO�TiO2/TiO2/ta³�y�
�/TiO2/ZnO�TiO2 tasar�m�olu³turulmu³tur. Filtreyi olu³turmak için kal�nl�k ve indis ko³ulu 1200 dev/dk'dadört alt katman olarak kaplanan TiO2 ve 1500 devir/dk'da be³ alt katman olarakkaplanan ZnO�TiO2 ile sa§lanm�³t�r. Alt katmanlar 100◦C'de 5 dk'l�§�na ön-�s�li³leme tutulmu³lard�r. Sonunda �ltre, 450◦C'de 15 dk ve bunu takiben 250◦C'de8 dk son �s�l i³lemini görmü³tür.
4.2.3 Tek-katman film hazırlanmasıÜç tane çok-katmanl� �ltreye ek olarak, ZnO, TiO2, ve ZnO�TiO2 �lmlerinintek-katmanlar� da k�yaslama için haz�rlanm�³t�r. Yani, ta³�y�
�/ZnO,ta³�y�
�/TiO2 ve ta³�y�
�/ZnO�TiO2 sistemleri olu³turulmu³tur: ta³�y�
�n�n sade
ebir yüzü ilgili �lmle kaplanm�³t�r. Tek-katman �lm için olan kaplama solü vekaplama h�z� ile süresi �ltredekine e³de§erdir.
4.2.4 Karakterizasyon yöntemleriFilm-ta³�y�
� sisteminin geçirgenlik ve yans�tmas� s-polarizasyonda NKD Systemspektrofotometresi taraf�ndan 300-1000 nm dalgaboyu bölgesi için 30◦ geli³aç�s�yla elde edimi³tir. Filtrelerin ve tek-katmanlar�n yüzey pürüzlülükleri de§memodunda çal�³an bir atomik kuvvet mikroskobu ile karakterize edilmi³tir. Teorikanalizden elde edilen �lm kal�nl�k de§erleri bir pro�lometre (Vee
o Dektak 150) ilekontrol edilmi³tir. Filtreler üzerinde çapraz kesim ve bant testi �lmlerin ta³�y�
�yayap�³malar� konusunda bilgi edinebilmek için yap�lm�³t�r. Optik parametrelerinve kal�nl�klar�n bulunmas�yla ilgili TiO2 �lmleri için Bölüm 2.2.2.1'de anlat�lanTL, ZnO ve ZnO�TiO2 �lmleri için yine ayn� bölümde anlat�lan TLU dielektrikfonksiyonu modeli kullan�lm�³t�r. Her durumda Bölüm 2.2.1'de verilen ta³�y�
�n�nyutma etkisi dahil edilmi³tir.
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4.3 Sonuçlar ve Tartışma

(a) ARF-1a (b) ARF-1b

(c) ARF-2

Şekil 4.1: ARF-1a, ARF-1b ve ARF-2 için: (i)R ve T için en iyi benzetim ĕgrileri
ile deneysel yansıtma ve geçirgenlik değerleri; (ii) filtre içindeki filmlerin
kırma indisleri (n); (iii) filtre içindeki filmlerin ve bunlara karşılık gelen
tek-katmanların hesaplanan yutma katsayıları (α).�ekil 4.1, ARF-1a, ARF-1b ve ARF-2 için ölçülmü³ yans�tma R ve geçirgenli§i

T en iyi benzetim e§rileriyle, ve �ltre içindeki �lmler için bulunan n(λ ) ile
α(λ ) birlikte göstermektedir. ARF-1a, ARF-1b ve ARF-2'le ilgili kal�nl�k, band
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Tablo 4.1: ARF-1a, ARF-1b ve ARF-2’yi oluşturan filmlerin (tek-katmanlar için olan
sonuçlarla beraber) kalınlığı,λ = 550 nm’deki kırma indisin, ve optik band
aralı̆gı. n üzerindeki hata miktarı 0.01’den azdır.

Film Kalınlık (nm) n (550 nm) Band aralığı (eV)
ARF-1a
TiO2 (filtrede) 156.7±0.6 2.00 3.54±0.06
TiO2 (tek-katman) 167.9±0.2 2.04 3.37±0.01
ZnO (filtrede) 89.5±0.3 1.35 3.27±0.01
ZnO (tek-katman) 120.4±1.2 1.46 3.26±0.01
ARF-1b
TiO2 (filtrede) 147.0±0.4 2.02 3.53±0.09
TiO2 (tek-katman) 167.9±0.2 2.04 3.37±0.01
ZnO (filtrede) 80.8±0.2 1.38 3.29±0.01
ZnO (tek-katman) 111.2±0.8 1.40 3.25±0.01
ARF-2
TiO2 (filtrede) 98.4±0.6 2.04 3.67±0.06
TiO2 (tek-katman) 91.7±0.1 2.02 3.39±0.01
ZnO-TiO2 (filtrede) 71.0±0.2 1.41 3.36±0.02
ZnO-TiO2 (tek-katman) 100.1±0.7 1.55 3.32±0.01aral�klar� ve λ = 550nm'deki indis de§erleri �ltre içindeki �lmler ve k�yaslamaiçin �ltrede kar³� geldikleri tek-katman �lmler için Tablo 4.1'de verilmi³tir.�ekil 4.1'de verilen �ltrelerin yans�tmay�
� karakteristi§i ³öyle özetlenebilir:ARF-1a, λ = 674 nm'de %0.437 ile minimum yans�tmaya sahiptir. R, 645-700nm için %1'den ve 600-755 nm için %4'den azd�r. ARF-1b in
elendi§inde,

R'�n minimumu %0.808'le λ = 650 nm'de meydana gelmektedir. R, 635-665nm için %1'den, ve 585-720 nm için %4'den azd�r. ARF-1b'deki ZnO �lmininARF-1a'ya göre daha h�zl� kaplanmas� bu �ltrenin merkezi minimumunun dahak�sa dalgaboylar�na kaymas�na sebep olmu³tur, bu da ola§an bir durumdur.ARF-2 için, R'�n minimumu %0.324'le λ = 495 nm'de meydana gelmektedir. R,475-515 nm için %1'den, ve 445-550 nm için %4'den azd�r.Tablo 4.1'e bak�ld�§�nda, üç �ltre için de, TiO2 �lmlerinin özellikleri tek-katmanve �ltre durumlar� ³öyledir: kal�nl�k farklar� birbirlerine göre %12 kadarde§i³mi³lerdir, ve k�rma indisleri yakla³�k ayn� kalm�³t�r. n(550nm) ≈ 2bulunmu³tur, bu da literatürdeki sol-jelle türetilmi³ 450-500◦C'de �s�l i³lemgörmü³ TiO2 �lmleri için n(550nm) ≈ 1.95− 2.10 [3, 24, 26, 71℄ olan de§erleuyumludur.
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Tek-katman ve �ltredeki TiO2 sonuçlar� aras�ndaki en belirgin fark optik bandaral�§�ndad�r : ARF-1a durumu için tek-katman de§eri 3.37 eV �ltrede 3.54 eV'ekaym�³t�r, ARF-1b durumu içinse tek-katman de§eri 3.37 eV �ltrede 3.53 eV'ekaym�³t�r; benzer ³ekilde ARF-2 durumu için kayma 3.39'dan 3.66 eV'e olmu³tur.Bu de§erler, TiO2 �lmlerinin indirekt band aral�§�n�n 3.3-3.64 eV [72�74℄ aras�ndabulundu§u daha ön
eki çal�³malardakilerle k�yaslanabilir durumdad�r.Yine Tablo 4.1'den görüldü§ü gibi, TiO2 �lmlerine kar³� ZnO ve ZnO-TiO2�lmlerinin kal�nl�klar� ve k�rma indisleri tek-katman ve �ltre durumlar�na görede§i³irken optik band aral�§� birbirine çok yak�n ç�kmaktad�r. Hem saf ZnO hemde ZnO-TiO2 kompozitinin kal�nl�klar� tek-katmandan �ltreye do§ru neredeyse30 nm azal�rken, 550 nm'deki k�rma indisi ZnO için ARF-1a'da 1.46'dan 1.35'e,ARF-1b'de 1.40'dan 1.38'e ve ZnO-TiO2 için 1.55'den 1.41'e de§i³mektedir.Daha yüksek k�rma indisli bir malzeme olan TiO2 ile ZnO'i katk�land�rmakbeklendi§i gibi ZnO �lminin k�rma indisini artt�rm�³t�r. Bununla birlikte k�rmaindisi her durum için kompakt ZnO'in (≈ 2, λ = 550 nm [27, 75℄) literatürdekide§erinden biraz daha dü³ük ç�kmaktad�r, bu da �lmlerin yüksek dere
edegözenekli oldu§una i³aret etmektedir. Sol-jelle yap�lm�³ baz� ZnO �lmleri içingözenekli yap�lar daha ön
eden gözlemlenmi³tir [12,25,76℄, örne§in kaynak [76℄'dek�rma indisi λ = 550 nm'de ≈ 1.55 gibi dü³ük bir say� bulunmu³tur. Tezdeki buçal�³mada da gözeneklili§in �ltredeki �lmler için artt�§� görülmektedir, ayr�
atek-katmanlar�nkine göre n'de 0.1-0.15'lik bir azalma meydana gelmektedir.Bütün ZnO ve ZnO-TiO2 �lmleri için direkt band aral�§� 3.3 eV 
ivar�ndabulunmu³tur, bu da daha ön
eki in
e �lm çal�³malar�yla [77, 78℄ uyumiçerisindedir.Filtre sistemlerinde kullan�lan TiO2 bile³enine kar³�l�k gelen tek-katman TiO2�lminin iki ve üç boyutlu AFM görüntüleri �ekil 4.2'de verilmi³tir. �ekil 4.3'deise ARF-1a sisteminin ve ZnO bile³enine kar³�l�k gelen tek-katman�n iki veüç boyuttaki AFM görüntüleri sunulmu³, �ekil 4.4'de ise ayn�s� ARF-1b içinverilmi³tir. Bu görüntülerin analizinden ARF-1a için, tek-katman TiO2 veZnO �lmlerinin çok küçük karekök ortalama (RMS) pürüzlülük de§erlerine sahipolduklar� bulunmu³tur : s�ras�yla 0.5 ve 1.2 nm. Filtre içinde kapland�§� zaman,
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Şekil 4.2: Filtre sistemlerinde kullanılan TiO2 bileşenine karşılık gelen tek-katman
TiO2 filminin iki ve üç boyutlu AFM görüntüleri: (a-b) ARF-1’lerdeki; (c-d)
ARF-2’deki.
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Şekil 4.3: ARF-1a sisteminin ve ZnO bileşenine karşılık gelen tek-katmanın iki ve üç
boyuttaki AFM görüntüleri: (a-b) ARF-1a; (c-d) ZnO.
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Şekil 4.4: ARF-1b sisteminin ve ZnO bileşenine karşılık gelen tek-katmanın iki ve üç
boyuttaki AFM görüntüleri: (a-b) ARF-1b; (c-d) ZnO.
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Şekil 4.5: ARF-2 sisteminin ve ZnO–TiO2 bileşenine karşılık gelen tek-katmanlarının
iki ve üç boyuttaki AFM görüntüleri: (a-b) ARF-2 ; (c-d) ZnO–TiO2.
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ZnO �lminin RMS'si 14.6 nm'ye yükselmi³ ve �ekil 4.3'den de görüldü§ü gibi dahabüyük granular yap�lar göstermi³tir. ARF-1b içinse tek-katman TiO2 ve ZnO�lmleri için RMS de§erleri s�ras�yla 0.5 ve 5.2 nm'dir. ZnO �lmi �ltre içerisindeyer ald�§�nda pürüzlülük de§eri 9.2 nm'ye yükselmi³tir, yani ZnO �lmleri, 
amagöre TiO2 üstüne daha pürüzlü bir ³ekilde kaplanmaktad�rlar.�ekil 4.5'de ARF-2 sisteminin ve ZnO�TiO2 bile³enine kar³�l�k gelentek-katman�n�n iki ve üç boyuttaki AFM görüntüleri verilmi³tir. ARF-2için, RMS de§erleri hepsinde dü³üktür: 0.4 ve 0.6 nm tek-katman TiO2 veZnO-TiO2 için, ve 1.1 nm �ltredeki kompozit �lm için bulunan de§erlerdir.TiO2 katk�land�r�lmas�, �ltrede daha pürüzsüz bir yüzeye yol açmaktad�r. Hemtek-katman �lmler hem de �ltrelerde çatlak gözlemlenmemi³tir ve çapraz kesimve bant testi �ltrelerin ta³�y�
�ya mükemmel (5B, ASTM D3359-02) ³ekildeyap�³t�klar�n� göstermi³tir.
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5. Ta2O5–CeO2 İNCE FİLMLER İN İN OPTİK VE YAPISAL
ÖZELL İKLER İ

5.1 GirişTa2O5 �lmleri kimyasal ve termal kararl�l�klar�ndan, yüksek dielektrik katsay�lar�ve k�rma indisleri nedeniyle çok in
elenmi³lerdir. Uygulama alanlar�elektrokromik 
ihazlarda iyon iletkenli§ini [7, 79℄, optik dalga klavuzlar�n�[80, 81℄ ve koruyu
u kaplamalar� içerir [11℄. Mikroelektronik nanoboyutailerledikçe, SiO2 1-2 nm kal�nl�§�ndayken direkt tünelleme ak�mlar�ndandolay� pratik limitine ula³a
akt�r. Ta2O5 gibi yüksek-permitiviteye sahipmalzemelerin a³�r�-yüksek-yo§unluklu dinamik rastgele-eri³imli bellek gibigele
ek-nesil 
ihazlar� için SiO2'in yerini almas� olas�d�r [82, 83℄.Ta2O5�TiO2, Ta2O5�Al2O3 ve Ta2O5�ZrO2 gibi polikristal seramiklerin belirlibile³enleri için [84�86℄ saf Ta2O5'ye k�yasla dilektrik sabitlerinde kayda de§erart�³ oldu§u bilinmektedir. Bu durum mikroelektronikte kullan�m ama
�ylakatk�land�r�lm�³ Ta2O5 in
e �lmlerin ara³t�r�lmas�na yol açm�³t�r. Gan ve di§erlerimagnetron s�çratma yöntemi ile kaplanm�³ Ta2O5�TiO2 �lmlerinin kompozisyonde§i³iminin dielektrik katsay�s�n�n de§i³imine olan etkisini in
elemi³lerdir [87℄.Cevro Ta2O5�SiO2 in
e �lmlerini s�çratma yöntemi ile kaplam�³ ve optikparametrelerini �lmlerin kompozisyonunun fonksiyonu olarak belirlemi³tir [88℄.A. Cappellani ve di§erleri sol-jel yöntemiyle üretilmi³ Ta2O5 ve Ta2O5�TiO2dielektrik in
e �lmlerini karakterize etmi³tir [89℄. N. Kaliwoh ve di§erleri eximerlambas� yard�ml� CVD [90℄ ve �³�n-yard�ml� sol-jel yöntemi [91℄ ile kullanarakTa2O5�TiO2 �lmlerinin büyümesini in
elemi³tir. Bu çal�³ma sol-jel döndürerekkaplama yöntemiyle üretilmi³ Ta2O5�CeO2 in
e �lmlerinin ha
im
e %5, %10 ve%15 CeO2 bile³enlerinin optik ve yap�sal özelliklerini rapor etmektedir [30℄. Bu
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malzemelerle çal�³�lmas�n�n nedeni yüksek k�rma indisine sahip olan Ta2O5'ninCeO2 katk�s� ile k�rma indisinin kontrolünü sa§lamakt�r.
5.2 Deneysel Yöntem

5.2.1 Sol hazırlanmasıTa2O5 kaplama solünün haz�rlanmas� ba³ka yerlerde de tarif edilmi³tir [35, 53℄.35 ml etil alkol (EtOH) [%99.8, Riedel-deHaën℄, 1.5 ml tantalum etoksit(Ta(OC2H5)5) [%99.9, Aldri
h℄ ve 0.5 ml asetik asit (CH3COOH) [%99.9, Mer
k℄30 dk kar�³t�r�lm�³t�r. Ayr� bir yerde asetik asit (0.5 ml) ve saf su (15 ml)kar�³t�r�lm�³ sonra bunun 0.75 ml'si, içinde 7.5 ml'lik EtOH bulunan üçün
ü birkaba aktar�lm�³t�r. Bu son kar�³�m�n 2.5 ml'si tantalum etoksitin bulundu§ukaba ilave edilmi³ ve 18 saat kar�³maya b�rak�lm�³t�r. Seryum oksit solüseryum amonyum nitrat (Ce(NH4)2(NO3)6) [%99.99+, Aldri
h℄, EtOH, nitrikasit (HNO3) [%65, Carlo℄ ve dietanolamin (DEA, (HOCHCH)NH) [%99, Aldri
h℄kullan�larak haz�rlanm�³t�r. DEA (0.4 ml), Et-OH (20 ml) ve nitrik asit (0.02 ml)magnetik kar�³t�r�
� ile ilk ön
e 15 dakika kar�³t�r�lm�³lard�r. Daha sonra, seryumamonyum nitrat (1.8 g) buna eklenmi³tir. Kompleks sol 1.5 saat kar�³t�r�lm�³,ve sonra 11 gün beklemeye b�rak�lm�³t�r, bu süre içinde solün rengi k�rm�z�danaç�k sar�ya dönü³mü³tür. CeO2 ve taze yap�lm�³ Ta2O5 solleri ha
im oranlar�
%(100− x) Ta2O5�%x CeO2 (x = 0, 5, 10) ola
ak ³ekilde oda s�
akl�§�nda 10dakika kar�³t�r�lm�³lard�r.
5.2.2 Film hazırlanmasıBu k�s�mda da mikroskop 
amlar� (Corning 2947) ta³�y�
� olarak kullan�lm�³lard�r.Camlar ön
eki bölümlerde anlat�ld�§� ³ekilde temizlenmi³tir. Filmler 2000devir/dk ile 10 saniye döndürerek kaplanm�³lar ve 250◦C'de 1 dakikamikroi³lem
i-kontrollü f�r�nda ön-�s�l i³leme tabi tutulmu³lard�r. Kaplama ve�s�tma i³lemi be³ kez tekrar edilmi³tir. Filmler son olarak 550◦C'de 1 saat �s�li³leme tabi tutulmu³tur. �³lem s�ras�nda 250◦C'den ba³layarak �s�tma h�z� 3◦C/dkolarak programlanm�³t�r.
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5.2.3 Karakterizasyon yöntemleriFilm-ta³�y�
� sisteminin geçirgenlik ve yans�tmas� NKD Systemspektrofotometresi kullan�larak 300-1000 nm dalgaboylar� aras�nda geli³aç�s�n�n 30◦ oldu§u s-polarizasyonu için elde edilmi³tir. Filmin optik özelliklerineula³abilmek için Bölüm 2.2.1'de verilen ta³�y�
�n�n etkisi gözönüne al�nm�³,Bölüm 2.2.2.1'de tarif edilen TLU dielektrik fonksiyonu kullan�lm�³t�r. Bununiçin ta³�y�
�/�lm sistemi gözönüne al�nm�³t�r. Böylelikle �lm kal�nl�klar�, k�rmaindisleri, yutma katsay�lar�, ve optik band aral�klar� elde edilmi³tir. X-�³�n�k�r�n�m ölçümleri (XRD, MMA, GBC S
ienti�
 Equipment) 35 kV ve 28mA'de CuKα radyasyonu kullanarak bir difraktometre ile yap�lm�³t�r. Tarama20◦'den 60◦ (2θ)'ye kadar yap�lm�³t�r. �n
e �lm geometrisi kullan�lm�³ olup
θ giri³ aç�s� 1◦ olarak seçilmi³tir. Tezin bundan sonraki çal�³malar�nda daayn� marka XRD kullan�lm�³t�r. Bir Fourier dönü³üm yans�ma spektrometresi(FTIR, Spe
trum One, ATR ekli, Perkin Elmer) 4000 � 650 
m−1 aras�nda�lmlerin geçirgenlik spektrumlar�n� ortaya ç�karmak için kullan�lm�³t�r. Filmlerinyüzey pürüzlülükleri temas durumunda çal�³an bir atomik kuvvet mikroskobukullan�larak tan�mlanm�³t�r.
5.3 Sonuçlar ve TartışmaTablo 5.1, benzetimden bulunan hata aral�klar�yla beraber �lm kal�nl�§� d�lm,optik band aral�§� Eg, ve λ = 550 ve 700 nm'deki k�rma indisi n�lm de§erlerinivermektedir. �ekil 5.1'de R ve T için en iyi benzetim e§rileri, bunlara kar³�l�kgelen n�lm ve α�lm de§erleri deneysel R ve T verisi ile beraber gösterilmi³tir.
Tablo 5.1: Film kalınlıkları dfilm, λ = 550 ve 700 nm’deki kırma indisinfilm, ve optik

band aralı̆gı Eg için elde edilen en iyi benzetim değerleri. x = 0, 5, 10,
ve 15 oldŭgu durumda, %(100− x) Ta2O5–%x CeO2 sol hacim oranlarına
tekabül edecek şekilde dört film gösterilmiştir.nfilm üzerindeki hata miktarı
0.01’den azdır.

Film dfilm (nm) nfilm (550 nm) nfilm (700 nm) Eg (eV)
x = 0 210.8±0.2 1.95 1.92 3.85±0.06
x = 5 185.3±0.2 2.01 1.98 2.65±0.02
x = 10 188.8±0.2 1.99 1.96 2.62±0.01
x = 15 190.7±0.4 1.97 1.94 2.55±0.03
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Şekil 5.1: Film-taşıyıcı sisteminin Ta2O5–CeO2 ince filmlerinin dĕgişik
kompozisyonları için yansıtma (R), geçirgenlik (T ) için en iyi benzetim
eğrileri ile beraberT ve R spektrumu, ve filmlerin kırma indisi (nfilm) ile
yutma katsayıları (αfilm).Çok a³ikar bir ³ekilde TLU modeli her katk� seviyesi için sistemin mükemmel birtan�m�n� vermektedir.�ekil 5.1 verilen spektral bölge için artan CeO2 içeri§iyle R ve T e§rileri içindekiextrema say�lar�n�n ayn� kald�§�n� göstermektedir, bu da �lm kal�nl�klar�n�n ayn�mertebede oldu§una i³aret etmektedir; bu, Tablo 5.1'deki kal�nl�k sonuçlar�yladesteklenmektedir. Görünür bölge için, saf Ta2O5 için geçirgenlik de§erleri%88-73 ve 5,10 ve %15 CeO2-katk�l� �lmler içinse %88-70'dir. %100 Ta2O5�lmi için en yüksek geçirgenlik (%88) 780 nm'de gözlenmi³tir; 5, 10 ve %15CeO2-katk�l� �lmlerin hepsi de 705 nm'de s�ras�yla %88, %88 ve %87 de§erli birermaksimuma sahiptirler. Saf Ta2O5 için ikin
i en yüksek geçirgenli§e (%87) 410
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Şekil 5.2: Ta2O5–CeO2 ince filmlerinin dĕgişik kompozisyonları için kırma indisi
(nfilm).nm'de ula³�lmaktad�r; 5, 10 ve %15 CeO2-katk�l� �lmlerin 390 nm, 400 nm, 405nm'de olmak üzere s�ras�yla %83, %81 ve %77 yerel maksimumlar� vard�r.Tablo 5.1 ve �ekil 5.2'den anla³�la
a§� üzere, Ta2O5, %5 CeO2 ilekatk�land�r�ld�§�nda, k�rma indisinde ani bir art�³ olmaktad�r. %10 katk�daindis dü³mü³tür (k�sa dalgaboylar�nda dü³ü³ az olmas�na ra§men), %15'deyine dü³mü³tür. Yak�n-UV bölgesindeki yutma katsay�s� CeO2 katk�s� iledramatik olarak artmaktad�r ve yutma kenar� saf Ta2O5 �lmine göre dahauzun dalgaboylar�na kaymaktad�r. Bu optik band aral�§�na da yans�m�³t�r, saförnekte 3.85± 0.06 eV (daha ön
eden sol-jel yöntemiyle elde edilmi³ 3.75 eVsonu
uyla k�yaslanabilir [35℄) iken %5 katk�da 2.65±0.02 eV'e belirgin bir dü³ü³göstermektedir. Band aral�§� %10 katk�da esasen de§i³memektedir (hata s�n�rlar�içinde) ama %15 katk�da 2.5±0.03 eV'e dü³mektedir.XRD ölçümleri 550◦C'de �s�l i³lem görmü³ Ta2O5�CeO2 �lmlerinin hepsinin amorfoldu§unu göstermi³tir. CeO2'in 400◦C'de veya üstünde kristalle³me s�
akl�§�nasahip olmas�na ra§men [38℄, Ta2O5'nin 600◦C'de kristalle³meye ba³lamas� ve700◦C'e üzerinde mükemmel kristallenmesinden dolay� [92℄, görünü³e göre Ta2O5CeO2'in kristalle³me s�
akl�§�n� daha yüksek bir de§ere kayd�rm�³t�r.De§i³ik kompozisyona sahip Ta2O5�CeO2 in
e �lmlerinin kimyasal de§i³imleriATR-FTIR spektras� �ekil 5.3'de verilmi³tir. �ekil 5.3(a)'da, Ta-O-Ta gerilmetitre³im modlar� 650-800 
m−1 aral�§�nda görülebilirken, 800-1000 
m−1 yutmaband� altoksitler TaO ve TaO2'in varl�§�na i³aret etmektedir [57℄. 1041 ve
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Şekil 5.3: Ta2O5–CeO2 ince filmlerinin dĕgişik kompozisyonları için ATR-FTIR
spektrası1123 
m−1'de yer alan küçük bandlar s�ras�yla C-C ve C-O bükülme modlar�nakar³�l�k gelmektedir. 1356 
m−1 etraf�ndaki band C-H biçim de§i³tirmesinigöstermektedir, bu da 2827 ve 2883 
m−1 'de bulunan C-H ba§lar�n�n gerilmetitre³im modlar� taraf�ndan desteklenmektedir.Benzer ³ekilde, C-H'nin titre³im bükülme modlar� 1498-1702 
m−1 [3, 57℄ bandaral�§�nda yer alan keskin yutma piki 1586 
m−1'de görülebilir. 3286 
m−1etraf�ndaki geni³ band H2O bile³eni ve O-H gruplar�n�n gerilme titre³imleri ileilgilidir. �ekil 5.3(a)-(d) k�yasland�§�nda, Ta-O-Ta ve TaO, TaO2 altoksit yutmapik ve bandlar� artan CeO2 konsantrasyonu ile daha belirsiz olurken di§er yutmapiklerinin genlikleri artmaktad�r.Ta2O5-CeO2 �lmlerinin AFM görüntüleri �ekil 5.4'de verilmi³tir. Yüzey ³eklineortalama yar�çap� katk� ile artan adalar hakimdir: Saftan %15 katk�l� örne§e do§ruçaplar 79±4, 97±5, 107±6, ve 153±8 nm ³eklinde de§i³mektedir.
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AFM görüntülerinin azami yükseklik aral�klar� 9-17 nm aras�nda de§i³mektedir,bu da �lmlerin toplam kal�nl�§�na (≈ 200 nm) göre k�yasland�§�nda adalararas�ndaki en dik vadilerin bile s�§ kald�§�n� göstermektedir. Bu nedenle adalar, enaz�ndan AFM probunun çözünürlü§ü içerisinde, birbiriyle biti³iktir. ÖrneklerinRMS pürüzlülük de§erleri s�ras�yla saf, 5, 10, ve %15 CeO2-katk�l� �lmler için1.3, 1.8, 1.9, ve 2.5 nm'dir. Bu nispeten küçük pürüzlülük de§erleri, daha büyükkatk�larda pürüzlülükte önemsiz bir art�³ ile, adalar�n üst yüzeylerinin neredeysee³ düzlemli oldu§unu göstermektedir. Hiçbir katk� seviyesinde �lmlerde çatlakgözlemlenmemi³tir.
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Şekil 5.4: Ta2O5–CeO2 ince filmlerinin dĕgişik kompozisyonlar için boyutları
2.50µm × 2.50µm olan alanları tasvir eden iki ve üç boyutlu AFM
görüntüleri. Her görüntünün sağındaki çubuk, nm mertebesinde
toplam yükseklik aralı̆gını gösteren çubŭgun üstündeki sayı ile beraber,
yüksekliklerin dăgılımını gösteren bir histogramdır. Sıfır yükseklik AFM
probu ile ulaşılabilen azami derinliğe karşılık gelmektedir.
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6. WO3–SiO2 İNCE FİLMLER İN İN OPTİK VE YAPISAL ÖZELL İKLER İ

6.1 GirişTungsten oksit �lmlerinin geni³ de§i³ik potansiyel kullan�m alanlar� vard�r, bunlararas�nda elektrokromik [6, 93�96℄, fotokromik [6, 9℄, gazokromik [6, 10℄, ve gazalg�lama uygulamalar� [5℄ say�labilir.WO3 içeren bile³ik malzemeler saf �lmlere göre geli³mi³ davran�³ için f�rsatsunarlar. Elektrokromizm ba§lam�nda, ara³t�rma renklenme verimlili§iniartt�rma, dayan�kl�l�§�n� geli³tirme, ve daha h�zl� reaksiyon kineti§i eldeetme yönünde odaklanm�³t�r. Özel olarak WO3�SiO2 �lmleri durumunda,elektrokromik renklenme kabiliyeti belirli bir SiO2 [97℄ katk�s�na kadar devametmekte, ve bunlar yüksek renklenme yo§unluklar� ve h�zl� 
evaplama süresi[32℄ gösterebilmektedir. WO3�SiO2 bile³ikleri ba³ka alanlarda da umut veri
isonuçlara sahiptir. Saf WO3'e k�yasla, �lmler NO2'a kar³� daha yüksek alg�lamagöstererek bunlar� çevresel azot bulu
u uygulamalar için iyi bir aday yapmaktad�r[98℄ ve bunlar�n gazokromik ak�ll� 
amlarda daha h�zl� renklenme oran� vard�r[99℄. Belirli bir konsantrasyonda (%15 mol SiO2) bu �lmler, UV veya görünürayd�nlatma olmadan süperhidro�lik yüzeyler gösteriyor olarak bilinmektedirler[100℄. WO3�SiO2 malzemeleri katalizör olarak da in
elenmi³lerdir [101�104℄.Bu çal�³ma, SiO2 katk�s� ile WO3�SiO2 in
e �lmlerinin optik özellikleri ve yüzeypürüzlülükleri de§i³imini detayl� olarak in
eleyerek ön
eki çal�³malardaki bo³lu§udoldurmaktad�r [33℄. Filmler %5 mol SiO2 katk�s�na kadar sol-jel döndürerekkaplama yöntemiyle haz�rlanm�³ ve iki farkl� �s�l i³leme tabi tutulmu³lard�r.
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6.2 Deneysel Yöntem

6.2.1 Sol hazırlanmasıCorning 2947 ta³�y�
�lar� ilk ön
e suyla durulanm�³ sonra da 
am ar�nd�r�
�s� iley�kanm�³lard�r. Çesme suyuyla temizlenip, etanol dolu bir behere konumu³lard�rve 15 dakika boyun
a ultrasonik banyoda bekletilmi³lerdir. 5 g tungstenhegzaklorit (Aldri
h, %99.9+, WCl6) 50 ml etanolle (Mer
k, %99.9, C2H5OH)tungsten oksit solü, olu³turmak için kar�³t�r�lm�³t�r. 0.669 ml tetraetilortosilikat(Sigma-Aldri
h, %99.999, Si(OC2H5)4) 5.3 ml etanol, 1.69 ml saf su ve 0.24ml hidroklorik asit (Mer
k, %37, HCl), SiO2 solü olu³turmak için yar�m saatkar�³t�r�lm�³t�r. �ki sol de hava ortam�nda ve oda s�
akl�§�nda haz�rlanm�³lard�r.Sonuç soller x = 0, 0.5, 1, . . . , 5 de§erlerini al�rken %(100-x) WO3�%x SiO2 moloranlar�nda 10 dakikal�§�na kar�³t�r�larak elde edilmi³lerdir.
6.2.2 Film hazırlanmasıSoller daha sonra 10 s boyun
a 2000 devir/dk ile döndürerek kaplay�
� ileta³�y�
�lar üzerine hemen kaplanm�³lard�r. Bütün �lmler yar�m saatli§ine100◦C'de çal�³an bir f�r�nda ön-�s�l i³leme tabi tutulmu³lard�r. �ki farkl� sinterlemes�
akl�§� için örnekler haz�rlanm�³t�r, 250◦C ve 400◦C, her iki durumda da 3◦C/dkh�zla 100◦C'den ba³layarak s�
akl�k artmas�, son s�
akl�kta 1 saat bekletilme, vesonra so§umas� için f�r�nda b�rak�lma i³lemi uygulanm�³t�r.
6.2.3 Karakterizasyon yöntemleriFilm-ta³�y�
� sisteminin yans�tma ve geçirgenli§i 300-1000 nm spektral aral�§�ndageli³ aç�s�n�n 30◦ oldu§u ve s-polarizasyon durumda bir spektrofotometre ileölçülmü³tür. Yüzey yap�s� de§me modundaki bir atomik kuvvet mikroskobuile ara³t�r�lm�³t�r. Kristal yap�s� analizleri CuKα radyasyonlu bir X-�³�n�difraktometresi ile yap�lm�³t�r. Ad�m büyüklü§ü 0.05◦ (2θ)/s olarak 10◦'den 60◦(2θ)'ye olan tarama için seçilmi³tir. Yukardaki tüm ölçümler kaplamadan sonrakibirkaç gün içinde gerçekle³tirilmi³tir.
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6.3 Teorik KarakterizasyonTa³�y�
�n�n kal�nl�§� dta³, k�rma indisi nta³(λ ) ve yutma katsay�s� αta³(λ ) ilekarakterize edilmi³tir. Ta³�y�
�n�n yutma etkisi Bölüm 2.2.1'deki gibi eleal�nm�³t�r. Film, benzer de§i³kenlerle d, n(λ ) ve α(λ ) ile tarif edilmi³tir. Filminyüzey pürüzlülü§ünü dahil edebilmek için kal�nl�§� dpürüz olan %50 malzeme %50bo³luktan [105℄ olu³an bir üst katman gözönüne al�nm�³t�r. Ta³�y�
�n�n bir yüzükaplanarak ta³�y�
�/�lm/pürüz ola
ak ³ekilde üç-katl� bir sistem kullan�lm�³t�r.Optik parametreler n(λ ) ve α(λ )'yi bulabilmek için, amorf WO3 ve WO3�SiO2bile³ke �lmlerindeki optik yutman�n üç anahtar durumuna izin veren DTLUdielektrik modeli seçilmi³tir: dü³ük enerjilerde (. 3 eV) üstel Urba
h kuyru§umev
uttur; yak�n-UV bölgesinde (∼ 2.9−3.6 eV) yutma kenar� Tau
 kanunu [65℄³ekline sahiptir; biraz�
�k daha yüksek enerjilerde ise (∼ 3.7− 4.1 eV), yutmadavran�³� de§i³mekte ve direkt geçi³ gibi davranmaktad�r. Bunlar�n üçü safamorf WO3 [106℄ için gözlemlenmi³tir, ve a³a§�da görüle
e§i gibi, bu durumlarbu çal�³mada in
elen SiO2 katk� aral�§� bonyun
a var olmaya devam etmektedir.Yüzey pürüzlülü§ü katman�n�n da varl�§�n�n kabul edilmesi, onun için debir dielektrik fonksiyonu tan�mlanmas�n� gerektire
ektir. Üst katman�n optikkarakteristi§i Bruggeman etkin ortam yakla³�m�yla [107℄ �lmin dielektrikfonksiyonuna ili³kilendirilmi³tir. Yüzey pürüzlülük katman�n�n kompleksdielektrik fonksiyonu εpürüz(E) �lmin kompleks dielektrik fonksiyonu ε(E) =

ε1(E)+ iε2(E) ile ³u ³ekilde ili³kilidir
1
2

(

1− εpürüz
1+2εpürüz)+

1
2

(

ε − εpürüz
ε +2εpürüz)= 0, (6.1)ve %50 bo³luk, %50 malzeme ile Bruggeman etkin ortam yakla³�kl�§� [107℄ ileüretilmi³tir. Böyle
e üst katman kal�nl�§� dpürüz ve �lm kal�nl�§� d ile, DTLUmodelindeki toplam serbest parametre say�s� onbire ç�kmaktad�r.Band aral�klar� için hemen ba³lang�ç yutmas�n�n üstünde olan enerjiler için

α(E)'n�n davran�³�na bak�lm�³t�r. Yutma kenar�n�n (∼ 2.9− 3.6 eV) en yak�n
ivar�nda, bir sürü amorf malzeme için bilindik bir özellik olan ve Tau
 aral�§�
E indir

g [65℄ olarak adland�r�lan (Eα(E))1/2 ∝ E −E indir
g bulunur. Biraz�
�k dahayüksek enerjilerde (∼ 3.7− 4.1 eV), ikin
i bir daha büyük Edir

g band aral�§�n�
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tan�mlayan ölçeklenmi³ (Eα(E))2 ∝ E −Edir
g daha iyi bir benzetimdir. E indir

g ve
Edir

g için sonuçlar Tablo 6.1'de gösterilmi³tir.
6.4 Sonuçlar ve Tartışma

Tablo 6.1: 250◦C ve 400◦C’de ısıl işlem görmüş %(100− x) WO3–%x SiO2

filmlerinin optik band aralıkları. E ’ye göre aralık dĕgerleri E indir
g ve

Edir
g , E indir

g için ν = 1/2, ve Edir
g için ν = 2 ile (Eα(E))ν ’nun çizgisel

ekstrapolasyonu ile elde edilmişlerdir.

Sıcaklık (◦C) %x E indir
g (eV) Edir

g (eV)
0.0 3.06±0.01 3.75±0.02
2.0 3.10±0.01 3.78±0.02

250 2.5 3.17±0.01 3.81±0.01
4.0 3.17±0.01 3.81±0.02
4.5 2.93±0.02 3.72±0.02
0.0 3.08±0.02 3.90±0.04
2.0 3.32±0.01 3.94±0.02

400 2.5 3.54±0.02 4.04±0.01
4.0 3.47±0.01 4.03±0.01
4.5 3.59±0.08 4.06±0.01

Tablo 6.2: 250◦C ve 400◦C’de ısıl işlem görmüş %(100− x) WO3–%x SiO2
filmlerinin karakteristĭgi. Geçirgenlik T (λ = 550 nm) ve RMS yüzey
pürüzlülü̆gü sırasıyla spektrofotometrik ve AFM ölçümlerinden alınırken,
film kalınlığı d, yüzey pürüzlülü̆gü katmanı kalınlı̆gı dpürüz, ve kırma indisi
n(λ = 550 nm) en iyi benzetim sonuçlarından türetilmişlerdir.

Sıcaklık
(◦C) %x

d
(nm)

dpürüz

(nm)
T

(550 nm)
n

(550 nm)
RMS
(nm)

0.0 46±2 13±2 0.725 1.96±0.02 14.7
2.0 42±1 20±1 0.732 1.97±0.03 11.1

250 2.5 58±2 0±2 0.732 1.92±0.01 10.7
4.0 55±2 0±4 0.730 1.94±0.01 9.7
4.5 43±1 20±1 0.732 1.92±0.03 19.2
0.0 38±6 21±5 0.748 1.94±0.08 11.4
2.0 60±4 10±5 0.755 1.86±0.01 9.2

400 2.5 61±3 6±6 0.811 1.73±0.02 2.4
4.0 58±4 0±9 0.815 1.74±0.01 2.0
4.5 58±2 9±3 0.815 1.73±0.04 0.3Tart�³maya saf WO3 �lmlerinin özellikleriyle ba³lana
akt�r. XRD sonuçlar�hem 250◦C hem de 400◦C'de �s�l i³lem görmü³ �lmlerin amorf oldu§unugöstermektedir, bu da daha ön
e sol-jel [108℄ ve birle³mi³ kimyasal buhar
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kaplama sol-jel [109℄ metodlar�yla yap�lan 400◦C'de �s�l i³lem görmü³ WO3�lmlerindeki amorf yap� gözlemleriyle uyu³maktad�r. Tablo 6.2'de gösterilenoptik parametreler de daha ön
eki WO3 çal�³malar�yla k�yaslanabilir niteliktedir.K�rma indisleri n(λ = 550nm) = 1.96± 0.02 (250◦C), 1.94± 0.08 (400◦C)literatürle uyumludur, 100−500◦C s�
akl�klar� aras�nda �s�l i³lem görmü³ sol-jelletüretilmi³ �lmler için 1.84− 1.96 aral�§�nda de§erler görülmü³tür [7, 110, 111℄.indirekt ve direkt band aral�k enerjileri E indir
g = 3.06±0.01eV (250◦C), 3.08±0.02eV (400◦C), Edir

g = 3.75± 0.02 eV (250◦C), 3.90± 0.04 eV (400◦C) olarakbulunmu³tur. De§i³ik s�çratma ile kaplama yöntemleri kullan�larak haz�rlananamorf WO3 �lmlerinde indirekt için 3.0− 3.4 eV, ve direkt band aral�§� için
3.8−4.1 eV gibi benzer aral�klar gözlemlenmi³tir [106℄.Toplam kal�nl�k (d + dpürüz) ∼ 60 nm'dir, AFM sonuçlar�ndan hesaplanan veTablo 6.2'de listelenen RMS yüzey pürüzlülü§ü, 250◦C'deki �lm için 14.7 nmve 400◦C'deki için 11.4 nm'dir. Fit edilmi³ yüzey pürüzlülük katmalar� dpürüz =

13±2 nm (250◦C) ve 21±5 nm (400◦C) ile yakala³�k ayn� büyüklük aral�§�ndad�r.SiO2-katk�l� örneklerde, �lmlerin amorf olmaya devam etti§i ve toplamkal�nl�klar�n katk� veya s�
akl�§a belirgin olarak ba§l� olmadan 50− 70 nmaral�§�na dü³tü§ü bulunmu³tur. Buna kar³�l�k, a³a§�da anlat�ld�§� gibi özellikle400◦C'deki �lmlerde, �lmlerin optik özellikleri ve yüzey pürüzlülükleri katk� ilekayda de§er önemli de§i³iklikler göstermektedir. �ekil 6.1 (250◦C) ve �ekil 6.2(400◦C)'de seçilmi³ katk�larda �lm-ta³�y�
� sistemlerinin geçirgenlik ve yans�tmaspektrumu gösterilmi³tir. �ekiller bu ölçülen de§erlerle beraber, en iyi benzetim Tve R e§rilerini, ve yaln�z
a �lm için olan k�rma indisi n(λ ) ve yutma katsay�s� α(λ )fonksiyonlar�n� gösterirken, �ekil 6.3 her �s�l i³lem s�
akl�§�ndaki bütün katk�lariçin �lmlerin k�rma indislerini üstüste getirerek göstermektedir. De§i³ik katk�lariçin 5 µm× 5 µm AFM görüntüleri �ekil 6.4 (250◦C) ve �ekil 6.5 (400◦C)'deverilmi³tir.250◦C'deki �lmler için, %4.0 ve %4.5 katk�lar� aras�nda optik ve yüzeyparametrelerinde az�
�k bir kayma vard�r. �ndirekt band aral�§�, %1.0− 4.0katk�lar� için 3.10−3.17 eV aral�§�nda de§i³mektedir, %4.5−5.0 için 2.93−3.00eV'e dü³mektedir. Saf durum için %4.0'de düzgün olarak 14.7 nm'den 9.7nm'ye inen RMS pürüzlülü§ü, e§ilimini de§i³tirmekte ve %4.5'de 19.2 nm'ye
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Şekil 6.1: Filmlerin kırma indisin(λ ) ve yutma katsayısıylaα(λ ) beraber 250◦C’de
ısıl işlem görmüş %(100− x) WO3–%x SiO2 film-taşıyıcı sistemlerinin
geçirgenlik (T ) ve yansıtma (R) spektrumu.atlamaktad�r. Öbür taraftan, direkt band aral�§� 3.72− 3.82 eV bölgesindekalarak geçirgenlik T (λ = 550nm) ∼ 0.725− 0.732 ve k�rma indisiyle beraber

n(λ = 550nm) ∼ 1.91−1.97 katk�dan a³a§� yukar� ba§�ms�z kalmaktad�r. �ekil6.1'de uzun dalgaboylar�nda α(λ )'ya üstel katk� olarak geldi§i aç�k
a görülenUrba
h kuyru§u yutmas� da, tüm katk�larda neredeyse sabittir.400◦C'deki �lmlerdeki katk� ile de§i³im daha çarp�
�d�r. Do§rudan �ekil6.3(b)'deki n e§rileri içinde görünen iki ayr� bölge vard�r: biri %0.0−2.0 katk�s�,di§eri %2.5−5.0 için. Hem n(550nm) hem de T (550nm) bu iki bölge aras�ndaaç�k
a de§i³mektedir. Ön
eki kaymalar küçük katk�lar için 1.86−1.94aral�§�ndan
1.73−1.77büyük katk�lara azal�rken sonrakiler 0.744−0.749'dan 0.811−0.821'e
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Şekil 6.2: Filmlerin kırma indisin(λ ) ve yutma katsayısıylaα(λ ) beraber 400◦C’de
ısıl işlem görmüş %(100− x) WO3–%x SiO2 film-taşıyıcı sistemlerinin
geçirgenlik (T ) ve yansıtma (R) spektrumu.artmaktad�r. �ki bölgedeki band aral�§� enerji aral�klar� da benzer ³ekilde farkl�d�r.%2.0 katk�ya kadar bunlar E indir

g ∼ 3.08−3.32 eV, Edir
g ∼ 3.90−3.99 eV'dir ve%2.5 ve üstündeki katk�lar için E indir

g ∼ 3.47− 3.62 eV, Edir
g ∼ 4.03− 4.06 eV'eartmaktad�r. Band aral�§� enerjilerindeki bu de§i³imle beraber, �ekil 6.2'degösterilen α(λ )'deki Urba
h kuyru§u büyük katk�larda ensizle³mektedir. Yüzeyyap�s� bak�m�ndan, RMS pürüzlülü§ü %0.0−2.0 için ∼ 9.2−11.4 nm'den . 2.4nm'ye %2.5−5.0 için dü³mektedir. Yüzeylerin bu belirgin düzle³mesi do§rudan�ekil 6.5'deki AFM görüntülerinden gözlemlenebilmektedir. Yüzey pürüzlülükkatman�ndan dolay� T ve R'deki düzeltmeler genel olarak çok küçük oldu§undan,ölçülen veriden dpürüz için güvenilir de§erler ç�kartmak zor olabilmektedir. Baz�
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Şekil 6.3: (a) 250◦C; (b) 400◦C’da ısıl işlem görmüş %(100− x) WO3–%x SiO2 ince
filmleri örnekleri için kırma indislerin(λ ), x = 0, 0.5, 1, . . . , %5.örneklerde benzetim dpürüz = 0 veya daha büyük belirsizliklere götürmü³tür.Bu k�s�tlamalara ra§men, 400◦C durumundaki dpürüz'in genel gidi³at� RMSpürüzlülü§ünü takip etmi³tir: %0.0− 2.0 için daha büyük ve %2.5− 5.0 içindaha küçük dpürüz de§erleri elde edilmi³tir.
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Şekil 6.4: 250◦C’de ısıl işlem görmüş %(100− x) WO3–%x SiO2 filmlerinin dĕgişik
kompozisyonları için 5µm× 5 µm boyutlarındaki alanlar ile resmedilen
AFM görüntüleri.
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Şekil 6.5: 400◦C’de ısıl işlem görmüş %(100− x) WO3–%x SiO2 filmlerinin dĕgişik
kompozisyonları için 5µm× 5 µm boyutlarındaki alanlar ile resmedilen
AFM görüntüleri.
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7. ALÜM İNA ve SİL İKA KATKILANDIRILMIŞ CeO 2 İNCE
FİLMLER İN İN OPTİK VE YAPISAL ÖZELL İKLER İ

7.1 GirişCeO2 in
e �lmleri elektrokromik 
ihazlarda iyon-depolay�
� olarak kullan�labilir.�yon depolay�
�lar� geçirgen olmal�d�r ve iyon giri³i ç�k�³� durumunda da öylekalmal�d�r. Elektrokimyasal reaksiyonlar� da h�zl� olmal�d�r. CeO2 �lmlerininreaksiyonun kineti§inin yava³ olmas� nedeniyle ara³t�rma, iyon-depolama içindaha umut veri
i olan CeO2 kompozit �lmlere kaym�³t�r. Bu kompozitlerdenbiri CeO2�SiO2 in
e �lmleridir. Sol-jelle yap�lm�³ CeO2'e Si eklendi§inde iyondepolama özelli§inin artt�§� gözlemlenmi³tir [8℄. Bu �lmlerin elektrokromikak�ll� 
amlarda ve ba³ka elektrokimyasal aletlerde iyon depolay�
� olarakkullan�labile
e§i gösterilmi³tir [112�114℄. e-demeti buharla³t�rma ve iyondemeti-yard�ml� kaplama [115℄ ile olu³turulan bu �lmlerin optik ve mikroyap�salözellikleri çal�³�ld�§� gibi, sol-jel dald�rma yöntemiyle [116℄ haz�rlananlar�n daoptik ve yüzey yap�s� özelliklerine bak�lm�³t�r. CeO2�SiO2 �lmleri organikin
e �lm transistörlerinde [117, 118℄ ve in
e �lm transistörlerinde dielektrikolarak çal�³maktad�rlar [119, 120℄. CeO2�SiO2 malzemeleri ayr�
a katalizör[121, 122℄ olarak da ara³t�r�lm�³lard�r. Seryum silikatlar�n mikroyap� [123, 124℄ve lüminisans özellikleri [124℄ de in
elenmi³tir. CeO2�Al2O3 [112℄ in
e �lmleri deelektrokimyasal özellikleri için ara³t�r�lm�³lard�r.CeO2�Al2O3 ve CeO2�SiO2 �lmleri de§i³ik özellikleri için in
elenmi³ken, hemsilika hem de alümina ile katk�l� CeO2 �lmleri literatürde in
elenmemi³tir. Buk�s�mda, alümina ve silika katk�l� CeO2 �lmlerinin katk� miktar�na ba§l� olarakyap�sal, optik ve yüzey yap�s� özellikleri de§i³iminin sonuçlar� verile
ektir.
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7.2 Deneysel Yöntem

7.2.1 Sol hazırlanmasıCorning 2947 ta³�y�
�lar� daha ön
eki bölümlerde anlat�ld�§� gibitemizlenmi³lerdir. Seryum oksit solu seryum amonyum nitrat (Ce(NH4)2(NO3)6)[%99.99+, Aldri
h℄, saf etil alkol (EtOH) (C2H6O) [%99.8, Riedel-deHaën℄, nitrikasit (HNO3) [%65, Carlo℄ ve dietanolamin (DEA) ((HOCH2CH2)2NH) [%99,Aldri
h℄ kullan�larak haz�rlanm�³t�r. Katk� malzemesi olarak tetraetilortosilikat(TEOS) (Si(OC2H5)4) [%99.999, Sigma-Aldri
h℄ ve alüminyum klorit hegzahidrat(AlCl36H2O) [%99.999, Sigma-Aldri
h℄ kullan�lm�³t�r. DEA (1.6 ml), Et-OH(80 ml) ve nitrik asit (0.08 ml) manyetik kar�³t�r�
� ile 15 dakika kar�³t�r�larakbu kar�³�ma seryum amonyum nitrat (7.2 g) eklenmi³tir. Kompleks sol 24 saatkar�³t�rl�m�³ ve içine 0.08 ml daha nitrik asit koyulup 1 saat daha kar�³t�r�lmayab�rak�lm�³t�r. Elde edilen CeO2 solünün içine istenilen mol ili³kisi elde edile
ek³ekilde TEOS ve alüminyum klorit hegzahidrat konulmu³ ve sol 3 saat dahakar�³t�r�lm�³t�r. 10 gün beklenildikten sonra solün renginin k�rm�z�dan aç�ksar�ya dönü³tü§ü görülmü³tür. Sonuçta soldeki mol ili³kilerine göre kodlama100Ce-xAl-xSi ³eklinde yap�lm�³t�r. Bu kodlama, kaplama için kullan�lan hersolde 100 mol Ce'nin sabit kalmas�na kar³�l�k, sole x mol kadar hem Al hem deSi'nin konuldu§unu anlatmaktad�r. Burada x = 0, 1.25, 2.5, 5, 7.5, 10,..., 25, 30,35, 40, 45 de§erlerini almaktad�r.
7.2.2 Film hazırlanmasıSoller ta³�y�
�lar�n üzerine 2000 devir/dk ile 10 saniye döndürerek kaplanm�³lard�r.Filmler 1 saatli§ine 500◦C'de mikroi³lem
i-kontrollü f�r�nda �s�l i³leme tabitutulmu³lard�r. Is�tma 250◦C'den ba³lat�lm�³, �s�tma h�z� 5◦C/dk ola
ak ³ekildeprogramlanm�³t�r.
7.2.3 Karakterizasyon yöntemleriFilm-ta³�y�
� sisteminin geçirgenlik ve yans�tmas� NKD Systemspektrofotometresi kullan�larak 300-1000 nm dalgaboylar� aras�nda geli³
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Şekil 7.1: Taşıyıcı-film sisteminin, CeO2’ye alümina ve silika katkısına bağlı olarak
geçirgenlik (T ) ve yansıtma (R) spektrumu.aç�s�n�n 30◦ durumda s-polarizasyonu için elde edilmi³tir. X-�³�n� k�r�n�mölçümleri 35 kV ve 28 mA'de CuKα radyasyonu kullan�larak bir difraktometreile yap�lm�³t�r. Ölçümlerde 2θ aç�s� 20 ile 60◦ aras�nda al�nm�³t�r. Filmlerinyüzey pürüzlülükleri temas durumunda çal�³an bir atomik kuvvet mikroskobukullan�larak tan�mlanm�³t�r. Teorik analizden elde edilen �lm kal�nl�k de§erleribir pro�lometre ile kontrol edilmi³tir. Filmlerin yüzey yap�s� görüntüsününal�nmas� için taramal� elektron mikroskobu ile (SEM, JSM-5410, JEOL)foto§ra�ar� çekilmi³tir. Örnek bir �lmin elektron geri saç�lma görüntüsü (BSI)al�nm�³t�r. Optik parametrelerin belirlenmesinde Bölüm 2.2.2.2'de tarif edilenDTLU dielektrik modeli kullan�lm�³t�r. Bunun için ta³�y�
�/�lm sistemi gözönüneal�nm�³t�r. Ta³�y�
�n�n yutmas� Bölüm 2.2.1'deki ³ekliyle ele al�nm�³t�r.

7.3 Sonuçlar ve Tartışma�ekil 7.1'de �lm-ta³�y�
� sisteminin geçirgenlik ve yans�tmalar� gösterilmi³tir.Verilen spektral bölge için artan alümina ve silika içeri§iyle T e§rileri içindesaf CeO2 �lminde oldu§u gibi extramumlar olu³mamaktad�r, bu da �lmkal�nl�klar�n�n ayn� mertebede oldu§una i³aret etmektedir. Görünür bölgede,
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100Ce-40Al-40Si örne§inin hem geçirgenli§i hem de yans�tmas� daha az katk�l�laragöre bariz bir ³ekilde azalmaktad�r. Bu fark, 100Ce-45Al-45Si örne§inde en büyükboyutlara ç�kmaktad�r. Bu, her iki örnek için de yutman�n artm�³ olmas�n�nyan�s�ra saç�lman�n�n da meydana geldi§ine i³aret etmektedir. Nitekim �lmlerinyutma spektras�n�n da verildi§i �ekil 7.2'de bu örneklere ait n ve α 'lar bu yüzdenelde edilememi³tir.Tablo 7.1'de belirli dalgaboylar� için örneklerin geçirgenlik ve yans�tma de§erleriverilmi³tir. Buradan da sözkonusu iki numune için di§er numunelere göre dahaçok yutma oldu§u ve ayr�
a saç�lma gerçekle³ti§i yarg�s�na var�lmaktad�r. Örnek100Ce-10Al-10Si, 100Ce-15Al-15Si ve 100Ce-25Al-25Si görünür bölgede, di§erörneklere k�yasla daha yüksek geçirgenli§e sahiptir. Tablo 7.1'e bak�ld�§�nda,saf örne§in geçirgenli§i sözkonusu bölge için bahsedilen son üç örne§e göre dahadü³ük olmas�na ra§men, tüm numuneler aras�nda en dü³ük yutmaya sahip oldu§ugörülmektedir.Tablo 7.2'de �lmlerin belirli bir dalgaboyundaki k�rma indisleri de verilmi³tir,ayr�
a �ekil 7.2 (a)'dan da k�rma indisleri hakk�nda bilgi edinmek mümkündür.Saf CeO2 �lmi için λ = 550nm'de bulunan n=1.85 daha ön
eki çal�³malardabulunanlarla uyumlu ç�kmaktad�r [38℄. K�rma indislerinde, saf numuneden100Ce-10Al-10Si numunesine kadar k�rma indisi λ = 550nm'de 1.85'den 1.66'laradü³mekte, 100Ce-30Al-30Si numunesine kadar neredeyse sabit kal�p bu örnekte ve
Tablo 7.1: Taşıyıcı-silika ve alümina katkılandırılmış CeO2 film sistemininλ = 550,

700 ve 1000 nm’deki (a) geçirgenlik (T ) ve (b) yansıtma (R) dĕgerleri.

T R
Dalgaboyu (nm) 550 700 1000 550 700 1000
100C-0Al-0Si 0.792 0.822 0.848 0.202 0.169 0.139
100Ce-10Al-10Si 0.817 0.839 0.855 0.165 0.147 0.128
100Ce-15Al-15Si 0.815 0.837 0.855 0.164 0.146 0.128
100Ce-20Al-20Si 0.793 0.818 0.842 0.153 0.142 0.128
100Ce-25Al-25Si 0.814 0.829 0.848 0.164 0.156 0.138
100Ce-30Al-30Si 0.792 0.820 0.846 0.110 0.126 0.129
100Ce-35Al-35Si 0.789 0.810 0.833 0.103 0.127 0.137
100Ce-40Al-40Si 0.732 0.762 0.815 0.066 0.078 0.109
100Ce-45Al-45Si 0.050 0.104 0.261 0.003 0.005 0.011
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Tablo 7.2: Silika ve alümina katkılandırılmış CeO2 filmlerin kalınlıkları d, λ = 550
nm’deki kırma indisin, ile sırasıyla direkt ve indirekt optik band aralıkları
Edir

g ve E ind
g . Edir

g üzerindeki hata miktarı 0.01’den,E ind
g üzerindeki de

0.02’den azdır.

Film d (nm) n (550 nm) Edir
g (eV) E ind

g (eV)
100C-0Al-0Si 51±1 1.85 3.58 3.15
100Ce-1.25Al-1.25Si 56±1 1.79 3.57 3.14
100Ce-2.5Al-2.5Si 60±1 1.66 3.56 3.11
100Ce-5Al-5Si 60±1 1.67 3.56 3.12
100Ce-7.5Al-7.5Si 64±1 1.64 3.56 3.10
100Ce-10Al-10Si 71±1 1.70 3.54 3.12
100Ce-12.5Al-12.5Si 68±2 1.65 3.55 3.07
100Ce-15Al-15Si 68±1 1.7 3.56 3.12
100Ce-17.5Al-17.5Si 67±1 1.68 3.49 3.16
100Ce-20Al-20Si 66±2 1.66 3.49 3.16
100Ce-22.5Al-22.5Si 78±1 1.69 3.51 3.12
100Ce-25Al-25Si 86±1 1.69 3.56 3.12
100Ce-30Al-30Si 118±3 1.58 3.46 3.06
100Ce-35Al-35Si 128±3 1.59 3.46 3.06
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Şekil 7.2: Alümina ve silika katkılı CeO2 ince filmlerinin dĕgişik kompozisyonları için
(a) kırma indisi (n) ve (b) yutma (α) spektrumu.

63



20 25 30 35 40 45 50 55 60

2θ (derece)

Ş
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Şekil 7.3: 500◦C’de ısıl işlem yapılmış silika ve alümina katkılı CeO2 ince filmlerinin
dĕgişik kompozisyonları için XRD spektrumusonrakinde 1.58'e dü³mektedir. n=1.58, alüminan�n ba³ka çal�³malarda verilmi³k�rma indisi de§erine oldukça yak�nd�r [125℄.Tablo 7.2'de �lmlerin hesaplanan band aral�klar� hakk�ndaki bilgiler delistelenmi³tir. Burada bulunan E ind

g =3.15 eV [38, 126, 127℄ ve E ind
g =3.58eV [127, 128℄ de§erleri daha ön
eki çal�³malardan bulunanlarla uyumludur.Tüm katk�larda, hem direkt hem de indirekt geçi³te CeO2'nin hakim oldu§ugözlenmektedir.Tablo 7.2'de verilen �lm kal�nl�klar�na bak�ld�§�nda 51 nm ile en in
e �lminsaf �lm oldu§u, 100Ce-25Al-25Si numunesine kadar art�p, azal�p, bazen de sabitkalarak 86 nm ula³t�§�, ama 100Ce-30Al-30Si numunesinde 30 nm kadar birdenartt�§� gözlemlenmi³tir.Silika ve alümina katk�l� CeO2 in
e �lmlerinin de§i³ik kompozisyonlar� için XRDspektrumu �ekil 7.3'de gösterilmi³tir. XRD ölçümleri ölçümleri için a³a§�dakiyorumlar 100Ce-30Al-30Si örne§ine kadar olan numuneler in
elenerek yap�lm�³t�r.CeO2 �lmlerinin 400◦C veya üstünde kristalle³me s�
akl�§�na sahip oldu§ubilinmektedir [38℄. Bundan dolay� bu çal�³madaki beklenti, �lmler içerisindekiCeO2 bile³eninin kristalle³mesi yönündedir. Nitekim XRD ölçümleri, 500◦C'de
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�s�l i³lem görmü³ saf CeO2 ile silika ve alümina katk�l� tüm CeO2 �lmlerininhepsinde CeO2'in kristalle³meye ba³lad�§�, silika ile alüminan�n amorf kald�§�n�göstermi³tir. Bu da CeO2�SiO2 �lmlerinde sade
e CeO2'nin kristalle³ti§inigöstermi³ olan ba³ka çal�³malarla desteklenmektedir [8, 112, 113℄. Ayr�
a birCeO2�Al2O3 �lmi çal�³mas�nda da [113℄ kristalle³en bile³enin CeO2 oldu§u,alüminan�n ise bu çal�³mayla örtü³erek amorf kald�§� gösterilmi³tir. Literatürde[112,113℄ oldu§u gibi, burada çal�³�lan örneklerde de, yeni kristal fazlar söz konusude§ildir. �ekil 7.3'de görüldü§ü gibi bütün �lmlerde CeO2 (111) piki çok ³iddetliolmayarak da olsa göstermektedir. Tüm �lmlerde, yine CeO2 ile ili³kili olarak(200), (220) ve (311) pikleri beklense de, bunlar için çok ama çok zay�f ³iddetkaydedilmi³tir. Bu da parça
�k boyutunun küçük olmas�ndan kaynaklanabilir.Nitekim bir CeO2�SiO2 �lmleri çal�³mas�nda [8℄, silika miktar� artt�§�nda parça
�kboyutunun da azald�§� gösterilmi³tir. Ama belirtilen düzlemler, bu çal�³mada safCeO2 �lmi için de dü³ük ³iddet vermi³lerdir. Bu da daha ön
eden belirtildi§igibi bu �lmde de küçük parça
�k boyutuna i³arettir, ama bu katk�dan ziyade³u durumda �lmlerdeki madde miktar�n�n dü³ük veya �s�l i³lem süresinin k�saolmas�ndan dolay� oldu§u izlenimini yaratmaktad�r.
Tablo 7.3: Silika ve alümina katkılandırılmış CeO2 filmlerinin dĕgişik

kompozisyonları için RMS pürüzlülük değerleri.

Örnek RMS (nm)
100C-0Al-0Si 03.4
100Ce-5Al-5Si 09.0
100Ce-10Al-10Si 14.1
100Ce-12.5Al-12.5Si 10.5
100Ce-15Al-15Si 12.0
100Ce-17.5Al-17.5Si 19.6
100Ce-20Al-20Si 18.3
100Ce-22.5Al-22.5Si 17.0
100Ce-25Al-25Si 15.5
100Ce-30Al-30Si 40.2
100Ce-35Al-35Si 37.4Örnekleri AFM ölçümlerinden elde edilen RMS pürüzlülük de§erleri ile katk�miktar� aras�ndaki ili³ki Tablo 7.3'de, �lmlerin baz� bile³enlerinin görüntüleriise �ekil 7.4 ve �ekil 7.5'de verilmi³tir. Örnek 100Ce-12.5Al-12.5Si ile100Ce-25Al-25Si dahil bunlar aras�nda kalan katk�l� �lmlerde ada olaraktan�mlanabile
ek yap�lar ortaya ç�kmaktad�r. Sözkonusu �lmlerde, adalar�n
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Şekil 7.4: Silika ve alümina katkılı CeO2 ince filmlerinin dĕgişik kompozisyonları için
iki boyutlu AFM görüntüleri.
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Şekil 7.5: Silika ve alümina katkılı CeO2 ince filmlerinin dĕgişik kompozisyonları için
üç boyutlu AFM görüntüleri.
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ortalama büyüklüklerinin artmas� veya azalmas� ile katk� miktar�n�n�n artmas�veya azalmas� aras�nda do§rudan bir ili³ki yok gibi görünmektedir. Bu yap�lar�nolu³tu§u �lmlerde yüzey pürüzlülü§ü 10-20 nm aras�nda seyretmekteyken,katk�n�n daha da art�p bunlar�n yok oldu§u �lmlerde pürüzlülük birden 33-40 nm
ivar�na ç�km�³t�r. �ekil 7.1'e bakarak, hem geçirgenlik hem de yans�tmalar�n�nçok dü³ük olmas� nedeniyle 100Ce-40Al-40Si ve 100Ce-45Al-45Si �lmlerininAFM ölçümlerinin al�nmam�³ olmas�na ra§men pürüzlü ola
a§� a³ikard�r. Bunumunelerde makroskopik olarak da homojen ve geçirgen bir yap�n�n olu³mad�§�ç�plak gözle bile görülebilmektedir. Ayr�
a 100Ce-5Al-5Si numunesinde ç�plakgözle görülür çatlaklar gözlemlenmi³, di§er numunlerde gözlemlenmemi³tir. Bunumunedeki makroskopik çatlaklara ra§men pürüzlülü§ünün 10 nm mertebesindeç�kmas�n�n sebebi ölçümlerin 20µm × 20µm'lik bir alan üzerinden al�nm�³olmas� ve �lmin ç�plak gözle dahi yüzeyinde çatlaklar bile olsa gayet geçirgengörünmesidir.
Tablo 7.4: 100Ce-12.5Al-12.5Si için elementlerin atomik % değerleri.

Bölge % Ce % Al % Si % O
Ada sınırında 7.333 0.910 50.631 41.127
Adalar arası 6.554 1.308 49.468 45.942Alümina ve silika katk�l� CeO2 �lmlerinin de§i³ik kompozisyonlar� için SEMgörüntü taramas� �ekil 7.6 (a-d)'de verilmi³tir. SEM görüntüleri AFMsonuçlar�n� destekleyi
i ³ekilde ortaya ç�km�³t�r. 100Ce-12.5Al-12.5Si örne§inekadar �lmin yüzeyinde adalar görülmedi§i için bunlara burada yer verilmemi³tir.Baz� numunlere taramal� elektron mikroskobu-enerji saç�l�m spektroskopisi ileelemental analiz yap�lm�³ ve bu yap�lar�n içinde ve d�³�nda hangi elementlerinhakim oldu§u anla³�lmaya çal�³�lm�³t�r. Sözkonusu yap�lar�n s�n�r�nda Ce atomik% oran�n�n, bunlar�n aras�ndaki bölgeye göre göreli olarak daha fazla oldu§ubulunmu³tur. Bu, 100Ce-12.5Al-12.5Si için elementlerin atomik % oranlar�n�nverildi§i Tablo 7.4'den anla³�lmaktad�r (Burada in
elenen her iki bölge için,ta³�y�
�n�n Si ve Al elementlerinin atomik % verisine katk�da bulundu§unuhat�rlatmakta yarar vard�r). �ekil 7.6 (e)'de gösterilen BSE görüntüsü de,di§er elementlere göre yüksek atom numaras� olan Ce elementini parlak ³ekildegöstererek bunu desteklemektedir.
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(a) SEM, 100Ce-12.5Al-12.5Si (b) SEM, 100Ce-22.5Al-22.5Si

(c) SEM, 100Ce-25Al-22Si (d) SEM, 100Ce-30Al-30Si

(e) BSI, 100Ce-12.5Al-12.5Si

Şekil 7.6: (a-d) Silika ve alümina katkılı CeO2 ince filmlerinin dĕgişik
kompozisyonları için SEM fotŏgrafları (e) 100Ce-12.5Al-12.5Si örneği için
BSI fotoğrafı.
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8. GENEL SONUÇLAR

• TiO2, SiO2 ve TiO2-SiO2 �lmleri tek-katman olarak sol-jel döndürerek kaplamayöntemi ile haz�rlanm�³lard�r. Bu �lmlerin optik indisleri ve kal�nl�klar�bulunmu³tur. �stenilen dalgaboyu aral�§�nda �ltreleri olu³turabilmek için,�lmlerin haz�rlanma ko³ullar� de§i³tirilmi³ ve �ltre içerisinde �lmlerin kal�nl�kve optik indislerin sabit kala
a§� varsay�l�p, uygun parametreler bulunduktansonra �ltreler olu³turulmu³tur. Ta³�y�
�lar�n her iki yüzü de simetrik olarakkaplanarak yak�n-infrared bölgesi için iki çe³it üç-katmanl� ve yak�n-UV bölgesiiçin de dokuz-katmanl� yans�t�
� �ltre üretilmi³tir.4 �lm say�s� olmak üzere, yans�t�
� sistemde ta³�y�
�n�n herbir taraf�ndaki�lmler (içeriden d�³ar� do§ru): (HL)4H biçimindedir, burada L, SiO2 ve H,TiO2 �lmlerini göstermektedir.Yans�t�
� �ltre ile 350�370 nm dalgaboyu aral�§�nda %90'n�n üzerinde biryans�tma de§eri elde edilmi³tir. Yans�tman�n maksimium de§eri ≈ 365nm'dedir ve de§eri %91.4 olarak meydana gelmi³tir. bundan dolay� �ltreyak�n-UV yans�tma �ltresi olarak davranmaktad�r.�ki adet yans�tmay�
� SiO2/TiO2/TiO2-SiO2/ta³�y�
�/TiO2-SiO2/TiO2/SiO2tasar�m� ile olu³turulmu³tur. Aralar�ndaki fark ikin
i �ltrenin birin
iyegöre daha yüksek �s�l i³lem görmü³ olmas� ve TiO2 alt katman say�s�n�nbirin
idekinden daha fazla olmas�d�r.Yans�tmay�
� �ltrelerden birin
isinin minimum de§eri λ = 805nm'de meydanagelmektedir. Yans�tma 770�845 nm dalgaboylar� aras�nda %1'den ve 745�885nm bölgesinde %2'den azd�r. Elde edilen ikin
i yans�tmay�
� �ltre s�ras�yla 545nm ve 845 nm'de iki yerel AR minimaya sahiptir. 545 nm'de yans�tma sade
e%1.3'dür, 535�560 nm aras� %2'nin alt�ndad�r. Di§er minimumun 785�910 nmdalgaboyu aras�nda %2'nin ve 815�865 nm aral�§�nda %1'in alt�nda yans�tmas�
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mev
uttur, yani birin
i minimuma göre daha derin ve geni³tir. �ki �ltre de NIRAR �ltreleri olarak i³lev görebilme yetene§ine sahiptir.Ayr�
a tek-katmanl� olarak haz�rlanan �lm ile ayn� �lm kullan�larakçok-katmanl� �ltre haz�rland�§�nda �lmlerin optik sabitlerinde vekal�nl�klar�nda farkl�l�klar oldu§u gözlemlenmi³tir. Is�l i³lem süresi �ltredeki�lmler için daha uzun oldu§undan kal�nl�klar� daha az ç�km�³t�r. Buyüzden de beklenen merkezi dalgaboyundan daha küçük dalgaboyunakayma gözlemlenmi³tir. Bundan dolay� �ltredeki �lmler için yo§u³mafaktörü belirlenmi³tir. Bu çal�³maya benzer ko³ullarda ama farkl� merkezidalgaboyunda �ltre üretmek isteyen ara³t�rma
�lar için, çal�³mada bulunanyo§u³ma faktörleri kolayl�k sa§laya
akt�r. Çünkü hede�enen �ltre içinba³lang�çta kullanmalar� gereken tek-katmanlar� bilebile
eklerdir.
• Sol-jel döndürerek kaplama yöntemiyle haz�rlanm�³ TiO2, ZnO, ve ZnO-TiO2in
e �lmlerini kullanarak, 
ama simetrik olarak kaplanm�³ iki kat yap�larolu³turup yans�tmay�
� �ltreler elde edilmi³tir.Birin
i ve ikin
i �ltre ZnO/TiO2/ta³�y�
�/TiO2/ZnO tasar�m�nasahipken üçün
ü �ltre ZnO�TiO2/TiO2/ta³�y�
�/TiO2/ZnO�TiO2 ³eklindeolu³turulmu³tur. Birin
i ve ikin
i �ltre aras�ndaki fark ZnO �lminin birin
i�ltrede daha yava³ dönme h�z�yla kaplanm�³ olmas�d�r.Filtrelerin yans�tmay�
� karakteristi§i ³öyle özetlenebilir: Filtrelerden birin
isi,

λ = 674 nm'de %0.437 oran�nda minimum yans�tmaya sahiptir. Yans�tma,645-700 nm için %1'den ve 600-755 nm için %4'den azd�r. Elde edilenikin
i �ltrenin, yans�tmas�n�n minimumu %0.808'le λ = 650 nm'de meydanagelmektedir. Yans�tma, 635-665 nm için %1'den, ve 585-720 nm için %4'denazd�r. �kin
i �lterede ZnO �lminin birin
i �ltreye göre daha h�zl� kaplanmas�bu �ltrenin merkezi minimumunun daha k�sa dalgaboylar�na kaymas�na sebepolmu³tur. Sonun
u �ltre için, yans�tman�n minimumu %0.324'le λ = 495nm'de meydana gelmektedir. Yans�tma, 475-515 nm için %1'den ve 445-550nm için %4'den azd�r.Böyle
e gözenekli ZnO ve ZnO-TiO2 �lmlerinin optik �ltrelerde dü³ük k�rmaindisli malzeme olarak kullan�labile
ekleri gösterilmi³tir. Bu �lmler �ltre
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içerisinde TiO2'in üstüne kapland�§�nda, ZnO-TiO2 kompoziti, daha yüksekk�rma indisine sahip olmu³tur ve daha pürüzsüz bir �ltre yüzeyine yol açm�³t�r.Ayr�
a, sol-jelle haz�rlanan ZnO ve ZnO-TiO2 �lmleri, gözenekli olmalar�nedeniyle gaz alg�lay�
�s� olarak da kullan�lmaya adayd�rlar.
• Sol-jel döndürerek kaplama yöntemiyle kaplanm�³ ve 550◦C'de �s�l i³lemgörmü³ Ta2O5-CeO2 in
e �lmlerinin optik ve yap�sal özelliklerinin CeO2konsantrasyonu ile nas�l geli³ti§ini in
elemi³tir. Bunun için ta³�y�
�/�lmsistemi olu³turulmu³tur. Optik özelliklerdeki en belirgin de§i³iklik %5 CeO2katk� ile olu³mu³tur: k�rma indisinde kayda de§er bir art�³ ve optik bandaral�§�nda bir dü³ü³ gözlemlenmi³tir. Filmlerin yap�lar� her katk� seviyesindeamorfken, kimyasal özelliklerinin ve yüzey yap�lar�n�n de§i³ti§ini göstermi³tir.Yüzey analizi ölçümeri, katk� art�³� ile birle³mi³ ada
�klar�n çaplar�n�n artt�§�n�ve tüm yüzeyde pürüzlülü§ünün ayn� kald�§�n� sergilemektedir. %5 CeO2katk� ile olu³mu³ �lm, yüksek k�rma indisinden dolay� optik �ltrelerde yüksekk�rma indisli malzeme olarak veya mikroelektronikte dielektrik malzeme olarakkullan�lmaya adayd�r.
• Sol-jel döndürerek kaplama yöntemi ile kaplanan WO3 ve WO3�SiO2 kompozitin
e �lmleri ta³�y�
�/�lm sistemleri olu³turularak in
elenmi³tir. 250◦C ve400◦C'de �s�l i³lem görmü³ olan bu �lmlerin amorf yap�ya sahip oldu§ubulunmu³tur. S�ras�yla %4.0− 4.5 ve %2.0− 2.5 SiO2 katk�larda 250◦C ve400◦C'de �s�l i³lem görmü³ �lmlerde ilginç geçi³ler ortaya ç�kar�lm�³ ve �lminoptik parametrelerinin katk� ile de§i³ti§i gösterilmi³tir. 250◦C'de �s�l i³lemgörmü³ �lmlerde k�rma indisi %4.0 katk�s�ndan sonra birden dü³mü³, 400◦C'de�s�l i³lem görmü³ �lmlerde ise %2.0 katk�s�ndan sonra bu dü³ü³ gerçekle³mi³tir.Bu geçi³lerle �lmlerin yüzey yap�lar�ndaki de§i³iklikler rastla³maktad�rlar.250◦C'de �s�l i³lem görmü³ �lmlerde pürüzlülük %4.0 katk�s�ndan sonra anidenartm�³, 400◦C'de �s�l i³lem görmü³ �lmlerde ise %2.0 katk�s�ndan sonra birdenazalm�³t�r.
• Sol-jel döndürerek kaplama yöntemiyle kaplanm�³ ve 500◦C'de �s�l i³lemgörmü³ silika ve alümina katk�l� CeO2 in
e �lmlerinin optik ve yap�sal
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özelliklerinin silika ve alümina katk�s� ile nas�l de§i³ti§i in
elenmi³tir. Buamaçla ta³�y�
�/�lm sistemleri olu³turulmu³tur. Sonuçta CeO2'e katk�artt�kça k�rma indisinin dü³tü§ü, baz� de§erler için sabit kald�§� enbüyük dü³ü³ü ise 100Ce-2.5Al-2.5 ve Si100Ce-30Al-30Si numunesinde yapt�§�gözlemlenmi³tir, ayr�
a yutman�n artt�§� gösterilmi³tir. Her katk� için bandaral�klar�nda CeO2'in hakimiyeti görülmü³ ve saf �lme göre katk�l� �lmlerindaha kal�n oldu§u bulunmu³tur. Filmlerin karakterizasyonu yap�lar�n�nher katk� seviyesinde silika ve alümina amorfken CeO2'in kristalle³meyeba³lad�§�n� ve yüzey yap�lar�n�n de§i³ti§ini göstermi³tir. Yüzey yap�s�n�nin
elenmesi sonu
unda, katk� artt�kça tüm yüzeyde saf CeO2 �lmlerinegöre pürüzlülü§ünün artt�§�, bunun 100Ce-30Al-30Si ve 100Ce-35Al-35Sinumunlere için en yükse§e ç�kt�§�, katk� ile olu³an adalar�n daha yüksekkatk� miktar� ile kayboldu§u sergilenmi³tir. Katk�l� �lmlerin, gaz alg�lay�
�özelli§i oldu§u bilinen saf CeO2 �lmlerine göre daha fazla yüzey alan�nasahip olmas� bunlardan gaz alg�lay�
�s� olarak faydanman�n mümkün oldu§unudü³ündürmektedir.
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