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Bu caligmada sol-jel kaplama y6ntemi kullanilarak Corning cam ve ITO altliklar iistiine titanyum dioksit (TiO,) filmleri kaplanmistir.
Kaplama islemi i¢in olusturulan ¢ozelti uygun miktarda titanyum (IV) n-biitoksit, asetik asit ve etanol icermektedir. Filmlerin tastyicilar
ustiine kaplanmasinda 2000 devir/dakika hizinda dondiirerek kaplama yontemi kullanilmistir. Filmler ¢esitli sicakliklarda 1sil isleme tabi
tutulmus ve analiz edilmislerdir. Filmlerin yapisal analizi X-1sinlar1 kirinimi kullanilarak yapilmistir. 1, 3 ve 5 katli olarak Corning cam
lizerine hazirlanip 120 °C ve 500 °C” de 1s1l isleme tabi tutulan TiO, filmlerin amorf yapida oldugu belirlenmistir. Amorf TiO, filmlerin
yasak enerji araliginin 3,78 eV ile 4,04 eV arasinda degistigi hesaplanmistir. Diger taraftan 7 katli olarak hazirlanan ve 500 °C’ de 1s1l
isleme tabi tutulan filmin ise anataz kristal yapisinda oldugu bulunmustur. Bu filmlerin yasak enerji araligi 3,82 eV olarak bulunmustur.
Optik dlgtimlerde filmlerin yiiksek gecirgenlige sahip oldugu goriilmiistiir. Elektrokimyasal 6l¢limler i¢cin 1 M KOH elektroliti, karsit
elektrot olarak platin tel, referans elektrot olarak Ag/AgCl elektrot ve ¢aligma elektrotu olarak kaplanan TiO, filmler kullanilmistir. Filmler
katodik elektrokromik renklenme gostermistir.

Anahtar kelimeler: TiOz, sol-jel, elektrokromik 6zellikler, optik 6zellikler

Optical and Electrochromic Properties of TiO2 Films Prepared by Sol Gel
Method

ABSTRACT

In this study thin films of titanium dioxide (TiO,) were prepared on Corning glass and ITO substrates by sol-gel method. The solution
prepared for coating have an amount of mixture of titanium (IV) n-butoxide, acetic acid and ethanol. Preparation of the films on the
substrates was made by spin coating method at 2000 rpm. Following a heat treatment at various temperatures, films were characterized.
The structural analyses of the films were done through X-ray diffraction. 1, 3 and 5 layers of TiO, films prepared on Corning glass and
annealed at 120 °C and 500 °C were found to be amorphous. Band gap of amorphous TiO, films changes between 3.78 eV and 4.04 eV.
However, 7 layer-prepared film annealed at 500 °C was found to be crystalline anatase phase. Band gap of the crystalline films was found to
be 3.82 eV. Optical measurement showed that films have high transparency. Electrochemical measurements were made by using Ag/AgCl
as reference electrode, platinum wire as counter electrode and TiO, as working electrode in 1 M KOH solution. Films showed cathodic
electrochromic coloration.

Keywords: TiO,, sol-gel, electrochromic properties, optical properties

I. GIRIS

Elektrokromik malzemeler, elektrik alan uygulandiginda
optik ozelliklerini tersinir olarak degistirmektedirler [1, 2].
Modern cihazlarin gelistirilebilmesi ve enerji verimliligi
saglamalarindan dolayr elektrokromik malzemeler ilgi
halihazirda

arabalarda [3], binalarda [4], yolcu ucaklarinda [5], uzay

¢ekmektedir.  Elektrokromik  malzemeler

araclarinda ve giines gozliiklerinde [6] kullanilmaktadirlar.

Gegis  metallerinin =~ oksitleri  ince film  formunda
elektrokromik 6zellik gostermektedirler. Gegis metallerinin
oksitleri arasinda olan titanyum dioksit (TiO,)’in ince
filmlerinin hazirlanmasi ve karakterizasyonu, elektrokromik
malzemeler arasinda popiiler bir aragtirma konusudur [7-9].

TiO, ince filmler yiiksek kirma indisine ve yiiksek yasak
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enerji araligina sahiptir. Dalgaboyu dagilimmnin biiyiik
kisminda yiiksek gecirgenlik gosterir [10]. TiO, ince filmler
anataz, brokit ve rutil olmak iizere {i¢ farkli kristal yapida
bulunur [11]. TiO,, ince film olarak elektrokromik devre
eleman1 [12], termokromik devre elemani, elektrokromik
film, yansitmayan kaplama veya yiiksek yansitmali kaplama
olarak [13-15], saydam iletkenler [16] ve giines pilleri
[17,18] gibi alanlarda yaygm bir sekilde kullanilmakta
olup farkli optik oOzelliklerinden dolayr degisik ¢alisma
alanlarinda da yer bulmaktadir [19].

TiO, ince filmler hazirlanirken RF sagtirma [20], ultrasonik
sprey piroliz [21], kimyasal buhar depolama [22], darbeli
lazer biriktirme [23], DC magnetron [24], sol-jel [25,26]
gibi bir¢ok ince film kaplama yontemi kullanilmaktadir. Bu
yontemlerden biri olan sol-jel yontemi, homojen yap1 elde
edilmesi, her asamanin kontrol altinda tutulabilmesi, basit
cihazlar gerektirmesi ve diisiik sicakliklarda uygulanabilir
olmasi sebebiyle metal oksit kaplamalar hazirlamak icin
kullanish bir yontemdir [27].

TiO, ince filmlerin optik, yapisal ve elektronik 6zellikleri
tizerine bir¢ok ¢alisma vardir. Yapilan ¢aligmalarda, sol-jel
yontemiyle hazirlanan TiO, filmlerin 500 °C* de tavlama
sonrasi anataz yapt gosterdigi rapor edilmistir [26]. Niu
W. ve arkadaglarinin yaptigi bir ¢aligmada ise, sol-jel
yardimiyla hazirlanmis amorf yapili TiO, ince filmlerin
kristal yapida olanlara [28]. Hosseini A. ve arkadaslar
yaptiklart ¢aligmada, sol-jel dondiirerek kaplama yontemi
kullanarak ITO ve cam tastyicilar lizerine TiO, filmler iiretip,
tavlama sonrasinda cam tastyici iizerine hazirlanan filmlerin
amorf yapili, ITO iizerine kaplanan filmlerin ise anataz
yapida oldugunu belirtmislerdir [29]. Bu c¢alismada farkl
katman sayilarina sahip TiO, ince filmler sol-jel yontemiyle
hazirlanmistir. Optik ve yapisal 6zellikler igin, cam {izerine
hazirlanan ve 500 °C de tavlanan filmler kullanilmus,
elektrokromik oSlglimler igin ise ITO {izerine hazirlanan
filmler kullanilmistir. TiO,’in elektrokromik &zellikleri
iizerine yapilan caligmalarda, KOH elektroliti kullanilarak
filmin igerisine H" iyonunun sokulup ¢ikarilmasiyla ilgili
calismalar kisith oldugundan, bu ¢alismada H* iyon giris-
cikislari

edilmigtir.

ile filmler elektrokromik olarak karakterize

II. MATERYAL VE YONTEM

Bu c¢alismada sol-jel dondiirerek kaplama ydntemi
kullanarak TiO, ince filmler Corning ve ITO tastyicilar
iizerine kaplanmustir. Optik Olclimler icin Corning 2947

tastyici; elektrokromik oOlglimler icin ise, iletken yiizeye

82

sahip ITO kaplanmis cam tasiyict kullanilmistir. 1TO
tastyicilarin iletken yiizeyinin bir kenarina 1siya dayanikli
bant yapistirilarak maskeleme yapilmistir.

Cozelti hazirlamak icin baslangic malzemeleri olarak
titanyum (IV) biitoksit, asetik asit ve etanol kullanilmistir.
Hacimce 20:1 (etanoliin titanyum (IV) biitoksit miktarina
hacimce orant) oraninda titanyum (IV) biitoksit ¢ozeltisi i¢in
oncelikle 50 mL etanolun 15 mL’si behere alinir. Daha sonra
0,5 mL asetik asit behere yavas¢a damlatilarak manyetik
karistiricida 10 dakika karistirilir. Daha sonra, geriye kalan
35 ml etanol bu ¢ozeltinin iistiine eklenir. Karistirilmakta
olan etanol-asetik asit ¢dzeltisinin i¢ine 2,5 mL titanyum (IV)
biitoksit yavasga eklenerek 1 saat boyunca oda sicakliginda
karigtirtlmaya devam edilir. 1 saat karistirma sonunda seffaf
ve berrak bir ¢ozelti elde edilir [27].

kullanilarak 2000 devir/dakika
dondiirme hizinda tagiyici lizerine filmler olugturulmustur.
100°C’de 5 dakika boyunca
kurutulmustur. Eger 1 kattan fazla film kaplanacak ise
kurutma isleminden sonra filmlerin oda sicakligina

Elde edilen ¢ozelti

Kaplanan filmler

diismesi beklenip her kat i¢in bu siire¢ tekrar edilmistir.
En son kurutma islemi i¢in filmler 120 °C’ de 1 saat
1s1l isleme tabi tutulmustur. Asetik asidin 118 °C’ de ve
etanoliin 78 °C’ de buharlasmasindan dolay1 bu sicaklik
degeri secilmistir. Optik Olgiimler i¢in Corning tasiyici
iizerine kaplanan filmler 120 °C’ de ve 500 °C’de 1 saat
boyunca tavlanmistir. Kristal yapinin incelenmesi igin
ise Corning ve ITO tastyicilar iizerine kaplanan filmler
firinda 120°C’de kurutulduktan sonra 500 °C’de 1 saat
boyunca tavlanmistir. Elektrokromik 6l¢iimler i¢in amorf
TiO, filmlerin daha iyi sonug verdigi bilindiginden ITO
iizerine kaplanan filmler sadece 120°C’ de kurutulmustur.
Tavlama ve kurutma islemleri i¢in Protherm 12/50/450
model tip firm kullanilmistir.

Hazirlanan filmler XRD, SEM ve UV-Vis spektrofotomotre
ile analiz edilmistir. Kaplanan filmlerin kristal yapilarinin
incelenmesi, Rigaku Smartlab X-15m1 kirinim cihazi
(XRD) ile yapilmistir. Bu dlgtimler 20°< 26 <60° tarama
araliginda, 4°/dakika tarama hizi ve 0,02°’lik adimlarla 1,54
A dalgaboylu Cu-K_ 1smi kullanilarak yapilmistir. Film
yiizeyinin yapisi, taramali elektron mikroskobu (Scanning
Electron Microscobe, SEM) ile incelenmistir. Filmlerin
gecirgenlik ve sogurma Ol¢iimleri Thermo Evolution 160
cihaziyla 190-1100 nm dalgaboyu araliginda alinmustir.
Elektrokimyasal 2337 galvanostat/
potentiostat dlgiim cihaziyla yapilmistir. Elektrokimyasal
Olgiimler, H" iyonunun TiO, ince filmlere sokulup
¢ikarilmastyla yapilmistir. Olgiimlerde 1 M konsantrasyona

Ol¢limler Parstat
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sahip KOH elektroliti, karsit elektrot olarak platin tel,
referans elektrot olarak 1 M Ag/AgCl elektrot ve ¢alisma
elektrotu olarak kaplanan TiO, filmler kullanilmustir.
Hazirlanan filmlerin  kalinliklart PARAV  bilgisayar

programiyla [30] hesaplanmistir.

III. BULGULAR VE TARTISMA
3.1 TiO2 Filmlerin Optiksel Ozellikleri

Farkli katman sayisina sahip 120°C’de 1 saat kurutulmus
TiO, filmlerin gecirgenlik egrileri Sekil 1°de goriilmektedir.
1 kath filmlerin gegirgenligi ortalama %82 civarmdadir.
3 kathi filmlerde ise bir tepe ve bir ¢ukur bdlge olustugu
goriilmektedir. 3 katli filmin maksimum gecirgenligi 540
nm dalgaboyunda olup, degeri %89°dur. 5 katli filmlerde iki
tepe ve iki ¢ukur olusmustur. Filmin maksimum gecirgenligi
484 nm’de %88 olmustur. Film ayrica 824 nm’den daha
biiyiik dalgaboylar1 igin ortalama %87 civarinda yiiksek
bir gegirgenlik gostermistir. 7 katli filmlerde ti¢ tepe ve li¢
tane ¢ukur bulunmaktadir. Filmin maksimum gecirgenligi
476 nm’de % 88 olmustur. Filmlerin katman sayis1 artikca
egrilerde cukur ve tepe noktalarinin sayisinin artigi
gozlenmektedir. Bu da filmlerin kalinliklariin arttiginin
gostergesidir. PARAV programiyla hesaplanan kalinlik
degerleri 3, 5 ve 7 kath filmler igin sirasiyla 188=6,
262+10 ve 367=17 nm’dir.1 katli filmlerde girisim deseni
olusmadigindan film kalinlig1 hesaplanamamustir.
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Sekil 1. 120 °C’ de 1 saat kurutulmus filmlerin gecirgenlik
egrileri

Filmlerin yasak enerji aralig1, filmlerin sogurma grafikleri
ve Tauc yasasi olarak bilinen Denklem 1 ile hesaplanmistir
[31].

ahv = A(hv — E)™ (1)

Bu denklemde yer alan @, sogurma katsayisini; foton
enerjisini; E, yasak enerji araligini ifade eder. m iistel bir
sabittir ve dogrudan gegisli malzemeler i¢in 1/2, dolayli
gecisli malzemeler igin ise 2’dir. Kaynaklarda, TiO,’in
dogrudan gegisli yariiletken oldugu verilmektedir. Denklem
I’e gore (hv—Eg)% ifadesini sifir yapan deger filmin

yasak enerji araligini1 vermektedir.
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Sekil 2. 120°C’de 1 saat kurutulmug TiO, filmlerin grafigi

Sekil 2’de TiO, filmlerin sogurma verileri yardimiyla
¢izilmis (akv)” - (hv) grafikleri yer almaktadir. Yiiksek
enerji bolgesindeki her bir lineer ¢izgiye paralel cizgiler
cizilerek bu ¢izgilerin x eksenini kestigi nokta, yani yasak
enerji araligi, hesaplanmistir. Tablo 1.°de farkli katman
sayilarma sahip filmler i¢in bulunan yasak enerji araliklari
verilmistir. Elde edilen verilerden katman sayisi artikca
yasak enerji araliginin azaldigi goriilmiistiir. Yasak enerji
aralig1 en diisiik olan film 3,78 eV degerine sahip 7 kath
TiO, dir.

Tablo 1. 120°C’de 1 saat kurutulmus TiO, filmlerin katman
sayisina gore yasak enerji araliklar.

Katman sayisi Yasak enerji arahgi

(eV) (£0,02)
4,04
3,85
3,81
3,78

N D W=
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120°C’de 1
saatlik kurutma isleminden sonra tavlama islemine tabi

Cam tasiyict dstiine kaplanan filmler
tutulmustur. 1, 3, 5 ve 7 katman olarak hazirlanan ve 120°C
ve 500°C’de tavlanan filmlerin XRD &lglimleri sonucunda
sadece 500°C’de 1 saat tavlanmis olan 7 katli filmin kristal
yapida oldugu, digerlerinin tamaminin ise amorf yapida
oldugu gozlenmistir. Sekil 3’de XRD grafigi verilen 7 kath
filmde (101), (103), (004), (112), (200), (105) ve (211) tepe
diizlemleri gozlenmistir. Bu degerler ile ICDD (International
Centre for Difraction Data)’nin 01-075-2547 kart numarali
TiO, anataz yapisinin uyumlu oldugu gézlenmistir. Anataz
yapidaki bu filmin kristal boyutu, Denklem 2’deki Scherrer
Formiilii ile hesaplanmuistir:

_ ki
- [CosO

@)

Burada D, kristal boyutunu; K, deneysel bir diizeltme
katsayisin1 (K=0,94); A, kullanilan X-1smin dalgaboyunu
(1,54 A); B, X-ism1 kirmim desenindeki tepenin yari
yiiksekligindeki tam genisliginin radyan cinsinden degerini
(full width at half maxima, FWHM); ve 6 kirnim agisini
gostermektedir. Sekil 3’de gosterilen XRD grafiginden elde
edilen veriler Tablo 2° de yer almaktadir. 7 kath TiO, filmin
ortalama kristal boyutu yaklasik olarak 17 nm bulunmustur.

@ao1n)

Siddet (keyfi birim)

T T T T T
30 40 50

20 (Derece)

20 60

Sekil 3. Cam tastyict istiine kaplanmig ve 500°C’de 1 saat
tavlanmis 7 kath TiO, filmin XRD grafigi
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Tablo 2. Cam iistiine kaplanan ve 500°C’de 1 saat tavlanan
7 katl1 TiO, filmin XRD verileri

Miller Tepenin FWHM Kristal
indisleri (hkl) oldugu ac, (derece) boyutu
20 (derece) (nm)
(101) 25,27 0,52 16,68
(004) 37,52 0,45 19,48
(200) 48,04 0,52 17,48
(211) 55,07 0,58 16,14

Anataz kristal yapisina sahip 7 kath TiO, filmin gecirgenlik
ve (ahv)*- (hv) grafikleri sirastyla Sekil 4 ve Sekil 5°de
gosterilmektedir.
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Sekil 5. 500°C’de 1 saat tavlanan 7 katli filmin ( hv)?- (hv)
grafigi
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Amorf yapidaki 7 kath TiO, filmler %88 gibi yliksek
gecirgenlige sahip olmalarina karsin  kristal yapidaki
TiO, filmler yaklasik %74 gecirgenlige sahiptir. Sogurma
verilerinden yararlanilarak cizilen (a/kv)” - (hv) grafiginden
filmin yasak enerji arahigr 3,82 (+0,02) eV olarak
bulunmustur. Bu sonug, kaynaklarda yer alan degerlerle
uyumludur [32].

TiO, filmler, ITO tastyicilar iistiine tek kath ve 3 katl olarak
kaplanmistir. Kaplanan filmlerden bazilari sadece 120°C’de
kurutulmus, bazilariise 120°C’de kurutulduktan sonra 500°C’de
1 saat boyunca tavlanmustir. ITO {iistiine kaplanan ve 120°C’de
kurutulan tek ve 3 kath TiO, filmlerin XRD 6l¢iimlerinden bu
filmlerin amorfyapida oldugu goriilmiistiir. 120°C’de kurutulan
TiO, filmlerde herhangi bir tepe olmamasinin sebebi, tavlama
sicakligmim kristallesme i¢in yeterli olmamasidir. Bu durum
TiO, i¢in beklenen bir sonugtur.

500°C’de tavlanan tek katli ve 3 katli TiO, filmlerin XRD
Ol¢iimleri bu filmlerinkristal yapida oldugunu géstermektedir
(Sekil 6). Bu yapinin, ICDD’nin 01-075-2547 kart numarali
TiO, anataz yapisi ile uyumlu oldugu goriilmiistiir. Olusan
tepeler (101), (103), (004), (112), (200), (105) ve (211)’dir.
Grafikten 3 katli filmlere ait tepelerin daha belirgin oldugu
goriilmektedir. Tepelerin tek katli olarak kaplanan filmlere
gore daha siddetli ve keskin olmasi, filmin daha kalin ve daha
iyi bir sekilde kristallenmis oldugunun bir gostergesidir.
Cam tastyic lstiine 3 kath olarak kaplanan TiO, ince filmde
tepe gozlenmemesine karsin ITO istiine 3 katli olarak
kaplanan TiO, ince filmde tepe gdzlenmesi, kristallenmeyi
zorlagtiran amorf tasiyict etkisinden kaynaklanmaktadir.
XRD grafiginden elde edilen veriler ve Scherrer Formiilii ile
hesaplanan kristal boyutlar1 Tablo 3’de verilmistir. Tek ve
3 kath filmler i¢in ortalama kristal boyutu yaklasik olarak
15 nm’dir.

Siddet (keyfi birim)

T
40
20 (Derece)

T
30

20 50 60

Sekil 6. ITO tasiyict iistiine kaplanmig ve 500°C’de 1 saat
tavlanmis tek ve 3 katli filmlerin XRD grafigi
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Tablo 3. ITO tastyic iistiine kaplanmis ve 500°C’de 1 saat
tavlanmis tek ve 3 katli TiO, filmlerin XRD verileri

. Tepenin oldugu FWHM Kristal
Miller 56, 20 (derece) (derece) boyutu (nm)

indisleri . . .

(hKl) Tek Ue Tek Ug Tek Ug

Kathi Kath Katli Kath  Kath  Kath
(101) 2529 25731 0,72 0,73 11,82 11,65
(004) 37,46 37,52 0,48 0,57 18,26 15,38
(200) 49,13 49,08 0,59 0,52 1547 17,53
(211) 55,68 55,59 0,58 0,62 16,18 15,13

Filmlerin yiizey yapilar1 SEM fotograflari ile incelenmistir.
Sekil 7a ve 7b’de 120 °C’ de 1 saat kurutulmus tek ve 3
katl filmlere ait SEM goriintiisii verilmektedir. Sekil 7c’de
ise 120 °C’ de 1 saat kurutulduktan sonra 500 °C’ de 1 saat
tavlanan tek katli filme ait SEM goriintiisii vardir. Her iig
filmin ylizeyinin de diizgiin olarak kaplandigi ve homojen
dagilima sahip oldugu goriilmektedir.

Sekil 7. 120 °C’ de 1 saat kurutulmus (a) tek katl filmin
(b) 3 katl filmin SEM goériintiisii, (c) 120 °C’ de 1 saat
kurutulduktan sonra 500 °C’ de 1 saat tavlanan tek katli
filmin SEM goriintiisii

3.2 TiO?2 Filmlerin Elektrokromik Ozellikleri

ITO tastyic stiine sol-jel dondiirerek kaplama yontemi ile
kaplanan tek ve 3 katli filmlerin elektrokimyasal 6lgtimleri
icin standart ii¢ elektrotlu hiicre kullanilmistir. Bunun igin
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TiO,/ITO calisma elektrotu, platin tel karsit elektrot olarak
ve Ag/AgCl de referans elektrot olarak secilmistir. Caligma
elektrotu olan TiO, ince filmlerin elektrokimyasal 6lgiimleri,
etanol ic¢inde ¢Oziinmiis 1 M KOH elektroliti kullanilarak
yapilmistir. Filmlerin dayanma sinirini ve hangi bolgede
renklendiklerini anlamak amaciyla +1,5 V- (-1,5) V
araliginda ve 20 mV/s tarama hizinda deneme &lglimleri
yapilmistir. Yapilan deneme Ol¢iimleri sonucunda (—0,8)
V — (-1,45) V araligimin uygun oldugu gorilmiigtiir. —1,45
V’tan daha diisiik degerlerde filmin bozuldugu goézlenmistir.
Genel olarak her numune (-0,8) V —(~1,45) V araliginda 20
mV/s tarama hizinda 30 ¢evrim yapacak sekilde taranmis
ve elde edilen veriler, filmin elektrolit igerisine daldirilan
yiizey alanina boliinerek standartlastirilmistir.

Sol-jel dondiirerek kaplama yontemi kullanilarak hazirlanan
filmlerin 120°C’de 1 saat kurutma iglemine tabi tutulduktan
sonra elektrokromik dlgtimleri alinmigtir. Tek katli ve 3 katli
filmlerin 1 M KOH igerisinde alinan Doniisiimlii Voltametri
(Cyclic Voltammetry, CV) dl¢lim sonuclarindan elde edilen
verilere ait grafikleri Sekil 8’de goriilmektedir.
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Sekil 8. (a) Tek katli filmin, (b) 3 kath filmin 1 M KOH
icerisinde alinan CV 6l¢iim sonuglarina ait grafikleri
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Elektrokimyasal 6l¢iim sonuglarindan 10. ¢evrimden 30.
cevrime kadar filmin iyon tutma kapasitesinin (filme giren
iyon miktart) arttigi goriilmustiir. TiO, filmlerin iglerinde
kalan yilik miktarlari;

3)

Q = Qxatoaik — Qanodik

denklemi ile hesaplanmistir. Bu denklemde Q.. veQ,
sirastyla filme giren ve filmden c¢ikan ylk miktarlarin
gostermektedir. Bu denklem kullanilarak hesaplanan

sonuglar Tablo 4.’de gosterilmektedir.

Tablo 4. Tek katli ve 3 katli filmlerin 1 M KOH elektroliti
icinde 20. ¢evrim sonundaki yiik durumlari

Giren yiik (mC/cm?)  Cikan yiik (mC/ Film icerisinde
cm?) kalan yiik (mC/
cm?)
. Tek Ug Tek Ug
TekKath Ug Kath Kath Kath Kath Kath
2,98 2,83 1,11 1,46 1,87 1,37

Filmlerde bir anodik tepe ve bir katodik tepe gdzlenmistir.
Katodik tepe -1,26 V’ta olusmustur.
artikca katodik tepeye karsilik gelen akim yogunlugu da

Cevrim sayist

artmaktadir. Filmlere her ¢evrimde daha fazla H" girdigi,
katodik tepenin siddetinin artmasindan ve egriler arasinda
kalan alanin biiylimesinden anlasiimaktadir. 3 katli filmlere
giren yiik miktar1 tek katli filmlere goére daha az olmustur.
Ancak ¢ikan yiik miktari tek katli filmden daha fazladir. CV
6l¢timlerinde film igerisine giren yiiklerin tamaminin geri
cikmast ideal durumdur. Dolayisiyla filmin igerisinde ne
kadar az yiik kalirsa ¢cevrimin tekrar edilebilirligi ve filmin
kalitesi o kadar fazla olur. Tablo 4.’de goriildiigii gibi 3 katl
film iceresinde kalan yiik miktari tek katli filmlere gére daha
azdir.

TiO, filmler kaplandig1 anda seffaf iken; 1 M Ag/AgCl
elektrotu ve 1 M KOH elektroliti kullanilarak CV 6l¢iimii
yapildiginda filmler koyu gri rengini almaktadir. Sekil 9°da;
CV olgtimii yapilmis TiO, filmler beyaz bir zemin tlizerinde
goriilmektedir.
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Sekil 9. Elektrokromik 6l¢iimii yapilmis TiO, ince filmler (a)
Olgiim icin siviya daldirilan kisim (b) siviya daldirilmayan
kisim

IV. SONUCLAR

Bu caligmada titanyum (IV) biitoksit, etanol, asetik asit
basglangic malzemeleri kullanilarak saf TiO, ince filmler
iiretilmistir. Film kaplamak i¢in sol-jel dondiirerek kaplama
yontemi kullanilmis ve 2000 devir/dakika dondiirme hizinda
1 dakika boyunca kaplama islemi gergeklestirilmistir.
Filmler, ITO ve Corning 2947 cam tastyicilar iistline ¢esitli
katman sayilarina sahip olacak sekilde hazirlanmislardir.

Yapilan XRD ol¢limlerine gore, cam tastyicilar iistiine
kaplanan ve sadece 500 °C’ de 1 saat tavlanmis 7 katl
filmlerde tepe goriilmiistiir. Filmler anataz yapida olup
ortalama kristal boyutu yaklasik 17 nm’dir. ITO istiinde
yapilan kaplamalarin XRD sonuglari incelendiginde 500 °C’
de tavlanmis 1 katli ve 3 katli filmlerin de anataz yapiya
sahip olduklart goriilmiistiir. Ayrica 3 katli filmlerin XRD
tepelerinin siddetinin 1 kath filmlere gore daha fazla oldugu
gozlenmistir. Bu siddet farkinin (101) diizleminde daha
belirgin oldugu bulunmustur. Tek katli ve 3 katli filmlerin
ortalama kristal boyutu 15 nm civarindadir. Filmlerin SEM
goriintiileri incelendiginde filmlerin yiizeyinin diizgiin olarak
kaplandigi ve homojen yapiya sahip olduklart gozlenmistir.

Cam tastyicilar iistiine kaplanmus TiO, filmlerin gecirgenlik
grafikleri incelendiginde filmlerin katman sayis1 artikca
grafiklerdeki tepe ve cukur sayisinin da arttig1 gozlenmistir.
Bu da kalmlig1 artan filmler icin beklenen bir sonugtur.
Hazirlanan TiO, filmler genel olarak yiiksek gecirgenlige
sahiptir. Filmlerin gecirgenliginin 1s1l iglemin etkisiyle
azaldigy, gegirgenlik grafiklerinde yer alan tepe ve ¢ukurlarin
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kaydig1 tespit edilmistir. Yapilan 1s1l islem sonucunda 650
nm civarinda elde edilen maksimum gegirgenligin 7 katl
filmler i¢in %83’ten %62’ye diistiigli gorillmistir.

Amorf filmlerin yasak enerji araliginin 3,78 eV ile 4,04 eV
arasinda degistigi gorlilmistir. Filmlerde katman sayisi
artikca filmlerin yasak enerji araliginin azaldigi gdzlenmistir.
Anataz yapiya sahip 7 katl filmin yasak enerji aralig1 3,82
eV olarak hesaplanmuistir.

Filmlerin elektrokimyasal 6zelliklerini incelemek i¢in 1 M
KOH elektroliti, karsit elektrot olarak platin tel, referans
elektrot olarak 1 M Ag/AgCl elektrot ve ¢aligma elektrotu
olarak TiO, filmler kullanilmistir. 20 mV/s tarama hizinda
alman 6lgiim sonuglarma gore TiO, filmlerin elektrokromik
ozellik gosterdigi gdzlenmistir. fyon giris cikist agisindan
3 katli olarak hazirlanan filmin tek katli filme gore daha
verimli oldugu bulunmustur. Filmlerde test edildikleri 30
¢evrim sonunda herhangi bir bozulma goriilmemistir. Sol-
jel yontemiyle elde edilen TiO, amorf filmlerin katodik
elektrokromik 6zellik gostererek renginin hizli bir sekilde
seffaftan koyu griye dondiigli gdzlenmistir.
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