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OZET

Yiuksek Lisans Tezi
Eu*® KATKILI Lu203 VE Gd203 INCE FiLM KAPLAMALARIN URETiMi
Enes Akif EZIRMIK

Atatiirk Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Metalurji ve Malzeme Miihendisligi Anabilim Dali
Malzeme Bilim Dali

Danisman: Dog. Dr. Kadri Vefa EZIRMIK

Sintilator malzemeler, radyasyonu etkili bir sekilde absorbe eden ve absorbe ettikleri
radyasyonu, goriiniir veya goriiniir bolgeye yakin spektral bolgede 1s18a doniistiiren ve
genellikle yiiksek yogunluga sahip liiminesans malzemelerdir. Son yillarda sintilator
ince filmlere olan ilgi artmistir. Yiiksek sogurma verimleri ve yiiksek yogunluklari
nedeniyle, Lu,O3 ve Gd20s gibi nadir toprak elementlerine Eu*® ilavesi ile elde edilen
malzemeler, giinlimiizde sintilatér malzemeler olarak kullanilmaktadir. Sintilator
malzemeler genellikle kiitlesel olarak iiretilmekte ve optik gegirgenligi saglayabilmek
icin bu malzemelere iiretim sonrasinda 1s1l islem uygulanmaktadir. Bu ¢alismada Eu™®
ile katkilanmis Lu2O3:Eu*® ve Gd203:Eu® sintilator malzemeler, gesitli taban altliklar
tizerine RF-PVD sistemi kullanilarak kaplanmis, elde edilen kaplamalarin 6zellikleri
XRD, SEM, EDS, AFM cihazlar1 kullanilarak incelenmistir. Yapilan caligmalar
sonucunda tiretilen kaplamalarin herhangi bir 1s1l isleme gerek duyulmaksizin kristal
yapida oldugu ve optik olarak gegirgen 6zellige sahip oldugu gézlemlenmistir.

2019, 56 sayfa

Anahtar Kelimeler: Lu,Os:Eu*3, Gd,0s:Eu*?, sintilator, ince film kaplama, Fiziksel
buhar biriktirme (PVD), RF-PVD



ABSTRACT

Master Thesis
FABRICATION OF Eu®* DOPED Lu203 AND Gd203 THIN FILM COATINGS
Enes Akif EZIRMIK

Atatlirk University
Graduate School of Natural and Applied Sciences
Department of Metallurgical and Materials Engineering
Department of Materials

Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Kadri Vefa EZIRMIK

Scintillator materials are generally high-density luminescence materials that effectively
absorb radiation and convert absorbed radiation into light with wavelengths in or around
the visible spectral region. In recent years interest in scintillator thin films has increased.
Due to their high absorption efficiency and high density, the materials obtained by
adding Eu®* to rare earth elements such as Lu,Os and Gd.O3 are used as scintillating
materials. These materials are mass-produced, and heat treatment is applied to them to
ensure optical transparency. In this study, Eu®* doped Lu2Os: Eu®" and Gd,O3: Eu®*
scintillator materials were coated on various substrates by using the RF-PVD system. In
addition, the properties of the coatings were examined by using XRD, SEM, EDS and
AFM systems. As a result of the studies, it is observed that the produced coatings have
a crystal structure and an optically transparent feature without any heat treatment.

2019, 56 pages

Keywords: Lu,Os:Eu®*, Gd,Oz:Eu®*, scintillator, thin film coatings, physical vapor
deposition (PVD), RF-PVD
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1. GIRIS

Sintilatorler, radyasyon enerjisini etkili bir sekilde absorbe eden ve absorbe edilen
radyasyon enerjisini, goriiniir spektral bolgede veya goriiniir bolge cevresinde dalga
boyuna sahip 1s18a doniistiiren ve genellikle yiiksek yogunluga sahip olan liiminesans
malzemelerdir (Blasse 1994). Donistiiriilen radyasyon enerjisi  sintilasyon
dedektorlerinde bulunan fotogogalticilar ve fotodiyotlar sayesinde tespit edilebilir. Bir
malzemenin sintilatdr olmasi i¢in, liiminesans merkezleri icermesi gerekir. Bunlar digsal,
genellikle katkilama iyonlari veya igsel, yani kafesin molekiiler sistemleri veya uyarilmis
ve daha diigiik bir enerji durumu arasinda bir radyasyon gecisine sahip olan kafesin

kusurlardir.

Liiminesans olay1, dis bir enerji kaynag: tarafindan uyarilan malzemenin absorbladigi
uyarilma enerjisini malzemede 1s1 degisimi meydana gelmeksizin goriiniir 151k seklinde
yayimlamasi olarak tanimlanir. Bu olayin baska elektromanyetik 1sinim kaynaklarindan
temel farki, kaynagin 1sisinda herhangi bir degisim olmamasidir. Liiminesans malzemeye
uygulanan radyasyon enerjisi, malzeme tarafindan absorblanir ve iyonlastirict radyasyon
tiirlerine ve sintilatorleri olusturan elementlere bagli olarak bazi etkilesimler meydana

gelir.

Genel sintilasyon islemi ii¢ parcaya bdoliinecek olursa su sekilde siralanabilir; (1) gelen
radyasyonun veya pargaciklarin enerjisinin ¢ok sayida elektron deligi ciftine
dontistiiriildiigii doniisiim islemi, (ii) transfer islemi i¢inde bir elektron deligi ¢iftinin
enerjisinin 1ilgili liiminesans iyonuna aktarildigi ve (iii) liiminesans iyonunun radyal
olarak uyarilmis bir durumdan zemin durumuna dondiigii emisyon islemidir (Blasse

1994).

Nal:Tl, Csl:TI, CaWQs, Csl:Na, Cal:Na, Lil:Eu, BisGe3012 (BGO), CeFs, CdWOs,,
Gd20,S:Pr,Ce,F, ZnS:Ag, Gd2SiOs:Ce™3, LupSiOs:Ce™ ve CaFz:Eu yaygin olarak

kullanilan sintilator malzemelerden bazilaridir (Blasse 1994).



Sintilasyon malzemeleri {izerine yapilan aragtirmalar, 1895'te W. C. Roentgen tarafindan
yapilan X-1s1n1 kesfi sirasinda baglamigtir (Rontgen 1896). X-1s11 kaydinda, basit bir
fotografik film oldukga yetersiz bulunmus ve hassas fotografik film tabanli dedektorlerin
verimli bir sekilde kullanilmasi i¢in goriinmez 1sinim1 goriiniir 1518a doniistiirebilen
malzemeler aranmaya baglanmistir. 1896'nin baslarinda CaWQOs tozu bu amag igin
kullanilmis, daha sonra ZnS bazli tozlarla birlikte karistirilarak birlesik fosfor-film

dedektorlerinde X-1ginlarinin tespiti i¢in yaygin olarak kullanilmaya baslanmistir (Nikl
2016).

1897'de katod 1sin tiiptinde hizlandirilmis bir elektron 1sininin enerjisinin, gériiniir bir
1518a (bu fenomen genellikle katodoliiminesans olarak adlandirilir) bir fosfor materyali
tarafindan doniistiiriildiigii belirlenmistir. Bu doniisiimiin mekanizmast X-1s1n1 doniistim
mekanizmasina oldukg¢a benzemektedir (Ozawa and Itoh 2003). Boylece, 19. yiizyilin
sonunda, dogal radyoaktif elementlerin iirettigi y 1sinlar1 ile birlikte iki enerjik radyasyon
(foton ve partikiil) ortaya ¢ikarilmistir. Bu fenomen 1896'nin baslarinda H. Becquerel
tarafindan uranyumda ve M.C. Sklodowska ve P. Curie tarafindan polonyum ve

radyumda kesfedilmistir.

Bahsedilen radyasyon tiirlerinin uygulama potansiyellerinin ¢ok yiiksek olmasindan
dolay1 pratik kullanimlar1 i¢in gerekli olan fosfor ve sintilatér malzemelerinin gelisimi
hizlanmastir. Tek kristalli kiitlesel sintilatorler 1940'larin sonunda Nal: TI ve CsI: Tl ile
baslamaktadir (Hofstadter 1949, Van Sciver and Hofstadter 1951) . Talyum katkili
sodyum iyodiir kristalinin olaganiistii 1s11ldama tepkisinin 1948 yilinda Robert Hofstadter
tarafindan kesfi, i1lk kez y fotonlarmin kiiciik boyutlu kompakt dedektorler tarafindan
spektroskopik olarak saptanmasina olanak saglamistir (Hofstadter 1948). Nal:Tl ve
Csl:Tl, ilk oksit bazli sintilatér CdAWO4 ve BisGesO12 (BGO) yaygin sintilatorler haline
gelmis ve c¢alismalardaki yeni malzemeleri degerlendirmek i¢in genellikle standart
ornekler olarak kullanilmistir. Son yirmi yilda, temel olarak yiiksek enerji fizigine ve
bilim, tip ve endiistri alanindaki ileri goriintiileme uygulamalarina ihtiya¢ duyulmasiyla
birlikte bu alanda 6nemli galismalar yapilmistir. Bu donemde ¢alisilan yeni tek kristal

sintilatorlerin biiyiik cogunlugu, hizli bozunma siiresi (tipik olarak 10-60 ns) ve 5d-4f



radiatif gecislerinin oda sicaklifinda yiiksek kuantum verimi nedeniyle Ce*® ve Pr*?

katkilt malzemelere dayanmaktadir (Bachmann et al. 2009).

Sintilatér malzemeler yapilarina gore organik veya inorganik sintilatorler olarak
kategorize edilebilir (Weber 2002, Liu 2017). Organik sintilatorler, az miktarda fliioresan
boya molekiilii (agirlik¢ca matrisin % 1-3’1i) iceren konjuge yapilari olan plastik veya tek
kristalli bir organik matris igerir. Genellikle plastik olarak kullanilan organik sintilatorler,
imalat kolayligi, diisiik maliyet ve kisa bozulma siireleri (~ 1 ns) gibi biiylik avantajlara
sahiptir (Knoll and Glein 1989). Organik sintilatorlerin en biiyiik avantajlarindan biri,
neredeyse tiim geometrilerin iretilebilmesi ve bu nedenle 6zel uygulamalara
uyarlanabilmesidir (Brooks 1979). Diisiik yogunluklarindan dolay: (~ 1 g.cm?), y ve X
15101 saptamast i¢in uygun degillerdir (Blasse 1994).

Organik sintilatorler; tek kristalli sintilatorler, sivi sintilatorler ve plastik sintilatorler
seklinde siniflandirilir. Organik tek kristalli sintilatorler, saf antrasen veya stilbenden
olusur. Bu tek kristaller organik sintilatorler arasinda en yiiksek 1sik verimlerine (17000
foton / MeV) sahiptir ve liiminesans siireleri en fazla birkag nanosaniyedir (Liu 2017).
Fakat, kolay islenememeleri, biiylik boyutlu kristalleri tiretme konusundaki zorluklar ve
zayif mekanik dayamimlari, organik tek kristalli sintilatorlerin yaygin sekilde
kullanilmasini 6nler. Plastik ve sivi sintilatorler, biiytik 6l¢ekli iiretimdeki avantajlarindan
dolayr ana organik sintilatorlerdir. Bu iki tiirlin yapis1 hemen hemen aynidir; plastik
sintilator, sivi sintilatoriin “kat1 bir ¢ozelti” versiyonudur (Salimgareeva and Kolesov
2005, Milbrath et al. 2008). Organik siv1 sintilatorler, sivi olmalar1 nedeniyle istenilen
bir¢ok tasarimda kullanilabilirler. Plastik sintilatorler, yiiksek 151k emisyonu, liiminesans
stiresinin diisiik olmas1 ve yapist sayesinde kolay sekillendirilebilmesi gibi avantajlara

sahiptirler.

Inorganik sintilatorler, 1s1ldayan aktivatdr atomlariyla (yaklasik % 1073 mol) katkals,
y1gin halinde tek kristalli inorganik bir matris igerir (Liu 2017). Talyum katkili sodyum
iyodir kristalinin olaganiistii 1s1ldama tepkisinin 1948 yilinda Robert Hofstadter

tarafindan kesfi, ilk kez y fotonlarimin kiiciik boyutlu kompakt dedektorler tarafindan



spektroskopik olarak saptanmasina olanak saglamistir (Hofstadter 1948, Birks and Firk
1965, Knoll 2010). O zamandan beri, inorganik sintilatorler her zaman sintilasyonun
Ozellikle y foton tespitinin odak noktasi olmustur (Derenzo et al. 1990, Blasse 1994,
Moses 2002, Milbrath et al. 2008). Tipik inorganik sintilatorler, uygun enerji durumlarina
sahip aktivator atomlari ile katkili, halojentirlerin veya oksoanyonlarin genis bant aralikli
tuzlarimin tekli kristallerinden yapilir. Tuzu olusturan elementlerden en az biri, yiiksek bir

atom numarasina (en az 50) sahip olmalidir.

Inorganik sintilatdrler, iyonlastirict radyasyonun tespitinde yaygin olarak kullanilir
(Weber 2002). Inorganik sintilatér malzemeleri, organik sintilatorlerden daha fazla
yogunluga, daha yliksek atom sayisina ve daha yiiksek 1s1k ¢ikisina sahiptir. Yiiksek atom
numarasi ve yiiksek yogunluk, inorganik sintilatore yiiksek zayiflama giicii (atenuasyon)
vererek vy 1s1ninin spektroskopik tespitini kolaylastirir. Yiiksek optik berrakliga ve iyi y
durdurma giicline sahip olan tek kristal sintilatorler, eriyik kristallendirme ve bolgesel
inceltme islemleriyle iiretilebilir. Uretim ve saflastirma islemi zaman ve enerji tiiketir ve
tek kristalin biiyiikliigii kullanilan kiilge ile sinirlidir. Ayrica kullanilan tuzlarin ¢ogunun
higroskopik olmasi, iiretilen sintilatoriin dikkatli bir sekilde paketlenmesini gerektirir. Bu
faktorler inorganik tek kristalli sintilatorlerin fiyatinin yiikselmesine neden olur. Uzun
bozunma sabitleri, yavas floresan bozunumlar ve higroskopiklik inorganik sintilatorlerin
ortak dezavantajlaridir (Liu 2017). inorganik sintilatér malzemeleri arasinda kristaller,
seramikler (optik olarak izotropik malzemelerden yapilmis), cam ve cam seramikler
bulunur. Cam, diisiik maliyetli ve biiyiik hacimli tiretim olanaklarindan dolay: sintilator
malzemesi olarak ¢ekicidir. Fakat cam, nokta kusurlu diizensiz bir malzemedir ve cam
sintilatorler 151k emisyonu bakimindan kristal yapidaki sintilatorlere kiyasla daha zayif
ozelliktedirler (Weber 2002). Tipik olarak inorganik sintilatorler, enerji ¢ozliniirliigii ve
v 1sin1 algilamada daha iyi performans gosterirken, organik sintilatérler daha hizl

emisyona, daha iyi ntron yanitina ve daha diisiikk maliyetlere sahiptir (Liu 2017).

Sintilatorler, yiiksek enerji fizigi, tibbi goriintiileme, petrol arama, tilke glivenligi (y-151n1
detektorleri), astrofizik vb. alanlardaki cihazlarda kullanilmaktadir (Chaudhry 2009).
Sintilatorler genellikle biiyiik kristaller halinde uygulanir. En dikkat ¢ekici uygulama,



elektromanyetik kalorimetrelerdeki sintilatdrlerin kullanilmasidir. En biiyiigii seksenlerin
sonlarinda CERN'de (Cenevre) insa edilmistir. Kullanilan bu sintilatér 24 cm
uzunlugunda 12 000 adet Bi«GesO:2 kristali igerir ve toplam 1,2 m*'liik bir hacme sahiptir
(Lecoq 1994). Bu kalorimetre, bir ¢arpistiricidaki enerjisel carpismalarda iiretilen
elektronlarin, pozitronlarin ve fotonlarin enerjisini tam olarak Olcebilir. Daha biiyiik
hacimli kristal (60 m* CeFs) gerektiren yeni nesil yiiksek hassasiyetli kalorimetreler
iiretme planlar1 vardir. Ancak, yiiksek maliyet bu gelismeyi sinirlandirmaktadir. Bu
kalorimetreler yiiksek enerji fizigi, niikleer fizik ve astrofizikte elektron ve fotonlari

saymak i¢in kullanilir.

Sintilatorler, tibbi teshislerde de dnemli bir rol oynar. y-1s1n1 kameralari tibbi teshislerde
kullanilan yontemlerden biridir. Bu yontemde diger 1sinim temelli cihazlarin aksine 1sin
kaynagi cihaz degil hastadir. Goriintilleme Oncesi hastaya radyoizotoplar genellikle
uygun bir radyoaktif element ile etiketlenmis kimyasal bilesikler formunda enjekte edilir.
Yaygin olarak kullanilan radyoizotoplardan biri **™Tc 'dir (Blasse 1994). Viicut disindaki
radyasyonun Ol¢lilmesi ile fonksiyonel bir goriintii elde edilebilir. Yayilan radyasyon
(120-150 keV), genellikle bir sintilator kristali iceren bir y-1511 kamerasiyla 6lgiliir.

Yaygin y-1511 kameralari, radyoaktivite dagiliminin iki boyutlu bir goriintiisiinii saglar.

Sintilatorlerin kullanildig: bir bagka tibbi goriintiileme yontemi de PET (pozitron emisyon
tomografisi) 'tir. Bu yontemde hastaya, pozitron yaymimi yapan radyoizotoplar enjekte
edilir. Pozitronlar yolu {izerindeki (-) yiiklii elektronlar ile ¢arpisinca, kiitlenin enerjiye
donilisiimii meydana gelir. Kiitleler carpisma sirasinda yok olurken anhilasyon fotonu
birbiriyle 180° ac1 ile zit yonlerde salinir. Bu olaya, anhilasyon (yok olma), olusan
fotonlara da anhilasyon fotonlar1 denir. Bu anhilasyon fotonlari, dedektorlere carparak
sintilasyona doniigiir. Sintilasyonlar foto ¢oklayic tiiplerde elektrik sinyaline dondisiir.

Elektrik sinyalleri diger elektronik devrelerde islenerek goriintiiye doniistiiriiliir.

Bir diger uygulamada bilgisayarli tomografi (BT) cihazlarnidir. BT, X-1511 ve bilgisayar
teknolojisinin birlikte kullanilmasinin bir {iriiniidiir. Calisma prensibi, bir dizi X-151n1

zayiflama (atenuasyon) degerlerinin, bir nesnenin enine kesit goriintiilerinin daha sonra



yeniden olusturulmasina imkan veren birkac farkli bakis acisindan tespit edilmesine
dayanir. X-111 tiipii 61¢iim alani etrafinda doner ve X-1sinlar1 hastanin enine kesitsel bir
diliminden gegerek dedektor sistemine ¢arpar. Boylece dokularin X-1s1inlarini zayiflatma
degerleri elde edilir. Bu degerler kullanilarak goriintii olusturulur. Dokunun X-1sinlarini
zayiflatma derecesi goriintiideki beyazlik derecesini belirler. Ornegin metal igindeki

bosluklar incelenecek olursa metaller beyaz renkli, hava ise siyah renkli goriintii olugturur
(Blasse 1994).

Bu tez caligsmasinda sintilatér malzeme olarak kullanilacak evropiyum katkili liitesyum
oksit ve gadolinyum oksit ince film kaplamalar, Si wafer, cam, bakir, aliiminyum taban
malzemeler lizerine kaplanmistir. Kaplamalarin iretimi igin radyo frekans-fiziksel buhar
kaplama (RF-PVD) sistemi kullanilmistir. Kaplamalarin tiretimi i¢in kullanilacak farkli
evropiyum igeriklerine sahip hedef malzemeler ilk olarak Pechini sol-jel yontemiyle
Istanbul Universitesi’nde iirettirilmistir. Hedef malzemeler 1400°C de sinterleme
islemine tabi tutularak seramik yap1 elde edilmistir. istanbul Universitesi’nden temin
edilen seramik hedef malzemelerin, kaplama prosesi sirasinda olusan termal sok
nedeniyle kirilmasindan dolay1, yeni bir yontem gelistirme ihtiyaci ortaya ¢ikmistir. Bu
amagcla PVD sisteminde Gd>O3 ve Lu.Oz hedef malzemelerle beraber evropiyum oksit
hedef malzeme kullanilarak Eu katkili lutesyum oksit ve Eu katkili gadolinyum oksit
kaplamalar iiretilmistir. Kaplamalarda Eu katki miktarinin etkisini incelemek amaciyla,
Eu203 hedef malzemeye uygulanan gii¢ degistirilerek, farkli oranlarda Eu katkili
kaplamalar tretilmistir. Elde edilen kaplamalarin kristal yapisi, kaplamalarin biiyiime
morfolojileri taramali elektron mikroskobu kullanilarak incelenmis, kaplamalarin
kolonsal olarak biiyiidiigii gortilmistiir. PVD sistemi kullanilarak tretilen kaplamalarin
tiimii optik olarak gecirgendir. Ayrica literatiir ¢aligmalarinda kristal yap1 elde etmek i¢in
gereksinim duyulan kaplama sonrasi 1sil isleme gerek olmadan, kristal yapiya sahip

Gd203:Eu ve Lu2O3:Eu kaplamalar iiretilmistir.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1. Sintilator Malzemeleri

Sintilatorler, y-1s1n1 veya X-1s1n1 gibi bir 1s1n1mi1 absorbe eden ve dalga boyu goriilebilir
151k veya goriilebilir 1s18a yakin bir elektromanyetik dalga yayan genellikle yiiksek
yogunluga sahip liiminesans malzemelerdir. Liiminesans, malzemenin disaridan bir enerji
kaynagi tarafindan uyarilmasi sonucu absorblanan uyarilma enerjisinin yakin UV, yakin
IR veya goriinlir 151k olarak yayimlanmasi olayidir. Liiminesans olay1 sirasinda
malzemede 1s1 degisimi meydana gelmez. Sintilasyon siiregleri iyonlastirict radyasyon
tiirlerine ve sintilatorlerin elementlerine baghdir. X ve gama 1silart dahil olmak {izere
yiilksek enerjili fotonlar sintilator tarafindan absorbe edildiginde, fotoelektrik
absorpsiyon, Compton sagilmasi ve ¢ift olusturma olarak adlandirilan ii¢ etkilesim iglemi
gerceklesir. Fotoelektrik absorpsiyon, genellikle radyasyonu analiz etmek i¢in kullanilir
ve bu islemde, olay basina bir primer elektron iretilir. Bu birincil elektron, Coulomb
sacilmasi yoluyla bir¢ok uyarilmis ikincil elektron tiretir ve bu ikincil elektronlar kinetik
enerjilerini diger serbest elektronlarla etkileserek yayarlar. Son olarak, bu ikincil
elektronlar deliklerle birleserek parildama fotonlari yayar (Yanagida 2018). Sintilator
malzemeler yapilarina gore organik veya inorganik kati, sivi ve gaz sintilatorler olarak
kategorize edilebilir (Weber 2002, Liu 2017). Inorganik sintilatdrler yiiksek 1s1k ¢iktisina
ve yavas bir tepkiye sahipken organik sintilatorler diisiik 151k ¢iktisina sahip fakat hizlidir
(Mapelli 2011). Radyasyon enerjisini goriiniir fotonlara doniistiirme kabiliyetine sahip
sintilatorler, insanligin radyasyonu tespit etmek i¢in kullandigi en eski malzemelerden

biridir. Sintilatorlerin tarihsel gelisimiyle ilgili bir gorsel Sekil 2.1°de verilmistir.
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Sekil 2.1. Sintilatorlerin tarihsel gelisimi (Weber 2002)

2.2. ince Film Sintilator Malzemeler ve Uretim Yontemleri

Literatiir arastirmalar1 incelendiginde sintilator malzemelerin ¢ogunlukla toz
malzemelerden sinterleme yontemiyle tretildigi goriilmektedir. Son yillarda, sintilator
malzemelerin ince film halinde iiretilmeye baslandig1 goriilmektedir. Ince film
sintilatorlerin tiretiminde genelde sol jel, elektron demeti ile fiziksel buhar biriktirme (e-
beam PVD), kimyasal buhar biriktirme (CVD), spin kaplama yontemleri kullanilmustir.
Yapilan ¢alismalarin hemen hemen tiimiinde {iretilen ince filmlerin kristal yapida
olmadig1 ve kaplama prosesi sonrasinda 1s1l islem uygulanarak kristal yap: elde edilmeye
calisildig goriilmiistiir. Ayrica filmlerin optik gecirgenlikleri de ancak yapilan 1sil iglemle

saglanmistir. Literatlirde bu konuyla ilgili yapilan ¢alismalar asagida 6zetlenmistir.

Kozyrev et al. (2017) tarafindan diisiikk enerjili X-151n1 goriintiileme uygulamalari i¢in
termal biriktirme yontemiyle, yiiksek uzaysal ¢oziiniirliige sahip 2-14 pum arasi ince

CsI:TI sintilasyon ekranlar1 hazirlanmigtir. Uzaysal ¢oziiniirlik, film kalinligimin bir



fonksiyonu olarak Olglilmistir. Hazirlanan  donlisim  filtrelerinin ~ uzaysal
¢Oziiniirliiglinlin, bir karbon tabakasinin ilave birikimi ile Onemli Olgilide
tyilestirilebilecegi ileri siiriilmiistiir. Kaplama yapilirken 150 mikron kalinliginda ve
25x25 mm? alana sahip cam altliklar kullanilmistir. Kaynak malzemesi Csl: T bir tantal
potada tutulmustur. TI'nin katki konsantrasyonu yaklasik % 0.08 mol'diir. Biriktirme
islemi sirasinda tantal potanin sicakligi, nominal deger olarak 680°C'ye ayarlanmuistir.
Sintilatér malzemenin homojen olarak taban malzemeye kaplanabilmesi i¢in nispeten
diisiik bir biriktirme hiz1 (17 = 2 A / s) kullanilmistir. Thornton Zone Modelinin &nerdigi
sekilde tiim numuneler 5.10° Pa basingta ve 25 °C'deki bir taban malzeme sicakliginda
kaplanmistir. Numune tutucusu tantal potadan 65 cm uzaga yerlestirilmis ve yaklasik 2,
4, 8 ve 14 um olmak tizere dort kalinlikta CsLTI filmi hazirlanmigtir. TI
konsantrasyonunun kaplama siiresinin artmasi ile azaldigi gozlenmistir. Csl'ye gore
TI'nin daha biiyiik buharlasma hiz1 nedeniyle, 8 um'lik numunedeki Tl yogunlugunun 2
um kalinliktaki numunenin %80'i oldugu goriilmiistiir. Cam taban malzeme {izerine
biriktirilen Csl:TI filminin sintilator morfolojisi bir taramali elektron mikroskobu ile
incelenmis ve filmin, yaklasik 342 um'lik tipik bir tane biyiikliigiine sahip tane
yapisindan olustugu gériilmiistiir. Uretilen déniisiim ekranlarmin uzaysal ¢oziiniirligii,
geriye dogru yayilan fotonlar1 absorbe etmek iizere tasarlanmis, yaklasik 100 nm
kalinlikta bir karbon tabakasinin ek biriktirilmesiyle dnemli 6l¢tlide gelistirilebilir oldugu
goriilmiistiir. 10 pm kalinlikli biyolojik dokudan 10 cm yogun kayaya kadar degisen ¢ok
cesitli nesnelerin i¢ yapisini arastirmak i¢in tim X 1smi diisiik enerjili radyografik
yontemlerinin, ¢ok renkli ve tek renkli modlardaki filmlerde kullanilabilir oldugu

goriilmiistiir.

Sengupta et al. (2015) tarafindan tek hiicreli radyoniiklid goriintiileme i¢in ince film
Lu,O3:Eu*® sintilatoriin - performansi incelenmistir. Yapilan ¢alismada, 10 pm
kalinhginda bir Lu,O3:Eu*? sintilatoriin fabrikasyonu yapilmis ve sintilatér 6zelliklerinin
goriintii  kalitesi ve uzaysal ¢Oziiniirlik agisindan Onemini belirlemek amaciyla
radyoliiminesans performansi, daha gelencksel bir sintilator olan 500 mikro metre
kalmliginda bir CdWO; sintilator ile karsilastirlmustir. Seffaf LupOs:Eu*® sintilator
kaplamalar1, %5 Eu*® katki konsantrasyonu ile elektron demeti fiziksel buhar biriktirme
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(EBPVD) teknigi ile safir bir taban malzeme {izerine biriktirilmistir. Taban malzeme,
hedef malzeme karsisina yerlestirilmis ve kristallenmeyi gelistirmek igin biriktirme
sirasinda 1s1t1lan bir 1sitic1 iizerine monte edilmistir. Lu2Os:Eu*® sintilatérlerinin, belirgin
sekilde daha fazla hassasiyet gosterdigi ve alan basma daha parlak iyonizasyon izleri
iirettigi  goriilmiistiir. Sonu¢ olarak, ince film Lu,Os:Eu*® sintilatorlerinin,
radyoluminesans mikroskopi uygulamalar1 igin, daha kalin olan CdWOQyj sintilatérlerine

kiyasla ¢ok daha iyi bir alternatif oldugunu belirlenmistir.

Chen et al. (2016) tarafindan; evropiyum katkili lutesyum oksit (Lu2Os:Eu*®) polikristal
filmler, rutin spin kaplama ve alternatif spin kaplama teknikleri kullanilarak temizlenmis
silikon (100) yiizeyler iizerinde iiretilmistir. Lu,Oz:Eu*® filmleri, alternatif spin kaplama
tekniginde, Pechini sol-jel metodu ile kombine spin kaplama teknigi kullanilarak
iiretilmistir. Tiim filmler iiretimden sonra 800°C'de tavlanmustir. Uretilen filmleri
karakterize etmek icin X-1511 kirmimi (XRD), fotoluminesans (PL) spektrumlari, alan
emisyonu elektron tarama mikroskobu (FE-SEM) karakterizasyon yontemlerini
kullanilmistir. Yapilan SEM analizleri, kalinligin %95 artmasi ve gozenekliligin %26
azalmasi sonucunda emisyon yogunlugunun %72 oraninda artmasi nedeniyle alternatif
spin kaplamasi ile iretilen filmin rutin spin kaplamasiyla iiretilen filmden daha iistiin

oldugunu gostermistir.

Johnson et al. (2013) tarafindan; bir metanol ¢6ziicii ortaminda normal laboratuar
kosullarinda sol-jel ve daldirma kaplama yontemleri kullanilarak gadolinyum oksit
(Gd203) ve evropiyum katkili gadolinyum oksit (Gd203:Eu*®) ince filmlerin iiretimi
yapilmigtir. Taban malzeme olarak siradan mikroskop cami kullanilmistir. Temizleme
islemlerinden sonra daldirma kaplama islemi uygulanmis ve 100°C’de 5 dakika kurutma
isleminden sonra daldirma kaplama islemi tekrarlanmistir. Bu islem istenilen katman
sayisina (5,10,30,50) gore tekrarlanmaya devam edilmistir. Kaplama sonrasinda tiretilen
filmler 3 saat boyunca 300°C ve 500°C’de tavlanmistir. Bu ¢alisma sonucunda tavlama
isleminin ve katman sayisinin kirilma indisini ve film kalinligin1 dogrudan etkiledigi

belirlenmistir.
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Choi et al. (2011) tarafindan; ince film transistor (TFT) gecit (gate) izolatorleri igin
kullanilan High-k Gd»O3:Eu*® sol-jel yontemiyle iiretilmistir. 200 nm kalinliginda
indiyum kalay oksit (ITO) kapli cam, alt elektrot ve taban malzeme olarak kullanilmustir.
Hazirlanan onciil ¢6zelti nceden temizlenmis taban malzeme tizerine, 30 saniye boyunca
2650rpm'de spin kaplama yontemi 180°C'de kaplanmustir. Istenilen kalinhigin elde
edilmesi i¢in prosediir bes kez tekrar edilmis ve filmler, bir firinda 10 dakika boyunca
500-700°C'lik ¢esitli tavlama sicakliklarinda tavlanmustir. Elde edilen film kalinligi
yaklasik 100 nm’dir. Son olarak iist temas elektrotlar1 olarak kullanilan aliiminyum film
katmaninin {lizerine termal buharlastirma yoluyla kaplanmistir. Sonug olarak ¢ozelti ile
islenmis Gd>Os:Eu*® filmlerinin, organik ve oksit-TFT cihazlar icin uygun dielektrik

malzemeler oldugu belirlenmistir.

Tanaka et al. (2005) tarafindan; KrF lazer kullanilarak lazerle ablasyon yoluyla kirmizi
151k yayan, evropiyum katkilanmis gadolinyum oksit (Gd.Oz:Eu*®) fosfor ince filmler
hazirlanmis ve kristal yapilar ile ablasyon hedeflerinin fotoluminesans ozellikleri ve
hazirlanan ince filmler arasindaki korelasyon karakterize edilmistir. Buharlastirilan
malzeme, 500°C'de 1sitilan ve hedeften 5 cm uzaga yerlestirilen bir kuvars taban malzeme
lizerine biriktirilmistir. Kaplama sonrasinda kalinlig1 yaklasik 1-2 um olan ince filmler
elde edilmistir. Gd203: Eu™® hedef malzemelerinin kristal yapilari, lazer ablasyonuyla
buharlastirilarak kiibik tipten monoklinige déniismiistiir. Ince filmlerin biriktirilmesi
sirasinda lazer giicii artirarak, monoklinik faz Gd,Os:Eu*® ince filmlerde daha verimli bir
sekilde olusturulmustur. XRD ve fotoliiminesans sonuglari, buharlastirilan malzemelerin
kiibik kristal yapidan monoklinige faz doniisiimiiniin, hazirlanan ince filmlerde

monoklinik fazin olusumunu indiikledigini gostermistir.

Bae et al. (2006) tarafindan; Gd.Os:Eu*® liiminesans ince filmler Al,Os; (0001) taban
malzeme iizerine darbeli lazer biriktirme kullanilarak biyiitiilmiistiir. Farkli biriktirme
kosullarinda biiyiitiilen filmler farkli kristal fazlar, yiizey morfolojileri ve liiminesans
ozellikler gostermistir. Gd20z:Eu*® filmleri igin hem kiibik hem de monoklinik kristal
fazlar1 gézlemlenmis ve filmlerin kristal yap1 ve yiizey morfolojisinin, oksijen basincina

ve taban malzeme sicakligina biiyiik dl¢iide bagli oldugu gorilmiistiir. Kiibik sistemin
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monoklinik sistemden daha yiiksek bir liiminesans gosterdigi belirlenmistir. Liiminesans
ozellikleri, sadece kristal yapidan degil, ayn1 zamanda filmlerin yiizey morfolojisinden
de giiclii bir sekilde etkilenmistir. Gd203:Eu*® filmlerinden elde edilen fotoliiminesans
parlaklik verileri, Al2Os'iin (0001) yiiksek kaliteli Gd203:Eu*® ince film biiyiimesi igin
verimli bir taban malzeme oldugunu gostermektedir. Gd2O0s:Eu*® filmleri, aym
kalinliktaki Y,Os: Eu*® filmlerinden ¢ok daha iyi bir fotoliiminesans davranisi
gostermistir. Filmler, bir ArF atomsal lazer ve 193 nm dalga boyunda darbeli lazer
kaplama (PLD) kullanilarak biiyiitiilmiistiir. Hedef ile taban malzeme arasindaki mesafe
35mm'de ve lazer akis1 yaklasik 4.0 J/cm? ve frekans 5Hz’de tutulmustur. ince filmler,
100, 200 ve 300 mTorr'luk oksijen basinglart altinda 500, 600 ve 700°C taban malzeme
sicakliklarinda Al,O3 (0001) taban malzemeler tizerine biriktirilmistir. Fotoliiminesans
parlakliginin, sadece kristalografik faza degil, ayn1 zamanda filmlerin ortalama tane
boyutuna da bagh oldugu ve Gd.Os:Eu*® filmlerinin fotoliiminesans parlakligini
belirlemede en 6nemli faktdrlerden biri olan pik degerlerin Ic222)/ Imo2) oraninin (kiibik
ve monoklinik yapilardaki tepe noktalart sirasiyla C ve M olarak gosterilmistir), taban
malzeme sicakliginin ve oksijen basincinin bir fonksiyonu oldugu belirlenmistir.
Fotoliiminesans yogunlugu ve pik degerlerin orani, Ic (222)/ Im (402), oksijen basincinin bir
fonksiyonu olarak benzer davrandigi goriilmiistiir. Oksijen basincinda 100 ila 200
mTorr'luk bir artigin, hem pik degerlerin Ic22) / Im@oz)’nin hem de filmlerin
fotoliiminesans yogunlugunun artmasina neden oldugu goriilmiistiir. Katodoliiminesans
spektrumlari, fotoliiminesans spektrumlarina benzer bir davranis sergilemis ve 612
nm'deki kirmizi emisyonun etkin oldugu goriilmiistir. Gd,O3:Eu*® filminin
fotoliiminesans yogunlugu, Y20s:Eu*® filminden 1,3 kat daha yiiksektir. Yiiksek
parlakliga sahip Gd,Oz:Eu*3ince filmlerin biiyiimesi, ince film fosforlarinin ekran

teknolojilerine uygulanmasi i¢in olduk¢a 6nemlidir.

Guo et al. (2005) tarafindan; Lutesyum oksit (Lu203) filmler, Pechini sol-jel yontemi ile
hazirlanmistir.  Filmler silikon taban malzemeler iizerinde biyiitilmiistiir. Farkli
sicakliklarda 1s1l islem gormiis Lu2Os3 filmlerinin yapisal 6zellikleri, X-1s11 difraksiyonu
ve Fourier donligimi kizilotesi spektroskopisi ile incelenmistir. Sonuglar Lu2O3'lin

yaklasik 400°C'de kristallesmeye bagladigini ve kristal boyutunun artan tavlama sicakligi
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ile arttigin1 gostermektedir. Filmler 80°C'de 10 dakika boyunca kurutulduktan sonra her
kaplamanin ardindan 30 dakika boyunca 400°C'de tavlanmigtir. Daldirma-kaplama islemi
tekrarlanarak (alt1 kat), Lu2Os:Eu*? filmleri yeterli kalinlikta elde edilmistir. Filmler daha
sonra 400 ila 900°C arasinda degisen sicakliklarda 1 saat boyunca tavlanmistir. XRD
analiz sonuglari, kristallesmenin tavlama sicakligi 400°C'ye ulastiginda basladigini ve bu
durumun TGA-DTA analizleriyle elde edilen faz doniisiim sicakligini dogruladigini
gostermektedir. Tavlama sicaklifinin artmasiyla kiibik Lu2O3’lin daha yogun ve keskin
difraksiyon piklerinin olustugu gézlemlenmistir. Tavlama sicakligi, 400°C’ye geldiginde
kristallesme baslamis ve bu sicakliktan once filmlerin amorf yapiya sahip oldugu

goriilmiistiir. LuoOs3 partikiil boyutlari, tavlama sicakligr arttikga artmistir.

Rajan et al. (2009) tarafindan; nanoyapili Gd.Os:Eu*? ince filmler darbeli lazer ablasyon
teknigi ile hazirlanmistir. Film biriktirme islemi amorf kuvars taban malzemeler tizerine
yapilmistir. Bu filmlerin yapisal, morfolojik ve optik 6zelliklerinin fotoliiminesansa
bagimliligr cesitli Eu™ katki konsantrasyonlar1 igin sistematik olarak incelenmistir.
Micro-Raman ve XRD analizleri, Eu*? Katkisinin kiibik Gd2Os yapisini giiclii sekilde
bozdugunu ve tane biiyiimesini baskiladigin1 gostermektedir. 10°® mbar vakum altinda
biriktirilen 0.10 mol Eu* katkili Gd2Os3 filmler 1173 K'de tavlamaya tabi tutuldugunda,
®Do-'F» gecisi nedeniyle 612 nm'de yogun fotoemisyon sergileyen seffaf filmler
olusturmustur. Gd,03:Eu*® hedef malzemeler, % 0, 5, 10 ve 15 mol Eu*3 katkilanmus
Gd,03:Eu™® tozlarmin geleneksel sinterleme islemiyle hazirlanmistir. Eu*® Katki
konsantrasyonu %10 mol'in {izerinde, liminesans yogunlugunu azaltmistir. XRD ve
mikro-Raman  spektrumlar1  ve kafes gerilme arastirmalari, Eu™ Katki
konsantrasyonundaki artisin Gd203 matrisinde giiglii bir kafes distorsiyonu ortaya
cikardigini ve tane boyutunda kii¢iilmeye neden oldugunu gostermektedir. Katkilanan
Eu*® iyonlar1 tane smir1 hareketliligini engelleyebilir veya ara yiizey gerilimi/yiizey
enerjisini degistirebilir, bu da tane biiyiime hizinda veya ¢ekirdeklenme enerji bariyerinde
bir azalmaya yol acarak tane boyutunda azalma ile sonuglanabilir. Seffaf Gd,O3:Eu*®
nanofosforlarin yliksek uzaysal ¢coziintirliiklii X-151n1 goriintiileme sistemleri ve diiz panel

goriintiileme cihazlarinda timit verici uygulamalari olacag: ifade edilmistir.
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Rajan and Gopchandran (2009) tarafindan; nanoyapili Gd,O3:Eu*® ince filmler amorf
kuvars taban malzemeler iizerine darbeli lazer biriktirme teknigi ile biriktirilmistir.
Gd.0s:Eu* ince filmler, 532 nm'de 12 J.cm™ lazer akisi ve tekrarlama frekans1 10 Hz
olan bir Nd:YAG lazer kullanilarak PLD teknigi ile hazirlanmistir. Hedef ve taban
malzeme aras1t mesafe 6 cm Ve biriktirme siiresi 30 dakikadir. Filmler oda sicakliginda
10% mbar vakum altinda biriktirilmis ve ardindan 1 saat siireyle 1273 K'e kadar farkli
sicakliklarda tavlanmustir. (222) kristal diizleminden XRD pik yogunlugunun, 973-1173
K araliginda tavlama sicakligi ile arttig1, 1173 K'den yiiksek bir sicaklikta tavlandiginda
azaldig1 goriilmistiir. 1173 K'de tavlanmis filmler, kiibik Gd2Oz3'lin (222) kristal diizlemi
boyunca tercihli bir biiyiime ve 612 nm'de arttirilmis fotoliiminesans gostermistir. XRD
ve mikro-Raman spektrumlar1 ve kafes gerilme arastirmalari, Eu*® katkismin GdzO3
matrisinde giiclii bir kafes distorsiyonu ortaya cikardigini gostermistir. Ayrica Eu™
katkisinin ortalama tane biyikliginii azalttigi belirlenmistir. Atomik kuvvet
mikroskopisi kullanilarak yapilan morfolojik incelemeler, tavlama isleminin ylizey
piiriizliligi ve partikiil boyutu {izerinde gii¢lii bir etkisi oldugunu gostermistir. Filmlerin
RMS piiriizliiliigii ve partikiil biiyiikliigiiniin, tavlama sicakliginin 1173 K'e kadar
artmasiyla artis gosterdigi ve daha sonra 1273 K'de azaldig1 belirlenmistir. PL parlakligi
ve kaplama piriizliliiginin yaklasik 1173 K tavlama sicakliginda en yiiksek oldugu
belirlenmistir. Gd203:Eu* filmlerinin PL yogunlugunun ve RMS piiriizliiliigiiniin 1173
K'e kadar tavlama sicakligiyla artti1 ve daha yiiksek sicakliklarda azaldigi goriilmiistiir.
Daha biiylik tanelere sahip ince filmlerin daha yiiksek parlakliga sahip oldugu tespit

edilmistir.

Garcia-Murillo et al. (2002) tarafindan; evropiyum katkili gadolinyum ve lutesyum
oksitin polikristal filmleri sol-jel yontemiyle hazirlanmistir. X-1ginlar1 goriintiileme i¢in
bu bilesiklerin sintilasyon performanslart incelenmistir. Filmler silika taban malzemeler
lizerine biiyiitiilmistiir. Kaplama sonrasi malzemelerin yogunlagmasi ve kristallesmesi
icin 1000°C’de 1 saat boyunca tavlama yapilmistir. Yapilan islemler sonucunda elde
edilen %5 Eu*® katkili Gd203:Eu*® ve Lu2Os:Eu*® filmlerin kalinlig1 sirasiyla 550nm ve
660nm’dir. Gadolinyum ve lutesyum oksitlerin, 700°C tavlamadan sonra kiibik faz

halinde kristallestigi ve 1000°C'ye kadar stabil kaldig1 goriilmiistiir. Yapilan analizlerde
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gadolinyum oksitin 611.6 nm’de ve liitesyum oksitin 611.4 nm’de baskin ana pik verdigi
goriilmiistiir. Bu malzemelerin sintilasyon performanslari, belirli X-1s1n1 enerji araliklari
icin 1yi uyarlanmis absorbsiyon katsayilari ile yiiksek 1s1k verimi ortaya ¢ikarmistir. Bu
sintilatorlerin yiiksek yogunluklar1 ve kiigiik kristal biiyiikligi (30 ila 150nm arasinda
degisen), lliminesans verimlerinin arttirilmasina ve ayrica tibbi goriintiilemede hastanin

X-1g1inina maruz kalma siiresinin en aza indirilmesine izin verir.

Johnson et al. (2014) tarafindan; gadolinyum oksit (Gd203) ve evropiyum katkili
gadolinyum oksit (Gd20s:Eu*®) filmleri sol-jel ve daldirma kaplama yontemleriyle
hazirlanmistir. Filmler borosilikat cam taban malzemeler tizerine biiyiitiilmistiir.
Kaplama isleminden sonra tavlama yapilmistir. Isitma hizi ve ¢ozelti viskozitesi, ¢atlaksiz
filmler tiretmek i¢in dikkate alinmasi gereken iki kritik parametredir. SEM goriintiileri,
catlak icermeyen filmlerin, diisiik viskozitede (metanol bazlilar i¢in ~ 0.3 cP ve etanol
bazli sol jeller i¢in 0.8 cP) elde edilebildigini ve tekrarlanan 50 kaplamada bile ¢atlama
goriinmedigini gostermektedir. Bu ¢alismadan tavlama isleminin ve katman sayisinin
filmlerin fiziksel 6zelliklerini ve yiizey morfolojisini dogrudan etkiledigi belirlenmistir.
Ayrica flretilen filmlerin tespit edilebilir seviyede organik maddelere sahip oldugunu
belirlenmistir. Bu malzemelerin varliginin, tavlama siiresinin artirilmasiyla en aza

indirilebilecegi goriilmiistiir.

Do et al. (2005) tarafindan; evropiyum katkili gadolinyum oksit (Gd20s:Eu*®) filmleri
darbeli lazer biriktirme yontemi kullanilarak hazirlanmistir. Filmler kuvars cam ve
fotonik kristal tabaka (PCL) taban malzemeler iizerine biiyiitiilmiistiir. Taban malzemeler
kaplama sirasinda bir 1sitici iizerine monte edilmis ve sicaklik 750°C'de tutulmustur.
Hedef malzeme, 60 dakika boyunca S5Hz tekrarlama hizinda 1.3 J. cm? enerji
yogunluguna sahip 248 nm KrF excimer lazer vasitasiyla buharlastirilmistir. Lazer
ablasyonu sirasinda hedef 10 devir/dakika hizinda dondirilmiistiir. Hedef ve taban
malzeme arasindaki mesafe 3,5 cm olarak ayarlanmistir. Sonug olarak, PCL kullaniminin

liiminesans verimini artirdig1 gorilmistiir.
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Murillo et al. (2019) tarafindan; Pluronic F-127'nin ve sicakligin Gd203z:Eu*? tozlarinin
ve filmlerinin liiminesans ozellikleri tlizerindeki etkisi incelenmistir. Filmler sol-jel
yontemi kullanilarak silika taban malzemeler tizerine biytitiilmiistiir. Hazirlanan filmler
300 ile 800°C arasinda 1 saat boyunca tavlanmistir. Ayrica karsilastirma amaciyla F-127
icermeyen filmler de hazirlanmigtir. Fotoluminesans ¢alismalari, 800°C'de 1s1l isleme tabi
tutulan tozlar ve filmlerde, Do — 'F» Eu*® gegisindeki (618 nm) liiminesans
yogunlugunun F-127 varliginda arttigini1 gostermistir. Yapilan analizler sonucunda F-127
ile modifiye edilen filmlerin yapisal ve liiminesans 6zelliklerinin daha {istiin oldugu

goriilmustiir. Kiibik Gd2O3'lin monoklinik faza doniistiigii goriilmiistiir.

Roy et al. (2013) tarafindan; %35 evropiyom katkili lutesyum oksit (Lu2Os:Eu*®) ince
filmler, radyo frekansi magnetron sicratma yontemi kullanilarak tek kristalli kiibik
itriyum katkili zirkonya (YSZ) taban malzemeler {izerine biiyiitiilmustiir. Kaplama i¢in
kullanilan Lu2Os:Eu™ hedef malzemeler, 7000 psi basing altinda 1700°C’de sicak
presleme yoluyla iiretilmistir. ince filmler 75 W gii¢, 10 mTorr'luk basingta, 3.3 A/s
biriktirme hiz1 ile 10 pm’lik bir kaplama kalinligina ulagmak i¢in 9 saat boyunca
biriktirilmistir. Uretilen kaplamalar, artik gerilmeleri gidermek ve biriktirme sirasinda
olusan oksijen kaybini geri kazanmak i¢in 4 saat boyunca 1000° C'de havada tavlanmistir.
Elde edilen filmlerin, biriktirme sirasindaki oksijen kaybi nedeniyle koyu renkli olduklari
fakat yapilan tavlama igleminden sonra renksiz ve optik olarak seffaf hale geldikleri
gorilmiistiir. Kaplanan filmlerin, tavlama Oncesi ve sonrast goriintiileri Sekil 2.2°de
verilmistir. Kaplama sirasinda artan taban malzeme sicakligir (200°C ila 1000°C) ile
mikro yapinin, goézenekliden kristalli ve agsamali olarak daha es ecksenli tanelere
doniistiigii gozlenmistir. Yapilan HR-XRD analizleri tiim kaplamalarin epitaksiyel
oldugunu, ancak diisiik sicakliklarda morfolojinin gozenekli ve lifli, daha yiiksek
sicakliklarda ise yogun ve kristalize oldugunu gostermistir. X-1g1m1 goriintiilleme
sonuglarina gore 800°C ve 1000°C'de biiyiitilen kaplamalarm 400 nm'ye kadar

miitkemmel ¢oziiniirliik gosterdigi belirlenmistir.
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Sekil 2.2. Kaplamanin, tavlama oncesi (sol taraftaki) ve 1000° C'de tavlama sonras1 (sag
taraftaki) goriintiisii (Roy et al. 2013)

Liu et al. (2004) tarafindan, piiriizsiiz, seffaf ve yogun Gd20s:Eu*® ince filmler, piroliz
islemiyle birlikte sol-jel teknigi kullanilarak inert bir atmosfer olmadan hazirlanmustir.
Filmler kuvars cam taban malzemeler iizerine biiyiitiilmiistiir. Kaplama sonrast elde
edilen filmler bir kag¢ dakika boyunca sicak bir plaka {izerinde piroliz edilmis ve daha
sonra 30 dakika boyunca 400 °C'de isitilmistir. Onceden 1sitilan filmler 600-1000°C
arasinda 2 saat tavlanarak ¢atlaksiz, yogun ve saydam filmler elde edilmistir. Sonuglar,
800°C tavlanmis filmde ve 1000°C tavlanmis tozda tamamen kiibik (C-tipi) yapinin
bulundugunu, ancak 1000°C'de tavlanmis filmde hem kiibik hem de monoklinik (M-tipi)
yapilar gozlemlendigini ortaya koymaktadir. 800°C'de tavlanmis filmin piiriizsiiz, yogun
ve catlaksiz oldugu, 1000°C’de tavlanan filmin yiizeyinin piiriizlii oldugu ve biiyiik
partikiillerin olustugu goriilmiistiir. Bu biiylime davranisinin hem faz gecisi olusumundan
hem de sicakliktaki artigtan kaynakli olabilecegi soylenmistir. Eu™iin optimum
konsantrasyonunun yaklasik %10 mol oldugu goriilmiistiir. Calisma sonucunda, bu tiir
sol-jel ince filmlerin, X-1s1n1 goriintiileme sistemlerinin ve kirmizi 1s1ma veren yiiksek
¢ozliniirliklii diiz panel goriintiileme cihazlarinda ¢ok umut verici oldugunu ifade

etmislerdir.

Pradhan et al. (2005) tarafindan; Eu*® katkilanmis Y203 ve Lu,Os ince filmler, tek kristalli
safir ve Si taban malzemeler iizerine darbeli lazer biriktirme teknigi kullanilarak
biriktirilmistir. Eu*® katkis1 tiim ornekler icin %35 oraninda yapilmistir. Hedef
malzemeler, 5 Hz tekrarlama hizinda 2-3 J / cm? enerjili 248-nm-KrF darbeli lazer 1s1m

kullanilarak buharlastirilmistir. Hedef malzeme ve bir 1sitici lizerine yerlestirilen taban
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malzeme aras1 5 cm olarak ayarlanmistir. Sonuglar incelendiginde 800°C ve tizeri taban
malzeme sicakliginin optimum oldugu goriilmistiir. Yapilan analizler sonucunda
filmlerin epitaksiyel oldugu ve safir taban malzemelerde biiyiitiilen filmlerin daha iyi bir
kristal diizenine sahip oldugu goriilmiistiir. Yiiksek taban malzeme sicakliginda ve 200
mTorr oksijen kismi basincinda biiyiitiilen filmlerin istiin yilizey morfolojisine sahip

oldugu goriilmiistiir.

Seo et al. (2002) tarafindan; Gd,Os:Eu*® ince filmler, kuvars cam taban malzemeler
lizerinde darbeli lazer biriktirme yontemi ile biriktirilmis ve Y20z:Eu* ince film
fosforlart ile karsilastirilmistir. Gd2Os3:Eu*® hedef malzemeleri, 0.12 mol Eu*® katkili
Gd203:Eu™ tozlari, baglayici madde olmadan soguk olarak preslenmis ve ardindan 2
ton/cm?de izostatik olarak soguk preslenmis ve son olarak 1300°C'de 24 saat siireyle
havada sinterlenerek elde edilmistir. Kaplama sirasinda taban malzeme sicakligi bir
termostat kullanilarak 750°C'de tutulmustur. Hedef malzeme 10 devir/dakika hizinda
dondiiriilerek, 30 dakika boyunca 10Hz tekrarlama hizinda 3.23 J/cm? enerji yogunluguna
sahip 248 nm KrF excimer lazer ile buharlastirilmistir. Hedef malzeme ve taban malzeme
arasindaki mesafe 3.5 cm olarak ayarlanmustir. Karsilastirma amaciyla, Y20s:Eu*® ince
film fosforlar1 da ayn1 sekilde hazirlanmistir. Kaplama odasi baslangicta 1.5x107° Torr
basinca getirilmis ve daha sonra istenen oksijen basincini saglamak igin sisteme 50, 100
ve 300 mTorr'luk oksijen gazi verilmistir. AFM goriintiileri incelendiginde, 100 mTorr'da
biriktirilen filmin en yiiksek liiminesans1 gosterecegi goriilmiistiir. PL spektrumlari
incelendiginde, kiibik sistemin monoklinik sisteme gore daha yiiksek liiminesans
gostermesinden dolayr 100 mTorr'da biriktirilen filmin en yiiksek liiminesansi gosterdigi
goriilmiistiir. Filmlerin kristalografik yapisinin oksijen basincina goére degistigi
goriilmiistiir. XRD analizleri incelendiginde oksijen basinci arttik¢a kiibik yapinin daha
baskin hale geldigi tespit edilmistir. Oksijen basinct 100 mTorr'a ulastiginda, kiibik
yapinin baskin hale geldigi ve monoklinik fazin ¢ok kiigiik bir kisminin kaldig
belirlenmistir. Oksijen basinct 300 mTorr'a ulagtiginda kiibik yapinin baskin oldugu fakat
kristal yapinin 100 mTorr filmine gore daha kotii hale geldigi goriilmiistiir. Sonug olarak,

Gd203:Eu*® filminde Y20s3:Eu*® filmine gore, benzer kalinlik ve piiriizliiliikte daha
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yilksek PL ve CL verimliligi elde edilmistir. PL ve CL verimliligini arttirmak igin

monoklinik fazin azaltilmasi gerektigi sonucuna varilmistir.

Zhang et al. (2004) tarafindan; Y20s:Eu*ve Lu,O3:Eu*® ince filmler, tek kristalli safir ve
Si taban malzemeler {izerine darbeli lazer biriktirme teknigi kullanilarak biriktirilmistir.
Hedef malzemeler, 5 Hz tekrarlama hizinda 2 ila 3 J/cm? enerjili 248 nm KrF darbeli lazer
1511 kullanilarak 0.1 ila 400 mTorr'luk basing altinda buharlastirilmistir. Y203:Eu* ve
LupOs3:Eu*® filmleri igin XRD sonuglari, her iki film tiiriiniin de oldukca epitaksiyel
oldugunu gostermistir. Ayrica safir taban malzemelerde daha {istiin epitaksiyel film
biiyiimesi oldugu goriilmiistiir. AFM analizlerinde, Y203:Eu* ve Lu,O3z:Eu*? filmlerinin
yiizey purlizliliigiiniin, film biiyiimesi sirasinda artan oksijen kismi basinci ile arttigi
goriilmistir. 800°C taban malzeme sicakliginda ve 200 mTorr basingta biiyiitillen
filmlerin, homojen tane boyutlar1 igeren diizgiin ylizey morfolojisi sergiledikleri
belirlenmistir. Si (100) taban malzemeler iizerine biriktirilen Y203:Eu*® ve Lu,O3:Eu*?
filmlerinin emisyon &zelliklerinin daha zayif oldugu belirlenmistir. Lu,Oz:Eu*®
filmlerinin, Y203:Eu*® filmlerinde bulunan benzer liiminesans davranislarindan dolay1

radyografi goriintiilemede kullanilabilir oldugu goriilmiistir.

Martinet et al. (2007) tarafindan; Eu*® katkili lutesyum oksit (LuOs:Eu*®) nanokristal
filmler, darbeli lazer biriktirme yontemi kullanilarak silika taban malzemeler {izerinde
biiyiitiilmiistiir. Filmler, 10 Hz tekrarlama hizinda bir Lambda-Physik LPX-100 1 ila 2
Jlem? enerjili KrF excimer lazer (A= 248 nm) kullanilarak hazirlanmistir. Hedef malzeme
ile taban malzeme aras1 4 cm olarak ayarlanmistir. Biriktirme, ultra yiikksek vakumlu bir
odada 102, 10* ve 10°® mbar oksijen basincinda yapilmistir. Taban malzeme yiizeyinde,
oda sicakligindan 720°C'ye kadar farkli sicakliklar, direngli bir 1sitict kullanilarak elde
edilmistir. Biriktirme isleminden sonra tavlama gergeklestirilmemis ve biriktirme
sirasinda kullanilanla ayn1 basingta soguma saglanmistir. Kaplama sonrasinda damlacik
ve gatlak icermeyen optik olarak seffaf yapida filmler elde edilmistir. XRD ile belirlenen
kristal yapinin biiyiik oranda, 10 mbar O basicinda 480°C’den oda sicakligma ve 10
mbar'da 720-240°C arasinda degisen biriktirme kosullarina bagli oldugu goriilmistiir.
Yiiksek sicaklikta (T>400 °C) ve 102 mbar basingta, yonlendirilmis nanokristalli kiibik
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filmler elde edilmistir. Diisiik sicaklik ve basingta meydana gelen monoklinik fazdaki
kismi kristallesme, lazer enerjisinin 2 J/cm? ye yiikseltilmesi ile iyilestirilmistir. XRD
analizlerine gore en iyi monoklinik film 320°C'de 10" mbar oksijen basincinda ve 2 J/cm?

enerji uygulandiginda gergeklesmistir.

Pang et al. (2003) tarafindan; nanokristalin Gd203: A (A = Eu*3, Dy*3, Sm*3, Er*®)
filmleri Pechini sol-jel yontemi kullanilarak dretilmistir. Filmler kuvars cam ve silikon
taban malzemeler iizerine biiyiitiilmiistiir. Uretilen filmlerin XRD sonuglari, filmlerin
500°C'de kristallesmeye basladigini  ve kristallesmenin tavlama sicakliklarinin
yiikselmesiyle arttigini gostermistir. Nadir toprak iyonlarinin hem Omrii hem de
fotoliiminesans yogunlugu, tavlama sicakligmin 500°C'den 900°C'ye yiikseltilmesiyle
artmistir ve filmlerde Eu*®, Dy*3, Sm*3, Er*® i¢cin optimum konsantrasyonlarin sirasiyla

% 5, 0.25, 1 ve 1.5 mol oldugu belirlenmistir.

Murillo et al. (2009) tarafindan; evropiyum katkili LuzOs:Eu*® ince filmler silika taban
malzemeler {izerine sol-jel ve daldirmali kaplama yontemi kullanilarak kaplanmistir. Tek
modlu ve ¢ok modlu dalga kilavuzlari elde etmek igin on ve elli katman biriktirme
yapilmistir. Filmler, her kaplama arasinda 400°C'de 15 dakika boyunca O> akisi altinda
1s1] isleme tabi tutulmustur. Uretilen filmler 400 ila 1000°C arasindaki farkli tavlama
sicakliklarinda tavlanmistir. Tavlama sonucunda saydam ve ¢atlaksiz evropiyum katkili
lutesyum oksit filmler elde edilmistir. XRD analizleri kiibik fazin kristallesmesinin
600°C'de gergeklestigini gostermektedir ki bu TGA-DTA analizlerinden elde edilen faz
doniisiim sicakhigini dogrulamaktadir. Filmlerdeki Lu2O3z:Eu*®n kristal boyutu, 600, 800
ve 1000°C olan tavlama sicakliklarinda sirasiyla 7, 9 ve 13 nm olarak artar. TEM
goriintiileri, 600°C'de isleme tabi tutulan Lu2Os:Eu*® filminin kiibik kristal yapida
oldugunu gostermektedir. Yapilan analizler kiibik fazin kristallesmesinin 600°C'de
gerceklestigini ve 1000°C'ye kadar stabil oldugunu gostermistir. 1000°C'de 1s1l isleme
tabi tutulan Eu*® katkili filmlerin 8,4 g cm™ bir yogunluga sahip oldugu tespit edilmistir.
Lu2Os:Eu**filmlerinin, dijital mikro diizlemli tibbi gériintiileme igin, ticari mikro-kristalli
LusAlsO12'den %55 daha yiiksek bir verime sahip, umut verici bir X-igin1 liminesans

malzemesi oldugu ifade edilmistir.
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Smith et al. (2010) tarafindan; evropiyum katkili Gd2Os:Eu*® ince filmler safir taban
malzemeler tizerine darbeli lazer biriktirme yontemi kullanilarak biriktirilmistir. Hedef
malzemeler, 600°C’de tutulan safir taban malzemeler tizerine darbeli bir KrF excimer
lazer (248 nm, atim basma 250 mJ) ile buharlastirilmistir. 50 mTorr oksijen basincinda
biriktirilen filmler yaklagik 400 nm kalinliginda tiretilmistir. Hedef ve taban malzemeler,
diizgiin bir sekilde ablasyon ve birikme saglamak i¢in dondiiriilmiistiir. Yiksek
¢Oziiniirliklii TEM ve SAED kullanilarak yapilan yapisal 6l¢timler, filmlerin ¢ok kristalli

ve kiibik fazli oldugunu gostermistir.

de Jesus Morales Ramirez et al. (2013) tarafindan; evropiyum katkili Lu,Os:Eu*3ince
filmler, silika cam taban malzemeler tizerine sol-jel daldirma kaplama teknigi ile
biriktirilmistir. Filmlerin kalinligini arttirmak ve yapiy1 yonlendirmek igin F127 Pluronic
asit sol olusumu sirasinda ilave edilmistir. Filmlerin yapisal, morfolojik ve optik
ozellikleri 0 ile 5 arasinda farkli F127/Lu molar oranlar i¢in incelenmistir. Ug kez
daldirma islemi uygulandiktan sonra, ince film tabakalari istenen kiibik yapiy1 elde etmek
i¢cin 4 saat boyunca 800°C ve 1000°C sabit sicaklikta tavlanmustir. Uretilen Lu,Oz:Eu*®
modifiye F127 ince filmlerin, F127/Lu molar orani i¢in 0 ila 2,0 arasinda tamamen seffaf
oldugu ve bu oran arttikca seffafligin azaldigi goriilmiistiir. 800°C’de tavlanmis filmlerin
SEM goriintiileri incelendiginde, F127/Lu = 1,0 olan numunede yiizeyin ¢atlaksiz oldugu
ve daha diisiik gdzenek igerigine sahip oldugu gézlenirken, F127/Lu = 2,0 olan numunede
numunenin 11k verimini azaltan yiiksek bir gozenek igerigi gozlenmistir. Sonuglar,
seffaf, miikemmel kristalize ve oldukga yogunlastirilmis Lu2Os:Eu* filmlerinin 1,0'dan
daha diisiik bir F127/Lu mol oraniyla elde edilebilecegini gostermektedir. Filmlerin
600°C 'de tamamen kristallestigi ve <111> yoniinde yiiksek oranda yonlendirildigi, 9,2
ila 17,1 nm arasinda degisen ortalama bir kristal boyutuna sahip oldugu goriilmiistiir.
F127 igeriginin arttirilmasinin, film kalinligin1 modifiye edilmemis bir filme kiyasla
yaklasik 2,7 kat arttirdigi goriilmiistiir. Isik verimi, daha iyi bir kristallesme ve
yogunlagma isleminden dolay1 tavlama sicakligi ile artmaktadir. F127 igeriginin
artmasiyla Kirilma indisi arttigindan bu ilavenin daha iyi kristallesmeyi tesvik ettigi, daha

1yi bir yogunlagma sagladig1 ve gdzenek icerigini azalttig1 goriilmiistiir.
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Bae et al. (2006) tarafindan; Gd20s:Eu* liiminesans ince filmler Al.O3 (0001), Si (100)
ve fiizyonlu silika cam taban malzemeler {izerine darbeli lazer biriktirme teknigi
kullanilarak biiytitiilmistiir. Taban malzemelerin degistirilmesiyle filmler, farkli kristal
fazlar, yiizey morfolojileri ve liiminesans dzellikler gostermistir. Ince filmler, 193 nm
dalga boylu bir ArF excimer lazer kullanilarak PLD ile biiyiitilmiis ve hedef ile taban
malzeme arasindaki mesafe 35 mm'de tutulmustur. Lazer akisi yaklasik 4.0 J/cm? ve
tekrarlama hizi 5 Hz olarak ayarlanmistir. Ince filmler, taban malzemeler 600°C’ye
1sitilarak 33.33Pa oksijen basinci altinda biiyiitiilmiistiir. XRD analizleri incelendiginde
Al>03 (0001) taban malzemelerin kiibik faz igin kristallesmeyi daha iyi tesvik ettigi ve
(222) yiizeyinin tiim filmler i¢in tercih edilen yonelim oldugu goriilmiistiir. Al2O3 (0001)
taban malzemeler iizerinde biiyiitiilen film igin (222) pikinin yari maksimumdaki tam
genigliginin (FWHM), Si (100) ve silika cam taban malzemeler iizerinde biiyiitiilene gore
daha dar oldugu goriilmiistiir. Al,O3 (0001) taban malzemeler kullanilmas1 durumunda,
kiibik yapinin daha baskin hale geldigi ve tepe degerlerin, Ic (222)/ Im (402) oraninin hizla
artti@1 goriilmistir. AFM goriintiileri incelendiginde, Al.Oz (0001) taban malzemeler
tizerinde biiyiitiilen filmlerin ortalama tane boyutlarinin yaklasik 164 nm, Si (100) taban
malzeme i¢in yaklagik 110 nm ve silika cam taban malzeme igin yaklasik 95 nm oldugu
goriilmiistiir. Tane biyiikligiiniin daha fazla olmasi nedeniyle, Al,Oz (0001) taban
malzemeler iizerinde biriktirilen filmlerdeki tane sinirlarinin yogunlugu, diger taban
malzemeler iizerinde biiyiitiilen filmlerde oldugundan daha kiigiiktiir. Tane sinirlari, film
icinde iiretilen 15181n yayilma kaynaklar1 olabileceginden, daha az tane siir1 olan Al203
(0001) taban malzemeler iizerinde biiyiitiilen filmlerin, daha iyi bir fotoliiminesans
yogunlugu sergiledigi goriilmiistiir. PL analizleri incelendiginde, Al203 (0001) 'de
biiyiitiillen filmlerin fotoliminesans parlakliginin, diger taban malzemelerde biiyiitiilen
filmlerden daha yiiksek oldugu goriilmistiir. Al2Os (0001) taban malzemeler {izerinde
biiyiitilen Gd20z:Eu* filmlerin emisyon yogunlugu, Si (100) ve silika cam taban
malzemeler iizerinde biiyiitiilen filmlerden sirasiyla 2,7 ve 3,8 kat daha yiiksektir. Al203
(0001) taban malzemeler iizerinde biiyiitiilmiis Gd,Oz:Eu*® filminin daha yiiksek PL
parlakliginin, sadece kristal fazin degismesinden degil, ayn1 zamanda daha piiriizli
yiizeyler nedeniyle azalmis olan i¢ yansimalardan kaynaklandigi ileri stiriilmiistiir. Kristal

faz, yiizey piiriizliiliigii ve Gd.Os:Eu*? filmlerinin PL yogunlugunun, taban malzeme
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tipine biyiik 6l¢iide bagli oldugu ve PL yogunlugunun, taban malzeme degisikligi ile

birlikte artan Ic (222)/ Im (402) Orantyla artt181 belirlenmistir.

Dujardin et al. (2005) tarafindan; evropiyum katkili Lu2Os:Eu*® ve Gd.0s:Eu*® ince
filmler SiOy, silisyum ve amorf karbon gibi gesitli taban malzemeler tizerinde darbeli
lazer biriktirme (PLD) ve sol-gel prosesleri kullanilarak biriktirilmistir. Evropiyum
katkili gadolinyum oksit (Gd203:Eu*®) filmleri sentezlemek igin sol-jel yontemi ve dip
kaplama teknigi kullanilmistir. Bu yontemle iiretilen Gd2O3:Eu*3ince film kaplamalarin
yogunlastirilmas: ve kristallestirilmesi icin son olarak 1000°C'de 1 saat tavlanmistir.
Lu2O3:Eu™ ince filmleri sentezlemek icin ise darbeli lazer biriktirme (PLD) teknigi
kullanilmistir. Filmler, 3J/cm? enerjili KrF excimer lazer (A= 248 nm) kullanilarak
hazirlanmistir. Hedef malzeme ile taban malzemeler arasi1 4 cm olarak ayarlanmstir.
Biriktirme, 10* mbar oksijen basincinda ve taban malzemeler 750°C’ye isitilarak
yapilmistir. Mikro-Raman ve TEM analizleriyle sol-jel teknigi kullanilarak iiretilen
Gd20s:Eu* filmlerinin 1000°C’de tavlandiktan sonra tamamen kristallesmis polikristal
kiibik yapida oldugu belirlenmistir. Ayrica Gd.O3z:Eu* filmlerinin tavlama sonras1 7,1
glcm® gibi yiiksek bir yogunluga ulastigi goriilmiistir. XRD analizlerinde, PLD
kullanilarak hazirlanan tim Lu2Os:Eu*® ince filmlerin herhangi bir 1s1l islem olmadan,
taban malzemelerin yiizeyine dik (111) yoniinde biiytidiigii ve tamamen kiibik faz halinde
kristallestigi goriilmiistiir. SiO2/Si taban malzemeler iizerinde biiyiitiilen Lu2O3:Eu* ince
filmlerin optik kalitesinin iyi oldugu, amorf karbon taban malzemeler iizerinde biiyiitiilen
filmlerde ise gozle goriilebilen catlaklar bulundugu belirlenmistir. Bu nedenle amorf
karbon taban malzemeler tizerinde biiyiitiilen filmlerin optik kalite agisindan zayif oldugu
goriilmiistiir. Sonug olarak sol-jel tekniginin, ¢ok yiiksek kalitede optik filmler sundugu
fakat 1 pm'den kalin filmlerin bu teknikle elde edilmesinin zor oldugu goriilmistiir. PLD
tekniginin, daha kalin film birikimi i¢in daha uygun oldugu belirlenmis fakat optik kalite

acisindan test edilmemistir.

Marton et al. (2015) tarafindan; Lu2Os:Eu*® sintilator ince filmler safir ve silika taban
malzemeler iizerine elektron demeti fiziksel buhar biriktirme (EBPVD) teknigi

kullanilarak biriktirilmistir. 600 ile 900°C arasinda degisen taban malzeme sicakliklarinda
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kaplamalar yapilmigtir. Yapilan analizler sonucunda, taban malzeme sicakliginin
yiikseltilmesinin, biriktirilmig filmin kalitesine olumlu etkide bulundugu, daha yogun ve
daha diizgiin bir mikro yapt ve c¢ok daha diisilk bir gdzeneklilige sahip oldugu
belirlenmistir. Safir taban malzemeler iizerine yapilan kaplamalarda seffafligin en yiiksek
oldugu goriilmiistiir. Stover sagilma oOlgerle yapilan Glglimde safir bazli numunenin

saydamliginin silika bazli numunenin ti¢ katindan daha fazla oldugu belirlenmistir.

Marton et al. (2013) tarafindan; %5 evropiyum katkili Lu2Os:Eu*®ince filmler cesitli
taban malzemeler tizerine elektron demeti fiziksel buhar biriktirme (EBPVD) teknigi
kullanilarak biriktirilmistir. Filmler tiretildikten sonra, 2 saat boyunca 1100°C'de oksijen
akiginda tavlanmistir. Tavlama islemi, zayif kristallesme derecesini gelistirmis ve
kaybedilen oksijeni yenilemistir. Isil islemin 151k ¢ikisini 10-20 Kat arttirdigi tespit

edilmistir.

Wellenius et al. (2010) tarafindan; evropiyum katkili gadolinyum oksit (Gd.O3z:Eu*®) ince
filmler, darbeli lazer biriktirme (PLD) teknigi ile safir taban malzemeler {izerinde
biriktirilmistir. Gd203:Eu*® ince filmler, darbe basina 250 mJ enerjili bir KrF excimer
lazer (248 nm) kullanilarak ¢ift tarafli parlatilmis c-eksenli safir taban malzemeler
tizerinde biriktirilmistir. Filmler, %1.6 mol Eu katkili Gd20s:Eu*® hedef kullanilarak 5
ve 50 mTorr oksijen basinci altinda biriktirilmistir. Safir taban malzemeler biriktirme
sirasinda 600°C'ye 1sitilmig ve film homojenligini arttirmak i¢in dondiirilmiistiir.
Biriktirme sirasinda yiizeyin oyulmasini 6nlemek i¢in hedef malzeme de dondiiriilmiistiir.
Biriktirme islemi sonrasinda yaklasik 400 nm kalinliginda filmler elde edilmistir. TEM
ve secilmis alan elektron difraksiyonu (SAED) analizleri hem 5 hem de 50 mTorr’da
kaplanan Gd,Os:Eu* filmleri i¢in yapilmistir ve SAED desenlerinin halka benzeri dogas,
her iki filmin de kiigiik bir tane boyutuna sahip oldugunu gostermistir. Diizlemsel
mesafeler bu halkalarin Olgililen yarigapi kullanilarak hesaplanmis ve daha sonra
Uluslararast Kirinim Verileri Merkezi (ICDD) veri tabanindaki bilinen verilerle
karsilastirilmis ve wverilerin birbirine ¢ok yakin oldugu goriilmiistir. Gozlenen
halkalardan hesaplanan diizlemsel mesafeler 5 mTorr O; basincinda kaplanan numuneler

i¢in, monoklinik Gd>Os ile ¢ok iyi eslesirken, 50mTorr basingta kaplanan numuneler igin
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hesaplanan degerler, kiibik Gd>O3 ile eslesmistir. XRD sonuglarinin, SAED ve TEM
verileriyle iyi bir uyum iginde oldugu goriilmiistiir. XRD sonuglar1 her iki numunenin de
polikristal bir yapida oldugunu gostermistir. 5 mTorr basingta iiretilen numunede en
yogun difraksiyon, monoklinik (003), (-405) ve (-514) diizlemlerinde gézlenmistir. 5
mTorr basingta kaplanan numunenin kirinim pikleri, kiibik fazin bir miktar katkisi
olmasina ragmen, bilinen monoklinik Gd>O3 diizlemlerine uygundur. 50 mTorr basingta
yapilan kaplamalarin kirtnim piklerinin kiibik yapida oldugu, ancak bazi monoklinik faz
yapisinin da oldugu gézlenmistir. 50 mTorr basingta yapilan kaplamalarda gozlenen ana
kiibik diizlem (400) diizlemidir, (222) ve (411) kiibik diizlemlerden de bir miktar kirinim

oldugu gozlemlenmistir.

2.3. Fiziksel Buhar Biriktirme (PVD)

Fiziksel Buhar Biriktirme (PVD) teknigi, kaplamanin taban malzeme atomlarinin
tizerinde biyiidiigi, ince film biriktirme islemidir. PVD, malzemenin genellikle hedef
olarak adlandirilan kat1 bir kaynaktan atomizasyonunu veya buharlasmasini gerektirir.
PVD prosesi, ylizey ozelliklerinde ve taban malzeme ile kaplanan malzeme arasindaki
gecis bolgesinde bir degisiklige neden olur. Ayrica filmlerin 6zellikleri de taban malzeme

ozelliklerinden etkilenebilir.

Son 30 yi1lda PVD sistemleri farkli gii¢c kaynagi kullanimina bagh olarak, plazma destekli
PVD (PAPVD), dogru akim (DC) diyot, triyot, radyo frekans1 (RF), darbeli plazma, iyon
1511 destekli kaplamalar gibi siniflara ayrilmistir. Baglangicta, fiziksel buhar kaplama
tekniklerinde bazi problemler bulunmaktaydi. Kaplamalarin taban malzeme ylizeyine
yapismasi, mikro ve makro yapinin kontrolii ve diisiik sicakliklarda malzeme biriktirme

gibi 6zelliklerin gelistirilmesi i¢in giinlimiize kadar gelen ciddi ¢aligmalar yapilmistir.

PVD, asinma ve korozyon direncinin iyilestirilmesi i¢in mitkemmel bir vakum kaplama
prosesidir. Kesici takimlar, dekoratif pargalar, optik donanimlar, kaliplar ve bigaklar gibi
fonksiyonel uygulamalar i¢in yaygin olarak kullanilmaktadir. Bu teknikte kullanilan

ekipmanlar az bakim gerektirir ve silire¢ g¢evre dostudur. PVD kaplama, {irlinlere
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dayaniklilik ve deger katan benzersiz avantajlar saglayabilir. PVD yontemi kullanilarak
mitkemmel yapisma, homojen katmanlar, kontrollii morfoloji, yiiksek c¢esitlilikte
malzeme ve 6zelliklere sahip kaplamalar tiretebilir. PVD iglemleri, tek katmanl ve ¢ok
katmanli kaplama sistemlerinde ve ayrica nanokompozit yapilarin biriktirilmesinde
kullanilabilir. iletken, yalitkan, seramik kaplamlarin {iretimi icin farkli teknikler

gelistirilmistir. Bu tekniklerin bir kismi1 Sekil 2.3’de verilmistir.

Fiziksel
Buhar
Biriktirme

l Buharlagtirma \ l Sigratma Plazma esash
I T T 1 I
l Rezistansla \ l indiiktif ldEIEkt.an \ l Katodik ark \ l DC \ l Magnetron
emeti-lazer

Sekil 2.3. Fiziksel buhar biriktirme teknikleri

ol

Son on yilda PVD tekniklerinde, kaplama 6zelliklerini iyilestirmeyi, taban malzeme ile
uyumu ve kaplama hizini arttirmayi amaglayan ¢ok sayida ¢alisma yapilmistir. PVD
prosesiyle ilgili gaz halindeki en yaygin yiizey kaplama yontemleri buharlagsma ve
sigratmadir. Bu teknikler, vakum ortaminda partikiillerin hedeften ¢ikarilmasini ve taban

malzeme {izerine biriktirilmesini saglar.

Buharlastirma isleminde kullanilan kaplama sisteminde, ¢ok diisiik vakum degerlerine
inilmesi gereklidir. Boylece kaplama i¢ine daha az gaz adsorpsiyonu saglanmis olur.
Buharlastirma tekniginde, daha biiyiik tanecikli partikiillerin transferi, sicratma teknigine
kiyasla partikiillerin taban malzemeye daha az yapismasina neden olur. Biriktirme
sirasinda, bazi kirletici tanecikler erimis kaplama malzemesinden salinir ve taban
malzemesine taginir, dolayisiyla elde edilen kaplamalarin saflig1 azalir. Ayrica termal

buharlastirma yapilan sistemlerde yiiksek ergime sicakligina sahip malzemelerin fiziksel
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olarak buharlastirilmast miimkiin degildir. Bu nedenle, termal buharlastirma islemi
genellikle disiik ergime sicakligina sahip malzemelerin buharlastirilmasinda
kullanilmaktadir. Termal buharlastirma sistemleri, kalin filmler ve daha diisiik yiizey
hassasiyeti gereksinimi olan kaplamalar i¢in kullanilir. Termal buharlastirma teknigi

sicratma islemine kiyasla daha yiiksek biriktirme hizlar sunar.

Diger bir fiziksel buhar biriktirme sistemi olan si¢ratma islemi, piiriizliiliik, tane boyutu,
stokiyometri ve diger gereksinimlerin biriktirme hizindan daha 6nemli oldugu, daha
yiksek yiizey kalitesine gereksinim duyulan uygulamalar igin bir alternatif olarak
goriinmektedir. Sigratma islemi ile yiiksek ergime sicakligina sahip malzemelerin ergime
sicakliklarin ¢ok daha altindaki sicakliklarda taban malzeme yiizeyine kaplanmasi

mumkin olmaktadir.

Sigratma islemlerinde hedef malzemeden koparilan atomlarin iyonizasyonunu ve plazma
yogunlugunu arttirmak i¢in hedef malzemeni altina dogal bir miknatis yerlestirilerek
manyetik alanda sigratma yontemi gelistirilmistir. Kaplama sisteminde hedef malzemeye
yiiksek bir gerilim uygulanarak magnetron yoniinde hizlandirilan ve hedeften atom
boyutunda partikiillerin sigratilmasini saglayan inert bir plazma gazi (genellikle Ar)
kullanilir. Plazma igerisinde iyonlasan pozitif yiiklii argon atomlari, momentum transferi
sonucunda hedef malzemeden atom koparirlar. Hedef malzemeden kopan atomlar, taban
malzemeye ulasarak yiizeyinde ince bir film tabakasi olustururlar. Daha hassas bir
biriktirme iglemi olan si¢ratma, daha yogun bir film olugmasina sebep olur ve kaplama
1slemi diisiik sicakliklarda gercgeklestigi icin taban malzeme tlizerindeki artik gerilmeleri
azaltir. Taban malzemede olusan gerilme ve kaplama hizi, hedef malzemelere uygulanan
giic, taban malzeme sicaklig1 ve basing tarafindan kontrol edilir. Daha genis yiizey alanina
sahip hedeflerin kullanilmasi, islem parametrelerinin ve biriktirme siiresinin kolay bir
sekilde ayarlanmasi ile kalinligin kontrol edilmesine izin vererek kaplamanin
homojenligini arttirir (Baptista et al. 2018). Buharlagma ve sigratma teknikleri arasindaki

farklar Cizelge 2.1'de 6zetlenmistir.



28

Cizelge 2.1. Sigratma ve buharlagtirma sistemlerinin karsilastirilmasi

Parametreler Sigratma Buharlastirma
Vakum Diisiik Yiiksek
Biriktirme orani Diisiik (saf metaller ve ¢ift Yiiksek
magnetron harig)
Adezyon Yiiksek Diisiik
Absorpsiyon Yiiksek Daha diistik
Filmlerin homojenligi Daha iyi Daha diistik
Tane boyutu Daha kii¢iik Daha biiyiik

2.4. Radyo Frekansi-Fiziksel Buhar Biriktirme (RF-PVD)

Sigratma sisteminin ilk olarak 1852 yilinda uygulanmaya baslamasiyla, 6zellikle yiiksek
ergime sicakligina sahip ve termal olarak buharlastirilmasi ¢ok zor/imkansiz olan metalik
malzemelerin buharlastirilmasi ve kaplanmasi miimkiin olmustur. Dogru akim kullanilan
bu kaplama prosesinde, vakum altinda tutulan ve yiliksek gerilim uygulanan iletken
plakalar arasina disaridan gonderilen inert gaz (genellikle argon) plazma fazina geger.
Plazma fazi icerisindeki pozitif yiiklii Ar iyonlari, negatif olarak yiiklenmis olan hedef
malzemeyi bombardiman ederek momentum transferi sonucu hedef malzemeden atom
koparirlar. Ilerleyen yillarda, olusan plazmanin belli bir alanda sikistirilarak iyonizasyon
ve kaplama verimini arttirmak amaciyla sigratma sistemindeki hedef malzemelerin
arkasina yiiksek gili¢lii miknatislar yerlestirilerek, manyetik alanda sigratma sistemi
gelistirilmistir.  Manyetik alanda sigratma yontemi ile plazma igerisindeki aki

yogunlugunun artmasi sonucu kaplamanin taban malzemeye adezyonu da arttirilmistir.

Sigratma yonteminde dogru akim kullanilarak iletken malzemelerin kaplanmasi yaygin
olarak kullanilir. Yalitkan malzemelerin buharlagtirilmasi i¢in dogru akim yerine ytiksek
frekansh alternatif akim uygulanmasi gerekmektedir. Bu amagla RF si¢ratma sistemleri
gelistirilmistir. RF sigratma sistemi kullanilarak, ¢ok yiiksek ergime ve buharlasma
sicakligina sahip oksit seramikler gibi yalitkan malzemelerin buharlastirilmasi

mumkindiir.
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50 kHZ'in iizerindeki frekanslarda iyonlarin DC diyot benzeri bir desarj1 olusturabilmek
icin yeterli hareketliligi yoktur. Elektrotlara uygulanan potansiyel elektrotlar arasinda
kalir. Elektrotlar arasindaki boslukta bulunan elektronlar iyonlagsmay1 saglayacak yeterli
enerjiye ulasirlar ve elektrotlar arasindaki boslukta plazma olusumu gergeklesir. Yiiksek
bir pik voltaji olan RF potansiyeli bir elektroda kapasitif olarak uygulandiginda, yiizeyde
stirekli olarak degisen bir pozitif / negatif potansiyel ortaya ¢ikar. Her bir yar1 ¢evrimde,
sigratmaya neden olacak kadar enerjiye sahip iyonlar yiizeye hizlandirilir, bu sayede
alternatif yar1 g¢evrimlerde, ylizeye ulasan elektronlar yiizeyde herhangi bir yiikiin

birikmesine engel olurlar.

RF sigratma sistemlerinde 0.5-30 MHz araliginda RF frekanslari kullanilabilmesine
ragmen, ticari olarak kullanilan sistemlerde 13.56 MHz en yaygin olarak kullanilan
frekanstir. RF sigratma sistemi 1 mTorr’dan daha diisiik basing degerlerinde
kullanilabilir. Hedef malzemelerin iletken veya yalitkan olmasi arasinda farklilik
olmamasina ragmen hedefin yalitkan olmasi durumunda dielektrik kayiplar s6z konusu
olabilir. Yalitkan bir hedef malzemenin metal bir elektrot tarafindan desteklenmesi
durumunda, yalitkan malzemenin yilizeyin tamamini kaplamasi dnemlidir. Aksi durumda
acikta kalan metal, metal-izolator-plazma tarafindan olusturulan kapasitansi kisaltir. RF
sigratma sisteminin sigratma verimi diisilk olmasina ragmen, elektriksel olarak yalitkan
malzemeleri buharlastirmak i¢in kullanilabilir. Dielektrik hedeflerin RF kullanilarak
sigratilmasinda karsilasilan en biiylik problem, elektriksel olarak yalitkan malzemelerin
cogunun diisiik termal iletkenlige, diisiik termal genlesme katsayisina ve genellikle
gevrek karaktere sahip olmasidir. Bombardiman sirasinda ¢arpisma enerjisinin ¢ogu 1s1
enerjisine doniistiigiinden, sigratmada yliksek giic seviyeleri uygulandiginda biiyiik
termal gradyanlarin olusumu sonucunda hedeflerde kirilmalar olusabilir. Yiiksek giiclii
RF sigratma tekniginde oksitlerin sigratma verimliligi genellikle olduke¢a diisiiktiir. Baz1
durumlarda, birka¢ mikron kalinliginda bir SiO2 filmini olusturmak i¢in 48 saatlik

kaplama prosesine ihtiya¢ duyulabilir (Mattox 2010).
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3. MATERYAL ve YONTEM

3.1. Hedef Malzemeler

RF-PVD yo6ntemi kullanilarak ince film sintilator iiretimi i¢in ilk olarak Pechini sol-jel
yontemi kullanilarak farkli oranlarda Eu*? ile katkilanmis Lu2O3 ve Gd203 seramik hedef
malzemeler kullanilmistir. Bu yontemde yiiksek saflikta LuoO3z kullanilarak iiretilmis
hedef malzemeler yiiksek sicaklikta sinterlenerek 3 in¢ ¢apa sahip hedef malzemeler
tiretilmistir. Alinan hedef malzemeler herhangi bir altlik kullanilmadan direkt olarak PVD
kaplama odasi igerisindeki magnetron sistemine yerlestirilerek kaplamalar tretilmeye
calisilmigtir. Kaplama sirasinda hedef malzemelerde termal sokun engellenmesi amaciyla
magnetronlara uygulanan gii¢ 5 dakikada 10W olacak sekilde uygulanmistir. Kaplama
sonras1 sogutma asamasinda da gii¢ azaltma islemi ayn1 prosediir uygulanarak yapilmaigtir.
Sinterlenen hedef malzemelerin sinterleme sonrasi fotografi Sekil 3.1’de verilmistir. 3 ing
capinda {iiretilen hedef malzemelerde sinterleme sonrasinda sekilsel olarak c¢arpilmalar
meydana gelmis, bu bozunmalar kaplama prosesinden Once ylizeyden talas kaldirilarak
diizeltilmistir. Fakat hedef malzemelerde, ilk birkag¢ kullanimdan sonra termal soklar ve
hedef malzemelerin iiretiminden kaynakl kilcal catlaklar nedeniyle kirilmalar olusmaya
baslamistir. Sekil 3.2°de birkag¢ kaplama prosesi sonrasinda parcalanan hedef malzemeler
goriilmektedir. Bu nedenle literatiirde uygulanan kaplama prosesinden farkli olarak
yiiksek safliktaki Lu2Os3, Gd203 ve Euz203 oksit hedefler yurt disindan temin edilerek
kaplama prosesleri gerceklestirilmistir. Lu,O3 ve Gd>03 kaplamalar icerisindeki Eu*

miktarlar1, Eu2O3 hedef malzemeye uygulanan gii¢ degistirilerek ayarlanmistir.

Sekil 3.1. Sinterleme sonrasi elde edilen Lu2O3 hedef malzemede meydana gelen sekilsel
bozulma
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Sekil 3.2. Sinterlenmis hedef malzemelerle yapilan 3 kaplama sonrasinda Eu™ ile

katkilanmis Lu2Osve Gd203 hedef malzemelerinde meydana gelen kirilma yapisi a)Lu203
b) Gd203

Sekil 3.3. Kaplama prosesleri sirasinda kullanilan hedef malzemelerin optik fotografi
a)Lu203 b) Gd203 ¢)Eu203
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Sekil 3.3’de kaplama prosesi sirasinda kullanilan Eu2Oz, Lu20O3 ve Gd203 hedef
malzemelerin 8 kaplama sonrasinda yiizey yapilar1 verilmistir. Hedef malzemelerin arka
kisminda bulunan bakir plakalara In baglayici kullanilarak yapistirilmasi sonucunda,

kaplama sonrasi1 hedef malzemelerde herhangi bir bozunma olusmamustir.

3.2. Kaplama Prosesi

Kaplama islemi i¢cin VAKSIS-Midas marka RF-PVD sistemi (Sekil 3.4) kullanilmustir.
Kaplama igslemi 6ncesi kaplama odasinda bulunabilecek kalint1 gazlarin negatif etkilerini
en aza indirmek amaciyla kaplama sisteminin basinci kaplama 6ncesinde 5.10° Torr
degerine kadar diistirtilmiistiir. Ardindan plazma olusumun saglamak i¢in sisteme Ar gazi
verilmig ve kaplama islemi siiresince sistem basinci 10 mTorr’a ayarlanmistir. RF gii¢
kaynaklar1 plazmanin olusabilmesi i¢in miimkiin olan en diisiik gii¢ degerinde (20 W)
stiriilerek plazma olusturulmustur. Bu sirada magnetronlara uygulanan gii¢, hedef
malzemelerde termal sok olusumunu Onlemek icin her 5 dakikada 10 W artirilarak
kaplama i¢in istenilen degere kadar yiikseltilmistir. Bu islemler sirasinda plazmanin
varligi devam ettigi i¢in hedef malzeme yiizeyindeki kirliliklerin de temizlenmesi
saglanmistir. Kaplamanin yapilacagi gii¢ degerine ulasildiktan ve alt tag 500°C ye kadar
sitildiktan sonra magnetron ve alt tag perdeleri agilarak kaplama islemi baslatilmistir.
Istenilen kaplama kalinligina ulasabilmek amaciyla 5 saat boyunca kaplama islemine

devam edilmistir.
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Sekil 3.4. Radyo frekans fiziksel buhar biriktirme (RF-PVD) cihazi

Lu203:Eu kaplamalarin {iretimi i¢in Lu203 ve Eu203 hedef malzemeler iki ayri
magnetrona baglanarak kaplama islemi gergeklestirilmistir. Benzer sekilde Gd20Os:Eu
kaplamalarin {iretiminde ise Gd>Oz ile Eu,O3 hedef malzemeler kullanilmistir. Sekil
3.5’de hedef malzemelerin magnetronlara baglanmasi sematik olarak gosterilmistir.
Lu203 ve Gd203 hedef malzemelerine tiim kaplama prosesi sirasinda ayni miktarda gii¢
(75 W) uygulanmistir. Kaplamalarda farkli oranlarda Eu*® katkisinin saglanmasi igin
Eu203 hedef malzemeye istenilen katkiyr saglayacak miktarlarda glic uygulanmistir.

Kaplama sirasinda ki giic degerleri ve Eu™ icerikleri Cizelge 3.1°de verilmistir.

== i
Gaz Lu0; 2 N EuO;
(A ) i Taban Miz. Pompa
r Gd,0,
=) hedef hedef |_) =y

Sekil 3.5. Kullanilan RF-PVD sisteminin sematik gésterimi
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Cizelge 3.1. Kaplama sirasinda hedef malzemelere uygulanan gii¢ degerleri ve Eu*®
igerikleri

Kaplama | Hedef | Giig(W) Hedef Gii¢ (W) Eu*® %at.

Lu-1 10 0,61

Lu-2 25 1,03
Lu203 75 Eu.03

Lu-3 30 4,82

Lu-4 50 27,43

Gd-1 10 1,20

Gd-2 25 2,55
Gd203 75 Eu,O3

Gd-3 30 4,55

Gd-4 50 13,94

Eu>Oz katkili Lu203 ve Gd203 kaplamalarin tiretimi sirasinda kaplama sisteminin i¢inde

olusan plazmanin goriintiisii Sekil 3.6’da verilmistir.

Sekil 3.6. Eu20s katkili Lu2O3 ve Gd2O3 filmlerin iiretimi sirasinda olusan plazmanin
fotografi a) Lu203 b) Gd203
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3.3. XRD Analizleri

Uretilen kaplamalarin kristal yapilart Dogu Anadolu Yiiksek Teknoloji Uygulama ve
Arastirma Merkezi’nde (DAYTAM) bulunan PANalytical marka XRD cihaz
kullanilarak, ince film modunda incelenmistir. Taban malzemeden gelebilecek
yansimalar1 ortadan kaldirmak igin girig agist 1° olarak tespit edilerek 10-90° arasinda
XRD incelemeleri yapilmistir. Elde edilen difraksiyon verileri Xpert High Score paket
programi kullanilarak analiz edilmistir. Kullanilan XRD cihazinin resmi Sekil 3.7°de

verilmistir.

Sekil 3.7. Kaplamalarin kristal yap1 analizinde kullanilan XRD cihaz

Kaplamalarmn tane boyutlarini analiz etmek i¢in Scherrer denklemi kullanilmistir. XRD
piklerindeki genislemenin temel nedenleri, tane boyutu, enstriimantal etki ve latis
gerilmeleridir. Denklem 3.1 de toplam genisleme bu ii¢ bilesenin toplami olarak
verilmistir. Bu c¢alismada latis gerilmelerinin etkisi ihmal edilerek hesaplamalar
yapilmistir. Enstriimantal olarak olusan pik genislemesini tespit etmek amaciyla tek
kristalli silisyum wafer’dan alinan XRD difraksiyon piklerinde meydana gelen

genislemeler dikkate alinmistir. Kullanilan XRD sisteminde enstriimantal genislemenin
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0,041° oldugu tespit edilmis, toplam pik genislemesinde bu etki ¢ikarilarak hesaplamalar

yapilmustir.
BTopIam: Brane boyutut Benstrumanatalt Blatis gerilmesi (3.1)
KA
Bristai= 2
kristal L coso (3 )

Burada; B piklerde meydana gelen genislemeyi
K: Sekil faktorii (hesplamalarda 0,94 olarak kullanilmistir)
A: Kullanilan X 1g1niminin dalga boyu
L: Ortalama tane boyutu
Birsital: Kristal boyutundan dolay1 olusan pik genislemesi (FWHM radyan)
O: Bragg acisini ifade etmektedir.

3.4. SEM ve EDS Analizleri

Uretilen kaplamalarmn biiyiime morfolojileri Zeis Field Emision Gun taramali elektron
mikroskobu kullanilarak 5 kV gerilim altinda incelenmistir. Kesit incelemelerinde filmin
yapisini bozmadan inceleme yapabilmek igin, kaplanmig Si wafer malzemeler elmas
kesici yardimiyla kesilmistir. Uretilen filmlerin elektriksel olarak yalitkan olmasi
sebebiyle sarj birikimleri olacagindan kesit incelemeleri oncesinde kesit ylizeylerinin

tizerine 50 sn siireyle altin kaplama yapilmistir.

Uretilen kaplamalar kimyasal igerigini tespit etmek amaciyla SEM sistemine bagh
olarak c¢alisan Oxford marka EDS dedektorii kullanilmistir. EDS analizlerinde
malzemeden yeterli bilgiyi alabilmek i¢in ¢aligma voltaji 30 keV olarak ayarlanmustir.
EDS analizleri malzemenin genelinden veri alabilmek amaciyla 500x biiyiitmede
yapilmis ve yapilan 6l¢iimler 3 kez tekrar edilmistir. Sekil 3.8’de kullanilan SEM-EDS

sisteminin fotografi verilmistir.
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Sekil 3.8. Taramali elektron mikroskobu (SEM) ve EDS sistemi

3.5. AFM Analizleri

Kaplamalarin yiizey morfolojilerini ve piiriizliilliklerini tespit etmek amaciyla
DAYTAM’da bulunan Hitachi 5100N marka atomik kuvvet mikroskobu (AFM) sistemi
kullanilmistir. Analizler tapping modda yapilmistir. Calismada kullanilan AFM cihazinin
fotografi Sekil 3.9°da verilmistir.

Sekil 3.9. Atomik kuvvet mikroskobu (AFM) sistemi
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4. ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

4.1. SEM Analizleri

Farkli oranlarda Eu*® katkilanmis Lu2Os:Eu*® kaplamalarin SEM gériintiileri Sekil 4.1°de
verilmistir. Lu;O3:Eu*® kaplamalarin kesit goriintiileri incelendiginde tiim kaplamalarda
kolonsal biiylimenin hakim oldugu gériilmiistiir. Kaplamalarin taban malzemeye yakin
bolgelerinde daha kiigiik tane boyutlar1 goriiliirken kaplamanin kalinligiin artmasiyla
birlikte tane boyutunun biiyiidiigli goriilmiistiir. Kaplama iglemi sirasinda Lu,O3 hedef
malzemeye 75 W sabit giic uygulanirken Eu,03 hedef malzemeye, farkli oranlarda Eu*®
katkilanmasin1  saglayabilmek amaciyla farkli miktarlarda glic uygulanmistir.
Kaplamalara ilave edilen Eu igerigine bagl olarak kaplama kalinliklarinin da arttig1
goriilmiistiir. Yalitkan karaktere sahip kaplamalarin SEM sisteminde goriintiilenebilmesi
icin yapilan altin kaplamalar yiizeyde kii¢iik ¢apli 6beklerin olusumuna sebep olmustur.
Bu nedenle kolonsal biiyiimeyi tam olarak gostermek miimkiin olmamistir. Ayrica
kaplanmis Si wafer malzemelerin kesit incelemesi i¢in kirtlmast sirasinda kolonlarda da
kirllmalar meydana gelmistir. Yiizey morfolojileri incelendiginde, Lu2O3 kaplamalara Eu

ilavesi ile ylizeyde goriilen tanelerin ¢aplarmin arttig1 gézlemlenmistir.

Farkli oranlarda Eu*? katkilanmis Gd2Os:Eu*® kaplamalarin SEM goriintiileri Sekil 4.2°de
verilmistir. Kesit goriintiileri incelendiginde Gd2Os:Eu*® kaplamalarda da Lu,Os:Eu*
kaplamalara benzer olarak kolonsal biiyiimenin hakim oldugu gériilmiistiir. Gd,Os:Eu*
kaplamalarin kalinliklar1 aym sartlarda biiyiitilen Lu,Os:Eu*™® kaplamalardan daha
fazladir. Kaplamlarin yiizey yapisi incelendiginde, Eu*® katkismin diisiik oldugu
kaplamalarin daha kiigiik tane yapisina sahip oldugu, Eu*® katkisinin artmasiyla birlikte

kaplamalarda tane yapisinin daha kaba hale geldigi tespit edilmistir.
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Signal A
Mag = 100.00 K

ZEISS

Sekil 4.1. Farkli oranlarda Eu*® katkilanmis LupOz:Eu*® kaplamalarin yiizey (sol
taraftaki) ve kesit (sag taraftaki) SEM goriintiileri
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ZEISS 100 nm*

ZEISX

Sekil 4.2. Farkli oranlarda Eu*™ katkilanmis Gd.Oz:Eu*™® kaplamalarin yiizey (sol
taraftaki) ve kesit (sag taraftaki) SEM goriintiileri
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4.2. EDS Analizleri

EDS analizlerinde malzemeden yeterli bilgiyi alabilmek i¢in ¢alisma voltaji 30 keV
olarak ayarlanmustir. Uretilen kaplamalardan elde edilen EDS analizi sonuglar1 Cizelge

4.1°de verilmistir.

Cizelge 4.1. EDS analiz sonuglari

Hedef | Giig(W) Hedef Giic (W) Eu*® %at.
10 0,61
25 1,03
Lu2O3 75 Eu.03
30 4.82
50 27,43
10 1,20
25 2,55
Gd,03 75 Eu.03
30 455
50 13,94

4.3. XRD Analizleri

Kaplama sirasinda kullanilan hedef malzemelerden alinan XRD grafikleri Sekil 4.3, Sekil
4.4 ve Sekil 4.5°de verilmistir. Yurt disindan alinan hedef malzemelerin polikristal yapiya
sahip oldugu tespit edilmistir. Tiim hedef malzemelerde kiibik kristal kafes yapisiyla
beraber monoklinik yapinin da var oldugu goriilmiistiir. Kaplama sirasinda hedef
malzemelerden sigratilan atomlar altllk malzeme iizerine biriktirilirken hedef
malzemedeki yapiya benzer olarak kiibik-monoklinik karigimi kristal yapilarin olustugu

gozlemlenmistir.
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Sekil 4.3. Kaplamalarin iiretiminde kullanilan Lu2O3 hedef malzemeden alinan XRD
grafigi
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Sekil 4.4. Kaplamalarin iiretiminde kullanilan Gd2O3 hedef malzemeden alinan XRD
grafigi



43

Siddet

p.J ' 'N

" syt W '!l'] "uw..u‘ 'u)\u’l 3 J

l
u
I J I i : [
20 40 60 80
20

-
N MLW”‘*«J-WJU u“" Wy ‘

I _—
'UJJ | d‘u ‘u‘ul-.)*«wm)"‘-w'&uﬂv‘ 'u"'va'\'”ﬁ‘v‘d"J"*
T

Sekil 4.5. Kaplamalarin tiretiminde kullanilan Eu203 hedef malzemeden alinan XRD
grafigi

Lu203 hedef malzemeden alinan XRD grafiginde kiibik yapinin baskin oldugu, az
miktarda monoklinik yapiya ait piklerin oldugu gériilmektedir. Bununla birlikte Gd203
ve Eu203 hedef malzemelerdeki faz yapisi ise oldukga karmasik kiibik-monoklinik
yapidadir. Kaplama sirasinda olusan kristal yapilar, kullanilan hedef malzemelerin

yapilarindan olduke¢a etkilenmistir.
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Sekil 4.6. Eu*® katkilanmis Lu2O3:Eu*® kaplamalarin XRD spektrumlari

Eu*® katkilanmis Lu2Os:Eu*® ince film kaplamalarin XRD analiz sonuglar1 Sekil 4.6’da
verilmistir. Sekil 4.6’daki XRD analiz sonuglar1 incelendiginde Lu2Os:Eu* ince film
kaplamalarin literatiirde 1s1l islem yapilarak elde edilebilen kiibik kristal yapiya sahip
olduklar1 belirlenmistir. Diisiik Eu icerigine sahip Lu,O3:Eu*® kaplamalarda, kristal
yapinin literatiir ¢alismalarina (Martinet et al. 2007, Murillo et al. 2009, Marton et al.
2013) benzer olarak kiibik yapida (JCPDS 43-1021) oldugu goriilmektedir. Lu-1
kaplamasinda kiibik yapiya ait (222) yonlenmesinin baskin oldugu goriilmektedir. Artan
Eu igerigine bagl kiibik kristal yapida 34,4°°de (400) yonlenmesi daha baskin hale
gelmis, Lu-2 kaplamasinda 36,6°’de goriinen (411) yonlenmesinde de artma olmustur.
Yapiya yiiksek miktarda Eu eklenmesi ile elde edilen Lu-4 kaplamasinda, Eu.Os
fazlarinin olusmasina bagli olarak Lu,O3’e ait (400) pikinin sola dogru kayarak Eu,O3’e
ait (400) piki ile birlesmesi sonucunda 33,92°°de giiglii bir pik olustugu goriillmektedir.
Bu birlesik etkiden dolayr kiibik kristal yapidaki Lu2Os’e ait olan pik siddetlerinde
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azalmalar oldugu goriilmiistiir. XRD pikleri incelendiginde Lu2O3 ve Eu2Oz3’e ait sirasiyla
JCPDS 43-1021 ve JCPDS 43-1008 kartlartyla uyumluluk gosterdigi belirlenmistir.

Eu*® katkilanmis Lu2Os:Eu*™ ince film kaplamalarin Scherrer tane boyutu analizi
sonuglar1 Cizelge 4.2’de verilmistir. Lu2Os:Eu*® kaplamalarda Eu ilavesi ile tane

boyutlarinda 6nemli bir degisiklik olmadig1 goriilmiistiir.

Cizelge 4.2. Eu™ katkilanmis Lu2O3:Eu* ince film kaplamalarin tane boyutu

Kaplama Tane boyutu (nm)
Lu203- % 0,61 Eu* katkilt 16,66
Luz03- % 1,03 Eu*¥katkili 15,91
Lu203- % 4,82 Eu* katkilt 17,06
Lu»O3- % 27,43 Eu*3 katkili 16,17

Eu*3 katkilanmis Gd2O3:Eu*? ince film kaplamalarin XRD analiz sonuglar1 Sekil 4.7°de
verilmistir. Sekil 4.7°deki XRD analiz sonuglar1 incelendiginde Gd2Oz:Eu* ince film
kaplamalarin monoklinik ve amorf yapiya sahip olduklar1 belirlenmistir. XRD pikleri
incelendiginde Gd203 ve Eu20s’e ait sirastyla JCPDS 43-1015 ve JCPDS 43-1009
kartlariyla uyumluluk gosterdigi belirlenmistir.

Literatiirde yapilan ¢alismalarda (Pang et al. 2003, Rajan and Gopchandran 2009, Rajan
et al. 2009), Eu**iin Gd203 matrisinde tane biiyiimeyi 6nleyici olarak hareket ettigi ifade
edilmistir. Eu™® iyonlarmin Gd,Os'iin kristal kafesine dahil edilmesi, taneler arasina
karigip orada yeterli ayirma kuvveti uygulayarak tane biiylimesini baskilayabilir.
Katkilanan Eu*® iyonlarinm, tane smir hareketliligini engellemesi sonucunda tane
boyutunda  kiigiilme meydana gelebilir. Ayrica literatirde Eu*®  katki

konsantrasyonundaki artigin filmlerde kafes gerilimini de arttirdig: ifade edilmistir.
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Sekil 4.7. Eu*® katkilanmis Gd2O3z:Eu*® kaplamalarin XRD spektrumlari

Literatiirde, saf Gd,Os filminin kafes geriliminin, %5mol Eu*® katkili filmin kafes
gerilimine kiyasla daha yiiksek oldugu, Eu™ katkisinin artirilmasiyla matriste olusan
distorsiyonun arttig1 ifade edilmistir. Ayrica tane boyutundaki azalmanin, kafes gerilimini
arttirdigi gortilmiistiir. Bu ¢alismada da literatiirdeki ¢alismalara benzer olarak Gd>O3
yapilarina Eu*® ilavesi ile kafeste meydana gelen gerilmeler ve tane boyutunda meydana
gelen kiiciilme nedeniyle Gd20s:Eu*® yapilarinin XRD piklerinde Lu2Oz:Eu*®
kaplamalardan farkli olarak pik genislemeleri goriilmiistiir. Gd2Os:Eu*® ince filmlerden
elde edilen XRD sonuglarinda, piklerde meydana gelen genislemeler nedeniyle tane
boyutu analizi yapilamamistir. Elde edilen kaplamalarin gegirimli elektron mikroskobu

incelemelerinin yapilmasi bu konunun tam olarak aydinlatilmasini saglayabilir.
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4.4. Atomik Kuvvet Mikroskobu Analizleri

Lu,Os:Eu*® kaplamalara ait atomik kuvvet mikroskobu analizleri Sekil 4.8’de verilmistir.
Atomik kuvvet mikroskobu analizleri 1 mikrometre x 1 mikrometre alanda tapping mod
kullanilarak gergeklestirilmistir. Lu,Os:Eu*® kaplamalarda artan Eu igerigi yiizey
morfolojisinde daha piiriizlii bir yap1 olusumuna sebep olmustur. Lu,Os:Eu*®
kaplamalarda Eu ilavesi ile ortalama yiizey piiriizliilik degerleri 4.17 nm’den 7,36 nm’ye
cikmustir. Belirli bir ¢izgi iizerindeki en yiiksek tepe ve cukur arasindaki mesafeler de Eu
ilavesi ile 22,34 nm’den 45,37 nm’ye kadar yiikselmistir. Eu ilavesi ile iki ayr1 kaynaktan
gelen kaplama komponentleri, bilylime hizin1 artirmis, buna bagh olarak kaplamalarda
Sekil 4.1. de verilen SEM goriintiilerinde de gosterildigi gibi kolon caplar1 artmistir.
Kolon caplarinin artmasma bagl olarak kaplamalarin piiriizliilik degerlerinde artma

gbzlenmistir.

Cizelge 4.3. Lu2O3:Eu™ ve Gd203:Eu*® kaplamalara ait piiriizliiliik degerleri

Kaplama Ra (nm) Rz (nm) Rq (nm)
Lu,03-%0.61 Eu*? 4,17 22,34 4,94
Lu.03-%1.03 Eu*? 4,21 22,84 5,16
Lu203-%4.82 Eu*? 5,04 35,33 8,66
Lu,03-%27.43 Eu*® | 7,36 45,37 9,89
Gd»03-%1.20 Eu*® | 14,77 79,38 18
Gd203-%2.55 Eu*s 16,09 91,73 19,78
Gd203-%4.55 Eu*3 17,63 110,53 22,74
Gd203-%13.94 Eu*® | 18,28 105,94 22,73

Ra: Belirlenen degerlendirme uzunlugundaki profil yiiksekliklerinin mutlak degerlerinin
aritmetik ortalamasidir.

Rq: Degerlendirme uzunlugundaki profil yiiksekliklerinin karekok ortalamasidir.

Rz: Degerlendirme uzunlugu boyunca hesaplanan maksimum tepe-gukur arasi

mesafelerin ortalamasidir.
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Sekil 4.8. Lu,O3:Eu*® kaplamalara ait atomik kuvvet mikroskobu analizleri
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Sekil 4.9. Gd203:Eu*?® kaplamalara ait atomik kuvvet mikroskobu analizleri
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Gd203:Eu™ kaplamalara ait atomik kuvvet mikroskobu analizleri Sekil 4.9°da verilmistir.
Gd203:Eu*® kaplamalarda da artan Eu igerigine bagh olarak Lu,Os:Eu*® kaplamalara
benzer olarak piiriizliiliigiin arttig1 gézlemlenmistir. Gd20s:Eu*® kaplamalarda Eu ilavesi
ile ortalama ylizey piiriizliiliikk degerleri 14.77 nm’den 18,28 nm’ye ¢ikmistir. Rz degerleri
ise Eu ilavesi ile 79,38 nm’den 105,94 nm’ye yiikselmistir. Lu,O3:Eu*® kaplamalarla
kiyaslandiginda Gd2Oz:Eu*® kaplamalarin literatiirde (Seo et al. 2002, Rajan and
Gopchandran 2009, Choi et al. 2011) verilen sonuglara benzer olarak daha yiiksek
piiriizliilik degerlerine sahip oldugu tespit edilmistir. Lu,Os:Eu*® kaplamalarda, kiibik
kristal yapinin baskin oldugu ve olusan fazlarin birbirleri ile uyum igerisinde oldugu
goriilmektedir. Gd203:Eu*? kaplamalarda ise kafes yapisinda monoklinik yap1 baskindir.
Eklenen Eu ile Gd203 yapisi arasindaki uyumsuzluklar kaplamanin biiyiime morfolojisini

de etkilemis, daha piiriizlii bir yapinin olugsmasina neden olmustur.
4.5. Cam Taban Malzemelerin Kaplama Sonrasi Optik Goriintiileri

Sintilatér malzemelerin optik olarak gecirgen olmasi gereklidir. Literatiirde yapilan
caligmalarda optik gecirgenligin saglanmasi amaciyla 1s1l islem yapilmasi gerekliligi
ifade edilmistir (Liu et al. 2004, Murillo et al. 2009, Rajan et al. 2009, Roy et al. 2013,
Marton et al. 2015). Bu ¢alisma kapsaminda herhangi bir 1s1l islem yapilmaksizin optik
olarak gecirgen Eu katkili Lu2Os:Eu*® ve Gd.Os:Eu™ kaplamalar iiretilmistir. Sekil
4.10’da tretilen ince filmlerin, iizerinde kaplama tipi yazili olan bir kagit iizerine
konularak c¢ekilen fotografi verilmistir. Fotograftan kaplanmig camlarin altta yazili
bulunan ifadelerin goriilmesinde herhangi bir engel olusturmadigi, optik olarak gecirgen

oldugu goriilmektedir.

L_.U2C> ‘ F-u+3 GdZO . Euﬂ

R | |
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Sekil 4.10. Optik olarak gecirgen Lu2Os:Eu*® ve Gd20s:Eu™ kaplamalarin goriintiileri
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5. SONUCLAR

Yapilan ¢alisma sonucunda asagida verilen sonuglara ulagilmistir:

1- Lu2Os:Eu*™® ve Gd0s:Eu*® ince filmler, Eu igerigi daha onceden belirlenerek
hazirlanmis Gd2Os3, Lu,03 ve Euz03 tozlarin preslenmesi ve sinterlenmesiyle iiretilen
hedef malzemeler kullanilarak iiretilmeye calisilmis fakat bu hedef malzemeler termal
sok sonucunda kullanilamaz hale gelmistir. Bu nedenle yurtdisindan alinan Lu2O3, Gd203
ve Eu203 hedef malzemeler kullanilarak kaplamalar {iretilmistir. Bu tiir bir yaklasimla
Lu03:Eu*® ve Gd20s:Eu* ince filmlerin iiretilmesi literatiirde ilk kez bu tez calismasi

kapsaminda gergeklestirilmistir.

2- Uretilen kaplamalarin XRD analizleri sonucunda, Lup,Osz:Eu*® kaplamalarda kiibik
kristal yapmin, Gd2Os:Eu*® kaplamalarda ise monoklinik yapmin baskin olarak yapida
bulundugu tespit edilmistir. Gd20s:Eu*® kaplamalarda, kaplamaya eklenen Eu miktarinin
artmasiyla birlikte yapida amorf fazlarin olusmaya basladig1, Lu.Os:Eu*® kaplamalarda

ise boyle bir etkinin olmadig1 goriilmiustiir.

3- Yapilan kaplamalarin 20-100 nm ¢apinda, kolonsal olarak biiyiidiigii tespit edilmistir.
Sintilatér malzemelerde kolonlarin ¢aplar1 direkt olarak sintilatdr ekranin ¢oziintirligiini
etkilemektedir. Bu nedenle iiretilen kaplamalarin sintilatér malzemesi olarak kullanilmasi
durumunda yiiksek ¢oziiniirliige sahip olmasi1 beklenmektedir. Uretilen baz1 kaplamalarda
kolonlar arasi bosluklar oldugu tespit edilmistir. Bu bosluklar X 1smlarinin
sintilasyonunda olumsuz etkilere sebep olabilir. Bu nedenle filmlerde en az bosluga sahip

kolonsal yapiy1 iiretebilmek i¢in optimize yapilmasi gerekebilir.

4- Gd20s:Eu™ kaplamalarin Lu2Os3:Eu*® kaplamalara kiyasla daha yiiksek yiizey
piiriizliligiine sahip oldugu tespit edilmistir. Kaplama sirasinda olusan fazlarm uyumu
mikro yap1 beraberinde makro yapiy: da etkilemektedir. Gd,O3:Eu*® kaplamalarda olusan

monoklinik yap1 kaplama kalitesini olumsuz yonde etkilemistir.
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5- Literatiirde kiitlesel veya ince film olarak iiretilen Lu,Os:Eu*® ve Gd.Os:Eu*
yapilarinda optik gegirgenligi saglamak amaciyla 1sil islem uygulanmasi gerektigi
gorilmektedir. Bu tez ¢alismasinda higbir 1s1l isleme gereksinim duyulmaksizin optik

olarak gecirgen Lu,Os3:Eu*® ve Gd,03:Eu*® kaplamalar iiretilmistir.
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