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TESEKKUR

Dicle Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii’ne yiiksek lisans tezi olarak sundugum bu
cahisma Saym Prof. Dr. Tahsin KILICOGLU rehberliginde gerceklestirilmistir. Calismam
boyunca hep yanimda hissettigim, yardimlarin1 ve destegini higbir sekilde esirgemeyen hocam
Prof. Dr. Tahsin KILICOGLU’na tesekkiirlerimi sunarim.

Laboratuar ¢alismalarim sirasinda her tirlii yardimi benden esirgemeyen, fikirlerinden
istifade ettigim ve benimle birlikte ¢calismam boyunca verdigi destek ve katkilarindan dolay1
Sayin Yrd. Dog. Dr. Yusuf Selim OCAK hocama tesekkiir ederim.

Calismalarim esnasinda her tirlii destek ve tesviklerini gordiigiim ve ¢ogu zaman
kendilerini ihmal ettigim esime ve ogluma bu siire zarfinda hep yanimda olduklar1 i¢in sonsuz

tesekkiir ederim.

Bu c¢alisma ayni zamanda Dicle Universitesi Bilimsel Projeler Koordinatorliigii
tarafindan “Katkili ZnO/Yariiletken Yapilarin Elektriksel ve Optik Ozelliklerinin Incelenmesi”

isimli ve 12-FF-16 nolu proje ile desteklenmistir. Tesekkiirlerimi sunarim.
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OZET

Al:ZNO INCE FILMLERIN OPTIK VE ELEKTRIKSEL OZELLIKLERINE GAMA
ISINLARININ ETKILERI

YUKSEK LISANS TEZI
Ahmet TOMBAK

DICLE UNIVERSITESI
FEN BILIMLERI ENSTITUSU
FiZiK ANABILIM DALI

2012

Yariiletken ZnO ince filmler elektriksel iletkenligi ve optik gegcirgenligi yiiksek
malzeme olmalarmdan dolayr teknolojik agidan pek c¢ok yerde kullanilirlar. Bu sebepten

malzemenin tiretimi ve teknik agidan kullanilabilirliginin 6l¢iimii 6nem kazanmaktadir.

Bu c¢alismada cesitli altliklar tizerine ZnO ince filminin olusturulmasi ve degisik
oranlarda Al katkilanmig ZnO ince filmlerin gama i1simasina maruz birakilmasindan sonra bazi
parametrelerindeki degisim arastirildi. Elde edilen yapinin elektrik ve optik dzellikleri incelendi.
Ince filmlerin elektriksel iletkenlikleri Hall etkisi 6lgiim sistemiyle oda sicakhiginda 6lciildii.
Bazi optik parametreler UV-Vis spektrometrik yontemle tayin edildi. Optik parametrelerle ilgili
deneysel bulgular teorik hesaplamalarla karsilastirildi. Alinan bu 6l¢iimler Al:ZnO yapilarin
gama 1s1masina maruz birakilmasinin ardindan tekrar yapildi ve degisimler gozlendi. ince

filmlerin yap1 analizi X 1sinlar1 kirtnimu ile tayin edildi.

Anahtar Kelimeler: ZnO, katkilama, elektriksel iletkenlik, gama radyasyonu



ABSTRACT

THE INVESTIGATION OF GAMMA RAY EXPOSURE TO ELECTRICAL AND OPTICAL
PROPERTIES OF AL DOPED ZNO STRUCTURES

MSc THESIS
Ahmet TOMBAK

DEPARTMENT OF PHYSICS
INSTITUTE OF NATURAL AND APPLIED SCIENCES
UNIVERSITY OF DICLE

2012

As semiconductor ZnO thin films have high electrical conductivity and optical
permeability materials used in most position respect of technological. Because of this considers

producting of the material and measuring of using respect of technological.

In this study, forming ZnO thin films on various substrates and changes some
parameters after gamma ray exposure of ranging Al doped ZnO thin films were investigated.
Optic and electrical properties of as-grown films were measured. Electrical conductivity was
measured by Hall Effect measurement system at room temperature. Some optic parameters were
determined by UV-Vis spectrometric method. Theoretical calculations on optical parameters
were compared with the ones that were obtained by experimental values. These measurements
were made after gamma ray exposure of the thin films and some changes were observed.

Structural analysis of the the thin films was made with respect to X ray diffraction data.

Key Words: Zn0O, doping, conductivity, gamma radiation
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1. GIRIS

ZnO hakkindaki bilimsel caligmalar on yillar &ncesine dayanmaktadir. Bu
konuya ilginin canlanmas1 yiiksek kaliteli altliklarin kolay elde edilmesi, p tipi iletimin
rapor edilmesi, piezoelektrik davranis ve gesitli gecis elementlerinin katkilanmasiyla
ferromanyetik 6zelliklerin kesfedilmesi oldu. ZnO o6rgili parametrelerinin incelenmesi
1935’lere dayanir (Bunn 1935), titresim ozellikleri Raman sagilmasiyla 1966’da
incelendi (Damen ve ark. 1966), detayli optik 6zellik incelemesi 1954 yilinda (Mollwo
1954) ve kimyasal buhar tasima yontemiyle biiylitme 1970°de basarild1 (Galli ve Coker
1970), ZnO/ZnTe p-n eklemi 1975°de yapildi ve Al/Au omik kontaklar 1978°de rapor
edildi (Tsurkan ve ark. 1978).

Yiiksek iyoniklikleri ve genis bant araliklarinin, direkt bant araligi olmasi;
sogurma ve liiminesans i¢in yiiksek optik gecirgenlik olasiligina sahip olmalar:
nedeniyle periyodik tablonun 1B ve VIA grubu elementlerinin birlesimi ile olusan Il
VI bilesiklerine olan ilgi biiyiiktiir. Bu bilesiklere CdS, CdZnS, ZnS ve ZnO gibi
bilesikler 6rnek olarak verilebilir. II-VI bilesiklerinin yasak enerji araligi 1.8-4 eV
civarindadir. Bu bilesikler kizilotesi dedektorler, giines pilleri, lazerler ve c¢esitli

diyotlarin iiretiminde olduk¢a yaygin bir sekilde kullanilmaktadir (Fahrenbruch 1977).

Direk ve genis bant aralikli materyal olan ZnO ¢esitli elektronik ve

optoelektronik uygulamalar i¢in ¢ok ¢ekici bir materyaldir (Reynolds ve Collins 1969).

Son yillarda genis bant araligma sahip yariiletken malzemelerin, teknoloji ve
elektronik biliminde kullanim alanlar1 genislemistir. Bu malzemelerin teknolojide genis
capta kullanilmas1 nedeniyle, birbirinden iistiin yanlarinin ve daha ucuz elde edilebilme
yollarmin arastirtlmasi hiz kazanmustir. ZnO, ZnS, ZnSe, GaAs, GaN gibi yariiletkenler,
yiiksek sicaklik ve yiiksek 1s1ma giicii gerektiren elektronik biliminde LED ve lazer
diyotlar1 gibi kisa dalga boylu (UV ve siddetli mavi—yesil) 1sik yayan optik aletlerde

kullanilmakta ve daha iyi sonuglarin elde edilebilmesi icin arastirilmaktadir.

Elektromanyetik spektrumun goriiniir bolgesinde gecirgen olan genig bant
araligina sahip yariiletkenler, elektronik ve optoelektronik aygitlarin tiretiminde énemli
rol oynamaktadir. Gegirgen iletken ve yariiletken oksitlerin en Onemli avantajlari

kimyasal olarak kararli olmalar1 ve farkl altliklar {izerine kolayca depolanabilmeleridir
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(Minami 2005).

ZnO 11-VI grup, iyonikligi kovalent ve iyonik yar1 iletkenler arasinda sinirda
olan yari iletken bir bilesiktir. ZnO'nun kristal yapilari ii¢ faz i¢in vurtzit, ¢inko siilfiir
(blend) ve kaya tuzudur. Sekil 1'de ZnO molekiiliiniin farkli kristal yapilari
goriilmektedir. Hava ortaminda termodinamik olarak kararli faz vurtzit simetrisidir.
Cinko siilfiir yap1 ZnO sadece kiibik altlik iizerine biyiitiiliirse kararli hale
getirilebilirler.

Sekil 1.1. ZnO kristal yapilari; (a) kiibik kaya tuzu, (b) kiibik ¢inko siilfiir, (c) altigen viirtzit

ZnO'nun kristal yapilar1 teorik hesaplamalarla ve deneysel olarak arastirilip
rapor edilmistir. Cizelge 1.1'de bazi teorik ve deneysel caligmalarin sonuglari

goriilmektedir.

Cizelge 1.1: ZnO yapist ilgili literatiirde mevcut ¢alismalar

Deneysel sonuclar Teorik hesaplamalar

Bates ve Gerward ve Desgreniers Ahuja ve Liu ve ark. Zaoui ve

ark. ark. (1995) (1998) ark. (1998) (1986) Sekkal
(1962) (2002)
Viirtzit 23,82 23,78 23,79 23,60 23,83 23,83
hacim (A®)
Kaya tuzu 19,60 19,60 19,48 19,51 19,04 19,04
hacim(A%)
Burulma 9,50 9,00 8,70 9,32 9,32 10,45
basinci
(GPa)
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ZnO filmlerin gesitli tekniklerle biiyiitiilmesi ve akustik ve optik cihazlarda
kullanilmas1 gibi uygulamalar ilgi ¢eken arastirma konularmdan bir tanesidir.
Uygulamalar iizerinde yapilan arastirmalar daha ¢ok ZnO'nun miikemmel piezoelektrik
ozellikleri ve cam, safir ve elmas altliklar {izerinde giiglii (0001) tercihli yonelimle
biiyiime egiliminde yogunlagsmaktadir. ZnO ince film biiylitmede eski ¢aligmalarda
magnetron sacgtirma, kimyasal buhar biriktirme yaygindi. Fakat bu biiylitmelerde filmler
coklu kristal yapidaydilar. Sonraki ¢aligmalarda yliksek kalitede tek kristal filmler radyo
frekans1 magnetron sactirma ile hazirlandi ve biriktirme isleminin kontrollii olarak
gerceklestigi diger biiylitme teknikleri kullanildi. Bunlar arasinda molekiiler demet

epitaksi, atmali lazer biriktirme, organometalik buhar fazi epitaksi sayilabilir.

Heteroeklem ZnO tabakalar1 CaF, (Ma, Du ve ark. 2005), Si (Dhananjay,
Nagaraju ve ark. 2007), GaAs (Nag ve Bhattacharya 2010) ve GaN (Asil, Gur ve ark.
2009) gibi altliklar iizerine de biiyiitiildii.

Genis alan ve yiiksek kalitede ZnO kristallerinin biiyiitiilmesi sadece temel
arastirmalar i¢in degil ayn1 zamanda cihaz uygulamalar1 i¢in de 6nemlidir. Genis alan
ve yiiksek kalitede ZnO tek kristalleri, tek kristal katmanin potansiyel avantajlarindan

dolay1 UV ve mavi UV 1s1k yayan cihazlar i¢in faydalidir.

RF magnetron sactirma, diisiik veya yiiksek sicakliklarda ¢alisilabildiginden ve

filmlerin makul seviyedeki kalitesinden dolayi tercih edilmektedir.

Safir altliklar benzer kafes orgii yapilar1 ve ulasilabilirliginden dolay1 oldukga

popiilerken diger altliklar da degisik cihaz uygulamalarinda kullanilmaktadir.

MBE'nin temel avantaji biiylitme parametrelerinin tam kontrolii ve biiylitme
ortaminda filmi inceleme yeterliligidir. Yiiksek enerjili elektron kirinim yansimasi

(RHEED) geri beslemesiyle ZnO epi katmanlar1 ger¢ek zamanli olarak izlenebilir.

PLD metodunda yiiksek gii¢lii lazer atmalar1 malzemeyi hedeften ayirirken alt
tiirlerin ylizeyde etkilesmesi sonucu biriken malzemenin stokiyometrisinin korunmasi

i¢in buharlastirmakta kullanilir.

Diger biiylitme yoOntemleri arasinda, kimyasal buhar biriktirme (CVD)
teknolojisi bilhassa ilgi ¢ekmektedir. Ciinkii yiiksek kalitede filmler biiylitmenin yani
sira genis Olgekte tiretime uygundur. Bu teknik degisik GaN tabanli optoelektronik
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cihazlarin iretiminde kullanilan epitaksiyel filmlerin {iretiminde yaygm olarak
kullanilmaktadir ve bu egilim ZnO'mun gelecek uygulamalarinda beklenmektedir. Bu
teknikle biyltilen ZnO filmler yiiksek kristallik, elektrik ve 1s1ma Ozelligi

gostermektedirler.

ZnO'nun kiricilik indisi gibi optik oOzellikleri ve islemleri yillar Once
aragtirtlmaya baslandi. ZnQO'ya ilginin tekrar uyanmasinin nedenleri direkt genis bant
aralig1 (300 K'de E4=3.3 eV), yiiksek eksiton baglanma enerjisi (60 meV) ve etkin
isimal1 yeniden birlesmedir. Eksiton baglanma enerjisi goreceli olarak genistir (ZnO
icin 60 meV ;GaN i¢in 25 meV). Genis eksiton baglanma enerjisi oda sicakliginda hatta
daha yiiksek sicakliklarda yogun yakin bant kenari1 eksitonik emisyon yolunu
agmaktadir. Ciinkii bu deger, oda sicakligi termal enerji degerinin (kgT=25 meV) 2,4
katidir (Vanmaekelbergh ve van Vugt 2011).

ZnO'da optik gegisler optik absorbsiyon, iletim, yansima, spektroskopik
elipsometri, fotoliiminisans, kalorimetrik elipsometri vb. gibi yontemlerle belirlenir.
Iletim olgiimlerinden Muth ve ark. (1999) epitaksiyel PLD ile biiyiitiilmiis ZnO
filmlerin absorbsiyon katsayisini, bant araligmi ve eksiton baglanma enerjilerini

hesapladilar.

Yariiletken ZnO kristalinin eksiton baglanma enerjisi (60 meV), teknolojide
genis kullanim alanina sahip diger yariiletken malzemelerden (20 meV ZnSe ve 25 meV
olan GaN) ¢ok daha biiyliktiir. Bunun yam sira ZnO, ZnSe ve GaN’a gore ¢ok daha
diisiik sicakliklarda hazirlanabilmektedir. Bu yiizden de optoelektronik uygulamalar i¢in
son derece Onem tasimaktadir. Tp,=2268 K yiiksek erime sicakligma sahip ve
bozulmaksizin yiiksek akim tasima kapasitesi olan saglam bir malzeme olup dielektrik

sabiti &=8.5’tir (Carlsson 2002).

Tek boyutlu yar1 iletken nano teller ve nano ¢ubuklar elektronik kuantum tasima
ve yliklerin arttirilmis 1smimsal yeniden birlesmeleri gibi kuantum simirlamasindan
gelen fiziksel Ozellikleri nedeniyle ilgi ¢ekmektedirler. Nano teller kisa dalga nano
lazerler, alan etkili transistorlar, ¢ok hassas nano boyutlu gaz sensorlari, nano
rezonatorler, transdiiserler, nano destek kollar1 ve alan emisyonlar1 gibi uygulamalar

i¢in temel tasidirlar (Wang 2004, Pan ve ark. 2001, Heo ve ark. 2004).

Su agiktir ki, ¢ok cesitli nano yapilar ZnO kullanilarak goreceli basit sentez
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metotlariyla {iretilebilir. Bu nano yapilar kesinlikle nano boyutlarda temel fizik

caligmalari i¢gin kullanilabilir.

11—V ve I1-VI grup disiik etkili manyetik yar1 iletkenler spine bagimli manyetik
olay bu diisiik boyutlu manyetik ince filmlerin, spin temelli belli yeteneklerinin
potansiyel olarak degistirilebilmesinden dolay1 oldukga ilgi ¢ekmektedir (Liu ve ark.
2005).

“Al:ZnO ince filmlerin optik ve elektriksel Ozelliklerine gama iginlarmin
etkileri” bashikli ¢alismamda yiiksek enerjili gama isinlarmin ZnO kristal yapisina
dolaysiyla elektrik ve optik 6zelliklerine katkisini inceledim. Bu konuda yapilan

calismalarin azlig1 dolayisiyla literatiire katkida bulunmay1 amagladim.
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2. ONCEKI CALISMALAR

Thomas ve Lander (1957) ZnO tek kristallerinin iletkenliklerinin ¢inko buhar1 ve
hidrojene maruz kaldiginda biiyiik miktarda arttigin1 gosterdiler. Fazla miktarda oksijen
ise oda sicakliginda iletkenligi azaltmaktadir. Yiizey iletkenligi beklendigi gibi kristal
captyla degismektedir.

Medved (1961) ZnO fotoiletkenliginin tiikenim kinetiklerini 15181 siddeti ve
oksijenin basincinin bir fonksiyonu olarak alan bir model kullanarak inceledi. Bu model

genellestirilmis Elovich denklemini ¢ikartmada kullanilir.

Azmlik yiik tastyict akimlarinin Slglimleri ve bir yariiletken elektrottaki uzay
yiikii kapasitesi, elektrot yiizeyindeki kimyasal reaksiyonlarin adimlari hakkinda bilgi
almada kullanilir. Morrison ve Freund (1968) azinlik akim reaksiyonlarmin ZnO
kristallerinin ylizeyinde olusan akimlar1 iki katina ¢ikardigini kapasite olgiimleriyle

gosterdiler.

Heiland ve Kunstmann (1969) kutupsal yiizeyleri yarma yontemiyle ¢ok diisiik
basing altinda hazirladilar ve genis sicaklik araliginda (90—600 K) yiizeydeki elektriksel
iletkenligi incelediler. Vakum ortaminda tavlamanin ve hidrojen ya da oksijen
sogurmasinin sonucunda degisiklikler gozlediler. Optik Olglimlerle bulugularini teyit

ettiler.

Uematsu ve Hashimoto (1977) ZnO Kkatalizorlerde asir1  elektron
konsantrasyonunu hidrojenlestirme metodunun yaninda tek ve li¢lii katyon katkisiyla
belirlediler. Katkili ve katkisiz ZnO'larda asir1 elektron miktarinin vakumda 300 °C

istiinde arttigin1 gosterdiler.

Optik kat1 hal lazerlerinin gelismesi yavas ve kademeli olmustur. Ilk kat: hal
lazerinden 151k goriilmesi 1960’larda olmustur. Cok ge¢meden, 1966, yakin UV
bolgesinde calisan ZnO‘dan yapilmis ilk yari iletken lazer gosterildi. ZnO’nun optik
Ozelliklerinin arastirildigi bir calismada 1995 yilinda oda sicaklifinda calisan bir lazer
iretildi. Bu tarihten sonra tek boyutlu ZnO nano teller hakkindaki arastirmalar

arastirmalarin odak noktas1 haline geldi.

Epitaksiyel AZO ince filmler tek kristal safir (0001) altlik {izerine atmali lazer
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biriktirme (PLD) yontemiyle biiyiitiildi (Kim, Horwitz ve ark. 2002).

Czternastek (2004) Al katkili ve katkisiz ZnO filmleri yiiksek basingli DC
magnetron sactirma cam altliklar {izerine biiyiittii. Plazma salinim goézlemini reaksiyon
odasina akan oksijen miktarini istikrarl hale getirmek icin kullandi. Biriktirme sirasinda
toplam basing ve katki seviyesinin elektrik ve optik 6zelliklere etkisini inceledi. Daha
yiiksek katki seviyelerinde tercihli yonelimin derece derece azaldigi, tasiyici
konsantrasyonu ufak miktarlarda arttigi fakat Hall hareketliliginin iyonlagmis
safsizliklarin carpismasindan ve yonelimli biiyiime noksanligindan dolayr ciddi

miktarda azaldigin1 gordii.

Choi, Kim ve ark. (2005) Al ve F katkili 200 nm kalinlikli ZnO filmler ZnF ve
Al;O3 hedeflerle es zamanl olarak sagtirma ile biyiittiiller. XRD o6l¢iimlerinden F
katkisinin ZnO filmlerinin kristalligini gelistirdigini buldular. Elektriksel iletkenlik ve

optik absorpsiyon katsayisinin tavlama ile arttigini gosterdiler.

Dong, Zhu ve ark. (2007) p-GaAs altliklar iizerinde ZnO p-n eklemi ile metal
organik kimyasal buhar biriktirme yontemiyle LED diyotlar olusturdular. Oda

sicakliginda elektroliiminisans (EL) ve fotoliiminisans (PL) 6l¢iimlerini aldilar.

Zn0, 151k yayan kaynaklarin muhtemel uygulamalarinda GaN’e kars1 avantajlar
oldugundan dikkat ¢ekmektedir. Hwang, Oh ve ark. (2007) Epitaksiyel ZnO filmlerde
katki kontrolii, asitle daglama ve omik kontak olusturmayi igeren cihaz fabrikasyon

islemlerini ve son olarak ZnO LED karakteristiklerini incelediler.

Senede yiiz binlerce ton ZnO ¢imentoya ya da plastige katki malzemesi olarak
kullanilmaktadir. Optoelektronik alaninda ZnO, GaN’e alternatif olarak, mavi/UV
optoelektronik i¢in ucuzlugu, seffafligi, iletken oksit olmasi ve elektronik devrelerde
malzeme olma potansiyeli ile dikkat ¢ekmektedir. Son dénemde ana problem yliksek,
yeniden iiretilebilir kararli p tipi katkilamadir. Klingshirn malzeme biiyiitme, ZnO’nun
temel Ozelikleri ve ZnO temelli nano yapilar ve katkilamanin gelecek uygulamalari

tizerinde ¢alismistir (Klingshirn 2007).

AZO filmler seffaf, iletken, fonksiyonel, giines pillerinde kullanim potansiyeli
olan ve uzay mekiklerinde oksijen direncli sistemlerde kullanilabilen bir malzemedir.
Wang ve Wang (2007) yiiksek performansli AZO ince filmleri reaktif magnetron

sagtirma ile hazirlayip farkli dozlarda gama 1sinina maruz biraktilar. Radyasyona maruz



AHMET TOMBAK

birakilmis ve maruz birakilmamis filmleri XRD, SEM ve Hall etkisi ol¢timii ile yapisal
ve elektriksel parametreleri farkli dozlara maruz birakilma iizerinden incelediler. Bu
calismada gama 1sinlariin yiikleri uyardigr ve az da olsa Zn-O baglarim1 bozarak
kristalligi azalttigi ve AZO filmlerde negatif bosluk bozukluklarma agik bir etkisinin
olmadig1 gozlediler (Lao, Kuang ve ark. 2007).

Gomez, Maldonado ve ark. (2007) kimyasal spreylenmis Al katkili ¢inko oksit
filmleri cam altlik tizerine biiyiittiiler. Filmler iki ¢inko rektant—cinko asetat A(Zn) ve
c¢inko pentanedionate P(Zn) kullanilarak hazirlandi. Sonuglar katkilamanin ve
tavlamanin ZnO filmlerin elektriksel ozelliklerini gelistirdigini gosterdi. Tavlamanin

optik 6zelliklere katkisinda 6nemli bir degisim olmadi.

GaN {izerine diisiik sicaklikta ¢6zelti metodu ve iki asamali —termal tavlama ve
azot plazmasina maruz birakilma ile biiyiitiilmiis ZnO nano ¢ubuklar iyi optik 6zellik
gosterdiler. Quang ve Jin (2008) ZnO nano gubuk yapilarin oda sicakliginda PL'sini
aldilar ve azot plazmasina maruz birakilmis ZnO nano ¢ubuklarin giiclii UV emisyon
pikleri verdigini gordiiler. X 1511 foto elektron spektroskopisi (XPS) ZnO nano
cubuklarin i¢inde azot bulundugunu gosterdi. Akim-gerilim Sl¢limleri kiiciik bir esik

voltajina sahip dogrultucu 6zellik gosterdi.

Brandt, von Wenckstern ve ark. (2008) 6n tavlamali hidrotermal biiyiitiilmiis tek
kristal ZnO iizerine atmali lazer biriktirme yontemiyle fosfor katkili ZnO ince filmler
olusturdular. ZnO:P ince filmleri AFM, yiiksek ¢oziiniirlikli x 1smnimi1 kirmimi ve
Rutherford geri sagilma spektroskopisi sonuglarma gore iyi yapisal ve morfolojik
ozellikleri dogrulandi. Hall etkisi Sl¢limleri gosterdi ki hazirdaki biiyiitme kosullariyla

biitiin filmler n tipi iletkenlige sahiptirler.

ZnO nano teller siradis1 6zellikleri ve gdze ¢arpan nanoelektronik uygulamalarin
ortaya ¢ikmasindan dolay1 ilgi odag haline geldi. Bu c¢alismalar daha ¢ok alan etkili

transistorlerin temel elektriksel 6zellikleri izerinde yogunlast: (Chang ve Lu 2008).

Huang, Zhao ve ark. (2008) Cu katkili ZnO yapinin kusur yiik durumunun
manyetiklige etkisini arastirdilar. P tipi ZnO:Cu yapimnin ferromanyetik 6zelliginin

bulundugunu fakat n tipi ZnO:Cu’nin yerel manyetik momentinin olmadigini buldular.

Vurtzit ZnO malzeme simetrik olmayan yapisindan dolayr (0001) yoniinde

mitkemmel piezoelektrik 6zellik gostermektedir. Tipik bir II-VI genis bant bilesik
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oldugu icin piezoelektrik Ozelligi cokca arastirilmistir. Bazi pratik nano cihaz

uygulamalar1 duyurulmustur (Kou, Guo ve ark. 2008).

Esnek elektronik cihazlarin yayginlastigi giinimiizde Kwon, Hong ve ark.
(2008) esnek plastik altliklar {izerine ZnO ve In,O3 nano tellerle inorganik alan etkili
transistor yaptilar. Biikiilmiis nano tel transistorlarin elektriksel O6zelliklerini
piezoelektrik etkiyle ve nano tel ve polimer dielektrik malzeme ara ylizeyinde elektron

tuzaklama ile agikladilar (Kwon, Hong ve ark. 2008).

Takahata, Saiki ve ark. (2009) CuAlO; p tipi seffaf iletken oksit (TCO) film ve
bir n tipi ZnO film kullanarak helikon dalga uyarmali plazma sagtirma metodu ile
heteroeklem diyot olusturdular. Heteroeklemin yakin kizilotesi bolgede yaklasik %80

151k gecirgenligine sahip oldugunu gordiiler.

Lu, Song ve ark. (2009) silikon altlik {izerine biiyiitilmiis P katkili ZnO nano tel

dizilerini ve p tipi ZnO nano telleri kulanarak enerji dontisiimiinii ilk defa gosterdiler.

Ahn, Han ve ark. (2009) bir ZnO sablon iizerine 1sisal buharlastirma ile dikey iyi
hizalanmis degisik oranlarda Ga katkilanmigs ZnO nano ¢ubuklar biiyiittiiler. Zn icerige
oranla %50 Ga igeren Ga katkili ZnO nano cubuklar ZnO sablona goreceli olarak
minimum baskin stres gosterdiler ki bu da depolanan zorlama enerjisinin hizla serbest

birakilmasindan dolay: ¢ ekseni yoniinde hizli biiyiimeye neden olmustur.

ZnO temelli hafif manyetik yar1 iletkenlerin oda sicakliginda ferromanyetizm
(RTF) kokeni tartismalidir. Chen, Suzuki ve ark. (2009) deneysel olarak o6giitiilmiis
(Zn0O)1x/Alxy yapida herhangi bir manyetik katki olmadan RTF etkisinin miimkiin
oldugunu gosterdiler. Calismalarinda (ZnQO);./Alx (x = 0-0.5) yapisini elde etmek igin
yiiksek saflikta ZnO ve Al tozlarini 8 saat siireyle karistirdilar. XPS 6lciimlerinde Zn?*
iyonlarinin bir kismimnin daha diisiik iyonik durumuna gegctigini gordiiler. Numunelerde
herhangi bir manyetik katki olmadigir halde ferromanyetik 6zelligi, 6giitiilmiis nano

parcaciklarin ara ylizeylerinde Zn ve Al arasindaki yiik transferine atfettiler.

Gao, Wu ve ark. (2011) Al katkilanmigs ZnO (AZO) filmleri uygun tavlama
yontemleriyle sol-jel metoduyla hazirladilar. Biiylitme sonrasi tavlama sirasinda
normalde ihmal edilen 1sitma hizinin AZO film 6zelliklerinin gelistirilmesinde dnemli
bir rol oynadigini buldular. Yiiksek hizda bir 1sitmayla nano ¢ubuk yapili AZO filmler

elde ettiler. Hidrojene maruz biraktiktan sonra AZO nano ¢ubuklarin 1,4x 107 Qem gibi
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diistik bir dirence sahip olduklarini gordiiler.

Oh, No ve ark. (2011) cam altlik {izerine radyo frekansi magnetron sagtirma
yontemiyle AZO filmler biiyiittiiler. Cam iizerindeki AZO ince filmlerin x 1511 kirmimi
(XRD) deseni gosterdi ki (0002) pikinin yar1 maksimumunun tam genisligi tavlama
sicakligi arttikca azalmaktadir bu da AZO ince filmin kristal kalitesinin arttigini
gosterir. Ayn1 zamanda atomik kuvvet mikroskobu (AFM) imajlarindan filmlerin

ortalama piiriizliliigiiniin ortalama karekdkii tavlama sicakligiyla birlikte artmaktadir.

Maeng, Lee ve ark. (2011) seffaf ve iletken AZO filmleri atomik katman
biriktirme (ALD) yontemiyle biiyiittiller. Elektriksel, yapisal ve optik ozelliklerin Al
katki oranina ve biriktirme sicakligina bagli degisimini incelediler. En iyi dirence ve
151k gegirgenligine 250 °C %2,5 katki oraninda ulastilar. Biriktirme sicakligi ve
katkilama oram arttik¢ca yiik yogunlugunda da bir artis oldugunu gozlediler. Bunu
katmanli yapmin etkili alan modeline atfettiler. Ayrica, katkilama yogunlugunun
artmasiyla hareketliligin gelistirilmesini tanecik sinir1 ¢arpismasi ve isleme iletkenlik

mekanizmasi tizerinden incelediler.

Shim, Kim ve ark. (2011) polyethylene terephthalate (PET) altlik iizerine
katkilanmamis ZnO nano tel dizileri ve Al katkili ZnO nano teller ve nano yaprak gibi
nano yapilart hizli hidrotermal sentezleme yoluyla sentezlediler. Katkisiz ZnO nano tel
dizileri ¢ ekseni yonelimle ve iyi tanimlanmis altigen kesiminde (001) yakin hizali bir
dizilim gosterdiler. Al iyonlariin katkilanmasiyla hem nano teller hem nano yapraklar

gozlediler.

Jeong, Shin ve ark. (2010) PET altlik {izerine organik 1sik yayan diyotlarda
(OLED) esnek seffaf elektrot olarak kullanilmak iizere plazma zararsiz diiz yiizlii hedef
sactirma (LFTS) yontemiyle AZO film hazirladilar. LFTS yontemiyle biiyiitiilmiis
esnek AZO elektrotlarin elektriksel, yapisal ve optik Ozellikleri dogru akim giicii
tizerinden aragtirdilar. Birbirine bakan AZO hedeflerin arasindaki yiiksek yogunluklu
plazmann etkili sinirlandirilmasindan dolay1 PET {izerine biiyiitiilen AZO filmler hem
plazmadan zarar gérmedi hem de yiiksek enerjili parcaciklarin ¢arpismasindan dogacak
1s1 problemi gidrilmis oldu. Ustelik AZO/PET altlik iizerine yapilan esnek OLED daha
diisiik 15 fonksiyonuna ragmen ITO/PET iizerine yapilan OLED’e benzer performans

gosterdi. Bu da gosteriyor ki LFTS makul maliyetli esnek OLED’lerde indiyum katkisiz

11
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AZO elektrotlarin yapilabilmesi i¢in timit verici bir yontemdir.

Kim, Sohn ve ark. (2012) ZnO tek kristallerinin Ag Schottky polar-¢inko ve Ag
Schottky polar-oksijen kontaklarinin akim tagima mekanizmalarii belirli bir sicaklik
araliginda incelediler. Termiyonik emisyon (TE) modelini kullanarak Schottky —polar-
cinko yliziiniin Schottky polar-oksijen yiiziinden daha yiiksek engel yiiksekligine sahip
oldugunu buldular. N tipi ZnO’nun teorik degeriyle karsilastirildiginda her iki polar yiiz
icin diizenlenmis Richardson ¢iziminden daha yiiksek bir Richardson sabiti buldular ki
bu da engel homojensizligini dikkate alan TE modelinin akim tasimasini yeterince
aciklayamadigini gosterir. Sicakliga bagimli tiinelleme o6zelligi, tiinelleme akiminin

polar ¢inko yiiz i¢in baskin oldugunu gosterir.

Kumar, Kumar ve ark. (2010) Al ve N birlikte katkilanmig ZnO ince filmleri n-
Si (100) altlik tizerine sactirma teknigiyle biiyiittiiler. Hall etkisi dl¢timleri n tipi iletim
gostermesine ragmen 500 °C’de Ar ortaminda tavlanmis filmler p tipi iletim gosterdiler.
Cift katkilanmig ZnO filmlerin ¢ ekseni yoniinde iyi kristal yapist gosterdigini buldular.
Bir dogal bagli akseptor eksitonu ve oda sicaklifinda ortaya ¢ikan dondr akseptor
salinimlariin fotoliiminisans Ol¢iimii Al ve N ¢ift katkili ZnO’nun p tipi iletim
gosterdigini dogruladilar. P-n heteroeklemi akim gerilim karakteristigi diyot gibi

dogrultma gosterdi.

Znaidi, Touam ve ark. (2012) katkisiz ve Al katkilit ZnO filmleri sol-jel islemi
yardimiyla hazirladilar. ZnO i¢inde Al atomik olarak orani %1 ya da %2 olacak sekilde
eklediler. Cok katmanli ince filmleri cam altlik lizerine donel kaplama ile olusturdular.
Filmlerin yonelimi tercih edilen ¢ ekseni yoniindeydi. Yapinin morfolojik ve optik
ozelliklerini Al katki miktar1 iizerinden x 1sm1 kirilmasit (XRD), atomik kuvvet

mikroskobu (AFM) ve taramali elektron mikroskobuyla (SEM) incelediler.

Yang, Zeng ve ark. (2011) yiiksek kalitede Al katkili ZnO filmleri RF
magnetron sactirma ile cam altlik tizerine farkli kalinliklarda biiyiiterek film kalinliginin
yapisal, elektriksel ve optik 6zelliklerinin degisimini incelediler. XRD sonuglarina gore
filmlerin kalinligi ne olursa olsun ¢ok kristalli yapiya sahiptiler ve kuvvetli tercihli
yonelimleri althk diizlemine dik (002) yonelimindeydi. Optik bant araliginin film
kalinlhig arttikga 3.41 eV’den 3.30 eV’ye geriledigini gozlemlediler.

Aghamalyan, Hovsepyan ve ark. (2010) seffaf, iletken ve saf elektron demeti (e-
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beam) buharlastirmasiyla hazirlanan Ga katkili ZnO filmleri oda sicakliginda degisik
dozlarda ®°Co radyasyon kaynagina maruz biraktilar. ZnO filmlerin enerji bant aralig,
elektriksel direng, tasiyict yogunlugu kadar da yapisal parametrelerini katki igerigine
gtore belirlediler. Ayrica elektro-optik cihazlarda seffaf elektrot olarak kullanilan ZnO

temelli filmlerin gama dozuyla radyasyon etkili yok etme miktarini belirlediler.

Abduev, Akhmedov ve ark. (2010) cam altliklar {izerine iletken seramik hedefler

kullanarak magnetron sagtirma ile Ga katkilt ZnO filmler olusturdular.

Alarcon, Ponce ve ark. (2011) gama isinina maruz birakilmis tohumlar igeren
diiz bir althik tizerinde ZnO nano g¢ubuklarin biiylimesini ve sudaki Escherichia coli
bakterisinin foto katalitik olarak elimine etmesini incelediler. Tohum tabakasini sprey
piroliz teknigiyle c¢inko asetat ¢ozeltisini gama 1s1masina maruz birakarak elde ettiler.

Kristal yapinin bakterileri yok etme oranina pozitif bir etkisinin oldugunu gordiiler.

Karagoz, Ozdemir ve ark. (2011) Al katkili ZnO ince filmlerindeki yapisal
degisikligi Cs-137 gama radyoizotop kaynagi kullanarak gama gecirim teknigiyle
incelediler. Boylelikle Al katkilt ZnO filmlerin yogunlugunu dlgebildiler.

Yariiletken aygitlarda katki maddelerinin oynadigr kritik roliin ortaya ¢ikmasi
yariiletken nano kristallerin potansiyel uygulamalar1 ve 6zelliklerinin arastirilmasini
tesvik etmistir. Bundan dolay: katki oraninin yariiletken nano parcaciklarin 6zelliklerine

etkisinin arastirilmasi1 uygulamalar1 kadar temel fizik bakis agisinda da 6nemlidir.

Kumar, Sathyamoorthy ve ark (2011) basit 1slak kimyasal yolla AZO nano
parcaciklar sentezlediler. Nano pargaciklarin yapisal ve morfolojik 6zellikleri XRD ve
SEM ile analiz ettiler. SEM analizi sonucunda c¢icek yapisinda altigen vurtzit
kiimelerden olusan ¢oklu nano ¢ubuklar gordiiler. Enerji dagitict spektrumu (EDS) ZnO
bosluklarina Al doldugunu gosterdi. Optik sogurma, kuantum sinirlamast etkisi

nedeniyle bant araliginin genisledigini gosterdi.

Banerjee, Lee ve ark. (2010) ZnO igine gesitli oranlarda 150 °C'de quartz altlik
tizerine ALD depolamayla Al katkilayarak AZO filmler olusturdular. Diisiik Al
katkilamada yonelim (100) iken yiliksek Al oraninda filmler amorf kaldilar.

Gledhill, Grimm ve ark. (2011) yiiksek seffaflikta, iletken ZnO filmleri ¢inko

asetat temelli ¢oOzelti ile sprey 1sisal ¢oziilme ile biriktirdiler. Damlacik biriktirmeli
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sprey 1sisal ¢Oziilme tekniginden daha c¢ok aerosol yardimiyla kimyasal buhar
biriktirmeye benzer sekilde kaliteli filmler olusturdular. Filmlerin ozellikleri temel

cozeltiye eklenenler tarafindan belirlendi.

Sprey 1s1sal ¢oziilme teknigi gayet pratik ev yapimi sistemlerle uygulanabilir.
Buna benzer bir uygulamayi Ikhmayies, Abu El-Haija ve ark. (2010) ev yapimi sprey
sistemiyle goreceli yiiksek sicaklikta (450 °C) cam altliklar iizerine yiiksek seffaflikta
iletken AZO filmler olusturdular. Azot ortaminda tavlama Oncesi ve sonrasi elektrik ve
optik Ozelliklerin degisimini incelediler. Elektriksel 0Ozellikleri akim gerilim
Ol¢iimlerinden tayin ettiler. Optik 6zellikleri optik bant araligin1 bulmak i¢in kullanilan
151k gecirgenligi egrilerinden elde ettiler. Elektro optik ozellikler Al katkis1 ve azot

ortaminda tavlamayla gelisti.

Dong, Pei ve ark. (2011) seffaf ve iletken AZO filmleri degisen sicakliklara
sahip amorf cam altliklara ultrasonik sprey 1sisal ¢oziilme metoduyla biiyiittiiler. Altlik
sicakliginin ve katki seviyesinin filmlerin elektrik ve optik ozelliklerine etkisini
arastirdilar. Bant aralig1 ve Urbach parametresi optik absorpsiyon kenarindan ¢ikarildi

ve azalan Al katk: seviyesiyle arttig1 gézlendi.

Bhattacharyya ve Majumder (2010) sol-jel yontemiyle hazirladiklart AZO
filmlerin optik Ozelliklerini diizenlemis Kramers—Kronig modeliyle degisen Al

oranlaria gore incelemislerdir.

Ali ve Chakrabarti (2010) ZnO temelli UV foto detektorlerin tiretimini
gosterdiler, karakterizasyonunu yaptilar e termal dayamikliligini test ettiler. Schottky
engel foto detektor karakteristigi, idealite faktorii, sizma akimi ve engel yiiksekligi oda
sicakliginda akim-gerilim Ol¢limlerinden ¢ikarildi. 100 °C den 200 °C'ye kadar

cikarildiginda cihazin termal kararliligin1 korudugunu goézlediler.

Abdullah, Selmani ve ark. (2011) kalay katkil1 polikristal ZnO filmleri sol-jel
islemiyle biyiittiiler. Cozelti ¢inko asetat dehidrat ve kalay kloriir kullandilar. Degisik
oranlarda kalay katkili filmleri degisik sicakliklarda tavladilar. Filmlerin kirinim
piklerinden bir altigen vurtzit yapismin (100), (002) ve (101) yonelimlere sahip
oldugunu buldular. Kalay katki miktar1 arttik¢a bant araligimin arttigimmi goézlemlediler.
Bant araliginin artmasi yansima onleyici kaplama olarak kullanilabilecegini boylece bu

filmlerin silikon giines pillerine uygulanabilecegini gosterdiler.
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Bantounas, Goumri-Said ve ark. (2011) GdyZni <O, x=0,625, katkil
yariiletkenin manyetik ozelliklerini tam potansiyel (lineerlesmis) arttirilmis diizlem
dalga art1 yerel metodu kullanarak incelediler. GdxZn;4xO iizerinde spin kutuplanmig
hesaplamalar gosterdi ki, hatta eger ferromanyetik taban seviye durumu dikkate
alinsaydi, miikemmel ZnO vurtzit kafes i¢indeki Gd'nin manyetik etkisi yliksek oranda
yerellesti ve en yakin ilk ti¢c komsu O atomlarma sinirlandi. Yerellesmis Gd etkili
kutuplanmanin kusursuz bir ZnO vurtzit kafesindeki uzun alan manyetik siralamayi

aciklamakta kullanilamayacagini diisiindiiler.

Chattopadhyay, Nath ve ark. (2011) manyetik Fe iyonlar1 katkilanmig ZnO epi
filmlerin oda sicakliginda ferromanyetik diizen gosterdigini buldular. Akim etkili oda
sicakligr ferromagnetizm i¢in beklendigi gibi tasiyici sayisinin verici sayisina oraniyla

gecis elementi basina diisen magnetizasyon arasinda agik bir baglant1 buldular.

Guskos, Glenis ve ark. (2010) Fe,03/Zn0O yapisini 1slak kimyasal metotla elde
ettiler. Malzemenin manyetik 6zelliklerinin ferromagnetik rezonans (FMR) metoduyla

stv1 helyum sicakligindan oda sicakligina kadar degisen sicaklilarda incelediler.

Hao, Lou ve ark. (2012) hidrotermal yaklasimla ii¢ boyutlu ZngggMng .0
hiyerarsik i¢i bos mikro kiireler sentezlediler. Ilgili manyetik degerlendirme

mekanizmasini tavlama isleminden gelen oksijen bosluklariyla iliskilendirdiler.

Jayakumar, Achary ve ark. (2010) Zng.g95.xC0005AIKO (x = 0.0’ den 0.1°¢) nano
parcaciklar1 sol-jeli takip eden sprey 1sisal c¢oziilme metoduyla sentezlediler.
Zng.95C0p 050 nano pargaciklar oda sicakliginda diamanyetik 6zellik gosterdi. Fakat Al
ile birlikte Co katkilanmis Zngg5.xC000sAIkO (x = 0.0’ den 0.1’¢) yapida x=0,07
degerine kadar ferromanyetik momentte sistemli artis gozlediler. Yiiksek Al katkisinin

ferromanyetik diizeni etkileyen boliinme degisimi azaltilmaktadir.

Jia, Shi ve ark. (2011) AZO nano pargaciklari Zn(AC),2H,0 ve AI(NOs3)3-
9H,0’dan homojen ¢oOktiirme yontemiyle sentezlediler. XRD verileri AZO nano
parcaciklarin altigen vurtzit yapiya iyi uydugu ve AP tyonlarmin ZnO kristaline
girerek Zn* iyonlarmim yerine gectigini gosterdi. AZO pargaciklarin elektromanyetik

ozelliklerini Al katk: miktarina gore incelediler.

Kim, Kim ve ark. (2010) Cu katkili ZnO (ZnO:Cu) yapisinin elektriksel

iletkenligin manyetik davranislar {izerindeki etkisini incelediler. Cu katki miktarimi
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degistirerek elektriksel ozellikleri kontrol ettiler. Desik tasiyicilart ZnO:Cu’daki

ferromanyetik kanallarin ¢iftlenmesine yardimci olurlar.

Fang ve Kang (2010) Al katkili ZnO nano ¢ubuklarin optik, 1s1ma ve
elektromekanik 6zelliklerini ve nano g¢ubuklarla yapilan nano jeneratdr sistemlerinin

piezoelektrik karakteristiklerini incelediler.

Lee, Chen ve ark. (2012) ZnO nano teli igeren bir hibrit-fiber nano jenerator
dizisini incelediler. insan kolunun 90° lik a¢ilma ve kapanma hareketi sirasinda hibrit
fiber yapida 0,1 V gerilim olustugunu gordiiler. Bu hibrit yap1 teknolojisinden gelecekte

giyilebilir enerji ireten malzemeler {iretilebilir.

Brauer, Kuriplach ve ark. (2011) optoelektronik uygulamalarda kullanilabilecek,

onegin sensor uygulamalarinda, Schottky kontak olusumunu incelediler.

Allenic, Guo ve ark. (2007) epitaksiyel ZnO ince filmleri diizgiin olarak N
katkilayarak atmali lazer isitmast kullanarak biylittiiler. 300°C’de biyiitiilmiis ve
600°C’de O, ortaminda tavlanan filmler p tipi iletkenlik gosterdiler.

Merkezi simetrik olmayan kristaldeki iyonlarin polarizasyonundan dolay: baski
altinda kristalde piezoelektrik potansiyel olusur. Yar iletkenlerden 151k salinimi sadece
yiik asilama ve yeniden birlesmenin verimine degil ayn1 zamanda 6z verimlilige de
baglhdir. ZnO gibi yiiksek bant aralikli malzemelerin UV emisyonu i¢in nano teller, ince
filmlerden daha yiiksek 6z verimlilige sahiptir. Ancak, yaygin yaklasima gore bir p-n
diyot yaparken diisiik verimle sonuglanir. Yang, Wang ve ark. (2011) merkezi olmayan
simetrik dogaya sahip n tipi ZnO nano tel/p tipi GaN {izerine baski olusturarak bir
piezoelektrik potansiyeli elde ettiler. Bu calismalar UV bdolgeden goriintir bolgeye
degisik bugliniin giivenli, yesil ve yenilenebilir enerji teknolojilerinde kullanilan

optoelektronik cihazlarin gelistirilebilmesi i¢in genisletilebilir.

Ding, Pan ve ark. (2012) polar olmayan ZnO ince filmleri r-diizlem safir alttas

iistiine plazma destekli molekiiler 151n epitaksi ile biiyiittiiler.

Jeong, Kim ve ark. (2011) ZnO nano telde p tipi iletim elde etmek i¢in Pt kontak
elektrotlu ZnO nano tel alan etkili transistor yaptilar. Pt yiiksek is fonksiyonuna sahip
ve kimyasal olarak inert oldugundan, Fermi seviyesi ZnO nano telin valans bant

tarafiyla yliksek Schottky engeli yapacak sekilde hizalanabilir. Akim gerilim
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karakteristiginin ZnO nano tel ve Pt arasindaki yiiksek Schottky engelinden dolay1
dogrusal davranig gdstermedigini gordiiler ve gegit transfer egrileri zayif bir p tipi iletim

gosterdi.

Chavillon, Cario ve ark. (2012) kararli p tipi iletim gosteren ¢inkoca zengin

olmayan N katkili1 ZnO filmler biiyiittiiler.

P tipi iletim saglamak i¢in degisik katki malzemesi kullanilmistir. Lee, Cha ve
ark. (2011) basit hidrotermal teknikle Li katkili p tipi ZnO nano teller sentezlediler.
Kararli p tipi ZnO:Li nano telleri alan etkili transistor ve ayni-eklem diyot yaparak
gosterdiler. (Lee, Cha ve ark. 2011)

Abu El-Fadl, EI-Maghraby ve ark. (2004) Li katkili ZnO (ZnO:Li) filmlerin
absorbsiyon spektrasina ve optik enerji araligina gama isimasina maruz birakmanin
etkilerini arastirdilar. Filmlerde, direk izinli bantlar aras1 gecisin gama dozu tarafindan
etkilendigini ve hem optik enerji bant araliginin ve hem absorbsiyon katsayisinin gama

dozuna bagli oldugunu gosterdiler.

Aksoy, Caglar ve ark. (2010) cam altlik iizerine sprey 1sisal ¢oziilme metoduyla
katkisiz ve Sn katkili ZnO filmler biriktirdiler. Katki kaynagi olarak kalay kloriir

kullandilar. Optik bant araligini ve bazi optik 6zellikleri tayin ettiler.
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3. MATERYAL VE METOT

Bu ¢aligmada silisyum ve quartz altliklar iizerine Al katkili metal oksit ince
filmler biiyiitiilmistir. Quartz ve degisik elektrik iletkenligi (p tipi ve n tipi) gosteren
yar1 iletkenler tizerine Al katkili ZnO ince filmler plazma sagtirma yontemi ile
biiyiitiilmiistiir. Bu filmlerin kristal yapis1 Bruker D8 DISCOVER x 1s1n1 kirinim cihazi
ile dlciilmiis, elektrik iletkenligi, tasiyict yiik yogunlugu Hall Etkisi Olgiim Sistemi
(Ecopia HMS 3000) ile ol¢tilmiis ve optik 6zellikleri, Shimadzu UV-3600-UV-VIS—
NIR spektrofotometre ile 6lglilmiistiir. Baz1 optik parametreler sogurma ve gegirgenlik
verileri kullanilarak teorik olarak hesaplandi. Ince filmlere gama isimasmin etkilerini
gozlemek i¢in filmler gama isimasma maruz birakildiktan sonra elektrik ve optik

Ozellikler tekrar incelendi.

Bolim sonunda ise gercgeklestirilen tiim deney basamaklar1 sirasiyla

anlatilmistir.

3.1. ZnO Biriktirme ve ince Film Kaplama Yéntemleri

Depolanacak ince filmlerin 6zellikleri, filmlerin kullanim alanlari, kaynak ve
alttas malzemelerin sicaklik optimizasyonu, diizensellik ve kalinligin homojenligi,
biriktirme hiz1 ve ticari maliyetler, ince film olusturmada uygun kaplama tekniginin
belirlenmesini dogrudan etkileyen faktorlerdir. Bundan dolayi, ince filmlerin arzulanan
bilesimi ve mikro yapisi, kaynak ve alttas malzemelerden kaynaklanan sinirlamalar

dikkate alinarak uygun biriktirme tekniginin se¢ilmesi ile elde edilebilir.

Ince filmin kaliteli olusturulabilmesi i¢in, vakum ortaminda gergeklestirilmesi
gereklidir. Vakum ortaminda gergeklestirilen en eski ve en c¢ok kullanilan yontem,
fiziksel buhar biriktirme teknigidir. Fiziksel buhar biriktirme metodu (PVD)
malzemelerin buharlastirilarak gesitli ylizeyler lizerine biriktirilmesinde kullanilan bir

cok vakum biriktirme yontemini kapsayan genel bir tekniktir.

Bu kaplama yontemi yiiksek sicaklik vakum biriktirme veya plazma piiskiirtme
bombardimani gibi yiizeyde kimyasal reaksiyon icermeyen bir kaplama yontemidir. Bu
yontemin kullanimi 1838 yilinda Michael Faraday’m caligmalarina kadar uzanmasina
ragmen fiziksel buhar biriktirme terimi ilk defa 1966 yilinda C.F. Powell’in yazdigi
“Buhar Biriktirme” kitabinda kullanilmistir.
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Bu caligmada fiziksel buhar biriktirme yontemi kullanilmistir. Diger yaygin ince

film biiylitme teknikleri asagida agiklanmustr.

3.1.1. Plazma Sac¢tirma Yontemi

PVD teknolojisinde en 6nemli dallardan biri plazma sagtirma yontemidir. 1852
yilinda Grove tarafindan gelistirilen bir yontemdir. Bu giline kadar bu yontem biiyiik

oOlgtide gelistirildi ve 160 y1l boyunca endiistride kullanild1 (Ocak 2010).

Sacgtirma teknigi, parcaciklar1 kaynaktan ayirip hedefe ulastirmak icin termal
islem yerine bir mekanik aktivasyon saglar. (Ref: J. S. Logan, M. J. Hait, H. C. Jones,
G. R. Firth and D. B. Thompson, J. Vac. Sci. Technol. A 7 (1989) 1392.) Bu yaklagimin

buharlastirilmas1 gii¢ maddelerin biriktirilebilmesi hususunda

Sactrma ile biriktirme yontemi bir yiizeyden (hedef) buharlastiriimis
parcaciklarin fiziksel sagtirma yontemiyle biriktirilmesidir. Fiziksel biriktirme 1sisal
olmayan buharlagtirma islemi olup ylizey atomlari, kat1 haldeki bir ylizeyden atomik
boyutlarda bombardiman yapilarak momentum transferiyle genellikle bir plazmadan
hizlandirilmig gaz iyonlar1 ile fiziksel olarak buharlastirilir. Bu fiziksel buharlagtirma
biriktirme bazen sagtirma olarak da adlandirilir. Genellikle kaynak ve altlik aras1 mesafe
vakum biriktirmeyle karsilastirildiginda kisadir. Sagtirma ile biriktirme bir katnin
(hedef) yiizeyine enerjik iyon bombardimaniyla bir vakum altinda iyon tabancasi
kullanarak ya da diisiik basing (<5 mTorr) plazma ile yapilir. Oyle ki sagtirilmis
parcaciklar hedefle altlik arasindaki bolgede ya birkag ¢arpisma yapar ya da hemen
hemen hig¢ carpisma yapmazlar. Sactirma altlik yiizeyine ulasmadan once gaz fazindaki
carpigmalarla 1sitilmis enerjik parcaciklarn sagildigi ya da hedeften yansima yaptigi
daha yiiksek basinglarda (5-30 mTorr) da yapilabilir. Sagtirmada kullanilan plazma
sactirma ylizeyi yakmlarinda hapsedilebilir ya da hedef ile altlik arasindaki bolgeyi
dolduracak sekilde olabilir.

Sactrmada kullanilan hedef malzeme bir element, alasim, karisim ya da bir
bilesik olabilir ve 0 malzeme hedefin ham haliyle buharlastirilir. Sagtirma hedefi uzun
Omiirlii bir buharlastrma kaynagi saglar. Sactirma biriktirmesi yaygin olarak yar1
iletken materyal iizerine ince film metal biriktirme igin kullanilsa da mimari cam tizeri
kaplama, yogun disklerde yansitici yiizey olarak kaplama, manyetik filmler, 1slak film

yaglayicilar ve dekoratif kaplamalar i¢in de kullanilir. (Mattox 1998)

20



AHMET TOMBAK

Za0  elebitrat Hedef
Gaz T Enerjik ivon
- G
@ @ @ Sactinlog atom
S;ttm]mls:mm@ @ @ S @ @
12] o ol
OVe® ©@%
X2 DE ©®
| Althk |
> Vakum

Sekil 3.1: Plazma buhar biriktirme

Bu teknikte hizlandirilmis iyonlarin kinetik enerjisi hedef malzemenin
parcaciklarinin baglanma enerjisinden Onemli Ol¢iide biiyilk olmalidir.  Yeterli
biriktirme oranlarinin yakalanabilmesi i¢in genellikle 2 ya da 3 mertebeden biiyiik enerji
uygulanir. Boyle enerjiler i¢in 6n kosul iyonlarin hizlandirilmasi i¢in gerekli serbest yol
mesafesinin olmasidir ki, bu da en az mTorr seviyesinde ya da daha yiiksek makul
basing gerektirir. Clinkii parcaciklar gaz fazinda birkag¢ carpismaya ancak ugrar, onlar
onemli bir kinetik enerjiye sahiptirler ve dar bir agisal dagilim gosterirler ve boylece
hedeften gelen pargacik altlik olarak kullanilan maddenin yilizeyine gelir ve ylizeyde
kimyasal reaksiyonlara sebep olabilecek yeterli enerjiye sahiptir. Bu kimyasal
reaksiyonlara Ornek olarak yiizeydeki parcaciklarin kopartilmasi ya da altlik ile
yiizeyindeki diger parcaciklar arasindaki kimyasal baglarin aktivasyonu sdylenebilir.
Sactirma katmanlar1 buharlastrma yontemiyle elde edilen katmanlardan daha iyi
yapisirlar ve yiizey kusurlarina karsi daha kararhidirlar. Ancak, bu sagtirma yontemi
organik filmlerde oldugu gibi hassas yiizeylere yapilan biriktirme katmanlar1 i¢in uygun
degildir. Bu durumda, belli bir gaz basinci, althgn sinirh bir sicaklikta olmasi ve
biriktirilen pargaciklarn smirli bir enerjiye sahip olmasi gerekmektedir. Ozellikle

yiksek sactrma oranlar1 i¢in althga verilen enerji dnemlidir. Parcaciklarin kinetik
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enerjisinden kaynaklanan enerji plazmadan dolayr genellikle daha fazla olur.
Sactirilmis ince katmanlarin piiriizliiligi oda sicakliginda buharlastirma i¢in olanlardan
onemli miktarda daha azdwr, normal olarak. Bu da tam olarak nanoteknoloji
uygulamalarinda organik altlik {izerine kaplanan ultra ince metal katmanlar igin
sactirma igleminin tercih edilmesinin nedenidir. Cesitli kalitede filmler elde edebilmek
icin baz1 parametreler sunlardir; biriktirme isleminin se¢imi, vakum seviyesi, pargacik

enerjisi ve biriktirme oranidir (Kohler ve Fritzsche 2007).
3.1.2. Termal Buharlastirma Yontemi

Vakum ortaminda rezistif 1sitic1 ile yapilan termal buharlagtirma teknigi, yari
iletken yiizeylerine ince metal filmleri kaplamak ig¢in en yaygin sekilde kullanilan
tekniklerden biridir. Kaplanacak olan malzemeler, W, Mo ve Ta gibi 1s1ya dayanikli,
ergime noktasi ¢ok yiiksek olan metallerden imal edilmis potalarin i¢cinde veya direkt
olarak 1sitilmis rezistans {izerinden buharlastirilir. Kuartz, grafit, aliminyum, berilyum,

bor—nitrit ve zirkonyumdan imal edilmis potalar direkt 1sitmada kullanilmaktadir.

£

|

]

Sekil 3.2. Termal buharlastirma sisteminin sematize edilmis hali. 1.Vakum odasi 2. Altlik tablasi
3. Numune tutucu 4. Buharlastirilacak metal 5. Isitici filaman 6. Metal Buhar 7.

Vakum pompast
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Bu yontem diger tekniklere gore daha ucuzdur ancak bazi dezavantajlar1 vardir.
Geometrik faktorler sebebiyle biiyilik ¢apl iiretimler ¢ok zordur veya miimkiin degildir.
Diisiik ergime sicakligina sahip malzemeler (<1500 °C) i¢in kullanilabilir. Bazi

durumlarda, pota da sicakliktan etkilenerek buharlasir ve kaplama bozulabilir.

Archibald ve Parent (1976), termal buharlastirma igin mevcut olan c¢esitli
kaynak—buharlastiricilarin kaplama karakteristiklerini, avantajlarini ve sinirlamalarini
tartismiglardir. Bu teknik i¢in buharlasma oranlari, belli bir sicaklik ve vakum altinda
tutulan buharlasicinin buhar basmnci ile kontrol edildigi i¢in baglangic materyalinin
iceriginin aynisma sahip alasim ve karigimlar1 kaplamak zordur. Bununla beraber flag
buharlastirma teknigi kullanilarak bu problemin {iistesinden gelinebilir. Bu teknikte
alasimin veya metalin olduk¢a kiiciik boyutlu tozlar1 kontrollii bir oranda sicak olan
buharlastirma potasina konularak buharlagtrma yapilir boylece alasimdaki oranin

benzeri depozit edilmis olur.
3.1.3. Donel (Spin) Kaplama

Spin kaplama son birkag¢ on yildir ¢ok ince filmler ve gorece daha kalin filmlerin
diiz altliklar iizerinde olusturulmasinda kullanilmaktadir. Yar:1 iletken c¢ozeltiler,
polimerler ve bazi organikler gibi cesitli malzemeler farkli amaglar i¢in metallere,
plastige, cama ve yari iletken altliklara basariyla kaplanmaktadir. Bu teknikte dogal
olarak kaplanacak malzeme sivi bir ¢oziiciide ¢oziinmiis olmalidir. Tipik olarak
kaplanacak altlik motor yardimiyla dondiiriilen bir platformda tutulur ve kaplama
coOzeltisi elle ya da otomatik kolla althga uygulanir. Althik ¢ok yiiksek agisal hizlarla
(300 devir/dak —10000 devir/dak) dondiiriilerek ¢ozeltinin althigin yiizeyine diizgiin
dagilmas: saglanir. Olusan filmin kalinligi tabaka basma 30 nm'den birka¢ mikrona
kadar basariyla olusturulabilir. Bu kaplama tekniginin arkasindaki teori, hizl1 doniisiin
olusturdugu merkezcil kuvvetle sivinin viskotikliginin belirledigi viskoz kuvvetlerin
arasindaki dengeye dayanir. Film kalinlig1 déonme hizi, siiresi ve ¢ézeltinin viskozlugu
kontrol edilerek ayarlanabilir. Donel kaplamanin Onemli avantajlar1 yeniden
yapilabilirlik, homojen yapili filmler elde edilmesi, basitlik, biitiinlesme kolaylig1, farkl
altlik lizerine uygulanabilme ve diisiik maliyettir. Bu teknigin ana dezavantaji ise diiz ve

pliriizsiiz yiizeyler kullanma zorunlulugudur.
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3.1.4. Daldirma (Dip) kaplama

Daldirma kaplama bir baska diisiik maliyetli ¢ozelti biriktirme kaplama teknigi
olup yaygin olarak yar1 iletken endiistrisinde diizensiz ve karmasik sekilli kaplamalarin
yapilmasinda kullanilir. Bu islemde kompleks kisim ya da altlik kaplama ¢ozeltisine
daldirtlir ve film ya althigin ¢6zeltiden dikey olarak ¢ikarilmasi ya da ¢ozeltinin yavasca
sabit bir hizla digsar1 alinmasiyla olusturulur. Dip kaplama ya siirekli ya da parga
islemlerle uygulanir. Ancak, daldirma, c¢ikarma, film olusumu, ¢6zeltinin
buharlastirilmasi ve fazla ¢ozeltinin siirekli olarak tahliye edilmesi gibi anahtar adimlar
uygulanmast sarttir. Dip kaplamada film olusmasinin arkasindaki fizik viskoz
striiklenme, c¢ekim kuvvetleri ve digbliikey mercek seklindeki yiizeyin gerilimi
arasindaki denge ile ilgilidir. Buna gore olusan filmin kalmhgi viskozite, ¢ozelti
yogunlugu ve hareket hizina baghdwr. Bu kaplama tekniginde goriilen yaygin
bozukluklar bosluklar, ¢ivi delikleri, kalmligin her yerde ayni olmamasi ve dalgal
yiizeylerdir. Bosluklar ve c¢ivi delikleri filmin i¢inde hava hapsolmasindan, yiizey

kirliliklerinden ve toz zerreciklerinden ileri gelir.
3.1.5. Sprey 1s1sal ¢oziilme (piroliz) kaplama

Piiskiirtme kaplama teknigi esas olarak diiz olmayan vadiler, kuyular ve yari
iletken yongalar tizerindeki kiimeler yapilabilmesi i¢in kullanilir. Bu teknikte kaplama
cozeltisinden piiskiirtiiciiler ve nebulizerler kullanarak ¢ok iyi damlaciklar olusturulur.
Dip kaplama ve donel kaplama teknikleriyle karsilastirildiginda, iyi damlaciklar
olusturmak i¢in ve iyi sprey islemi ¢Ozelti viskozitesinin onemli miktarda azaltilmasi
gerekir. Hazirlanan iyi damlaciklar tagiyici bir gaz yardimiyla kaplama odasina tasmir
ve altliga bir negatif yiiklii damlaciklar topraklanmis altliga carptiran bir elektrik alan ya
da yer c¢ekimi etkisiyle kaplanir. Elektrostatik piiskiirtme ile kaplamanin geleneksel
yercekimi piiskiirtme kaplamaya avantajlar1 yiiksek biriktirme oranlar1 ve diisiik
malzeme kaybidir. Alisilmis kaplama kalitesi damlaciklarin boyutu, bu boyut ¢dzeltinin
akigkanhiginin azalmasiyla ve piiskiirtme basmcinin artmasit ile ddsiiriilebilir, ile

belirlenir.

24



AHMET TOMBAK

3.2. Yapisal Ozellikler

3.2.1. X Isinlan

Rontgen’in 1885°te kesfedisinden bu yana, x 1smlar1 6nce tipta tan1 amagli
kullanild1 bunu fizik ve malzeme bilimi uygulamalar takip etti ve bugiin hemen hemen
her alanda kullanilmaktadir. X 1smlar1 kullanilarak malzeme karakterizasyonu 20.

yiizy1ilin basindan beri etkin bir bigimde arastirilmaktadir.

Dogal ve yapay yoldan elde edilen maddeleri anlamak igin onlarin kristal
yapilarmin ayrintili bigcimde anlasilmasi gerekmektedir. Bu bilgi fizik, kimya, biyoloji
ve malzeme bilimi arastirmalar1 i¢in temeldir. Cesitli deneysel metotlar i¢inde x 1s1n1

kirinimi teknigi anahtar bir se¢cimdir.

Inorganik maddelerin ve kat1 maddelerin ¢ogu kristal yapidadir. X 1smlar1 bir
kristal maddeyle etkilesirse sonucunda kirmim da denilen bir esnek carpisma meydana
gelir. Esnek x 1s1n1 sacilmasi klasik elektromanyetik teori ile tam olarak tanimlanabilir.
Degisen manyetik alandaki bir elektron alanla ayni frekansta titresir. Bir x 1sm1 bir
atoma carptiginda, atomun etrafindaki elektronlar gelen 1sinla ayni frekansta titresmeye
baslarlar. Klasik elektromanyetik teoriye gore ivmelenen bir yiik —burada elektron—

elektromanyetik radyasyon yayar.

Yar1 iletkenlerin yapisal 6zelliklerini tayin etmede en kuvvetli tekniklerden bir
tanesi x 1511 kirmimi metodudur. Bu teknikte bir numune hizalanmis x 1s1n1 (dalga boyu
yaklasik olarak 0,5 ve 2 A seviyesinde) demetine maruz birakilir ve sagilan x 1simlari
uygun bir detektorle tespit edilir. Numune konumu, detektor ve numunenin 6zel kristal
yapis1t gibi faktorlere dayali olarak XRD deseni kaydedilebilir. Boyle bir desende
sacilma ag¢isinin bir fonksiyonu olarak sa¢ilmis x 151n1 yogunluk ¢iziminde pikler vardir.
(Bu piklerin sacilmis x 1sinlarinin yapici girisimi sonucu olduguna dikkat edilmelidir.)

XRD' de x 1s1nlar1 kristal malzeme i¢inde Bragg Yasasi'na gore kirinim yapar.

Halihazirdaki fazlar, kristal yapi, kusurlar, kristalit boyutlari, kristal yonelimi ve
zor hakkinda bilgi edinilebilir. Faz belirleme XRD'nin rutin uygulamalarindan biridir ve
hesaplanmis (ve pik yogunlugu) kirmim spektroskopisi ile literatiirde verilen bilinen
standartlar i¢in karsilastirma igerir. Tercihli tanecik yonelimi kristalografik yonlerin

goreceli pik yogunluklarindan ¢ikarilabilir. Oysaki zor, kirnim piklerinin konumu ve
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genisligi ile karekterize edilir ve kristalit boyutu kirmim piklerinin genisliginden
hesaplanabilir. XRD metodunun belirli avantajlari; analiz hava ortaminda yapilir, genis
yiizeyli 6rnekler kiigiik bir hazirlikla kullanilabilir ve analizin yikic1 olmayan dogasidir

(Yacobi 2003).

X 1gm1 kirmiminin kesfinden hemen sonra, Laue x 1smi1 kirmimi desenlerini
elektromanyetik dalgalarin atomlardaki elektronlar tarafindan sagilmasini goz Oniine
alarak teorik ¢ikarimma giristi. Bir baska ¢ikarim x 1smlarinin atomik diizlemde
yansitildigmi kabul eden Bragg tarafindan yapildi. Laue'nin yaklagimi daha kesin

olmakla birlikte Bragg'inkiyle ayn1 sonuglar1 verir.
3.2.2. Bragg Yasasi

Bragg, x 1sm1 dalgalarinin kristal diizlemlerimden yansitildigini kabul ederek,
kristallerden kirilan x 11 kirmimi igin yasayi belirledi ve bunu yansiyan iginlarin

girisimi i¢in optik yasalara uyguladi.

R M) 1) ) Fan F an ¥ @ 3 ' R'
p—y p -/ U J J ./

Sekil 3.3. X 1smlarinin atomlar arasi diizlemde kirilmasi. PP' , QQ' ve RR' bir kristalde birbirini takip
eden birbirinden d kadar uzakta paralel atom diizlemlerini géstermektedir.

/. dalga boyuna sahip olan PP’ diizlemine gelen bir AB x 1sm1 6 agisiyla
gelmektedir. Bu 151 B'den yansiyarak BC dogrultusunda yansiyor. Yine bir bagka
paralel A'B' dogrultusunda gelip yan diizlemde B'C' dogrultusunda yansimaktadir. BL ve
BM'yi B'den normal olarak diisiiniirsek (B'L+B'M) yol farki 2dsin 6 esittir.
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Bu paralel 1gmlar yapici girisim yaparlarsa
2d sin 0=nl. (3.1)

olmalidir. n bir tam sayidir. Isinlarin 8 agisiyla kirinima ugramasi Bragg yasasi olarak
ifade edilir ve 0 Bragg acis1 olarak bilinir. Kirinimin gergeklesebilmesi igin d uzakligi
A/2'den daha kii¢lik olmalidir.

Eger diizlemlerin Miller indisleri h,k ve | ise bir a orgii sabitine sahip kiibik

kristal i¢in kirinim bagintis1 asagidaki gibidir.

2a sin 6 (3.2)

VI +F B

Daha az simetrik kristaller i¢in bu iliski daha karmagiktir.
3.3. Optik Ozellikler
3.3.1. Sogurma Olayi, Dogrudan ve Dolayh Gegisler

Bir kristal diizlemine gelen -elektromanyetik dalganin kristalde bulunan
elektriksel yiiklerle etkilesmesi sonucu enerji kaybina ugramasi sogurma olarak
adlandirilir. Yariiletkenlerin yasak enerji bant araliklarmi belirlemede en ¢ok kullanilan
yontem optik sogurma metodudur. Sogurma isleminde yariiletken malzeme iizerine
digiiriilen bir foton, yariiletkendeki bir elektronu diisiik bir enerji seviyesinden daha
yiiksek bir enerji seviyesine uyarir. X kalinligina sahip bir ince film iizerine diisiiriilen ve

malzemeyi gecgen 151n siddeti arasindaki bagint1

I =1, (3.3)

olarak yazilabilir. Burada lyp ince film flizerine diisiiriilen 1518 yogunlugu, | ince
filmden gegen 15181n yogunlugu, X 1s1gm ince film igerisinde aldigi yolu (ince film

kalinligmi) ve a ise kullanilan malzemenin (yariiletkenin) sogurma katsayisidir.
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L 4

L 4

Sekil 3.4. Ince bir filmdeki sogurma

Kristal ve amorf yariiletkenlerde iki ¢esit bant gegisi s6z konusudur. Bunlar

Sekilde gosterilen dogrudan ve dolayli bant gecislerdir. Dogrudan gecis durumu,

malzemenin degerlik bandinin maksimumu ile iletim bandinin minimumunun ayni

momentuma sahip olmasi durumunda goriliir. Sekil 3.5’de, degerlik bandindaki bir

elektron momentum degerinde degisme olmadan bir foton sogurur ve fotondan aldigi

enerji ile iletim bandina gecer.

Dolayli bant araligina sahip malzemelerin iletim bandinin minimum enerjisi

degerlik bandinin maksimumunundakinden farklidir. Tletim bandindaki elektronlar hizli

bir sekilde minimum bant enerjisine inerler. Ayni dl¢lide hollerde degerlik bandmin

maksimumuna ulagirlar. Bundan dolay1, dogrudan gegisli bir yariiletkenin elektron ve

Enenji

Tetin Bandh

\.
-

A

[

FEnenj

Sekil 3.5. Dogrudan gecisli ve dolayli gegisli bant araliklarinin gosterimi

thmmun

desiklerin momentumlar1 esit iken, dolayli gecisli yariiletkenlerin bu momentumlari esit

degildir. Bu sonug¢ azinlik tastyicilarin 6miirleri ve yariiletkenlerin optik 6zelliklerinin

sonucudur.
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3.3.1.1. Dogrudan Bant Gegisi

hv enerjiye sahip bir foton dogrudan bant gegisli bir yariiletkene geldiginde, bir
elektronu degerlik bandindan iletim bandma gegirir. E; yariiletkende ilk durum, Eg son

durum enerjisi olmak tizere enerji farki

denklemi ile verilmektedir. Parabolik bantlarda ise,

2

E,-E, =
* % 2m
¢ (3.5)
Ve
2
E =
2m, (3.6)

ifadeleri ile belirlenir. Burada me*, elektronun etkin kiitlesi, my* holiin etkin kiitlesini

gostermektedir. Denklem 3.32, 3.33 ve 3.34 diizenlendiginde

2
hv—Eg=p—( . 1*J (3.7)
2 {m, my

e

bagmtisi ile elde edilir. Dogrudan bant gegisinde o ile 4v arasindaki baginti,

ahv=K(hv-E,)" (3.8)

denklemi ile verilir. Burada K sabit sayi, m 1/2 izinli ge¢is veya 3/2 yasakli gecis
degerlerini alabilen bir sabittir. Ayrica denklem 3.8’de ahv degerini sifir yapan deger

yariiletkenin yasak enerji araligi degerini vermektedir.

3.3.1.2. Dolayh bant gecisi

Degerlik bandinin  maksimumu ile iletkenlik bandinin minimumunun
momentumlarmin farkli oldugundan elektron momentumunun korunmas: i¢in, foton
sogurma olay1 ilave bir parcacik icermelidir. Bu durumda momentum korunumu i¢in bir
fotonun emisyonu veya sogurulmasi gereklidir. Fonon sogurulmasinda, sogurulma

katsayist
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K(hv-E, +E,,J

a;(hv) = exp(E,, /kT) -1 (3.9)
ve
o (hv):K(hV_Eg +Ey) (3.10)

1-exp(-E,, /kT)

olarak yazilabilir. Burada o sogurma katsayisi ve ¢, emisyon katsayisi, Epn, fonon

enerjisidir. Her iki olasilikta imkan dahilinde oldugu i¢in

a(hv)=a,(hv)+a,(hv) (3.11)

olarak yazilabilir. A¢ik bir sekilde yazildiginda

Khv-E, +E, ) Khv-E +E,)

a(hv) = +
exp(E,,/kT)-1  1-exp(-E,,/KT)

(3.12)

halinde yazilir. Burada m, dolayli bant ge¢isli bir yariiletken i¢in 2 izinli ge¢is veya 3

yasakli gecis degerlerini alabilen bir sabiti gostermektedir,

3.3.2. Gegirgenlik

Gegirgenlik, bir numuneden gecen 15181in siddetinin numuneye gelen 151gin
siddetine oran1 olarak tanimlanmaktadir ve denklem 3.13 esitligi ile ifade edilir.
I
r=_L (3.13)

Iy

Iletim ve bir ortamdan yansima her ikisi de ortamm kiricihk ve sogurma
ozelliklerine baghdir. Bu nedenle etkilesimler her zaman zorunlu olarak gecirgenlik,
yansima ve sogurma gibi smiflandirilmaz. Gegirgenlik acik¢a gazlardaki (reaktor

duvarlarindan yansimalar hari¢) sogurma ile gézlenir ( Herman 1996).

Optik gecirgenlik ya da sogurma Olgiimleri optik sogurma katsayilar1 ve belirli
safsizliklar1 belirlemek i¢in kullanilir. S1g seviye safsizliklar1 optik olgtimlere karsilik
gelir. Belirli safsizliklar titresimsel modlardan dolay1 karakteristik sogurma c¢izgilerine

sahiptir; Ornegin silisyum i¢indeki oksijen ve karbon gibi. Bir yar1 iletken iginde
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sogurulan foton belirli safsizliklar etrafinda yerel titresim modlar1 iireterek ani ¢evresel
degisiklik yapabilir. Gegirgenlik Olglimleri sirasinda 151k 6rnege gelir ve gegirgenlik
dalga boyunun bir fonksiyonu olarak oOlgiiliir. Numunenin yansima katsayisi, R,
sogurma katsayisi, a, kompleks kiricilik indisi, ni—jki, ve kalinligi, X, ile karakterize

edilir. Sogurma katsayisi, soniim katsayisina, ki, asagidaki gibi bagimlidir.

0=4—

A
Yar: iletkenin bant aralifi gelen fotonun enerjisinin bir fonksiyonu olarak
sogurma katsayisimin 6lglimiinden bulunabilir. Bant araligindan daha biiyiik enerji ile
gelen 151k emilir. Fakat sogurma Av yakininda optik bant araligi (Eg) i¢in makul

sayllacak miktarda disiiktiir. Yari iletkenler enerjisi bant araligi enerjisinden daha

diisiik fotonlar i¢cin genellikle seffaftirlar (a~0).

Bir yar1 iletken 6rnek icindeki safsizliklar sogurma gosterebilir. Buna 6rnek
olarak silisyum igine niifuz etmis oksijen ve silisyumla yer degistirmis karbon
gosterilebilir. Onlarm yogunlugu belirli dalga boylarindaki sogurma katsayisiyla dogru

orantilidir.
Gegirgenlik ve sogurma arasindaki iliski ise,

A =—logT (3.16)

esitligi ile wverilir. Sogurma katsayisinin yansima katsayis1 ve gecirgenlik

katsayisi ile iliskisi;

+R?

2 4
1 {(I-R) L[aR)

12 (3.17)
a=;ln T 4T2 }

esitligi ile verilir.
Yariiletken malzeme Tlizerine disiiriilen 151811 malzeme ile yaptigi
etkilesmelerden biri de kirilmadir. Kirilma olayr 1smin yariiletken malzemeye dik

geldigi durumlarda malzemenin icine gecerken yon degistirmesidir. Yariiletken bir

malzeme i¢in kompleks kirilma indisi (n) olmak tizere,

n=n,—ik (3.18)
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esitligi ile verilir. Burada no; kirilma indisinin gergel kismi, k degeri ise kirilma indisinin
sanal kismidir ve“soniim katsayis1” olarak ifade edilir. Kirilma indisinin yansima

cinsinden ifadesi denklem 3.19'daki gibidir.

1+R [ 4R (3.19)

ny= + —k
" I-R " |(1-R)

Yariiletken malzemenin kirilma indisi dalgaboyunun bir fonksiyonudur. Yiiksek kirilma
indisine sahip yariiletken malzemeler daha fazla yansitma 6zelligine sahip olurlar. Atom
numarast arttifinda elektron sayisi da artacagindan ve kutuplasma c¢ogalacagindan
fotonlar daha fazla etkilenir ve daha fazla kirilmaya ugrarlar. Bu nedenle yariiletken

malzemenin kirilma indisi ve dielektrik sabiti arasinda bir iliski vardir.

Yariiletken bir malzeme i¢cin kompleks dielektrik sabiti (&) olmak iizere,

e=¢&1 +ie (3.20)

esitligi ile verilir. Yariiletken bir malzemede yapilan optik 6l¢timler sonucunda yansima
katsayisi, kirilma indisi ve soniim katsayis1 dogrudan ol¢iilebilirken dielektrik sabiti €

dogrudan Slglilemez.
Dielektrik sabiti ¢ ve kirtlma indisi n arasinda
n= Ve (3.21)
iligkisi bulunmaktadir. Dielektrik sabitinin gergel kismu,
a=n’—K (3.22)
ve sanal kismi da denklem 3.23 gibi ifade edilir.

&= 2nk (3.23)
3.4. Elektriksel Ozellikler

3.4.1. Hall Etkisi

Akim tasiyan bir iletken sekildeki gibi bir manyetik alan icine birakilirsa
manyetik alanin uyguladigi kuvvetten dolay1 sapan elektronlar akima ve manyetik alana

dik bir potansiyel fark olustururlar. Bu olaya Hall etkisi denir ve ilk defa Edwin Hall
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tarafindan 1879 yilinda kesfedilmistir. Hall etkisi bize tastyici yiiklerin isareti ve
yogunlugu hakkinda bilgi verdigi gibi manyetik alanin biiyiikliigli de dlgiilebilir.

Yiik tastyicilari manyetik kuvvetin etkisinde iletkenin kenarlarina dogru itilir.
Yiiklerin kenarlarda toplanmasi elektriksel kuvvetin manyetik kuvvete esit hale
gelmesine kadar devam eder. Kenarlarda biriken yiiklerin olusturdugu potansiyel farka

Hall potansiyeli (V4) denir.

++++++ +++ FH+HHE A+

Sekil 3.6. Akim tasiyan iletkene etkiyen manyetik alan ve yiiklerin durumu
Hall gerilimi,

IB (3.24)

ned

ile ifade edilir.
Burada iletkenden gecen akim | ile gosterilmistir, B uygulanan manyetik alan, n
tastyict yogunlugu ve d ise iletkenin kalmligidir. Akim Ohm Kanunu’ndan

| OV /R *dir. Oyleyse iletkenin direncini

. (3.25)
R="0d

ile ifade edebiliriz. Burada [ iletkenin boyu, b iletkenin genisligi ve o iletkenliktir. Bu

diren¢ degeri yine Ohm Kanunu’nda yerine yazilip akim ¢ekilirse

33



3.MATERYAL VE METOT

Vobd (3.26)
==

olur. Denklem 3.26'da akim degeri yerine yazilirsa Hall gerilimi denklem 3.27 gibi

yazilir.

Vb (3.27)

V=

nel

Buna gore Vi deneysel olarak olgiildiiglinde tasiyici yogunlugu bulunabilir.

 VobB (3.28)
VHI e

n

Iletkenlik hesaplanacak olursa

_ _H (3.29)
O'—I’le,LtH— R_H
Burada R Hall katsayisidir ve denklem 3.30 gibi yazilir.
1 (3.30)
R.=—
" e

n—tipi yariiletkende (n >> p) Ry < 0;

p—tipi yariiletkende (p >>n) Ry > 0;

Sonug itibariyle Hall katsayisina bakarak malzemenin ne tiir bir iletkenlik gosterdigini
bulabiliriz.

3.5. Deneysel islemler

3.5.1. Althklarin Temizlenmesi

Bu ¢alismada ve ling X ling kuartz ve University Wafers firmasindan alinan, 1—
10 Qcm 6zdirence ve (100) yonelimine sahip 2 inglik p—Si ve n-Si yari iletkenler
kullanmigtir.  Yar1 iletkeni {izerindeki organik kirlerden armdirmak i¢in Once
trikloroetilen’de 10 dakika kaynatilmig, ardindan sirasiyla aseton ve metanolde 5'er
dakika ultrasonik olarak yikanmistir. Ardindan 30 saniye seyreltik HF:H,O (1:10)

¢ozeltisine daldirilmistir. Kuartz malzeme ise sirasiyla aseton ve metanolde 5'er dakika
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ultrasonik olarak yikanmistir. Her basamak sonunda yari iletken ve cam malzeme 18
MQ direngli deiyonize suda yikanmistir. Deiyonize sudan gegirilen yari iletken ve cam
malzeme azot (N3) ortaminda kurutulmus ve vakum odasina yerlestirilmistir.

3.5.2. Al katkih ZnO filmlerin olusturulmasi

AZO filmlerin olusturulmasi i¢in Nanovak firmasinin tirettigi NVTS—400 bir RF
ve bir DC magnetronlu sagtirma sistemi kullanilmigtir. Kullanilan vakum sistemi Sekil
3.9°da gosterilmistir. Bu ¢alismada hedef olarak 2 ing¢ ¢apinda Kurt Lesker firmasindan
alman ZnO ve Al hedefler kullanilmistir. Vakum odasina yar1 iletkenler ve cam altliklar
konulduktan sonra énce vakum odasi basinci 3x10° Torr mertebesine diistirilmiistiir.
Daha sonra vakum sisteminden yiiksek saflikta Argon gazi gegirilerek vakum seviyesi
22x10°% Torr mertebesine getirilmis ve sirastyla asagidaki islemler uygulanarak degisik

Al katki oranina sahip filmler olusturulmustur.
—200 W RF gii¢ uygulanarak 30 nm kalinliginda ZnO film
—Yaklasik 20 W DC gii¢ uygulanarak Al film
—200 W RF gii¢ uygulanarak 30 nm kalinliginda ZnO film
—Yaklasik 20 W DC gii¢ uygulanarak Al film
—200 W RF gii¢ uygulanarak 30 nm kalinliginda ZnO film
—Yaklasik 20 W DC gii¢ uygulanarak Al film
—200 W RF gii¢ uygulanarak 30 nm kalinliginda ZnO film
—Yaklasik 20 W DC gii¢ uygulanarak Al film
—200 W RF gii¢ uygulanarak 30 nm kalinliginda ZnO film

Filmlerin kalinligi, sagtirma sistemine entegre bulunan SQM 160 kalinlik 6lgme
sistemi ile kontrol edilmistir. Tavlama Oncesinde olusturulan yap1 sekil 3.7'de

gosterilmistir.
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Sekil 3.7. Al katkili1 ZnO ince filmlerin yapisi

Sactirma isleminden sonra olusturulan filmler 500 °C’ye ayarlanmis firin
icerisine konulmus ve azot ortaminda 30 dakika tavlanmistir. Boylece Al atomlarinin
ZnO katmanlarina niifuz etmeleri saglanmistir. Elde edilen Al katkili filmlerden Al

katman kalinlig1 1,5 nm olan filmler 1AZO, katman kalinlig1 3 nm olan filmler 2AZO

olarak kodlanmustir.

Sekil 3.8. ZnO ve Al katkilama islemlerinin gergeklestirildigi vakum sistemi
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3.5.3. Yapisal Ozelliklerin Belirlenmesi

Yapilan bu g¢alismada katkisiz ve Al katkili ZnO filmlerinin x—1s1n1 kirmim
desenleri Bruker D8 DISCOVER x-1smn1 cihazinda A=1,5413 A dalga boylu CuK, 1s1n1

kullanilarak 20° <26 < 60° siir degerlerinde incelenmistir.
3.5.4. Yiik Tastyicilarin Yogunlugu ve Ozdirencinin Olgiilmesi

Tavlamadan sonra filmlerin elektrik iletkenligi, 6zdirenci ve tasiyic1 yiik

yogunluklar1 Ecopia HMS 3000 Hall Measurement System ile 6lgiildi.

Sekil 3.9. Ecopia Hall etkisi dl¢iim sistemi

3.5.5. Optik Parametrelerin Belirlenmesi

Optik 6zelliklerin tayin edilmesi i¢in filmlerin gegirgenlik ve sogurma 6lgtimleri
Shimadzu UV-3600-UV-VIS-NIR spektrofotometre ile alindi. AZO filmlerin optik

bant genislikleri sogurma verileri kullanilarak (a/v)?—enerji grafiginden hesaplandu.

3.5.6. Gama lIsim1 Etkisinin Goézlenmesi

Filmler iizerine gama 1s1masinin etkisini gérebilmek i¢in filmler yaklagik 10 kGy
siddetinde ®°Co kaynag1 altinda gama 1simasma maruz birakildi. Yapilan biitiin bu

Olctimler filmler gama 1s1masmma maruz birakildiktan sonra tekrar yapildi.

37



38



AHMET TOMBAK

4. BULGULAR ve TARTISMA

4.1. Giris

Bu boliimde saf ve ¢esitli oranlarda Al katkilanmis ZnO’un optik ve elektriksel

karakterizasyonu incelenecektir.

4.2 X Istm Kirmim Olgiimleri

Ince filmlerin kristal yapilar1 Bruker D8 DISCOVER x-1sin1 cihazinda A=1,5413
A dalga boylu CuK, 1s1n1 kullanilarak 20° < 20 < 60° sinir degerlerinde incelenmistir.
Sekil 4.1, Sekil 4.2 ve Sekil 4.3'te katkili ve Al katkili ZnO filmlerin X—1gmi1 kirmim
desenleri gosterildi. X—1gm1 kirmim deseninde goziiken piklerin yonelimleri belirlendi.
Elde edilen biitiin ZnO filmlerinin hekzagonal (wurtzite) yapida olduklar1 ve tercihli

yonelimlerinin (002) oldugu anlasildi

400

350 —-
300 —-
250 —-
200 —-

150

Siddet (Keyfi birim)

100 —

50 -

T "WVI‘('V-l;”.' T » T ¥. T . lr' 1 »
20 25 30 35 40 45 S0 55 60

20 (Derece)

Sekil 4.1. Katkisiz ZnO filmi x 1s1n1 kirmim deseni
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Sekil 4.2. 1AZO x 11 kirmim deseni
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Sekil 4.3. 2AZ0 x 1sm1 kirmim deseni

4.3. Optik Olgiimler

Optik 6zellikleri incelenen katkisiz ve Al katkili ZnO ince filmler RF ve DC
magnetron sagtirma yontemiyle biriktirilmistir. Filmlerin sogurma spektrumlar1 220—
2600 nm arasmnda Shimadzu UV-3600 UV-VIS-NIR spektrometre cihazinda 6lgiildii.
Ince filmlerin sogurma, optik gecirgenlik ve yansima degerlerinin altliklarin sogurma,
optik gecirgenlik ve yansima degerlerinden etkilenmemesi i¢in kaplanmamis camdan
gecen 13 normalize edildi. Ince filmlerin sogurma degerlerinin dalga boyuna gére

degisimi Sekil 4.4, Sekil 4.5 ve Sekil 4.6'deki gibidir. ZnO ve 1AZO ve 2AZO igin
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sogurma degerlerinde yaklagik 370 nm'de hizli bir artis goriilmektedir. Grafiklerden
2AZ0 filminin sogurmasmin en fazla deger aldigin1 ve katki orani arttik¢a sogurma
degerlerinin arttig1 gorildi. Optik sogurma degerlerinin gama radyasyonundan sadece

gOriiniir 151k bolgesinin mavi—UV bolgesinde az bir degisime neden oldugu goriildii.

4.3.1. Elde Edilen ince Filmlerin Yasak Enerji Arahklan

Bu ¢aligmada filmlerin yasak enerji araliginin belirlenmesinde optik sogurma
metodundan faydalanilmigtir. Optik sogurma metodu, yariiletkenlerin yasak enerji
araliginin belirlenmesinin yani sira bant yapilarinin belirlenmesinde de yaygin olarak
kullanilir. Elde edilen filmler igin yasak enerji araliklar1 yaklasik ayni oldugundan
sadece katkisiz ZnO filmi i¢in Sekil 4.7'deki grafik ekstrapole edilerek, yasak enerji
arahiklar1 bulunmus ve bulunan degerler Cizelge 4.1'de verilmistir. Bulunan degerlerden
aliminyum katkismin ve gama radyasyonunun ince filmlerin yasak enerji araliklarina

katkismin ¢ok az oldugu goriildii.

Cizelge 4.1. Ince filmlerin yasak enerji araliklari

ZnO 1AZO 2AZ0O
Gama Radyasyonu
Oncesi Optik Bant 3,28 eV 3,27 eV 3,28 eV
Arahg
Gama Radyasyonu
Sonrasi1 Optik Bant 3,28 eV 3,27 eV 3,28 eV

Arahgi
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Ince filmlerin optik gecirgenlik degerlerinin dalga boyuna gore degisimi Sekil

4.8, Sekil 4.9, Sekil 4.10'deki gibidir. Goriiniir 151k bolgesinde Al katki orani arttikca

gecirgenligin azaldig1 gorildi. Filmlerin optik gecirgenlik degerlerinin katkisiz ZnO,

1AZO ve 2AZO0 i¢in sirasiyla 373 nm, 380 nm ve 380 nm degerlerinden itibaren ani

olarak artarken yansimada ise hizli bir azals gozlendi. 400-800 nm dalgaboyu

araligindaki ortalama gegirgenlik degerleri, ZnO filmi igin %86,52 iken, 2AZO filmi

icin azalarak %53,61 degerine diismiistiir.

Kisa dalga boylarinda fotonlarin enerjilerinde arttigindan, fotonlarin elektron,

atomlar veya kristal molekiilleriyle daha fazla etkilesmeleri ve daha fazla yansitiimasi

beklenir. Aliminyum katki orani arttik¢a yansima degerlerinin arttigi gozlenmistir.
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Gegirgenlik ve yansima spektrumlarindan vyararlanilarak, optik sabitler
hesaplanabilir. Denklem 3.19 esitliginden yararlanilarak kirilma indisi n hesaplandi ve
dalgaboyuna karsi grafikleri Sekil 4.11, Sekil 4.12, Sekil 4.13'da gosterildi. S6nim
katsayisi k hesaplandi ve optik sabitlerin dalgaboyuna kars1 grafikleri, Sekil 4.13, Sekil
4.14 ve Sekil 4.15'de verilmistir. Gelen fotonun dalga boyu azaldik¢a (yani fotonun
enerjisi arttikca) soniim katsayisinin ve kirilma indisinin arttig1 gorillmektedir. Bunun
nedeni, gelen fotonun enerjisinin artmasindan dolay: elektronlarla daha fazla
etkilesmesindendir. Aliiminyum katkilandiginda kirilma indisi ZnO filme gore 1AZO
filmde azalirken 2AZO filmde arttig1 gozlendi.
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4.4. Elektriksel Olciimler

Filmlerin 6zdireng degisimleri incelendiginde, ZnO ince filmin 6zdirencinin Al
katkili filmlerle karsilastirildiginda, Al katki miktar1 arttikga Ozdirenglerin azaldigi
goriildii. Bunu Al atomlarmin tastyici yiikk yogunluguna katkisina atfedildi. Tasiyici

yogunlugu ve mobilitedeki degisimlerin, 6zdireng ile uyum igerisinde oldugu goriildi.
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Cizelge 4.2. ince filmlerin elektriksel 6zellikleri

Gama radyasyonu oncesi Gama radyasyonu sonrasi
Ozdireng Tastyic1 Yik Ozdireng Tastyic1 Yik
(Qcm) Yogunlugu (/cm®) (Qcm) Yogunlugu (/cm®)
Katkisiz ZnO 8,81E+00 5,67E+12 2,57E+02 1,58E+09
1 AZO 7,01E-02 1,16E+15 2,31E-02 4,72E+13
2 AZ0O 3,36E-04 2,72E+17 4,04E-02 8,10E+14

Gama radyasyonu sonrasi Ozdireng degerlerinde bir artma gdézlendi. Bunun
sebebinin yliksek enerjili gama 1sinlarmin Zn ve O atomlarinin arasindaki baglari
bozmasina, kristal yapmin bir miktar bozulmas1 sonucu bazi yap1 kusurlarinin elektrik

iletkenligini azaltmas1 oldugu kararina varildi.
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5. SONUCLAR ve ONERILER

ZnO ve metal katkili ZnO yapilar iizerine yapilan arastirmalar artarak devam
etmektedir. Arastirmalarin bir bolimii yeni yariiletken malzemelerin hazirlanmasi
yoniinde geligsirken bir bolimii de bu yariiletkenlerin elektronik o6zelliklerinin
belirlenmesi ve bu o6zelliklerden faydalanilarak yeni seffaf metal-yariiletken devre

elamanlar1 gelistirmeyi amaglar.

Bu tezde once elektriksel devre elemanlarmin iiretiminde kullanilmak ve giines
pili uygulamalarinda kullanmak amaciyla, c¢esitli altliklar {izerine ince filmler
olusturulmustur. Bu islem ic¢in ¢ift magnetronlu sagtirma sistemi kullanilmistir. Daha
sonra tiip firin igerisinde Argon gazi gegirilerek tavlandi. Boylece Al atomlarinin ince
filmde ZnO yapisi igine niifuz etmesi saglandi. Sonu¢ olarak p-Si, n-Si ve quartz
altliklar tizerine 150 nm'den 180 nm'ye degisik kalinlikta Al katkili ZnO ince filmi

kaplanmustir.

Yapmin karanlikta elektriksel 6zellikleri Hall etkisi sistemiyle tayin edildi.
Yapilan Ol¢timler sonunda yapmin 6zdirencinin literatiirdeki diger calismalarla benzer
ozelliklere sahip oldugu goriilmiistiir. Daha sonra Al katkili ZnO ince filmlerin optik
Ozelliklerinin tayin edildi. Baz1 optik parametreler 6l¢iim sonuglarina dayanarak teorik
olarak hesaplandi. Teorik hesaplamalarin deneysel sonuglarla uyum iginde oldugu
goriildii. Mevcut filmlerin kristal yapisinin belirlenmesi i¢in x 1smi1 kirinim deseninden
faydalanarak kristal yapisi belirlendi. X 1sm1 kirinim deseninden filmin diizgiin bir
kristal yapiya sahip oldugu goriildii. Elde edilen biitiin ZnO filmlerinin hekzagonal
(wurtzite) yapida olduklar1 ve tercihli yonelimlerinin (002) oldugu anlasildi. Daha 6nce
yapilan ¢alismalarda bu sonuglara benzer sonuglar elde edilmistir. Filmler tiim 6l¢timler
alindiktan sonra gama radyasyonuna maruz birakilmistir. Gama radyasyonuna maruz
birakildiktan sonra elektriksel iletkenligin azaldig1 gortildii. Optik 6zellikler bakimmdan
radyasyon sonucunda Onemli bir degisiklik gozlenmemis fakat optik sogurma

degerlerinin radyasyon sonucunda arttig1 gdzlendi.

Bu ¢aligmanin degisik metallerin degisik katki oranlariyla tekrarlanmasi halinde
radyasyona daha dayanikli seffaf metal oksitlerin sentezlenebilecegi diisiiniilmektedir.

Bu metal oksitler 6zellikle uzay mekiklerinin ekipmanlarinda kullanilabilir.
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