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GUNES PILLERININ CIGS SOGURUCU TABAKASININ RADYASYON
KARSISINDAKI DAVRANISI

OZET

Teknolojinin gelismesi ile beraber enerji ihtiyacinin artigi, alternatif enerji
kaynaklarina ilgiyi artirmistir. Bu konuda giiniimiizde ilgi ¢eken calisma konulari
arasindaki p-tipi kalkoprit yapidaki bakir-indiyum-galyum-diselenit CulnxGag-xSe2
(CIGS) ince film giines pilleri, fotovoltaik enerji doniisiimii ile foton enerjisini elektrik
enerjisine doniistiiren aygitlardir.

Literatiirde, CIGS ince film giines pillerindeki CIGS sogurucu katman, yiiksek vakum
gerektiren termal buharlastirma, darbeli elektron biiyiitme, metalorganik kimyasal
buharlastirma ile kaplama (MOCVD), molekiiler demet epitaksi (MBE) ve darbeli
lazerle biiylitme (PLD) gibi bir¢ok farkli yontemle {iretilebilmektedir. Fakat bu
calismada, literatiirde detaylar1 belirtilmemis, farkli ve 6zgiin bir regete kullanilarak
hazirlanan CIGS ince filmler, sol-jel daldirarak kaplama teknigi ile ekonomik bir
sekilde biyiitiilmiistiir.

Bu tez calismasinda, CIGS ince filmler, bazi iiretim parametreleri degistirilerek, farkl
tavlama siirelerinde, farkli kalinliklarda, farkli atomik yiizde selenyum dioksit (at.%
Se0.) konsantrasyonunda, farkli daldirma hizlarinda ve farkli selenyum kaynaklar
kullanilarak, biyttiilmiistir. XRD, SEM, FTIR, XRF, AFM, UV goriiniir bolge
spektroskopisi, PL ve 4’li prop direng Olgiimleri alinarak, en iyi yapisal, optik ve
elektriksel 6zellikleri gosteren CIGS ince filmlerin Uiretilmesi hedeflenmistir. Ayrica,
CIGS ince filmler, reaktor nétronlarina ve Co-60 radyoizotopuna maruz birakilarak,
filmlerin, iyonizan radyasyon karsisindaki davranislari test edilmis ve elektriksel
ozelliklerinde olusan degisimler incelenerek, uzay ve havacilik teknolojisi
uygulamalarinda kullaniminin artirilmasi amaglanmaistir.

Bu doktora tez ¢alismasinin, ilk kisminda ultra ince CIGS ince filmleri biiyiitebilmek
i¢in, selenyum kaynagi olarak SeO2 bilesigi kullanilip, CIGS ¢ozeltisi sentezlenmistir.
Oncelikle, sol-jel daldirarak kaplama teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince
filmlerde, tavlama siiresinin kristalit yap1 lizerine etkisini incelemek amaciyla, bu ince
filmler, ~200°C sicaklikta, dort farkl: siirede (15, 30, 45 ve 60 dk) tavlanmislardir. 60
dk’lik siirede, ~200°C’de tavlanan CIGS ince filmlerin, en iyi yapisal ve optik
Ozelliklere sahip oldugu goriilmiistiir. Bu tez ¢calismasinin ikinci kisminda, farkli at.%
SeO, konsantrasyonlarinda, CIGS ¢ozeltileri sentezlenmistir. Sol-jel daldirarak
kaplama yontemi kullanilarak tiretilen CIGS ince filmlerde, en uygun at.% SeO:
konsantrasyonunun, at.%20,22 SeO: konsantrasyonu oldugu belirlenmistir. Fakat
nétronlara maruz birakilan, at.%50 SeO, konsantrasyonundaki CIGS ince filmlerin,
yapisal performansindaki degisimlere baglh olarak, bu konsantrasyondaki CIGS ince
filmlerin, optik ve elektriksel davranislarindaki gelisimler sonucunda, notronlar ile
yapilan ¢aligmalarda, at.%50 SeO: konsantrasyonunun, sol-jel daldirarak kaplama
yontemiyle olusturulan CIGS ince filmler i¢in daha uygun oldugu belirlenmistir.
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Bu doktora tez ¢alismasi kapsaminda, her bir katmani etiivde islemden gegirilen ve
bdylece, kat ve kat iist iiste daldirilarak biiyiitiilen CIGS ince filmlerin, farkli daldirma
sayilarinda, yapisal, optik ve elektriksel ozellikleri incelenmistir. 11 kat daldirilarak
biiyiitiilen CIGS ince filmlerin (kalinligt ~300 nm), optik gegirgenlik ve yansiticilik
degisimlerine bagl olarak, en uygun optik sogurmay1 verdigi belirlenmistir. Ayrica,
bu iiretim parametrelerinde olusturulan, CIGS ince filmlerin, elektrik direncinin
azalmasma bagli olarak, elektriksel iletkenliginin arttig1 gorilmistir. Bu tez
calismasinda yapilan bir diger c¢alismada, sol-jel daldirarak kaplama esnasinda,
daldirma hiz1 degistirilerek, CIGS ince filmler biiyiitiilmiis ve 200 mm/dk’lik daldirma
hizinda, daldirilarak hazirlanan CIGS ince filmlerin, en uygun optik ve yapisal
ozelliklerde gelisme gosterdigi belirlenmistir.

Bu doktora tez c¢alismasindaki, ndtronlarla yapilan islemlerde, farkli at.%SeO;
konsantrasyonlarinda sentezlenen, ve farkli tavlama siirelerinde tavlanan, CIGS ince
filmler, nétronlara maruz birakilmistir. Reaktér nétronlarina maruz birakilan, at. %50
SeO, konsantrasyonundaki CIGS ince filmlerin, 60 dk siiresince, ~ 200°C’de
tavlandiginda, en uygun yapisal, optik ve elektriksel Ozellikleri gosterdigi
belirlenmistir. Notronlarla CIGS yapinin etkilesimi, sonucu optik gegirgenlik ve
yanstma degerleri azalarak, optik sogurma degeri ve elektriksel iletkenligi
yiikselmistir.

CIGS ince filmler, farkli kalinliklarda kaplandiktan sonra, ii¢ farkli doz degerinde, Co-
60 radyoizotopuna maruz birakilarak, yapisal, optik ve eletriksel 6zelliklerinde olusan
degisimler incelenmistir. Co-60 radyoizotopi ile isinlanan CIGS ince filmlerde,
iyonizan radyasyonun etkisiyle, filmlerin optik yansiticilik ve gecirgenlik 6zellikleri
degismis, optik sogurma 6zelligi artmustir. 0,02, 0,03 ve 0,05 Gy olmak tizere, ti¢ farkli
dozda gama 1sinlarina maruz birakilan CIGS ince filmlerdeki, optik ve elektriksel
ozelliklerde, kismen bir gelisme oldugu belirlenmistir. 11 kat kaplanan ve 0,05 Gy’lik
doz degerinde, Co-60 radyoizotopuna maruz birakilan CIGS ince filmlerin, diger kat
sayisinda olusturulan filmlere gore, optik ve eletriksel 6zelliklerinde iyilesme oldugu
goriilmiis ve daha 1yi kristalin o6zellik gosterdigi belirlenmistir. Kaplama sayisi
artirilmis ve daha sonra gama isinlarina maruz birakilmis CIGS ince filmlerde,
yiizeysel elektrik direnci azalirken, film tabaka sayisinin artmasiyla, gama radyasyonu
lineer zayiflatma katsayisinin, maruz kalinan tavlama siiresindeki artiga ve kismen
artan kiitle yogunluguna bagli olarak arttig1 tespit edilmistir. Gama radyasyonu icin
lineer zayiflatma katsayisi, 0,662 MeV (Cs-137 radyoizotopundan yayinlanan) ve ~
1,25 MeV (Co-60 radyoizotoplarindan yayinlanan) olmak iizere, iki farkli gama foton
enerjisinde degerlendirilmistir. Cs-137 radyoizotopu kullanilarak yapilan gama
gecirgenlik testlerinde, 11 kat kaplanmis CIGS ince filmlerin en yiiksek lineer
zayiflatma katsayis1 degerine, 0,05 Gy’lik doza maruz kalmis ince filmlerde
ulagilmistir. Benzer sekilde, Co0-60 radyoizotopu kullanilarak yapilan gama
gecirgenlik testlerinde, 11 kat kaplanmis ve 1sinlanmis CIGS ince filmlerin en yiiksek
lineer zayiflatma katsayis1 degeri, 0,05 Gy’lik doza maruz kalmis ince filmlerdedir.

CIGS ince film giines pilleri, CIGS ¢d6zeltisinde, Se kaynagi olarak toz Se elementi
igeren pratik bir yontem kullanilarak iiretilmistir. CIGS ince filmler, kalkoprit yapida,
p-tipi sogurucu tabaka olarak kullanima uygun hale getirilmistir. CIGS ince film giines
pilinde, yasak enerji bant araligi 2,3 eV olan n-tipi CdS tampon tabaka, kimyasal banyo
yigma yontemi ile biiyiitilmistiir. CdS tizerine kaplanan seffaf ZnO:Al tabaka, sol-jel
daldirma teknigi kullanilarak, 3,2 eV yasak enerji bant araliginda iiretilmistir. Bu
konfigiirasyonda hazirlanan CIGS ince film giines pillerinin, aydinlik (100 mW/cm?)
ve karanlik ortamda alinan akim-gerilim Olc¢iimlerinden yola ¢ikarak, karanliktaki
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idealite faktorii n=33,78, aydinlikta ki idealite faktorii n=1,5 olarak hesaplanmustir.
CIGS heteroeklemine ait idealite faktoriiniin, UV 15181 altindaki degerinin, karanlik
akimdan daha diisiik oldugu belirlenmistir. CIGS ince film gilines pili olusturmak
amaciyla, SLSG (soda kire¢ silikat cam) /Mo /CIGS /CdS /ZnO:Al /Al
konfigiirasyonuna sahip CIGS ince film giines pilleri, sol-jel daldirma teknigi
kullanilarak ~%0,2 verimlilikte ekonomik ve ¢evre ile dostu bir sekilde tiretilmistir.
Ayrica hazirlanan CIGS ince filmlerin radyasyon karsisindaki yapisal, optik ve
elektriksel davranisi, CIGS ince film giines pillerinin uzay ve havacilik
uygulamalarinda ve yiiksek irtifali ugaklarda kullaniminin uygun olabilecegini isaret
etmistir.
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BEHAVIOR OF CIGS ABSORBER LAYER OF SOLAR CELLS AGAINST
TO RADIATION

SUMMARY

Along with the development of technology, the increase in energy demand has
increased the interest in alternative energy sources. The p-type chalcopyrite CIGS thin-
film solar cells belong to alternative energy sources are devices that convert photon
energy into electrical energy through photovoltaic energy conversion. Chalcopyrite
copper indium gallium (di)selenide-Cu(In,Ga)Se> (CIGS) thin films are good
canditates for thin film solar cell applications due to high absorption coefficient ( >10°
cm ). CIGS thin films have direct band gap and tunable energy band gap that can be
changed from 1.0 eV to 1.7 eV by increasing the gallium amount of the absorber. CIGS
thin film solar cells have high conversion efficiency among all thin-film
polycrystalline solar cells. 21% efficiency has been reported for Cu(In,Ga)Se. (CIGS)
and CdTe. The highest confirmed ‘one sun’ cell and module results measured under
the global AM 1.5 spectrum (1000 Wm 2 at 25°C (IEC 60904-3: 2008, ASTM G-173-
03 global for CIGS thin film solar cell efficiency is 22.3%, Vo is 0.4219 V, short-
circuit current density (Js is 39.38 mA/cm? and the FF is 78.2%.

In the literature, the CIGS absorber layer can be produced by many different methods,
such as high vacuum thermal evaporation, pulsed electron growth, metalorganic
chemical vapor deposition (MOCVD), molecular beam molecular beam epitaxy
(MBE), and pulsed laser magnification (PLD). However, in this study, CIGS thin films
were economically deposited by sol-gel dip coating technique using a different and
unique recipe, which is not described in detail in the literature.

In this thesis, CIGS thin films were grown at different annealing times, at different
thicknesses, at different at.%SeO> concentration, at different dipping rates and at
different selenium source. XRD, SEM, FTIR, XRF, AFM, UV Visible Region
Spectroscopy PL and 4 point pobe resistivity measurements are performed to
characterize the CIGS thin films showing the best structural, optical and electrical
properties. In addition, CIGS thin films were exposed to reactor neutrons and Co-60
radioisotope and their behavior against ionizing radiation was tested and the changes
in their electrical properties were investigated to increase their use in aerospace and
space technology applications.

In the first part of this doctoral dissertation study, the CIGS solution was synthesized
using the SeO> compound as a selenium source to grow ultra-thin CIGS thin films.
First, thin films were annealed at ~200°C for four different durations (15, 30, 45 and
60 min) in order to investigate the effect of annealing time on the crystallite structure
in CIGS thin films prepared by using the sol-gel dip coating technique. CIGS thin films
annealed at ~200°C for 60 min have been found to have the best structural and optical
properties. In the second part of this thesis study, CIGS solution was synthesized at
different SeO: at.% concentrations. It was determined that the optimum selenium
concentration in the production of CIGS thin film by using the sol-gel method, was at
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at.%20,22 SeO., but it was preferred to use at at.50% SeO: concentration, depending
on the development of CIGS thin films after neutron exposure. In our third study,
structural, optical, and electrical properties of CIGS thin films fabricated on soda-lime
silicate glass substrates using a layer-by-layer sol-gel dip-coating method was
investigated at different dipping numbers. It was determined that the CIGS thin films
(thickness ~300 nm), dipped 11 times, gave the best optical absorption due to the
optical reflection at the surface of film. In addition, the electrical conductivity of CIGS
thin films formed in these production parameters was found to be increased due to the
reduction of electrical resistance. In another part of this thesis, CIGS thin films were
grown by changing the dipping speed during sol-gel dip coating technique and CIGS
thin films were prepared by dipping at 200 mm/dk. dipping rate exhibited the best
optical and structural properties.

In the next sections of our study, the CIGS thin films, synthesized at different at.%
SeO> concentrations and annealed at different annealing times, were exposed to
neutrons in the processing with reactor neutrons. It has been determined that the CIGS
thin films prepared at a at.50% SeO> concentration and annealed at ~200°C during 60
min exposed to reactor neutrons exhibit the best structural, optical and electrical
properties. The at.% SeO; ratio in the structure increased, due to their interactions with
neutrons resulting in the decrease of optical transmittance and reflectance leads to an
increase in the absorbance and electrical conductivity.

In addition, CIGS thin films coated at different thicknesses were exposed to Co-60
gamma radioisotope, and the changes in the structural, optical and electrical properties
were investigated at three different doses. The optical reflectance and transmittance
properties of the CIGS thin films irradiated by Co-60 radioisotope films, decreased
and the optical absorbance increased due to the effect of ionizing radiation. It was
determined that the films exposed to three different doses of gamma rays such as 0.02,
0.03 and 0.05 Gy, were improved in terms of optical and electrical properties. It has
been determined that CIGS thin films exposed to Co-60 gamma radioisotope at a dose
of 0.05 Gy, coated with 11 layers exhibit the best crystalline structure, optical and
electrical properties. It has been found that the increasing of the deposited layer and
exposed to gamma rays, increase the gamma radiation attenuation coefficient by
increasing the number of film layers while decreasing the surface electrical resistance.
The gamma radiation linear attenuation coefficient has been found to increase due to
the increase in the duration of the annealing being exposed and partly due to increased
bulk density. Therefore, the linear attenuation coefficient for gamma radiation was
evaluated at two different gamma photon energies, namely, 0.662 MeV (emmited from
Cs-137 radioisotope) and ~ 1.25 MeV (emmited from Co-60 radioisotopes). In the
gamma transmission technique tests using both the Cs-137 and Co-60 radioisotope,
the highest linear attenuation coefficient was performed at irradiated (0.05 Gy) 11-
layer deposited CIGS thin films. The irradiation process and the increase of thickness
of CIGS thin films caused a higher linear attenuation coefficient, higher absorption
and improvement in electrical conductivity. The increase of the linear attenuation
coefficient indicated the rise of the density of the irradiated CIGS thin film, due to the
improvement of the grains of the irradiated thin films. The irradiation effect on CIGS
thin films was thus investigated in order to examine modifications induced by the
cumulative dose of gamma radiation.

CIGS thin film solar cells are produced using a practical method that includes the
element of powder Se as a Se source.in a CIGS solution. CIGS thin films have been
made suitable for use as a p-type absorber layer in the chalcopyrite structure. The CdS
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layer used as n-type buffer layer in CIGS thin-film solar cells, with a forbidden energy
bant gap of 2.3 eV was grown by chemical bath deposition method. The transparent
ZnO: Al layer coated on CdS was produced at the forbidden energy bant gap of 3.2 eV
using the sol-gel dip coating technique. The optical and structural properties exhibit
that CIGS thin is crystallized in the well known chalcopyrite structure and the energy
bant gap of the CIGS thin film, CdS and the ZnO:Al similar with the literatiire. The
CIGS thin film that derived by sol-gel technique was suitable to obtain an absorber
layer for the wuse in high efficiency thin film solar cells at the
Al/ZnO:Al/CdS/CIGS/Mo/ SLSG configuration. Also it can be used as a diode for
electrical applications.

The I-V characteristics of the CIGS based solar cells under UV light(100 mW/cm?)
and in the dark exhibit the ideality factor n=1.5 for under UV light, n=33.78. dark
current. It has been determined that the value of the ideal factor of the CIGS decay is
lower than the dark current value under UV light.

The improvement of the optical and electrical properties of irradiated CIGS thin films
was investigated in order to evaluate their utility as an absorber layer in solar cell
applications for aerospace technology. A suitable sol-gel CIGS solutionwas developed
in order to determine the effects of irradiation on CIGS thin films. The CIGS thin film
with 11 layers (thickness ~ 300 nm) exhibited the best optical absorbance, with
decreasing reflectance and electrical resistivity on the surface of the thin films. The
development of graininess in CIGS thin films irradiated by the Co-60 radioisotope
resulted in the improvement of optical absorbance. The enhancement of the grainy
nature of the irradiated CIGS thin films caused a decrease of the reflectance of the thin
films. The increase of surface roughness led to the decrease of optical transmittance
along with the decrease of reflectance. Additionally, the improvement of crystallinity
due to the ordering of the sublattice of Cu and In atoms also resulted in the decrease
of the electrical resistivity after irradiation at 0.05 Gy. The improvement of grains in
the irradiated CIGS thin films resulted in the increase of the gamma attenuation
coefficient with the decrease of electrical resistivity. Therefore, the linear attenuation
coefficient for gamma radiation was evaluated at two different gamma photon
energies, namely, 0.662 MeV (emmited from Cs-137 radioisotope) and ~1.25 MeV
(emmited from Co-60 radioisotopes). Irradiation with gamma rays led to the increase
of the linear attenuation coefficient of the CIGS thin films. The increase of the linear
attenuation coefficient indicated the rise of the density of the irradiated CIGS thin film,
due to the improvement of the grains of the irradiated thin films. The irradiation effect
on CIGS thin films was thus investigated in order to examine modifications induced
by the cumulative dose of gamma radiation. These results are pertinent for applications
of these materials in high-altitude flight operations.

As a result of all these studies, CIGS thin films were prepared by using sol—gel dip
coating method on Mo coated soda-lime-silicate glass (SLSG). The solution was
produced by using a practical method containing trioctylphosphine to provide some
progress on scientific and industrial innovation on preparation of CIGS solution for
the use in CIGS thin film solar cells. The n-type transparent conductive ZnO:Al thin
film layer was deposited by sol—gel dip coating technique too. The buffer layer CdS is
deposited by chemical bath deposition. Hence, the CIGS solar cell with the
Al/ZnO:Al/CdS/CIGS/Mo/SLSG configuration was fabricated with the economical
and more eco-friendly technique. The optical and structural properties exhibit that
CIGS thin is crystallized in the well known chalcopyrite structure and the energy band
gap of the CIGS thin film, CdS and the ZnO:Al similar with the literature. The I-V
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characteristics of the CIGS based solar cells exhibited the diode properties with the
solar efficiency ~0.2%. The ideality factor is found to less for the CIGS/CdS/Zno: Al
heterojunction under UV light (n =1.5) than the dark current (33.78) because of the
recombination within the material. The CIGS thin film that derived by sol-gel
technique was suitable to obtain an absorber layer for the use in high efficiency thin
film solar cells at the Al/ZnO:Al/CdS/CIGS/Mo/ SLSG configuration. Also it can be
used as a diode for electrical applications.
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1. GIRIS

Son zamanlarda, enerji talebi, sanayilesme ve niifusun hizla biiyiimesi nedeniyle en
st seviyelere ulagmistir. Buna karsin, enerji talebinin hali hazirda biiylik kismini
karsilayan konvansiyonel enerji kaynaklarindan fosil yakitlarin, 6zellikle de petroliin,
ontimiizde ki 200-300 y1l igerisinde tiikkenecegi tahmin edilmektedir [1]. Enerji krizi
konusundaki farkindalik, arastirmacilari1 bu anlamda yeni ¢6ziim arayislarina,
ozellikle, yenilenebilir ve ¢evre ile daha dost olan alternatif enerji kaynaklarinin

gelistirilmesi i¢in, ¢esitli aragtirmalara yonlendirmistir.

Alternatif enerji kaynaklarindan olan giines enerjisi, tikenmez, kirlilik icermeyen,
elektriksel verimliligi yiliksek, gelecekteki enerji ihtiyacini, daha yaygin bir sekilde
karsilayabilecek diizeye ulasabilecek, cazip bir kaynaktir. Giines enerjisi kullanim
yontemleri genel olarak fototermal ve fotovoltaik olmak iizere iki kategoriye
ayrilmaktadir. Fototermal sistemlerde giinesten gelen radyasyon dogrudan 1s1 enerjisi
olarak kullanilabildigi gibi elektrige doniistiiriilerek kullanmakta miimkiin
olabilmektedir. Fotovoltaik sistemler ise dogrudan giines 1518101 elektrige doniistiiren

sistemlerdir.

Fotovoltaik etki, ilk olarak Alexandre-Edmond Becquerel [2] tarafindan 1839'da bir
elektrolit ¢ozeltisindeki elektrotlardan birine 151k yonlendirildiginde fotovoltaj
gozlemlemesi ile kesfedilmistir. Adams ve Day’de [3], kat1 selenyumdaki fotovoltaik
etkiyi ilk gézlemleyen kisiler olmuslardir. Yaklasik 40 y1l sonra, Lange [4], Grondhal
[5] ve Schottky [6] selenyum ve bakir oksit fotovoltaik hiicreler tizerinde ilk
caligmalar1 yapmislardir. 1954'te Chapin ve arkadaslar1 [7] %6 verimlilikle tek bir
kristal silikon fotovoltaik hiicreyi olusturduklarini rapor etmisler ve ayn1 y1l Reynolds
ve ark. [8], CuxS/CdS heteroeklemini ~%6 verimlilik degerlerine ulastirdiklarini
bildirmislerdir. %6'dan fazla verimlilik gosteren GaAs giines pilleri ilk kez 1956'da
Jenny ve arkadaslar tarafindan bildirilmistir [9]. Ilk olarak 1958'de, silisyum (Si)
temelli giines pilleri, Vanguard I uydusunda, uzay programi igin kullanilmistir. Bunlar,
fotovoltaiklerin tarihi gelisimlerini bildiren ve fotovoltaikleri bugiin uydular i¢in, en

onemli giic kaynagi haline getiren, Oncii ¢caligmalardir. Fakat, uzay calismalari i¢in



hazirlanan giines pillerinin maliyetinin yiliksek olmasi, bu alanda yapilan ¢aligmalari
siirlamaktadir. Ancak, ince film giines pilleri, cok az miktarda, maliyeti yliksek yar1
iletken malzeme gerektirdiginden, enerji iretimi igin alternatif bir segenek
olusturmustur. Gliniimiizde fotovoltaikle ilgili yapilan ¢alismalarda, tek kristal silikon
teknolojisine alternatif olusturabilecek yiiksek performansli, maliyeti az, gevre ile
dost, kararli ve esnek ince film giines pillerinin gelistirilmesine 6nem verilmektedir.
Bu anlamda, bakir-indiyum-galyum-diselenit (CIGS) ince film giines pilleri esnek,
sogurucu katsayis1 yliksek, enerji doniisiim verimliligi yiiksek, maliyeti diisiik ve
radyasyon dayanimi yiiksek ince film giines pilleri olarak siklikla, ¢alisilan konular
arasindadir. Bakir-indiyum-galyum-diselenit (CIGS) giines pillerinde rapor edilen en
yiiksek doniisiim verimi ~ %22,6 degerlerine ulasmis ve gok-Kristalli Si-tabanli giines
pillerinin rekor degerini asmistir [10]. Esnek 6zellikteki, CIGS ince film giines pilleri,
konvansiyonel olarak kullanilan silikon solar hiicrelerine karsi, giiglii bir alternatif

olusturmuslardir.

Bakir-indiyum-galyum-diselenit CulnxGag-xSez2 (CIGS) tabanli ince film giines
pilleri, enerji tretimi agisindan diisiik maliyetli oldugundan ince film gilines pili
teknolojileri arasinda en cok tercih edilenlerden biridir. Ince film teknolojisinin diisiik
maliyette olmasinin nedeni, yariiletken malzemenin, genis alanlara, istenilen kalinlik
degerlerinde uygulanabilirligidir. CIGS ince filmlerin goriinlir bolgedeki yiliksek
sogurma Kkatsayisi, bu filmlerin, giines pillerinde sogurucu tabaka olarak
kullanilmasimi uygun kilmaktadir. CIGS ince filmler bir¢ok farkli metodla
biiyiitiilebilmektedir. Bunlardan bazilari; yiiksek vakum gerektiren termal
buharlagtirma [11], darbeli elektron biiyiitme [12], metalorganik kimyasal
buharlastirma ile kaplama (MOCVD) [13], molekiil 1sinli molecular beam epitaksi
(MBE) [14] ve darbeli lazerle biiyiitmedir (PLD) [15].

CIGS ince film tabanli giines pilleri gogunlukla buharlastirma [16] ve selenizasyon
[17] islemleri kullanilarak {retilmektedir. Fakat kullanilan bu ydntem oldukga
karmasik bir proses olmakla beraber, buharlastirma islemi esnasinda yliksek vakum
gerektiginden, iretim maliyeti artmakta ve bu durum ince film iretimini
sinirlamaktadir. Ayrica selenium (Se) eklenmesi sirasinda uygulanan selenizasyon
islemi sirasinda kullanilan toksik H2Se hayli zehirlidir ve altlik iizerine yapigsma sorunu
ile karsilagilabilmektedir. Son yillarda, CIGS ince filmlerin kaplanmasina dair

yasanilan bu problemler, arastirmacilari, ¢ozelti bazli maliyeti diisiik kaplama



yontemlerine yonlendirmistir [18]. CIGS ince film iiretiminde kullanilan ¢6zelti bazl
baski ile [19] ve nanopartikiil-miirekkep [20] kullanarak biiyiitme teknikleri ¢evreye
zarar vermeyen maliyeti diisiik yontemlerdendir. Vakum kullanmadan olusturulan
¢ozelti bazli hazirlanan CIGS ince film gilines pillerinde verim %15,2 degerlerine

ulagmistir [21].

Literatiirde CIGS ince filmler ve CIGS ince film giines pilleri ile ilgili bir ¢ok

calismaya rastlamak miimkiindiir. Bunlardan bazilari;

MyoungGuk ve ark., Cu(In,Ga)Se> (CIGS) ince filmleri, vakumsuz dogrudan ¢ozelti
bazli bir yontem ve ardindan selenizasyon ile ekonomik bir sekilde iiretmislerdir.
Selenyumlu filmlerde kalkopirit CIGS yapida iist ve karbon yogunluklu alt tabaka
olmak iizere ¢ift katmanli bir yap1 olusmustur. Iletken karbon yogunluktaki amorf alt
tabakanin, tamamlanan giines pillerinde ana akim yollarmi belirledigi sonucuna

ulagmiglardir [22].

Yapilan baska bir ¢alismada, Culni-x GaxSe2 (CIGS) ve CulnSez (CIS) ince filmler 1s1l
islem ve vakum kullanilarak elektrobirikim yontemi ile indiyum (In), galyum (Ga) ve
selenyum (Se) eklemesi yapilarak kaplanmistir. Bu filmlerin yapisal ve optoelektronik
ozellikleri incelenmistir. Bu filmlerde indiyum (In) zengin yiizey tabaka ve bakir (Cu)
zengin bulk tabaka olugsmustur. Elektrobiriktirme yontemi kullanilarak kaplanan CIGS

ince film giines pillerinde elektrik doniisiim verimi %9,8 seviyelerine gelistirilmistir
[19].

Hsiang-Chen Wang ve ark., CIGS ince filmleri vakum ve selenizasyon gerektirmeyen
maliyeti diisiik, solvotermal yontemini kullanarak biiylitmiislerdir. Bu yontemle
tretilen filmlerde yapilan deneylerde sentezlenmis kiikiirt veya selenit
nanopartikiillerinin aktivasyon enerjisini diisiirmek ve sividaki kompozit materyallerin
stispansiyon haline getirilmis kat1 maddesinin dagilimini ve kararliligin1 arttirmak i¢in
reaksiyon ¢Ozeltisi olarak oleylamin kullanmiglardir. Fakat oleylamin kullaniminin,
giines pillerinde verimliligi etkileyen, tasiyicilarin transferini sirladigi tespit
edilmistir. Yapilan deneysel ¢alismalar neticesinde, Cu:In:Ga:Se elementlerinin en iyi

birlesme oraninin, 1:0,7:0,3:2 oldugunu belirlemislerdir [23].

Ying Liu ve ark., CIGS ince filmleri dondiirmeli kaplama (spin coating) metodu ve
selenizasyon yontemi  kullanarak i1ki asamada, ekonomik bir sekilde

biiyiitmiislerdir.Yapilan ¢aligmalar sonucunda, dondiirmeli kaplama ydntemi



kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmlerin kristal 6zelliklerinde kotiilesme oldugu
belirlendiginden, solvotermal yontem kullanilarak, biiyiitme islemi tekrarlanmis ve

filmlerin yapisal 6zelliklerinin diizeldigi belirlenmistir [24].

Se Jin Park ve ark.. CulnxGa;-«SeyS>-y (CIGS) ince filmleri, Cu, In, Ga elementleri ile
¢ozelti olusturularak, lic adimda 1sitma teknigi kullanarak (oksidasyon, siilfiirizasyon
ve selenizasyon) kaplamiglardir. CIGS ince filmleri, molibden (Mo) ve flor katkili
kalay oksit (FTO) kaplanmis cam altliklar tizerinde biiyiitmiisler ve Mo kapli olan
altliklarda daha iyi elektrik dontisiim verimi elde ettiklerini belirtmislerdir [25].

Ju-Heon Yoon ve ark., piiskiirtme ile biriktirme yontemi kullanilarak kaplanan
molibden arka kontaginin mikroyapilarinin piiskiirtme basincina bagl olarak, soda
kire¢ cam altliktan sogurucu tabaka CIGS’ye, sodyum (Na) diflizyonu iizerindeki
etkilerini incelemislerdir. Na iyonu difiizyonunun, Mo katmani ylizeylerine adsorbe

edilen oksijen miktarina ve Mo kalinligina kuvvetle bagl oldugunu belirlemislerdir
[26].

D. Brémaud ve ark., CIGS ince filmleri, Cu, In, Ga ve Se elementlerini diisiik
sicaklikta, buharlagtirarak aliiminyum (Al) folyo altlik {izerinde biiylitmislerdir. Al
folyo tizerinde hazirlanan CIGS ince film giines pilinden, AM 1.5 G’de %6,6 doniisiim
verimliligi elde etmislerdir. Kimyasal banyo y1igma yontemiyle kaplanan CdS tampon
tabakasina gegcen Al elementlerinin filmin fotovoltaik 6zelliklerinin gelisiminde etkili

oldugunu belirlemislerdir [27].

Athar JAVED, fiziksel buharlastirma yontemi ile CulnSe bilesigine bir miktar Ga
ekleyerek optik bant araligimi biiyiiterek (1,32 eV ) solar spektrumla uyumlu hale
getirmis ve yaptig1 ¢calismalar sonucunda, CIGS ince filmlerin, 200° C sicaklikta bir
saat kadar tavlama islemine maruz birakilmasmin, filmlerin optik ve elektriksel

ozelliklerini gelistirdigini belirlemistir [28].

Takuya Satoh ve ark., esnek CIGS giines pilini %12,3 verimlilikte
ITO/ZnO/CdS/CIGS/Mo/SiO2 konfigiirasyonunu, paslanmaz gelik altlik, lizerinde
biiyilitmiis fakat yapilan bu ¢alisma sonucunda CIGS ince fimlerin acik devre voltajinin
(Voc) soda kireg cam altliklara gore daha az oldugunu belirlemislerdir. Bu durumun
yalitkan tabakadan (SiO2) degil Na eksikliginden kaynaklandig1 sonucuna varmiglardir
[29].



Ayrica yapilan bagka bir calismada, CIGS ince filmlerin hava ortaminda tavlanmasi
sonucunda, Se eksikliginden kaynaklanan, yiizeyde bosta kalmis baglantilarin pasifize
oldugu ve bodylece yapi icerisindeki tanecik siirlarinda olusan yeniden birlesmelerin
azaldig belirtilmistir. Hava ortaminda yapilan tavlama isleminin p tipi CIGS ince

filmlerin elektriksel 6zelliklerinde iyilesme sagladig1 gosterilmistir [30].

CIGS ince filmlerin radyasyon dayanimi literartiirde yapilan bir ¢ok calisma ile
desteklenmis ve CIGS ince film giines pillerinin radyasyon karsisindaki dayanimi bu

giines pillerinin uzay ve havacilik uygulamalarinda kullanilmasint miimkiin kilmistir.

Sugiyama ve ark., alfa-1gin1, proton ve gama isinlarinin Cu (In, Ga) Se2 (CIGS) giines
pillerinin elektriksel oOzellikleri tizerine etkisini ve CIGS ve CulnSe; (CIS) ince
filmlerin fotoliiminesans spektrumu iizerindeki etkilerini arastirmislardir. 10° cm?
diizeyinde diisiik 1s1nlama akiciligi durumunda, alfa-1g1n1 ve proton kullanarak yapilan
pargacik 1sinlamasi sonrasinda CIS ve CIGS ince filmler bozulmamis olsa da,
isinlamanin, CIGS giines pillerinin arayiizlerinde eser miktarda bozulma
olusturdugunu belirtmislerdir. Ote yandan, CIS ve CIGS ince filmlerin gama isinlarina
kars1 toleransinin iyi oldugunu gostermislerdir. Yapilan bu ¢alisma sonucunda
goriilmustiir ki dalga radyasyonunun etkisi parg¢acik radyasyonu ile karsilastirildiginda

kristalin bozunmasi igin yetersiz kalmigtir [31].

Karsten Otte ve ark., silindir boyama ile kaplama (roll to roll) teknigi kullanarak
polimid altlik iizerine yiiksek verimlilikte (%15) esnek CIGS ince film giines pilleri
tiretmislerdir. Urettikleri esnek CIGS ince film giines pillerinin yiiksek radyasyon
dayanimu, yiiksek enerji verimliligi ve diisitk maliyete sahip oldugunu belirterek uzay

caligmalarinda uygun oldugunu gostermislerdir [32].

Messenger ve ark., iki farkli enerji degerinde trettikleri (1,17 ve 1,33 MeV) Co-60
radyoizotopunu madde ile etkilestirdiklerinde hem kompton elektronu hem de
fotoelektronlar tarafindan iiretilen yiiksek enerji degerlerine ulagsmislardir. Co-60
kaynagindan {iretilen gama 1smlarinin, yerdegistirme zararlarinin, deneylerindeki
hizlandiricilara alternatif olusturabilecegini belirtmislerdir. C0-60 radyoizotoplari
hem ucuz hem de pargacik hizlandiricilara oranla daha genis bir mevcudiyete sahip
olduklar1 igin radyasyon testlerinde kullaniminin uygun oldugunu galismalarinda
belitmislerdir [33].



J.Tringe ve ark., CIGS ince film giines pilini diisiik dozda 50 KeV’lik X-1s1nina maruz
birakmis 50 KeV’lik X-1smlartyla yapilan testler snucunda CIGS yapisinin iyonize
radyasyondan eser miktarda etkilendigini tespit etmislerdir. 1 MeV enerjili
elektronlarla iyonize olmayan radyasyonla yaptiklari ¢alismalarda bozulmalarin daha
¢ok oldugunu gozlemlemislerdir. 50 KeV’lik X-1ginlarinin dozunu yiikselttiklerinde,
giines pilinin bazi fotovoltaik parametre degerlerinin azaldigini gozlemlemiglerdir.
Asir1 iyonize radyosyandan etkilenmis ve zarar gormiis CIGS giines pillerinin tavlama

yontemiyle iyilestirilebilecegini vurgulamislardir [34].

Akaki ve ark., PPTS (piozoelektrik fototermal spektroskopi) yonteminini kullanarak
CulnSe; (CIS) giines pillerinde proton i1sinlanmasi sonrasinda olusan kusurlari
incelemisler ve bu yontemin 1sinlanmadan kaynakli olusan kusurlar tespit etmek i¢in

uygun bir yontem oldugu sonucuna varmislardir [35].

Jasenek ve Raua, yiiksek verimlilige sahip olan heteroeklem yapili
Cu/(In,Ga)/Se2/CdS/ZnO giines pillerini 0,5, 1 ve 3 mega elektron volt (MeV) enerjiye
sahip elektron 1sinlamasi ve sonrasinda 4 MeV enerjili proton 111 etkisine maruz
birakmiglardir. CIGS ince film giines pillerinde kusurlarin olusmasinda 1sinlamanin
etkisini incelemislerdir. Yapilan ¢alismada kullanilan elektron ve proton siddeti 108
cm2‘den 10'* cm™’ye kadardir. Isinlama sonrasinda giines pillerinin verimliligindeki
azalma radyasyondan kaynakli olusan kusurlarin CIGS sogurucu tabakada igerisinde
yeniden birlesemelerde gelisme saglamasi ve agik devre geriliminde kayiplar
olusturmast (Voc) seklinde agiklanmistir. Yapilan incelemeler sonucunda hem
elektron hem de proton 1sinlanmasindan elde edilen datalar karsilastirildiginda basit

karakteristik bozulmalarin olustugu gézlemlenmistir [36].

Yapmis oldugumuz literatiir ¢aligmalar1 sonucunda, radyasyon kaynakli olusan
degisimlerde, 1 MeV’lik elektron ve 10 MeV’lik proton 1s1nimu yapilarak geleneksel
teknikler kullanilmis ve gilines pillerinin radyasyon toleranslart bu sekilde
belirlenmistir. Fakat, gelisen giines pili teknolojisine paralel olarak, radyasyon testleri
icin farkli parcacik hizlandiricilarina ve alternatif tekniklerin bulunmasina ihtiyag
duyulmustur. Bu baglamda, literatiirde radyasyon bilim ve teknolojileri kapsaminda
kullanilabilecek CIGS ince filmlerin tiretilmesi ve gelistirilmesi amacina yonelik, ¢ok
sayida detayl arastirma mevcut degildir. Bu doktora tezi kapsamindaki arastirmalarin,

incelenmesi ve degerlendirilmesi neticesinde elde edilebilecek bilgi ve yorumlar ile



ileri teknoloji tirtini olabilecek, CIGS ince filmlerin tretilmesi ve gelistirilebilmesi

olanakli hale gelebilecektir.

Literatiirde yapilan tim bu c¢alismalardan farkli olarak, doktora tez galismamizda,
CIGS ince filmler, ekonomik olmasi, kimyasal kompozisyonun istenildigi gibi
ayarlanabilmesi, toz boyutunun mikronun altinda olabilmesi, diisiik sicakliklarin
yeterli olmasi, yeni malzemeler elde edebilmenin miimkiin olmasi ve hava kirliligine
neden olmamasi nedeniyle sol-jel daldirarak kaplama teknigi kullanilarak
blyiitiilmiistiir. Sol-jel daldirarak kaplama teknigi kullanilarak biiytitiilen CIGS ince
filmler, ITU TRIGA Mark-1I Egitim ve Arastirma Reaktdrii’niin Tegetsel Isinlama
Tipi  kullanilarak, reaktor notronlarina ve Kobalt-60 (Co-60) radyoizotopu
kullanilarak, gama radyasyonuna maruz birakilmis ve iyonizan radyasyon karsisindaki
davraniglar1 test edilerek, CIGS ince film glines pillerinde sogurucu tabaka olarak

kullanilmistir.

Detaylar literatiirde bagkalar1 tarafindan daha 6nce agiklanmamis olan, 6zgiin bir
CIGS regetesi hazirlanmis ve bu doktora tez calismasiin ilk kisminda, bu regete

kullanilarak, hazirlanan CIGS ¢6zeltisinden

(@) ~200°C sicaklikta farkl tavlama siirelerinde [37],

(b) farkli atomik yiizde selenyum dioksit (at.%SeOz2) konsantrasyonlarinda,
(c) farkli daldirma sayisinda [38],

(d) farkli daldirma hizinda ve [39],

(e) farkli selenyum (Se) kaynagi kullanilarak,

CIGS ince filmler hazirlanmistir. Yapilan bu ¢alismalar sonucunda, X Isinlart Kirmimi
(XRD), Taramali Elektron Mikroskobu (SEM), Fourier Doniisim Kizilotesi
Spektroskopisi (FTIR), X-Isin1 Floresans Spektrometresi (XRF), Atomik Kuvvet
Mikroskobu (AFM), Ultraviyole Goriiniir Bolge Spektroskopisi  (UV/VIS),
Fotoliiminesans (PL) ve 4’lii prop direng 6l¢iimleri alinarak yapisal optik ve elektriksel
analizleri belirlenmis ve en iyl liretim parametrelerine sahip CIGS ince filmler

tretilmistir.

Bu doktora tez ¢alismasi kapsaminda, farkli at.%SeO2 konsantrasyonlarinda
hazirlanan ve ~200°C sicaklikta farkli tavalama siirelerinde tavlanan CIGS ince filmler

ITU TRIGA Mark-II Egitim ve Arastirma Reaktdrii’niin Tegetsel Isinlama Tiipii



kullanilarak, reaktor ndtronlarina maruz birakilmistir. Yapilan ndtron caligmalar
sonucunda CIGS ince film giines pillerinde maruz kalinan nétronlardan dolayr olusan
kusurlarin, filmlerin, yapisal optik ve elektriksel ozelliklerinde gelisme sagladig
belirlenmistir. Ayrica, farkli kat sayilarinda (5, 7, 9, 11 kat) hazirlanan CIGS ince
filmler, Co-60 radyoizotopu kullanilarak, gama radyasyonuna maruz birakilmis ve
filmlere uygulanan farkli ii¢ doz degerinde (0,02, 0,03, 0,05 Gy) yapisal optik ve
elektriksel gelisimleri incelenmistir. Yapilan bu ¢alismada radyasyon kaynagi olarak
Co0-60 kullanilarak, hem fotoelektrik olay hem compton sagilmasi1 hem de ¢ift olusumu
olaylarinin iigiiniin de goriilme ihtimali artirilmaya c¢alisilmistir. Yapilan bu ¢alisma
sonucunda 11 kat kaplanan ve 0,05 Gy doza maruz birakilan CIGS ince filmlerde en
iyi yapisal optik ve elektriksel gelisme oldugu belirlenmistir [38]. Co-60 radyoizotopu
ile 1s1nlanan ve 1sinlanmayan, farkli kalinliklarda sol-jel daldirma teknigi kullanilarak
hazirlanan CIGS ince filmlerin, gama radyasyonu i¢in dogrusal zayiflatma katsayisi,
0,662 MeV (Sezyum-137 (Cs-137) radyoizotopundan yayinlanan) ve ~1,25 MeV’lik
(Co-60 radyoizotoplarindan yayinlanan) olmak iizere, gama transmisyon teknigi

kullanilarak, iki farkli gama foton enerjisinde degerlendirilmistir [38].

Bu doktora tez kapsaminda yapilan tiim ¢aligmalar sonucunda, en iyi {iiretim
parametrelerine sahip CIGS ince filmler olusturulmustur. Hazirlanan bu CIGS ince
filmlerin iyonizan radyasyon karsisindaki yapisal, optik ve elektriksel 6zelliklerindeki
degisimi, reaktor nétronlart ve Co-60 radyoizotopu kullanilarak degerlendirilmistir.
CIGS ince film giines pilini olusturabilmek i¢in, soda kireg silikat cam (SLSG) altliklar
tizerine, molibden (Mo) arka kontak, dc koparma teknigi kullanilarak olusturulmustur.
Bu olusturulan Mo arka kontak iizerine, CIGS ince filmler sol-jel daldirma teknigi
kullanilarak kaplanmigtir. Daha sonra, CIGS sogurucu tabaka iizerine, kadmiyum
stilfiir (CdS) n-tipi yariiletken tampon tabaka, kimyasal banyo yigma (CBD) yontemi
kullanilarak kaplanmistir. CdS iizerine, ¢inko oksit aliminyum (ZnO:Al) iletken seffaf
tabaka, sol-jel daldirma teknigi kullanilarak kaplanmistir. Hazirlanan CIGS ince film
giines pillerinde, omik kontak alabilmek i¢in, en ist kisimdaki 6n kontaklar,
aliminyum (Al) kullanilarak biyiitiilmiistiir. CIGS ince film giines pillerinin akim-
gerilim (I-V) o6lgtimleri alinmis ve bu olgtimler analiz edilerek ~%0,2 verimlilikte,

CIGS ince film giines pilleri 6zgiin, pratik ve ekonomik bir sekilde tiretilmistir [40].



2. GENEL BILGILER

2.1 CIGS/CdS/ZnO:Al Yariiletkenlerin Fiziksel Ozellikleri

Bu doktora tez calismasi kapsaminda, CIGS ince film gilines pilleri, Mo kapli soda
kire¢ cam altliklar tizerine, sol-jel daldirarak kaplama teknigi kullanarak, p-tipi CIGS
ince filmlerin, kimyasal banyo yigma yontemi kullanarak, giines pillerinde tampon
tabaka olarak bilinen n-tipi CdS ince filmlerin ve tampon tabaka iizerine de sol-jel
daldirma teknigi kullanilarak gegirgen seffaf ZnO:Al ince filmlerin kaplanmasi,
islemleri siras1 ile gerceklestirilerek biiylitiilmiistiir. Bu islemler gerceklestirilmeden

once her tabakanin fiziksel 6zellikleri detayl bir sekilde incelenmistir.

2.1.1 CIGS’nin fiziksel ozellikleri

Bakir-indiyum-diselenit (CIS), bakir-galyum-diselenit (CGS) ve bunlarin alagimi olan
bakir-indiyum-galyum-diselenit (CIGS) gibi yariiletken bilesikler periyodik cetvelde
I-111-VI2 grubuna ait tetragonal (dortgen) kristal yapisinda, kalkoprit (bakir pirit), p-
tipi Ozellikte yariiletken malzemelerdir [41]. Sekil 2.1°de CIGS kristalinin dortgen
kristal yapist gosterilmistir [42].

Sekil 2.1 : CIGS bilesiginin tetragonal kristal yapist; Kirmizi=Bakir (Cu);
Sar1i=Selenyum (Se); Mavi=Indiyum/Galyum (In/Ga).



Sekilden de anlasilacagi tizere , her I grubu (Cu-kirmizi) veya Il grubu (In/Ga-mavi)
atomunun VI. gruba ait Se (sar1) elementi ile dort baglantisi, Se elementininde bakir

atomu ile iki, indiyum atomu ile iki baglantis1 oldugu belirtilmistir [41].

CulnxGa(-xSe2’de, x’in degisimi yap1 igerisindeki Ga oranina bagli olarak enerji bant
araliginda degisiklikler meydana getirmektedir. CulnxGai-x)Se2 formiiliindeki x 1 (saf
bakir indiyum selenit) ile 0 (bakir galyum selenit) arasinda degisen degerler
alabilmektedir. Bakir kalkoprit bilesikleri Cu(In, Ga, Al)(Se, S)2, X degerine bagh
olarak 1,04 eV’den (CIS) [43], 2,4 ¢V’ye (CuGaSe) [44] kadar degisen yasak enerji
bant aralig1 degerleri almaktadir. CUAIS; bilesiginin enerji bant aralig1 2,7 eV olarak
hesaplanmistir [41]. Bu baglamda bakir kalkoprit bilesiklerinin goriiniir bolge
spektrumunun biiyiik bir kismini kaplayabildigi goriilmiistiir. Bakir kalkopritler
dogrudan bant aralifina sahip, sogurma katsayis1 yiiksek bilesiklerdir. 1:0.7:0.3:2
oraninda birlestirilerek olusturulan CIGS ince filmlerin enerji bant araligi 1,5 eV
olarak hesaplanmistir. CIGS ince filmlerin bant araliginda ki degisim filmlerin hem
optik hem de elektriksel dzelliklerini belirgin bir sekilde etkilemektedir. ince filmlerin
elektriksel iletkenlikleri katkilama ve bilesik igerisindeki elementlerin
konsantrasyonlar1 degistirilerek ayarlanabilmektedir. Ornegin, CIGS ince filmlerde p-
tipi iletkenlik, yiiksek selenyum buhar basinci altinda tavlama yaparak, az miktarda
bakir (Cu) katkilandirilarak olusturulmustur [45]. CIGS ince filmlerin, bakirca (Cu)
zengin, selenyum (Se) miktar1 az olan bilesimlerinde ise n-tipi iletkenlik gériilmiistiir
[46]. CIGS yariiletken malzemelerin elektron ilgisi CdS, CdZnS, kalay katkili indiyum
oksit (ITO) ile uyumluluk gostermektedir. Sekil 2.2, kalkoprit yapidaki, bazi

malzemelerin 6rgii sabitleri ve yasak enerji bant araliklarini gostermektedir [41].

CIGS ince filmlerin faz diagrami, ince film fotovoltaik teknolojisinde kullanilan diger
materyallerle karsilastirildiginda ¢ok karmasiktir. Sekil 2.3’de Haalboom ve
arkadaglarinin lizerine ¢alismis oldugu, CulnSez’nin faz diagrami gosterilmistir [47].
Sekil 2.3’de a-faz (CulnSez), B-faz (CulnsSes), 6-faz (yiiksek sicakliktaki sfalerit faz)
ve CuySe fazi olmak tizere dort farkli faz durumu gosterilmistir [41]. Yapilan analizler
sonucunda, a-fazina komsu olan diger tiim fazlarin ayni1 yapisal 6zelligi gosterdigi, B-

fazinin sirali ¢ift kusurlardan olusmus kusurlu kalkoprit faz oldugu belirlenmistir [41].
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Sekil 2.2 : Cu(In,Ga,Al)(S,Se)2 kalkoprit yapidaki malzemelerin 6rgii sabitlerine
gore yasak enerji bant (Eg) araliklarinin degisimi.
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Sekil 2.3 : Kalkoprit yapinin faz diagrama.

2.1.2 CdS’nin fiziksel ozellikleri

Kadmiyum siilfiir (CdS) yariiletken malzeme olarak fotovoltaik uygulamalarda son 50
yildir arastirilan en 6nemli malzemelerden biridir. CdS ilk olarak 1950’lerde %6
verimlilikle Cuyx/CdS heteroeklemli ince filmlerde incelenmistir. II. grup elementleri
ile VI. grup elementlerinden olusan I1-VI bilesik yariiletkenlerinden olan CdS, kiibik
ve hegzagonal yapida olabilecegi gibi yapisinda her iki tiiri de bulundurabilen
bilesiklerdendir [48]. CdS, dogrudan bant gegisli n tipi fotoiletken bir yariiletkendir ve
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elektromanyetik spektrumun goriiniir bolgesinde oda sicakliginda 2,42 eV dar yasak
enerji bant aralig1 ile yliksek absorbsiyon katsayisina ve kolay ohmik kontak yapisina
sahiptir. CdS (2,42 eV) n tipi yariiletkeni, CdTe (1,45 eV), InP (1,35 eV), CuS (1,2
eV) ve CulnSe; (1,01 eV) gibi p tipi yariiletkenlerle birleserek diisiik maliyetli ve 1s13a
duyarli polikristal pencere malzemesi olarak heteroeklem giines pillerinde siklikla
kullanilmaktadir [49]. Ayrica CdS yariiletkeni CIGS giines pillerinde tampon tabaka
olarak da kullanilmaktadir. Kadmiyum stilfit, hegzagonal, kiibik, eksen ve agilarina
sahip iki kristal yapida bulunur. CdS yariiletkeninin kiibik yapis1 ve enerji bant aralig

Sekil 2.4’de gosterildigi gibidir [50].

Tletkenlile Band

242 eV

Degerlil: Band

Sekil 2.4 : CdS bilesiginin bant araligi.

CdS filmlerin bilesimi ¢zeltideki Cd oranina ve tuzlarin konsantrasyonuna baglhdir.
CdS filmlerinin biiyiitiilmesinde bir ¢ok farkli teknik kullanilmaktadir. Bunlardan
bazilari; Epitaksiyel "Molecular Beam Epitaxiel-MBE”, Kimyasal Piiskiirtme "Spray
Pyrolyses-SP”, Kimyasal Vakum Altinda Coktiirme "Electrochemical Deposition-
ECD", "rf-sputtering”, Isisal buharlastirma "Thermal Evaporation-EP” ve Kimyasal
Coktiirme "Chemical Bath Deposition-CBD” gibi yontemlerdir. Ayrica Sinterleme ile
Ekrana Baski "Screen Printing with Sintering SPWS” de yontemi de diizlemsel ya da
ohmik kontakli veya her iki tiir kontakli materyal tiretmek i¢in uygundur [48, 51].

2.1.3 ZnO:AD’nin fiziksel ozellikleri

Cinko oksit (ZnO) malzemesi, genis bant araligina sahip ~3,37 eV [52], n tipi [53], II-
VI grubu yariiletkenlerinden olup altigen viirtzit yapisina (c=5,205 ve a=3,249)
sahiptir [54, 55]. Sekil 2.5’de de gosterildigi lizere her bir Zn elementi komsusu olan
dort oksijen (O) atomu ile dortyiizlii bir bag yapmaktadir [55].
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ZnO’ da olusan n tipi iletkenlik stokiometri sapmalarina bagl olarak olusan oksijen
bosluklar1 ve arayer ¢inko elementlerinin, iletim bantinin hemen altinda ki ¢ok derin
olmayan verici seviyesinin yiikselmesi ile olusur [56]. ZnO, 103-10° Q.cm araliginda
Ozdireng¢ kontroliine [53], 0,4-2 um optik dalgaboyu araliginda yiiksek seffaliga [57]
ve goriiniir bolgede yaklagik olarak %80-90 gegirgenlige sahiptir [58].

Sekil 2.5 : ZnO’nun kristal yapisi (viirtzit) [59].

Ayrica zehirli olmamasi [60], dogada gokca bulunmasi, yiiksek kimyasal, mekanik
[61] ve termal kararlilikla [62] beraber, yiiksek 6zdirence [53] sahip olmasi, ZnO’nun
optik ve elektriksel 6zelliklerine [61] bagli olarak son zamanlarda siklikla Gnerilen
seffaf iletken oksit (TCO) olarak kullanilmasinin yolunu a¢mistir. Son yillarda,
saydam iletken oksit (TCO) filmlerin bilimsel ve endiistriyel alanda oldukea ilgi
uyandirmistir. Biitiin bu 6zelliklerine bagli olarak ZnO’lar, giines pillerinde seffaf
elektrot olarak [63] gaz sensorlerinde, varistor ve 1s1k yayan diyotlar gibi birgok

optoelektronik uygulamalarda kullanilmaktadir [64].

Saf ZnO ince filmler oksijene duyarli oldugundan zamanla oksijenin sogrulmasi ile
Ozdirenci azalmaktadir. ZnO’in katkilamaya uygun olmasi, onun kullanim alanlarinm
genigletmistir. Al katkili ZnO (ZnO:Al), saf ZnO’ya gore daha diisiik 6zdirence ve
daha iyi kararliliga sahiptir. Al katkili ZnO filmler (AZO), CIGS ince film giines
pillerinde 6n kontak olarak kullanilmaktadir. ZnO ince filmler bir ¢ok farkli yontemle

tiretilebilmektedir. Bunlardan bazilari; piskiirtme, iyon yardimli depozisyon,
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puskiirtme pirolizi, kimyasal buhar birikimi (CVD), metal organik kimyasal buhar
birikimi (MOCVD), atomik tabaka birikimi ve pulsed lazer ablasyon (PLA) [65],
reaktif buharlastirma ve sol-jel islemi [66] gibi tekniklerdir.

Heteroeklem yapili p/n tipi tastyicilar iizerine olusturulan ZnO filmler giines pili ve
optoelektronik cihaz tretiminde kullanilmaktadirlar [67, 68]. Bu heteroeklem
yapilarin en biiylik avantaji biiyiik baglanma enerjisi ve silisyum tasiyicilarin

ekonomik olmasidir [69].

2.2 Yariiletkenler

Yariiletken malzemeler, elektriksel iletkenligi bakimindan yalitkan malzemelerle
iletken malzemeler arasinda yer alirlar ve oda sicakliginda dzdirengleri 102-10° Q-
cm’dir. En 6nemli yariiletken malzemeleri, silisyum ve germanyum, elmas yapida
kovalent bagl kristaller olustururlar. Yariiletkenler son yoriingelerinde (valans bandi)
4 clektron bulundururlar. Yariiletkenlerin, valans bandiyla iletim bandi arasinda ki
yasak enerji bant araligi (Eg), iletkenlere gore biiyiik, yalitkanlara gore kiigliktiir.
Kovalent baglanmadan sorumlu elektronlar1 igeren, mutlak sifirda tamamen dolu olan,
en yiiksek isgal edilmis enerji bandi degerlik bandi veya valans bandi olarak bilinir.
En disiik isgal edilmemis enerji bandi iletkenlik bandi olarak bilinir ve degerlik
bandindan tipik olarak 1 eV mertebede bir aralik ile ayrilir [70]. Yariiletken bant
yapisini Sekil 2.6’daki diyagramla gosterilebiliriz.

Yasak enerji bant aralig1 Eg, valans band ile iletim band1 arasinda ki enerji bosluguna
verilen isimdir. Bantlar arasindaki optik gecisler esnasinda, bir elektron, sogrulan
foton sayesinde, diisiik enerjili banttan yiiksek enerjili banda gecis yapmaktadir.
Bantlar aras1 gegisler ancak gelen foton enerjisi yasak enerji araligindan biiyiik (hv >

Eg) ise gereceklesir ve bu enerjiye esik enerjisi ad1 verilmektedir.

Fotoelektrik olay icin Eg, kristalin sogurabilecegi minimum enerjisini gosterir. Yari
iletkenlerde, yasak bandi gegmek i¢in 1 eV yeterlidir. Maddelerin elektriksel
iletkenligi, atomlarinin enerji seviyelerine baghdir. Her maddenin, i¢inde bulunan
elektronlarin serbest hale gegmesi i¢in, 0 maddeye disaridan farkli enerji seviyeleri
uygulamak gerekmektedir. Saf bir yariiletken maddede iletkenlik, elektronlarin bir

banttan digerine gecmesiyle meydana gelmektedir. Yani, bir atomun son yoriingesinde
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bulunan valans elektronunun serbest duruma geg¢mesi, 0 maddenin iletkenlik

kazanmasi anlamina gelmektedir.

Enerji iletkenlik Band:

&

Eg

Valans Band

Sekil 2.6 : Yariiletkenlerin bant yapis1 [71].

Yariiletkenlerin valans bandiyla iletkenlik bandi arasinda belirli bir bosluk bandi
vardir. Bundan dolay1 yariiletkenlerin iletkenlik olusturabilmesi igin, valans
elektronlarina bosluk bandi kadar ek enerji uygulamak gereklidir. Bir yariiletken
yeterince kisa dalga boylu bir 151k ile aydinlatildigi zaman valans bandindan iletim

bandina gegisler olur ve bunun sonucunda yariiletkenin iletkenligi artmaktadr.

Bu olaya fotoiletkenlik denir. Bu olayin (fotoiletkenlik) gézlemlenmesi igin gerekli

olan kosul ise denklem 2.1°de gosterilmistir.
hv > eE, (2.1)

Burada h, Planck sabiti, v gelen 1simin frekansi, Eq yasak enerji bant araligini
gostermektedir. Saf bir yariiletkende elektron ve delik konsantrasyonlar1 esittir, ¢linkii
degerlik bandindaki bir delik sadece bir elektronun iletkenlik bandina uyarilmasiyla

olusturulabilmektedir.

Saf  yariileteken malzemeler kontrollii  miktarlarda verici ve alicilarla
katkilandirilirilarak n tipi ve p tipi yariiletken mazemeler olusturulur. Saf yariiletken
malzemenin iletkenlik 6zellikleri, periyodik cetvelin Ill. ve V. grup elementleri ile

katkilandirilarak degistirilebilmektedir.

Son yoriingesinde 4 elektron bulunduran yariiletken malzeme, son yoriingesinde 5

elektron bulunduran V. grup elementleri ile katkilandirildiklarinda olusan kovalent
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bag sonucunda 1 elektron agikta kalir. Bdylece bu yapida elektron fazlaligi olusur.
Verici safsizliklarin baskin oldugu ve elektronlarin sayisinin deliklerin sayisini astigi
bu tiir mazemeler n-tipi malzeme olarak bilinir. N-tipi yariiletkenlerde ¢ogunluk
tastyicilart elektronlar azinlik tasiyicilari delikler olusturur [70]. Sekil 2.7°de n-tipi

yariiletken maddenin olusturulmasi gosterilmistir.

------------------------------ ,- Kovelant Baj

@Q@ @Q@ @@@ @B/

-------------------

: '. ! '-, :
E 5 ". ," i \ Fb atorunun

@ i serbest elekironu

_________________________

....................

Sekil 2.7 : N-tipi yariiletken maddenin olusturulmasi.

Son yoriingesinde 4 elektron bulunduran yariiletken malzeme, son yoriingesinde 3
elektron bulunan III. Grup elementleri ile katkilandirildiklarinda, aralarinda olusan
kovalent bag sonucunda ortamda bag kuramayan 1 delik kalir. Boylece bu yapida delik
fazlalig1 olusur. Alict safsizliklarin baskin oldugu ve deliklerin sayisinin elektronlarin
sayisini astigi bu tiir malzemeler p-tipi malzeme olarak bilinir. P-tipi malzemelerde
azinlik tasiyicilar elektronlar, ¢ogunluk tasiyicilar ise deliklerdir [70]. Sekil 2.8de p-

tipi yariiletken maddenin olusturulmasi gosterilmistir.
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Sekil 2.8 : P-tipi yariiletken maddenin olusturulmasi.
2.2.1 Yariiletkenlerin elektriksel ozellikleri

Sekil 2.9’de L film uzunlugunda ve d film kalinliginda ki yariiletken malzeme

tizerinden J akimi gegirildiginde, film direnci denklem 2.2 ve denklem 2.3 kullanilarak

hesaplanmaktadir.
E
I 7 —» td
— e e e o -
/ . / . NS
, /7
o w
— 1 —

Sekil 2.9 : Uzerinden J akim1 gegen film.

R=px (2.2)

>

A=wxd (2.3)

Bu denklemlerde; w, filmin genisligini, p, kullanilan malzemenin 6z direncini, A,
filmin alanina, L filmin uzunlugunu ve d, filmin kalinligin1 ifade etmektedir. Filmin
alani film genisligi ile filmin uzunlugunun ¢arpimindan hesaplanmistir. Béylece filmin

direnci denklem 2.4’deki gibi sekillenmistir.

R=px—— (2.4)

wxd
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Direng formiiliinden yola ¢ikilarak filmin 6zdirenci denklem 2.5 ile hesaplanmustir.

0= Rxvaxd (25)

Bu baglantilardan yola ¢ikarak elektriksel iletkenlik ile 6zdireng birbirleriyle ters

orantili oldugu goriilmiistiir (Denklem 2.6).

o= (2.6)

1
p
Sonug olarak yariiletken bir malzemede elektriksel iletkenlik hesabi denklem 2.7

kullanilarak yapilmustir.

o= L
~ Rxwxd

.7)

Sekil 2.9°daki kesit alan1 A ve n tane serbest elekron sayisina sahip olan yariiletken
bir malzemeye gerilim uygulandiginda olusan E elektrik alani igerisinde serbest
elektronlar zit yonde hareket etmeye baslar. Boylece denklem 2.8’de de belirtildigi
gibi hizlar1 v olan, q yiiklii, n sayida serbest elekronlu bir akim yogunlugu olusmus

olur.
J=nxqx¥v (2.8)

Kiigiik bir elektrik alan yariiletkene uygulandigi zaman elektronlar, - gE kuvvetiyle
cekilirler ve uygulanan alana zit yonde hizlandirilirlar. Vektorel hiz bileseni elektrik
alan tarafindan olusturulur ve siiriiklenme hizi olarak adlandirilir (¥). Elektronlarin
hareketliligi (mobilite) p’yii hiza baglayan denklem 2.9 ifadesi denklem 2.8

bagintisinda yerine konulursa denklem 2.10 ifadesi elde edilmis olur.;
7 =uxE (2.9)
Tanunxﬁ (2.10)

Elektrik alana ve iletkenlige bagl akim yogunlugu ise denklem 2.11°de gosterildigi
gibi ifade edilmektedir [72].

J=0xE (2.11)

Denklem 2.10 ve denklem 2.11’1in birlestirilmesi ile iletkenlik degeri denklem 2.12°de
gosterilen baginti ile ifade edilmektedir. Sonug olarak yapilan tiim bu hesaplamalarda

sonra elektriksel iletkenligin 6zdirencin ¢arpmaya gore tersi oldugu belirlenmis olur.

G=r1><q><u=% (2.12)
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Elektriksel iletkenlik teorileri, serbest elektron sayisi, siiriikklenme hizi ve mobilite
terimlerinin, sicakligin, kimyasal bilesigin, yapisal bozuklugun ve elektriksel alanin

PR

bir fonksiyonu olarak nasil degistigiyle ilgilenmektedir [72].

Bir reaksiyonun olabilmesi i¢in reaksiyona giren atomlarin, molekiillerin veya
iyonlarin birbirleriyle ¢arpigsmalari ve ayrica ¢arpisan taneciklerin belli bir enerjiye
sahip olmalar1 gerekmektedir. Dolayisiyla bir reaksiyonun hizi derisime, sicakliga ve
basinca bagl olmaktadir. Arrhenius’ a gére her molekiil ¢arpisinca reaksiyon vermez,
ancak minimum enerjisi aktivasyon enerjisine (Ea) esit olan molekiiller ¢arpisinca
reaksiyon verebilirler. Reaksiyon i¢in gerekli aktivasyon enerjisine sahip molekiillerin
sayist da sicaklikla artar. Aktivasyon enerjisi; n-tipi bir yart iletkende elektronlari
verici (donor) seviyesinden iletkenlik bandina uyarmak ya da p-tipi bir yar1 iletkende

desikleri alic1 (acceptor) seviyesinden degerlik bantina uyarmak icin gerekli enerjidir.
Elektriksel iletkenlik sicakligin fonksiyonu olarak denklem 2.13;
o = ogexp(—E,/kT) (2.13)

ile ifade edilmektedir. Burada Ea; aktivasyon enerjisi, k; Boltzmann sabiti, T; mutlak

sicaklig ifade etmektedir. Denklem 2.13’{in logaritmasi alindiginda;

Inc = Inoy — 2 (2.14)

Denklem 2.14 elde edilmis olur. Lno ile -1/T grafiginin egimi Ea/k’y1 vermektedir.
Arrhenius denklemi, 6rnegin n-tipi bir yar1 iletkende verici seviyesinden, iletkenlik
bandmma uyarilan elektronlarin elektriksel iletkenlige katkisini belirlemektedir.
Tasiyic1 konsantrasyonu sicaklikla bu durumda iistel olarak arttigr igin, iletkenlikle
benzer bir davranis sergiledigi goriilmiistiir. D.C. iletkenligin sicakliga bagl degisimi

lineer ise Arrhenius tipi davranig gosterdigi anlamina gelmektedir.

2.2.2 Yaniiletkenlerin optik 6zellikleri

Yariiletken malzeme iizerine gelen foton, malzemedeki elektronlarla etkilesime
girerek, yiizde gegirgenlik (%T), ylizde yansima (%R), yiizde sogurma (%A) ve
kirtlma gibi optik olaylar olusturmaktadir [73]. Sogurma, malzeme iizerine diisen
fotonlarin olusturdugu elektromanyetik dalgalarla malzeme igerisindeki elektriksel
yiiklerin etkilesmesi sonucu olusan enerji kaybi olarak ifade edilmektedir [74].
Yariiletken malzemelerde dort farkli sogurma durumu mevcuttur. Bunlardan ilki olan

temel sogurma, valans bandinda bulunan bir elektronun iletim bandma bir foton
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sogurarak gecmesi sonucu meydana gelir. Temel sogurma olayinin gergeklesebilmesi
icin gelen fotonun enerjisinin (hv) yasak enerji bant araligina (Eg) esit veya biiylik
olmasi (hv > Eg) gerekir. Temel sogurma sinir1 gelen fotonun dalga boyuna (Ag) bagl
olarak belirlenmektedir. Sekil 2.10°da belirtildigi ilizere yariiletken malzeme Aq
degerinden biiyiik dalgaboylarinda (enerji diisiik) sogurma yapmaz nerdeyse gegirgen
bir ozellik gosterirken, Aq degerinden kiiciik dalgaboyu (yiiksek enerji) degerlerinde
giiclii bir sogurucu 6zellik gostermektedir. Bu iki bolgeyi ayiran sinira temel sogurma
smirt adi verilmektedir [75]. Yariiletkenler temel sogurma sinirindaki davranigina

gore, direkt ve indirekt bant gecisli olmak tizere tanimlanmaktadirlar.

Sogurma

2 Dalgaboyu (1)

Sekil 2.10 : Bir yariletkende temel sogurma spektrumu.

Direkt bant gegisi (dogrudan bant gegisi), enerji-momentum uzayinda, iletim bandimnin
minimum seviyesi ile degerlik (valans) bandinin maksimumunun ayni k degerinde
olmast durumunda gergeklesir [70]. CdS, ZnS, CdSe, GaAs, InSb, CIGS gibi yari
iletkenler direkt bant yapisina 6rnek verilebilecek malzemelerdir. Sekil 2.11°de direkt

bant gecisine sahip yariiletken malzeme gosterilmistir.
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iletim banda

valans bandi

> k

Sekil 2.11 : Bir yariiletkende direkt bant gecisi [71].

[k durumda ki enerji seviyesi Ei, son durumda Ki enerji seviyesi Es olan ve valans
bandindan iletim bantina enerjisi hv olan bir foton absorplayan (soguran) yariiletken
malzeme i¢in denklem 2.15’deki;

E = E; + hv (2.15)

bagint1 ile gosterilmektedir. Parabolik bantlarda ise denklem 2.16 ve denklem
2.17°deki gibi;

Es —Eg =5 =Ei (2.16)
h2k? 1 1
hv — Eg = T (mz + m_}*]) (217)

elektronun etkin kiitlesinin mg, boslugun etkin kiitlesi m,, ile ifade edildigi bagint1 ile
verilir. Direkt bant gegisli yariiletken bir malzemede sogurma katsayis1 denklem 2.18’

deki bagint1 ile verilmektedir.
a(hv) = A*(hv — Ep)" (2.18)

Bu formiilde ki A*’niin degeri, denklem 2.19 ile ifade edilmektedir.

* %
my mg
Q’(2— )

mh+m’é

A~ (2.19)

nch?mg

Denklem 2.18’deki n ifadesi sabit bir deger olup izinli direkt gecislerde 1/2 degerini
alirken, yasakl direkt gecislerde 3/2 degerini almaktadir.
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Indirekt bant gegcisi (dolayli bant gegisi), enerji-momentum uzayinda, iletim bandinin
minimum seviyesi ile degerlik (valans) bandinin maksimum seviyesinin ayni k
degerinde olmamas1 durumunda gerceklesen bant gegisidir. Indirekt gegislerde enerji
korunurken, momentum ancak bir fononun salinmasi veya sogrulmasi ile korunabilir

[70]. Sekil 2.12 “de yariiletken bir malzemenin dolayli gegisi gosterilmektedir.

E

iletim band:

valansbandi  offecinicieess

0
Sekil 2.12 : Bir yariiletkende indirekt bant gegisi [71].

Indirekt bant gegisli yariiletkenlerde, fonon salinimi denklem 2.20, fonon sogrulmasi

Denklem 2.21 ile ifade edilmektedirler.
hv = Eg — E; + E,, (2.20)
hv = E; — E; — E,, (2.21)
Bu formiillerde Ep fonon enerjisini ifade etmektedir.

Fonon sogrularak olusan gegislerde hv>(Eg-Ep) sogurma katsayist denklem 2.22;

A(hv—Eg+Ep)"

2.22
LT (222)

da (hv) =

ile verilmektedir. Fonon salinimi ile olusan gegislerdeki sogurma katsayis1 denklem
2.23;

A(hv—Eg+Ep)"

aa(hV) = l—eXp(—Ep/kT)

(2.23)

ile ifade edilmektedir. Burada k boltzman sabitini, T ise sicaklig1 belirtmektedir. Hem

fonon salinimi hem de sogrulmasi ayni anda oldugunda ise o ile v arasindaki iligki;
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A(hv—Eg+Ep)"  A(hv—Eg+Ep)"

exp(Ep/kT)—l 1—exp(—Ep/kT)

Denklem 2.24 ile verilmektedir. Bu formiillerdeki n degeri indirekt bant gegisli

ahv = (2.24)

yariiletken mazemelerde izinli gecisler durumunda 2 degerini, yasakli gecisler

durumunda 3 degerini alan sabit bir degerdir [75, 76].

Yariiletken malzemelerde olusan sogurma cesitlerinden ikincisi, fotonlar tarafindan,
yasak enerji araliginda bulunan eksitonlarin, uyarilmasi ve iletim bandina gegmesi ile
gerceklesir. Valans bandindaki bosluklarin ve iletim bandindaki serbest elektronlarin
fotonlarla etkilesmesi sonucu olusan sogurma ile daha yiiksek enerji seviyesine
yiikselmesi li¢ilinciisiidiir. Dordiinciisii ise, yariiletken malzemeye katkilanan atomlarin
fotonlar ile uyarilmast durumudur. Optik sogurma yontemi yariiletken malzemelerin

bant araliklarini hesaplama yontemlerinden biridir [77].

Elektromagnetik dalgaya maruz kalan d kalinliginda bir malzemede olusan sogurma
denklem 2.25°de;

I =]pe (2.25)

ifade edildigi gibidir. Malzemeye gonderilen 15181n siddeti (I) ve malzemeden gegen
151g1n siddeti (Io), d malzemenin kalinligini ve o sogurma katsayisini ifade etmektedir.
Materyalin sogurma katsayisi, malzeme iizerine gelen 1s1gin dalga boyuna ve

malzemenin yogunluk ve yasak enerji bant aralifina bagli olarak degisir.

Yasak bant araligini hesaplayabilmek i¢in Oncelikle yariiletken malzemenin yiizde
sogurma (%A), yiizde gecirgenlik (%T) ve ylizde yansima (%R) 0Ozelliklerinin
belirlenmesi gerekir. Gegirgenlik 6l¢timleri malzemeye gonderilen 15181in malzemeden
gecen kismini, yansima Olglimleri ise malzemeye gonderilen 1518, sonrasinda
malzemeden geri yansiyan kismini, sogurma 6lgiimleri ile de malzemeye gonderilen
151¢iIn malzeme tarafindan sogrulan kismini belirlemektedir. Denklem 2.26’da

gosterildigi gibi bu ii¢ verinin toplami 100 olmalidur.
A+T+R=100 (2.26)

Yariiletken malzemede optik gecirgenlik, yariiletken malzemeye gonderilen 15181n
siddeti (I) ve malzemeden gegen 15181n siddeti (Io) ile bagintili olarak belirlenir. I/Io
optik gecirgenlik degerini verir. Optik gecirgenlikle, optik sogurma arasindaki baginti
denklem 2.27°deki gibi;
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a=m("/)=-mT 2.27)

ifade edilmisitir. Bu bagintidan yola ¢ikarak d (cm) kalinligindaki bir yariiletken
malzemenin sogurma katsayisi, Manifacier model temel alinarak denklem 2.28

kullanilarak hesaplanmistir [82].

1n((100—R)/T)

a=——""" (2.28)

Mott ve Davis [78] tarafindan elde edilen sogurma katsayisi ile gelen foton enerjisi
arasindaki baginti, denklem 2.29 daki;

a(hv) = A(hv — Eg)l/ n (2.29)

Kullanilarak, CIGS ince filmlere ait yasak enerji bant araliklar1 hesaplanmistir. Burada
A, sabit katsayi, hv, foton enerjisini, Eg, optik bant araligini ifade etmektedir. Temel
sogurma spektrumundan faydalanilarak cizilen (ahv)?’nin gelen foton enerjisine (hv)
bagli degisim grafigiyle yasak enerji bant araligi hesaplanabilmektedir. Bu grafigin
lineer kismimin dogrultusunun, hv eksenini (ahv)?=0da kestigi noktanin enerji degeri
yariiletkenin yasak enerji bant araligin1 vermektedir [79, 80]. Denklemde n ifadesi 2
degerini aldiginda indirek gecis, 1/2 degerini aldiginda direk gecis icin hesaplama
yapilmaktadir. Bu doktora tez kapsaminda yapilan yasak enerji bant aralig
hesaplamalarinda denklem 2.29 esas alinarak islemler yapilmis ve CIGS ince filmler
dogrudan bant gecisine sahip olduklarindan denklemdeki n ifadesi 1/2 degerini

almstir.

2.3 Heteroeklemler

Farkli termodinamik is fonksiyonuna (¢), elektron afinitesine (), ve enerji bant
araligina (Eg) sahip farkli iki yariiletken arasinda olusan arayiiz heteroeklem olarak
adlandirilir. Sekil 2.13 farkli iki yariiletken malzemenin ve hetroeklemin enerji bant
diagramini gostermektedir.

= bant araligina sahip n-tipi yariiletken malzeme ile E, bant araligina sahip p-tipi

yariiletken malzeme biraraya getirildiginde bu iki malzemenin enerji bant araligi farkli

oldugundan (Egl>Eg2), sinirda iletim banti dibinin (E ) ve valans banti tavaninin (E )

durumunda bir siireksizlik meydana gelir.Iletim bantiin dibindeki kesinti (AE_) ve
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valans bantmin tavanindaki kesinti (AE ) denklem 2.30 ve denklem 2.31 ile ifade

edilmektedir.

p-tipi

Vakum sevivesi
R ]

al

h)

Sekil 2.13 : (a) n ve p-tipi yariiletkenlerin ve (b) n-p heteroeklemin enerji bant
diyagramlari [81].

AEc =Xz —Xa (2.30)
AEy = Eg; — Eg, — AE¢ (2.31)

Eger p-tipi yariiletkenin is fonksiyonu n-tipi yariiletkenin is fonksiyonundan biiyiikse
(pp > on) Nn-tipinden p-tipine dogru elektron gegisi olur ve bdylece p-tipi bolgede
potansiyel enerji ve elektron sayisi yiikselir. P-tipi bolgede elektron sayisi ve
potansiyel enerji artar bunun sonucunda ters isaretli oldugundan enerji seviyesi asagi
dogru diiser. N-tip bolgede p-tipinin tam tersi durumu gergeklesir ve enerji seviyesi
yukart dogru yiikselir. Sonu¢ olarak, yap:i dengeye ulastiginda, p-tipi ve n-tipi
bolgelerinde ki Fermi enerji seviyesi esitlenerek, vakum diizeyi tiim yapida bant

kenarlarina paralel ve siirekli olur.

Heteroeklemlerde kullanilan farkli iki yariiletkenin orgii sabitlerinin ve termal
genlesme katsayilarinin tam olarak esit olmas1 miimkiin olmadigindan, yapi igerisinde
araylizey dislokasyonlar1 diye bilinen 6rgli kusurlar1 olusur. Bu kusurlar yasak bant
araliginda ki izinli enerji seviyelerinde artisa neden olur. Ve eklem bolgesindeki bu
seviyeler rekombinasyon merkezi gibi davranarak akim kuantum mekaniksel
tiinelleme olayina gore kavsagin bir tarafindan diger tarafina akar. Bu sekildeki bir
davranig gilines pili veriminde azalmaya neden olur. Verimli bir gilines pili elde
edebilmek i¢in Orgli yapilart birbirine benzer yariiletken malzemeler tercih etmek

gerekmektedir. Sekil 2.14 farkli 6rgii sabitlerine sahip bir yapiy1 géstermektedir [81].
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Sekil 2.14 : Farkli 6rgii sabitlerine sahip orgiiler arasindaki uyumsuzluk [81].

Kiigiik enerji bant araligina sahip yariiletken malzeme optik sogurmanin saglandigi
sogurucu tabakay1 p-tipi, biiylik enerji bant araligina sahip yariiletken malzeme de
solar radyasyonu gecirebilen seffaf tabakayi n-tipi olusturmaktadir. Heteroeklemde,
Onyiizey rekombinasyon kayiplari elenmektedir. Fakat arayilizeyde olusan
rekombinasyon yok sayilamamalidir. Heteroeklem yapi farkli iki konfigiirasyonda
olusturulabilir. Ornegin fotonun geldigi 6n yiizey seffaf tabakadan olabilecegi gibi
(arka-duvar konfigiirasyonu) sogurucu tabakadan da olabilmektedir (6n-duvar

konfigiirasyonu) [82].

2.4 Giines Pilleri

Giines pili, giines enerjisini dogrudan elektrik enerjisine doniistiiren, yariiletken bir
diyot gibi c¢alisan, tasima kayiplari ve masrafi az olan yenilenebilir enerji
kaynaklarimizdan biridir. Elde edilen elektrik, dogru akim olarak kullanilabildigi gibi,
alternatif akima doniistiiriilerek de kullanilabilmekte veya daha sonra kullanilmak
amaciyla depolanabilmektedir [83]. Giines pili teknoljisinin gelisimi, giines pillerinin
uzay calismalarinda kullanilmasiyla hiz kazanmis, 1960’larin baslarinda verimleri
%15°1 bulmustur. 2006 yilina gelindiginde bu deger %24 verimlilige kadar ulasmigtir
[84]. Son zamanlarda yapilan ¢aligmalarla giines pillerinde ki verimlilik ¢ok daha
yiiksek seviyelere ulagmistir. M.A. Green ve arkadaslarinin yapmis oldugu ¢alisma
referans alindiginda, son zamanlarda giines pillerinde ulasilan giincel verim degerleri

Cizelge 2.1’de gosterilmistir [85].
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Cizelge 2.1 : AM 1.5 spektrumunda (1000 W/m?) 25°C sicaklikta dlgiilen giines pili
verimlilik degerleri [85].

Siniflandirma Verim Alan Vo (V) Jsc Dolgu
(%) (cm?) (mA/cm?)  Faktorii
(%0)
Silikon
Si (kristal) 25,6+0,5 143,7 0,740 41,8 82,7
Si (¢okkristalli) 21,25+0,4 242,74 0,6678 39,80 80,0
Si(ince aktarimli 21,2+0,4 239,7 0.687 38,50 80,3
altmodiil)
Si(ince film kiigik 10,540,3 94,0 0,492 29,7 72,1
modiil)
I11-V grubu giines
pilleri
GaA:s (ince film) 28.8+0,9 0,9927 1,122 29,68 86,5
GaAs (¢ok kristalli) 18,4+0,5 4,011 0,994 23,2 79,7
InP (kristal) 22.140,7 4,02 0,878 29,5 85,4
Kalkogenit Ince
Filmler
CIGS (pil) 21,040,6 0,9927 0,757 35,70 77,6
Boya ile
Hassaslastirilmis
Boya 11,9+0.4 1,005 0,744 22,47 71,2
Boya (minimodiil) 10,7+0.,4 26,55 0,754 20,19 69,9
Boya(altmodiil) 8,8+0,3 3988 0,697 18,42 68,7
Organik
Organik ince filmler  11,0+0,3 0,993 0,793 19,40 71,4
Organik (minimodiil)  9,7+0,3 26,14 0,806 16,47 73,2
Cok Eklemli
INnGaP/GaAs/InGaAs 37,9 +1,2 1,047 3,065 14,27 86,7
GalnP/Si 37,9+1,2 1,047 1,46 14,1 87,9
a-Si/nc-Si/nc-Si (ince 13,4 +0.4 1,006 1,963 9,52 71,9
film)
CIGS (minimodiil) 18,7+0,6 15,892 0,701 35,29 75,6
CdTe (pil) 21,0+0,4 1,0623  0,8759 30,25 79,4
Amorf/mikrokristal
Si
Si (amorf) 10,24+0.3 1,001 0,896 16,36 69,8
Si (mikrokristal) 11,84+0.3 1,044 0,548 29,39 73,1

Glines 1s181indan her yerde yararlanmak miimkiindiir ve giines panellerinden olusan
sistemler kolay tasmip, monte edilebilme ozelligine sahiptirler. Ilk iiretilen giines
pilleri inorganik malzemeler kullanilarak hazirlanan inorganik giines pilleridir [86].
Giines pilleri, tek kristal ve ¢ok kristalli silisyum giines pilleri, ince film giines pilleri,

yogunlastirict sistemli pilleri olmak iizere ti¢ farkli fotovoltaik teknoloji ile tiretilirler.
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2.4.1 Tek kristal ve ¢ok kristalli silisyum giines pilleri

Silisyum, elektriksel ve optik Ozellikleri acisindan en ¢ok arastirilan yariiletken
malzemelerden biridir ve yer kabugunun yaklasik olarak %?20’sinde silisyum
bulunmaktadir. Silisyum giines pilleri tek kristalli, ¢ok kristalli veya ince film olarak

uretilebilmektedirler.

Tek kristalli silisyum giines pilleri 1400°C sicaklikta, yiiksek saflikta ve milkemmel
kristal yapisinda biiyiitiilen biiyiik tek kristal silisyumdan, 200-300 um kalinliginda
ince tabakalar halinde dilimlenen tek kristal silisyum bloklardan iiretilirler. En 1yi tek
kristal silisyum gilines pilleri, laboratuvar kosullarinda %22-24 seviyelerinde
retilmistir [87]. Fakat bu sekilde iiretilen giines pilleri karmasik deney diizenegi ve
iiretim prosesine sahip oldugundan, ticari anlamda genis alanlarda kullanilmaya ¢ok
uygun degildirler. Fiyat ve performans uygunlugu saglandiginda tek kristal giines
pillerinde ki verimlilik ticari modiillerde %15-18 araliginda degisim gostermektedir

[87].

Cok kristal silisyum giines pilleri dokme silisyum bloklardan dilimlenerek alinan
parcalardan olusur. Cok kristal giines pilinin tiretim prosesi tek kristal giines pilinin
tiretim prosesinden daha ucuzdur fakat verimliligi daha diistiktiir. Cok kristal giines
pillerinde laboratuvar kosullarinda %17-20 verime ulasilirken ticari modiillerde bu

deger %14—15 degerlerine diismektedir [87].

Kristal silisyum giines pillerinin 2000’li yillardaki fiyat1 yaklasik olarak 4 USD per
Wp’dir. Silisyum (Si) goze iiretiminin maliyeti, modiil iiretiminin %50’sine esdeger
olmaktadir [88]. Giines pillerinin fiyatin1 diistirebilmek igin silisyum giines pillerine
alternatif bir ¢ok farkli giines pili (CIGS, CulnSe,, CdTe ve CZTS gibi) arastirilmakta

ve uretilmektedir.

2.4.2 Ince film giines pilleri

Kristal silisyum giines pilleri birinci nesil giines pili teknolojisi olarak bilinmektedir.
Ikinci nesil giines pilleri denildiginde ise, amorf silisyum (a-Si), kadmiyum telliir
(CdTe), bakir indiyum galyum diselenit (CIGS) ve ince film kristal silisyum gibi ince
film giines pilleri ifade edilmektedir. Ince film giines pillerinin {iretimine
baslanmasindaki en biiyiik sebep, daha diisiik tiretim maliyetleriydi. Silisyum giines
pili panelleri 100 cm? alana sahip bagimsiz giines gozelerinden meydana gelirken, ince

film giines pilleri ise cok daha genis alanlarda iiretilebilmekte, bu da biiylik 6lgekli
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tiretimler i¢in maliyeti diigiiren bir faktordiir. Ayrica, direkt bant aralikli yariiletken
malzemelerde oldugu gibi, ince film yariiletken malzemeler silisyuma gore ¢ok daha
yiiksek sogurma katsayisina sahiptirler. Bu nedenle de 1 pm kalinhiginda bir
yariiletken filmi yeterli olmaktadir. Silisyum giines pillerinde ise bunun 100—1000 kat1
daha kalin bir filme ihtiya¢ vardir. Bu agidan, pahali yariiletken malzeme kullanimi

azaltilmis olmaktadir [89].

Ik ince film giines pili, uzay ¢alismalar1 i¢in gelistirilen Cu2S/CdS ince film giines
pilleridir. Kisa siirede yiiksek seviyede verimlilik degerlerine ulasilmasi ile birgok
firma tarafindan ticari olarak iiretilmeye baslanmistir [90], fakat Cu.S/CdS ince film
giines pilleri ile ilgi yapilan ¢aligmalar, dogal dayaniklilik problemlerine bagli olarak
1980’lerin ortasinda durdurulmustur [91]. Boylece, bu tarihten sonra amorf silisyum
(a-Si), Kadmiyum Telliir (CdTe) ve Bakir Indiyum Galyum diselleniir (CIGS) gibi
ince film giines pilleri biiyiik hacimli {iretim i¢in yeni adaylar olmustur. CdTe ilk pilot
tiretimine [92] baslanan giines pillerindenken CIGS ince film giines pilleri ancak

2000’11 yillarda ticarilesebilmistir [93].

2.4.3 Amorf silisyum (a-Si) ince film giines pilleri

Hidrojenlenmis amorf silisyum (a-si:h) malzemesi, giines pili, mikroelektronik ve
optoelektronik gibi yariiletken aygitlarda sikga kullanilmaktadir. Amorf silisyum
malzemesinin en 6nemli avantajlarindan biri genis ve esnek altliklara diisiik sicaklik
degerlerinde uygulanabilir olmasidir. Amorf silisyumu ilk defa 1970 lerde giines pili
tiretiminde kullanilmistir [94]. Amorf silisyum giines pillerinde Staebler-Wronski
etkisi olarak bilinen, yap icerisindeki diizensizlikler ve sarkik baglarin varligr verim
degerinin diismesine neden olmustur fakat bu sorun ortama hidrojen gonderilip amorf
silisyumdaki sarkik baglarin doldurulmasiyla ¢oziimlenmistir. Amorf- silisyumdaki
atomlar kristal silisyumda ki atomlar gibi belli diizende degil raslantisal olarak
dagilmiglardir. Amorf silisyum kristal silisyuma goére daha iyi bir optik sogurma
katsayisina sahip oldugundan daha ince kalinliklarda bile daha iyi verim degerlerine
ulagsmaktadir. Amorf silisum giines pillerinde rekombinasyon kayiplarmi azaltmak
i¢in, katkil1 p-tipi ince yariiletken katman, ortaya direnci biiylik foton sogurabilen saf
yariiletken (i) ve bunun {izerine de katkili n-tipi yariiletken tabaka biiyiitiilerek p-i-n
yapist olusturulmustur. Saf yariiletken tabakanin bulundugu boélgedeki elektriksel

tasinim elektrik alan tarafindan saglanir. Amorf silisyum giines pilleri genellikle,
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seffaf 6n kontak (SnO- veya ZnO) ile kaplanmis cam tizerine biiyiitiilerek olusturulur.
Plazma gelistirmeli kimyasal buhar biriktirme yontemi (PECVD) en ¢ok kullanilan
bliylitme yontemlerinden biridir. Fakat bu yontemin genis hacimli iiretim i¢in uygun
olmamasi ve asir1 aydinlatma sonucu olusan bozulma diye bilinen [95] Staebler-
Wronski etkisi gibi nedenlerden 6tiirii bu giines pillerinin verimi azalmaktadir. Amorf
silisyum giines pilleri tiglii jonksiyonlu ve ¢ok katmanli olusturuldugunda daha iyi
verim degerine ulasilmaktadir. Uglii jonksiyon olarak iiretilen amorf silisyum giines
pillerinden elde edilen verim laboratuvar sartlarinda %13, ticari modiillerde ise %4-8
mertebesindedir [96]. Ayrica amorf silisyum giines pilleri giiniimiizde bile hala kristal

silisyum giines pillerinden daha ucuzdur.

2.4.4 Kadmiyum telliir (CdTe) ince film giines pilleri

Kadmiyum telliir ince filmler yiiksek sogurma katsayisi, giines 1sinimina uygun direk
yasak enerji araligi ve uygun maliyeti ile verimli giines pilleri tiretimi i¢in uygun
yariiletken malzemelerdir. CdTe aygitlar genellikle, genis yasak bandina, yiiksek optik
gegirgenlige uygun Orgii parametresine ve elektron afinitesine sahip n-tipi kadmiyum
silfir (CdS) yariletken ince filmler ile CdS/CdTe heteroeklemleri seklinde
tiretilmektedir [97]. CdS/CdTe heteroeklemlerin laboratuvar kosullarinda verimleri
%16 degerine ulasirken, genis alanlarda ki modiillerde bu deger %9 seviyesindedir

[97].

CdTe fotovoltaik bilesik olarak ilk 1959’da kabul edilmistir [98] ve ilk CdS/CdTe
heteroeklem giines pili 1969 yilinda SnO2 (TCO) kapli camlar iizerinde
olusturulmustur [99]. ilk olarak 1972 yilinda CdS/CdTe pillerde %5-6’lik verim elde
edilmistir [99]. 1982 yilinda ilk ticari CdS/CdTe giines pilleri piyasaya siiriilmiis fakat
elektriksel kontaklarla ilgili yasanan bazi problemler nedeniyle tekrar geri ¢ekilmistir
[100]. 2000°li yillarda bu deger Amerikan Ulusal Fotovoltaik Merkezinde (NCPV)
yapilan calismalarla %16,4’lik verime ulasilmistir [82]. Sekil 2.15°da, 1990-2015
yillar1 arasinda, CdTe ilgili ¢galisma yapan firmalar ve bu firmalarin ulasmis olduklari

verim degerleri ile ilgili bilgi verilmektedir.
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Sekil 2.15 : CdTe giines pillerinin 25 yillik gelisimi [101].

CdTe filmler, kimyasal piiskiirtme (spray-pyrolysis), vakumda buharlastirma,
kimyasal banyo yigma (Chemical bath deposition-CBD), film baski, elektrikli
kaplama ve yakin mesafeli siiblimasyon (Close-spaced sublimation-CSS) gibi birgok
farkli metotlarla elde edilmektedir [102]. Fakat yiiksek kaliteli CdTe ince filmlerin
elde edilmesinde son yillarda en ¢ok kullanilan metot yakin mesafeli siiblimasyon

(CSS) metodu olarak belirlenmistir [97].

CSS yontemi ile CdTe filmler genellikle 10" Torr mertebesindeki yiiksek vakum
gerektirmeyen vakum sistemlerinde iiretilir. Hammadde olarak Cd ve Te elementleri
ucuz ve makul miktarda bulunurlar fakat doga i¢in zararli malzemler olarak bilinirler.
Ancak bunlarin bilesimi CdTe’iin dogada kararli bir davranis gosterdigi rapor

edilmistir [103].

CdTe ince film giines pilleri ile ilgili caligmalar giiniimiizde halen daha devam etmekte
olup son yillarda yapilan galigmalarla CdTe giines pillerinde ulasilan verimin yaklagik
olarak %21,5 seviyesine ulastig1 rapor edilmistir [85]

2.4.5 Bakir indiyum galyum diselenit (CIGS) ince film giines pilleri

Bakir—indiyum-diselenit (CIS) periyodik cetvelde, I-111-VI> serilerinde bulunan
yiiksek optik sogurma katsayisina sahip ¢ok kristalli p-tipi yariiletken bilesiktir. CIS
filmler, ince film giines pilleri uygulamalarinda ¢ok ince bir n-tipi yariiletkenlerle
heteroeklem yap1 olusturmaktadirlar. Tek eklemli giines pillerinde bant araligi 1,4 eV
[104] iken saf CulnSe: bilesiginin bant araligi 1,04 eV’dur. CIS materyallerinin
kimyasal birlesim oranlarinin (stokiometri) ve katkilama elementlerinin degistirilmesi,
elektriksel ve optik 6zelliklerinde de degisim olusturmaktadir. Enerji bant araligim

biiyiitebilmek i¢in bilesik i¢cinde kullanilan indiyumun bir kisminin yerine bilesige bir
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miktar galyum eklemesi yapildiginda, bant araligi Ga/(In+Ga) oranimna bagl olarak
enerji bant aralig1 1,04 eV ile 1,68 eV araliginda degisebilen bakir-indiyum-galyum-
diselenit (CIGS) bilesigi olusmaktadir [41]. Saf haldeki CuGaSe; (CGS) bilesiginin
bant aralig1 1,67 eV’dur. 1,5 eV enerji bant araligina sahip yiiksek Ga igerikli CIGS
giines pillerinin verimi, elektriksel 6zelliklerinin azalmasina bagli olarak azalmaktadir
ve en iyi elektriksel verime sahip olan cihazlar 1,20-1,25 eV enerji bant araliginda elde
edilmistir [105]. Fakat optik Ozellikleri agisindan degerlendirildiginde de en genis
solar spektrumun sogurulabildigi enerji bant araligr 1,55 eV olarak belirlenmistir
[106]. Dogrudan bant araligina ve yiiksek sogurma katsayisina sahip olan CIGS
yariiletkende, deplasyon bdlgesi yakinlarinda olusan uyarilmis foton tastyicilari

nedeniyle, azinlik tasiyicit omrii azaltilir ve ince sogurucu tabakalar olusur [107].

Bu o6zelligi, CIGS bilesiginin ince film giines pillerinde kullanmasini miimkiin
kilmaktadir. Ayrica, CIGS ince film yiiksek basingli Se ortaminda tavlanirken, bakir
az katkilanirsa, ince fim p-tipi 6zellik gosterirken, bakir katkilamasi fazla, selenyum
katkilamasi az ise, n-tipi 6zellik gostermektedir [45, 46]. Boylece n-tipi malzemelerde
baskin verici Se bosluklari iken p-tipi malzemelerde de bakir bosluklar1 baskin verici
olarak kabul edilmektedir. Giines pili olarak kullanilan p-tipi CIGS materyalinde az
miktarda bakir bulundugundan, bakir iyonlarimin hareketliliginden dolay1 olusabilecek
i¢ etkilesmelerin neden oldugu hata azalmasi, CIGS materyalinin kendi kendini
lyilestirmesini saglamaktadir. Boylece giinesten gelen fotonlarin olusturdugu hatalar,
yapi tarafindan kolaylikla onarilabilir [105]. CIGS materyalinin bu dstiinligii, CIGS
giines pillerinin hem daha uzun 6miirlii hem de daha kararli olmasini1 saglamaktadir.
Dis ortamda yapilan testler de Cu(InGa)Se: giines pillerinin uzun dmiirlii olduklarini
kanitlamistir. Buna ek olarak kristal silikon gilines pilleri ile karsilagtirildiklarinda
CIGS giines pilleri yiiksek radyasyon dayanimi da gostermektedir. Radyasyona
dayanikli, hafif ve esnek yiizeylere uygulanabiliyor olmasi CIGS giines pillerinin uzay

ve havacilik uygulamalarinda siklikla kullanilmasini saglamaktadir.

CulnSe; giines pillerinin sentezi ve karakterizasyonu ilk olarak Hahn tarafindan 1953
yilinda rapor edilmistir [108]. Fakat bu filmlerin verimleri oldukga diisiik oldugundan,
bu filmlerle ilgili galismalara tekrardan ancak 1970’li yillarda Bell labarotuvarlarinda
devam edilebilmistir. Bell’in laboratuvar grubu bu malzemeleri kristal yapida biiyiitiip,
yapisal, elektriksel ve optik dzelliklerini incelemislerdir [109, 110]. ilk CulnSe giines
pilleri, n-tipi CdS yaniletkenini p-tipi tek kristalli CulnSe. tabaka iizerinde
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buharlastirma yontemi kullanilarak biiyiitiilmesi ile elde edilmistir [111]. 1975 yilinda
yapilan iyilestirmelerle giines pillerinin verimi acik bir giinde 151k altinda %12
degerine ulasmustir [109]. Tek kristalli giines pillerinden yiiksek Kkaliteli giines
pillerinin iiretimi zor oldugundan, arastirmacilar ince film giines pilleri ile ilgili
calismalara yogunlasmuslardir. ilk ince film CulnSe/CdS giines pili, Kazmerski ve
arkadaglar1 tarafindan toz halindeki CulnSe; elementinin yiiksek oranda Se elementi
ile birlikte buharlastirilmasi ile yaklasik olarak %4 verimlilikte tasarlanmistir [112].
Fakat CIS ince film giines pillerine ilgi, bu filmlerde ilk en yiiksek verimlilik degeri
olan %9,4’¢ ulasildiktan sonra biiyiik artig gostermistir [113]. 1980°1i yillarda Boeing
ve Arca Solar ABD firmalar1 CIS tabanli giines pilleri ile ilgili pek cok farkli
calismalar yapmis ve halen daha giliniimiizde gecerliligi olan etkin yontemler
gelistirmislerdir. Boeing firmasi, Cu, In ve Ga elementlerini buharlastirarak CIS ince
film giines pillerinde 6nce %5,7 verim (1980) sonrasinda da %10 (1982) degerlerinde
verime ulagmistir. ARCO Solar firmas: da yigin haline getirilmis metal katmanin,
H>Se ortaminda selenizasyonuyla, diisiik sicaklikta tavlanarak iki kademeli iiretim
yontemini kullanarak %14 (1987) verime sahip CIS giines pili tasarlamistir. CIGS
tabanli gilines pillerinin ticari olarak iiretim ve gelisimine birgok firma katkida
bulunmustur. 1999 yilinda iretilen CIGS ince filmlerin elektriksel verimi %15
degerini asmis olup, laboratuvar kosullarinda iiretilen kiigiik hiicrelerde %18,8
degerlerine ulasmistir [114]. 2000 yilinda laboratuvarda iiretilen mini modiillerde
%16,6 verime ulasilmistir. CIGS giines pillerinde en iyi gelisme, ARCO Solar firmasi
tarafindan gelistirilen iki asamali selenizasyon yontemi kullanarak, Siemens Solar
Firmasina bagli olan Kaliforniadaki Shell Solar Sirketi (SSI) gerceklestirilmistir [93]
ve endistriyel olarak 5, 10, 20 ve 40 Watt’lik giines modiilleri iiretimeye
baslamiglardir. Ayrica Wurth Solar ve Global Solar gibi firmalar da, birlikte
buharlastirma yontemleri kullanarak CIS giines pilleri tiretmislerdir. Almanya ve
Amerikada ki bir ¢ok sirket de CIGS tabanli giines pilinin verimliliginin %12
degerlerine ulagsmasina, buharlastirma yontemi, pargacik temelli selenizasyon veya rol
to rol yontemleri kullanarak katkida bulunmuslardir. Daha sonra yapilan ¢aligmalarla
tek eklemli gilines pillerinde %19,5 verim degerine Avrupa’da EUROCIS
konsorsiyumu ve ABD’de NREL sirketleri tarafindan iiretilen CIS giines pilleri ile
ulagilmistir. Giinlimiizde CIGS giines pillerinde rapor edilen en yiiksek doniisiim
verimi %21 degerlerine ulasmistir [115]. CIGS ince film giines pilleri yiliksek seviyede

kararlilliga sahiptir ve giines 1sitnimindan kaynakli olusabilecek bozulmalara karsi
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dayaniklidirlar. Ayrica olusabilecek hatalar kendiliginden onarilabilme o6zelligine
sahiptirler. Biitiin bu 6zellikleri CIGS ince film giines pillerini uzay ¢aligmalarinda da
kullanmaya uygun kilmaktadir. Yapilan testler ve deneyler sonucunda CIGS ince film
giines pillerinin radyasyona kars1 dayanikliliginin da yiiksek seviyede oldugu rapor
edilmistir. Fakat bu filmler kristal silisyum giines pilleri ile karsilagtirildiginda sicaga
ve ortamdaki neme kars1t ¢cok duyarhdirlar. CIGS ince film gilines pillerinin nemli
kosular altinda kullanilmasina karsin ¢ok iyi yalitilmas1 gerekmektedir. Iyi yalitilmis
CIGS giines hiicrelerinde hig¢ bir sorun yasanmadigi NREL firmasi tarafindan yapilan
testlerle kanitlanmistir. Sekil 2.16°da CIGS tabanli giines pillerinde, National
Renewable Energy Laboratory (NREL) ve %?22,6 enerji verimliligine ulastigi rapor
edilmis Zentrum fiir Sonnenenergie- und Wasserstoff-Forschung Baden-Wiirttemberg

(ZSW) firmalarina ait gelismeler yil bazinda verilmistir [116].
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Sekil 2.16 : NREL ve ZSW firmalariin CIGS tabanl giines pillerinde yapmis
olduklari ¢aligmalar [116].

CIGS ince film glines pilleri diinya ¢apinda bir¢ok firma tarfindan iiretilmekte olup
genelde Sekil 2.17°de gosterilen, alt ve {ist katman olacak sekilde, ¢ok katli olarak
biiyiitiilmektedirler.
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Zn0O:Al ( n-tip1 pencere )

CdS ( n-tipi tampon tabaka )

CIGS ( p-tip1 sogurucu tabaka )

Molibden (arka kontak)

soda-kirec silikat cam, paslanmaz ¢elik vs. (Althik)

Sekil 2.17 : CIGS ince film glines pilinin konfiglirasyonu.

Molibden (Mo) elementi, CIGS giines pillerinde yaygin olarak kullanilan, polimer
folyo veya cam altliklar iizerine plskiirtme veya elektron demeti buharlagtirma

yontemleri kullanilarak biiyiitiilen elektriksel arka kontak materyalidir.

Bu yiizey iizerine p-tipi CIGS sogurucu tabaka kaplandiginda Mo ve CIGS arasinda
omik tasmima yardimci olan MoSe2 kendiliginden olusmus olur. CIGS sogurucu
katman, yiiksek vakum gerektiren termal buharlastirma [11], darbeli elektron biiyiitme
[12], metalorganik kimyasal buharlastirma ile kaplama (MOCVD) [13], molekiil 1s1nl1
molekiiler beam epitaksi (MBE) [14] ve darbeli lazerle biiyiitme (PLD) [15] gibi bir
cok farkli yontemle iiretilebilmektedir. Fakat bu yontemlerden bazilar1 yiiksek vakum
ve maliyet gerektirdiginden bu yontemlere alternatif farkli yontemlerle ilgi ¢alismalar
giinlimiizde halen daha devam etmektedir. Simdiye kadar yapilan ¢aligmalarda CIGS
ince filmlerde en yiikksek verim ii¢ asamali buharlagtirma yontemi kullanilarak
basarilmistir fakat bu yonteme alternatif olarak sunulan ¢ozelti bazli calismalarda da
en son rapor edilen verim degeri %18,7 olup bu sonuclar Almanya’da bulunan

Fraunhofer Enstitiisii tarafindan onaylanmigtir [117].

Son on yil i¢ginde, CdS yerine, ¢esitli alternatif yaklasimlar gelistirilerek farkli

yontemlerle daha saydam yayici katmanlar olusturulmustur [118]. CIGS iizerine
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tampon tabaka olarak In,Ss, ZnO, ZnS ve ZnSe gibi materyaller CdS n-tipi

yariiletkenine alternatif olarak aragtirilmaktadir.

Gegerli verimlilik seviyesini asmak daha ¢ok akim toplayabilmek anlamina
gelmektedir. Bu olay ise ancak saydam yayici katman ile saglanmaktadir. Bu durum,
Ozellikle daha yiiksek bant aralikli cihazlar i¢in yararli olmaktadir. ZnS tabanli
katmanlar olustururken kullanilan, sol-gel yonteminin de kullanimi baglaminda,
kimyasal banyo biriktirme (CBD) ve atomik tabaka biriktirme (ALD) yontemleri
uygulanabilir yontemler arasinda yer almaktadir [119, 120]. Ancak giiniimiizde halen
daha en etkin sekilde CdS materyali CIGS ince film giines pillerinde tampon tabaka
olarak kullanilmaktadir. CdS ince film tabaka fiziksel buhar ¢okeltme (PVD) veya
kimyasal banyo y1gma yontemleri kullanilarak biiyiitiilebilmektedir. Bu yontemlerden
CBD yontemi en sik kullanilan ucuz bir yontemdir. PVD yontemi ile olusturulan
eklemlerde sogurucu tabaka ile tampon tabak arasindaki arayiizey 6zellikleri kimyasal
olarak daha az etkili oldugundan, bu yontemle {iiretilen glines pillerinin verimi
diigiiktiir. Ayrica Showa Shello firmasi tarafindan CBD yontemiyle iiretilen

ZnS(O,0H) tampon tabaka ile verimi %14,2 olan giines pili tasarimlanmistir.

On elektriksel kontaklar, dzellikle optik gegirgenlikleri cok yiiksek (> %85), bant
araligr buyiik (> 3eV), elektriksel iletkenligi i1yi, direnci kii¢iik olan TCO’lardan
tasarlanmaktadir. CIGS ince film giines pillerinde ¢ogunlukla ITO, RF veya sol-jel
yontemi uygulanarak biiyiitiilmiis Al katkili ZnO:Al kullanilmaktadir.

Sekil 2.18’de ZnO/CdS/Cu(In,Ga)Sez heteroeklemine ait bant diagraminda, sogurucu
tabaka Cu(In,Ga)Se>, tampon tabaka CdS ve iletken seffaf tabaka olarak kaplanan ZnO
katmanlarinin iletim (Ec) ve degerlik (Ev) bant enerjileri gosterilmektedir. Bu diagram,
arka kontak Mo ile CIGS arasindaki baglantiy1r icermemektedir. Sekilden de
anlasilacagr iizere CdS’iin iletim bant enerjisi CIGS materyalinden daha biiyiik
oldugundan CIGS boélgesinden CdS bolgesine dogru iletim elektronlarinin gegis
yaptig1 bir enerji bariyeri gozlemlenir. CIGS ile CdS’iin iletim bandi enerji
degerlerinin farkliligi, bu iki arasinda iletim bandi ofseti (CBO) olusumunu

saglamaktadir.
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Sekil 2.18 : ZnO/CdS/Cu(In,Ga)Se2 heteroeklemine ait iletim (AEc) ve degerlik
(Ev) bant enerjileri [121].

2.4.6 Yogunlastirici sistemler

Yogunlastirilmis gilines 1sinlarmni, verimi yiiksek gilines panalleri iizerinde toplamak,
konvansiyonel fotovoltaik yontemlerden daha ucuz elektrik iiretimi saglar. Giines
yogunlastirict sistemler i¢in en biiylik zorluk, fotovoltaik sistemde belli bir alanda
giivenilir bir sekilde giines 1sinlarin1 toplayabilecek ucuz aynalar ve lensler
saglayabilmektir. Ayrica yeterli sogutma sistemi de verimli gii¢ ¢ikis1 i¢in bilylik 6nem
arz etmektedir. Pek ¢ok farkli yogunlastirici sistem mevcuttur. Bunlar kullanilan
yansiticilarin  ve aynalarin  6zelligine gore disik yogunlastirict ve yiiksek
yogunlastirict olmak {iizere iki sekide adlandirilirlar. Cam veye plastikten yapilmis
lensler yiiksek yogunlastirict sistemlerde kullanilirlar. Kullanilan lensler giines
1siklarin1 1000 kat fazlasi seklinde yogunlastirma 6zelligine sahiptirler. Kullanilan
lensler ve yansiticilar bazen giines pillerinde kullanilan yariiletken malzemelere gore

daha ucuz olabilmektedir.

Yogunlagtiric1 sistemler yogun giines 15181n1, ekonomik bir sekilde elektrik enerjisine
cevirebilen sistemler olup, normal gilines panellerinden daha karmasik bir
diizenlemeye sahiptir. Clinkii glinesten gelen radyasyon bu sisteme direkt 90 derecelik
aciyla gelerek tek bir noktada yogunlagsmalidir, dolayisiyla sistemin giin boyu ve
mevsimlere gore giinesin konumunu izleyebiliyor olmasi ¢ok dnemlidir. Fotovoltaik
sistemlerde verim sicaklifa bagli olarak degisir. Bir ¢ok hiicrede sicaklik arttikga
verimlilik diiser. Tipik bir giines pilinde gilinesten gelen radyasyonun sadece kiigiik bir

kismi ile %10-15 araliginda doniiniisiim verimliligi elde edilir. Giinesten gelen
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radyasyonun biiyiik bir kismi ise sogurucu tabakada 1s1 olarak kaybolur. Sonug olarak
giinesten gelen enerjinin sadece ufak bir kismi kullanilmis olur. Ayrica ortam
sicakliginin normal kosullar iizerine c¢ikmasi %10 oraninda verimlilik degerini
diistirmektedir. Yogunlastirici sistemlerde bu durum daha biiyiik 6nem arz eder ¢linkii
ortam sicakligl yogunlastirici sistemlerde nerdeyse dort kati olarak hissedilir ve
dolayisiyla bu sistemlerde aktif ve pasif sogutma sistemlerinin kullanilmasini
gerektirir. Sicaklik kontrol edilmez ise kullanilan modiiller zarar gérebilir ve bu da

maliyeti artirir.

Fakat biitin bu dezavantajlara ragmen, bir ¢ok miihendise gore yogunlastiric
fotovoltaik sistemlerden elde edilen enerji sogutma maliyetlerine ragmen yine de

konvansiyonel fotovoltaik sistemlerden daha ucuz ve verimlidir [122].

Yogunlastiric1 sistemler giines 1sinlarini tek noktada toplayarak yiiksek sicaklikta
buhar {iireterek elektrik iiretiminde kullanilirlar. Parabolik oluk kolektorleri en sik
kullanilan yogunlastirici 1s1l  sistemlerindendir. Parabolik kesite sahip olan
kolektorlerin i¢ kismindaki yansitic1 ylizeyler, giines 1sinlarini, odakta bulunan 1s1l
boruya odaklarlar. Isil boruda dolastirilan sivida toplanan 1s1 sayesinde buhara
doniistiiriiliir ve sonrasinda buhardan elektrik iiretilir. Bir diger yogunlastirict sistem
tiirli parabolik ¢anak sistemleridir. Bunlar, iki eksende giinesi takip ederek, giines
1sinlarii odaklama bolgesine yogunlagtirirlar. Merkezi alict sistemlerde ise; tek tek
odaklama yapan ve heliostat ad1 verilen aynalardan olusan bir alan, giines 1sinlarini,

bir kule iizerine monte edilmis 1s1 santraline yansitarak yogunlastirma yapmaktadirlar.

2.5 Fotovoltaik Parametreler

Giines pilleri temelde yariiletken bir diyot veya elektron alan (akseptdr) veya veren
(donor) atomik orgii i¢inde saf olmayan maddeler ile bir yar iletken arasinda ki
heteroeklem yapisidan olusmaktadir. Giines pillerinin ¢alisma prensibinin temeli ise
yariiletken malzemeye gelen 15181n yapida elekron hol ciftleri olusturmasi ve bunlarin
elektrik alan yardimiyla ayrilarak elektrik akimi olusturmasini esas alan fotovoltaik

olaydir. Sekil 2.19°de aydinlatilmis p-n eklemin bant diagrami gosterilmistir.
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Sekil 2.19 : Aydinlatilmis p-n eklemin bant diyagrami [123].

Aydinlatilan diyot iizerine gelen foton enerjisi diyotun enerji bant araligindan (Eg)
biiylik oldugunda, yariiletken malzemede elektron bosluk ¢ifti olusturur. Boylece p-
tipinde elektronlar n-tipinde bosluklar olmak iizere tretilen azinlik tasiyicilar diyot
eklemine dogru hareket ederler ve burada olusan elektrik alandan kaynakli p-n eklem
z1t yuikli ytik tagtyicilarini birbirinden ayirir ve jenerasyon akimi I olusur. Olusan I

jenerasyon akimi p-n heteroekleminde akima doniistir.

p-n heteroekleminden olusan giines pilinin akim-gerilim (I-V) karakteristigi, giines
pilinin elektriksel esdeger devresi temel alinarak ¢izilebilir. Sekil 2.20°de giines piline

ait elektriksel esdeger devre gosterilmistir.

Riseri (R)
AT [

% Rstunt (Rsh) v % R}ﬁk

IL Ticaranik

l—"1
| |

Sekil 2.20 : Giines pilinin elektriksel esdeger devresi.

Cizilen esdeger devrede 151k altinda olusan I akimi, diyota paralel bagli, bir akim

kaynagi ile gosterilmektedir Bu durumda iiretilen I akimi diyot iizerinden gecen akim
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ile 151k altinda 6l¢iilen akim arasinda ki farka esit olmaktadir. Bu esitlik Shockley diyot

denklemi temel alinarak denklem 2.32’deki gibi ifade edilmektedir.
_av_
[ = I, — [j(enkbT — 1) (2.32)

Burada lpters doyum akimi, n diyot kalite faktoriinii (idealiti faktor), q elektron yiikiinii
(1,6.107%° C), ky boltzman sabitini (1,38.102% J/K), T mutlak sicaklig ifade etmektedir.
Diyot kisa devre durumundayken (V=0), devreden gegen akima kisa devre akimi (lsc)
denir ve tiim akim dis yiikten geger. Diyot agik devre durumunda I=0 iken, 151k
tarafindan tiretilen tiim akim diyottan gecer. Giines pilinin akim-gerilim karakteristigi

ve diyot karakteristigi ile iliskisi aydinlik ve karanlik durumlar icin sekil 2.21°de
verilmistir [81].

Glines pilinde olusan agik devre gerilimi (Voc), glines pilinin yapildigi malzemeye ve
lizerine diisen 1s5181n siddetine gore degisir. Isigin siddetinin fazla olmasi, ortamda
yiiksek yogunlukta elektron bosluk ¢iftleri olusturacagindan, Voc degeri de yiiksek
olacaktir. Glines pilinde olusan kisa devre akimi (Isc), glinesten gelen 1s1k siddetiyle ve

pilin biiyiikliigiiyle yaklasik olarak dogru orantili davranis gostermektedir.
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Sekil 2.21 : p-n eklem diyotun karanlikta ve aydinlikta akim-gerilim karakteristigi.

Ideal giines pillerinde parazit direncler bulunmamasima ragmen, pratikte kullanilan
giines pillerinde kullanilan malzeme ve kontak baglantilarindan kaynakli parazit
direncler icermektedir. Bunlardan biri, giines pilinin yapiminda kullanilan yariiletken

malzemenin yiiksek direngli olmasi veya alinan kontaklarin iyi olmamasi durumunda,
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pilde yiiksek degerli seri direng (Rs) olarak bilinmektedir. Rs giines pilinin i¢ direncini
gostermektedir. Olusan bu parazit durum giines pilinin dolgu faktoriiniin (fill faktori
(FF)) degerini azaltarak, giines pilinin ¢alismasini negative yonde etkilemektedir.
Ikincisi ise sont direnci Rsn olarak adlandirilir ve diyotta olusan sizint1 akimini etkiler
ve bu durum daha ¢ok tuzaklarda olusan tiinelleme yolu ile gecislerde ortaya
¢tkmaktadir. Ideal bir giines pili i¢in Rs=0 ve Rsn= oo kabul edilir [124]. Bu durumda
temel diyot denklemine Rs ve Rsh direnglerinin etkileri de eklenerek denklem 2.33’deki

gibi tekrardan olusturulmaktadir.

a(V-IRs)
I=1, —1I, <e nRbT  — 1) AL (2.33)
Rsh
Bu formiil V=0 oldugunda, devreden gegen akim Isc denklem 2.34°deki gibi
q(-IRs) IR
[ic =1, — [ge nkoT — == (2.34)

Rsh

ifade edilmektedir. Hatta Rs’nin Rsp’a oranma bagli olarak, eksponansiyel yok

sayilarak Isc akimi1 denklem 2.35°deki gibi

Rs
SCRy,

lee =1 —1 (2.35)

ifade edilmektedir fakat Rs’nin Rsh ile orani ¢ok kiigiik degilse kisa devre akimina olan

etki yok sayilamaz.

Ideal diyot formiiliinde kullanilan n ifadesi idealite faktoriinii ifade etmektedir ve
idealite faktoriiniin degerinin ideal diyot i¢in n=1 olmas1 gerekir. Idealite faktorii
boyutsuz bir parametre olup bir diyotun ideal davranistan ne kadar saptigini
belirlemeye yarar. Idealite faktdrii dogru besleme altinda akim-gerilim karakteristigi
kullanilarak, asagida verilen denklem 2.36 yardimiyla hesaplanir. idealite faktorii
hesaplamalarinda ideal diyot denklemi temel alinarak n ifadesi bu formiilden
cekildiginde n ifadesi denklem 2.36°da ki gibi ifade edilmektedir.

v
n=——
kpT “dLn(l)

) (2.36)

Burada elektron yiikii q ile, boltzman sabiti kp ile ve ortam sicakligt T (Kelvin) ile
ifade edilmistir. Ideal kosullarda idealite faktdriin degerinin 1 olmasi gerekir fakat bu
pratikte zor bir durumdur. Ciinkii filmlerde olusan goriintii yiik diigmesi ve {iretim-

yeniden birlesme siiregleri [125], film kalinhigindaki homojensizlikler, ara yiizey
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durumlart ve ara yiizey yiiklerinin diizgiin olmayan dagilimlart [126] gibi nedenler

idealite faktoriiniin degerinde artisa neden olmaktadir.

Giines pili verimliligini hesaplayabilmek icin [-V karakteristginde ki bazi parametreler
cok dikkatli bir sekilde belirlenmelidir. Bunlardan biri, 151k altinda iretilen lsc kisa
devre gerilimi, ikincisi ise [=0 durumunda elde edilen agik devre (Voc) gerilimidir. Giig
tiretimi agik devre veya kisa devre durumunda olmaz. Maksimim gii¢ tiretimi Sekil
2.20 de de gosterildigi tizere I-V Kkarakteristiginde akim ve gerilim degerlerinin
maksimum oldugu noktada olusmaktadir. Pmax, Imax V€ Vmax’1n kesistigi noktada olugur
ve bunlarin ¢arpimi sonucu elde edilmektedir. Bu kesisim noktasinin taradigi alan
biiyiik dortgensel bir alani ifade etmektedir. Sekil 2.21 referans alinarak, bir giines

pilindeki maksimum giicii ifade eden dolgu faktorii, denklem 2.37 ile hesaplanmustir.

FF = Pmax - VmaxImax (2.37)

VOCISC VOCISC

Giines pillerinde, FF degeri 0.7 ile 0.85 araliginda ise yeter seviyede bir verimlilik elde
edilmis olur. Giines pillerindeki en ©nemli parametre enerji donlisiim oranini
belirleyen, verim degeri olup, giines pillerindeki verimi denklem 2.38 ile

hesaplanmustir.

— VmaxImax — VoclscFF (2 38)
P(gelemslk) P(gelemslk)

2.6 Sol-Jel Daldirma Teknigi ve Ozellikleri

Sol-jel, cam, seramik, metal ve polimer malzemelere, elektriksel, optik, kimyasal ve
mekanik yiizey 6zelliklerini gelistirebilmek i¢in uygulanabilen bir kaplama teknigidir.
Bir ¢cok kimyasal teknik, sol-jel metodlarina dahil edilir ¢iinkii genelinde baslangic
malzemesi olarak sol veya soliisyon kullanilarak jellesme yapilir. Sol-jel prosesi
kullanilarak iiretilen ve hazirlanan malzemeler bulk camlar, kaplamalar ve fiberler

olmak iizere ii¢ ana baslik altinda incelenmistir [127].

Sol-jel teknigi s1v1 igerisinde dagilmis nanoboyutlu kati taneciklerden olusan kolloidal
slispansiyonlarin (sol) toplagsmasi sonrasinda sivi igerisinde ii¢ boyutlu ve siirekli bir

ag yapisi olusturmasi (jel) prosesini tanimlamaktadir [128].
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2.6.1 Sol-jel proses uygulamalari

Sol-jel filmlerin mikroyapilarini ve 6zelliklerini etkileyen ana unsurlar: ¢ozeltinin
kimyasal dengesi (kimyasal birlesimi, konsantrasyonu, pH, birlesik ayiraglarin
sicaklik ve zaman diizeni), film biiylitme esnasinda altlik ve film arasinda olusan
etkilesimler (¢6zeltinin vizkozitesi, spin veya daldirma parmetreleri) ve termal siirectir

(6nisitma, tavlama siiresi ve tavlama sicakligi) [129].

Sol- jel islemi alkol (etanol) igerisinde, katalizorlii ya da katalizorsiiz ortamda, bir
metal- organik On baslaticinin hidroliz ve kondenzasyonunu igerir [130, 131]. Kati
materyallerin sentezlenmesinde kullanilan sol jel yontemi genelde yas kimya
reaksiyonlarini igermektedir ancak sol-jel kimyas1 ¢ogunlukla oksit agdaki molekiiler
On baslaticilarin sentezinin hidroliz ve kondenzasyon reaksiyonlariyla ger¢eklemesini
icermektedir [132, 133]. Alkol- su ¢ozeltisindeki alkoksit gruplari, asidik ya da bazik
katalizor varliginda hidroliz ile asamali olarak uzaklastirilir ve -M-O-M- baglarini
olusturacak olan hidroksil gruplari ile yer degistirir. Jellesme, tiim ¢ozelti hacmini
kapsayan bir ag olusturmak i¢in biiyliyen polimer aglarinin bir araya gelmesiyle
meydana gelir. Bu jellesme noktasinda, hem viskozite hem de elastik modiilii giderek
artar. Sonrasinda jel, xerojeli olusturmak i¢in buharlagtirmayla, ya da aerojel elde
etmek i¢in siiper kritik akiskan ekstraksiyonuyla kurutulabilir [131, 134-136]. Sol-jel
yontemi laboratuar sartlarinda uygulamasi kolay bir yontem olup genis alanlarda
tiretim yapmaya elverislidir [137]. Sol- jel yontemi Sekil 2.22°de gosterildigi gibi

genel olarak alt1 temel basamagi igermektedir:

1- On baslaticinin hidrolizi

2-  Sol- jel aktif tiirlerinin alkol ya da su kondenzasyonu
3- Jellesme

4- Yaslanma

5- Kurutma

6- Yiiksek sicaklik islemi
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Sekil 2.22 : Cesitli sol- jel tiirevli iiriinlerin sematik gosterimi [134, 138].

Sol- jel siirecinde ¢6zeltinin olusumu ilk asamadir. Cozelti (Sol), kat1 partikiillerin bir
siv1 igerisindeki koloidal dagilimidir [139]. iki veya daha cok maddenin birbiriyle
tepkimeye girmesi sonucunda daha biiyiik molekiilden daha kiigiik molekiiller
olusturmasi olayma kondenzasyon tepkimesi adi verilir. Suda ¢oziinme (hidroliz) ve
kondenzasyon reaksiyonlari sirasinda gergeklesen peptizasyon, ¢okeltilerin bir ¢oziicii
yardimi ile az miktarda ortak elektrolit eklenmesi ile koloidal hale gelmesi olayidir
ayrica bu durum dekoagiilasyon olay1 olarak da ifade edilebilir. Koagiilasyon ise
koloidal tanelerin elektrik yiikiinlin sifir olmast sonucu biiyliyerek c¢okelmeleridir.
Peptizasyon ile olusan ¢ozelti icerisinde, hidroliz ve kondenzasyon reaksiyonlar
¢ozeltinin viskozitesini, jel olusana kadar diisiiriir. Boylece, sol iizerinde yogunlagma
reaksiyonlart olusur [137]. Pargali kiimelerde polimer ya da partikiillerin biraraya
gelmesi ile jellesme islemi baslamis olur ve bir siire sonra kiimeler bir yere kadar
birbirlerinin i¢ine gecerler ve son ag yapiy olusturmus olurlar [140]. Polimerizasyon
boyutu ve polimerik molekiillerin ¢apraz baglantilar1 uzayinca tiim ¢ozelti katilagir ve
capraz yap1 olusur (Sekil 2.22) [137]. Alkol ve su igeren jel tabaka kat1 gibi goriinse

de 1slak bir tabaka olup gozenekli bir ag yap1 goriiniimiindedir.

Sol-jel teknolojisinin, fotokromik uygulamalar [141], kati hal elektrokimyasal cihazlar
[142], katalizorler [143], optik sensorler [144], kimyasal sensorler [145] gibi hem

elektronik hem de kimya teknolojisinde bir ¢ok kullanim alant mevcuttur.

Sol-jel prosesi, olusturulan kimyasal reaksiyonda kararli fazin olusturulmasi

asamasinda islemin baslangicindan sonuna kadar kontrol edilebilir o6zellikte
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oldugundan biiyiik 6neme sahiptir. Benzer kosullarda sol-jel prosesi ile olusturulan
tiriinlerde farkliliklar goriilebilmektedir ¢iinkii sol-jel prosesinde en kii¢lik ayrintinin
degisimi bile islem siirecinde farklilik olusturarak son iiriinii etkilemektedir.
Dolayistyla tiim siire¢ ayrintil1 bir sekilde analiz edilip her detay not alinmalidir. Sonug
olarak, sol-jel prosesi ile iiretilecek her iiriin kendi 6zelliklerine has bir {iretim sekli

gelistirmeyi zorunlu kilar.

Sol-jel prosesinin performasini, baslangic malzemelerinin konsantrasyonu ve
ozellikleri, ortamin pH degeri ve ¢oziicii ¢esidi, dop (katki) edilen malzemelerin ¢esidi
ve dop miktari, karisimin yaslanma siiresi, sicaklik ve ¢evre sartlari gibi kosullar ¢ok

fazla etkilemektedir [146].

Sol- jel prosesi, materyallerin oksit bilesimlerine olanak sagladigi gibi yeni hibrit
organik- inorganik materyallerin {iretimine de izin verir [137]. Sol-jel prosesinin,
kimyasal reaksiyonlarinin ve molekiillerin birlesme konsantrasyonlarmin kontrol
edilebilir olmasi, ¢evre ile dost olmasi, diisiik sicakliklarda vakum gerektirmeden

uygulanabilir olmasi1 ve ucuz bir yontem olmasi gibi bir¢cok avantaja sahiptir.

Tiim bu avantajlara ragmen, sol-jel ile iiretilen malzemelerin baglangi¢ malzemelerinin
pahal1 ve neme duyarli olmasi gibi dezavantajlari da mevcuttur [147]. Bu durum biiyiik
Olgekte tiretimi sinirlamaktadir. Ayrica sol-jel prosesinin uzun siirmesi veyaslandirma
ve kurutma iglemlerinin biiyiik bir dikkat ve titizlik istemesi de bu yontemin kullanim
alanmn1 sinirlamaktadir. Fakat bunlarin higbiri iistesinden gelinemeyecek biiyiik
sorunlar deildir.Sol-jel prosesinde ¢6zeltinin vizkozite zamani Onemlidir ve ani

vizkozite degisimleri agsagida verilen li¢ teknikle ger¢eklesmektedir.

1- Daldirarak kaplama (Dip Coating)
2- Dondiirmeli kaplama (Spin Coating)

3- Direk soliisyondan lifleri ¢ekerek
Bu doktora tez ¢alismas1 kapsaminda, yapilan g¢alismalarda, CIGS ince filmler ve
ZnO:Al ince filmler sol-jel daldirarak kaplama teknigi kullanilarak biiyiitiilmiislerdir.
2.6.1.1 Daldirarak kaplama (dip coating)

Schroeder ve bir¢oklari tarafindan yillar dnce kullanilmaya baslanan sol-jel daldirarak
kaplama yontemi saydam ve ince tabakalar tiretmek i¢in kullanilir. Daldirarak kaplama

yontemi, temizlenmis althgin, hazirlanan ¢6zelti igerisine belirli bir hizla daldirma ve
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ayni hizla geri ¢ekme esasina dayanir. Schroder yapmis oldugu ¢aligmlar sonucunda
altl tizerinde olusan optik film kalinliginin althigin ¢ozeltiye daldirilam agisina ve
soliisyonun konsantrasyonuna bagli olarak degistigini analiz etmistir. Bu analizler
sonucunda filmin geometrik kalinlig1 d ile daldirma hiz1 arasinda ki iliskiyi denklem

2.39 ile aciklamistir.

d = const.v/3 (2.39)

Daldirma ile kaplama yontemi bes ana adimda gergeklesir. Bu adimlar: daldirma, geri
¢ekme, kaplama, siiziilme ve sonug olarak buharlasma seklinde gergekleserek film
kaplanmis olur. Sekil 2.23’de sol-jel daldirarak kaplama yonteminin adimlar

gosterilmistir.

Tabanlik ¢ozeltiye daldirildigi esnada altlik ile ¢ozelti temasa geger. Daldirma ve geri
¢ekme hizlarmin ayni olmasima dikkat edilir. Bu daldirma ve geri ¢ekme esnasinda
¢ozeltiyle temas halinde bulunan altlik kaplanmis olur. Kaplama esnasinda, yer ¢ekimi
kuvveti, ¢ozelti ile altlik arasindaki tasiyict kuvvet ve yilizey gerilim kuvvetleri
etkindir. Altlik geri ¢ekildikten sonra altlik {izerinde kalan fazlalik ¢6zelti damlaciklari
altlik kenarlarindan siiziilerek ve geriye kalan damlaciklar da buharlasarak altlig: terk
eder. Sonug olarak ¢ozelti ile kaplanmis altlik tavlanarak film haline getirilir. Film
olusumunda daldirma ve geri ¢cekme hizinin ve ¢ozelti igerisinde kalma siiresinin ve
¢ozeltinin yaglandrma siiresinin film kalinlig1 tizerinde etkin rolii oldugu analiz

edilmistir.

Daldirarak kaplama yontemiyle daldirma hizi ayarlanilarak istenilen kalinlikta film
yapmak miimkiin oldugu gibi filmin altlik ylizeyine homojen bir sekilde dagilmasi da
kontrol edilebilir. Ayrica ekonomik bir yontem olmakla beraber genis alanlara
uygulanabiliyor olmasi bu yontemi avantajli kilar. Sol-jel daldirma yontemiyle her
sekilde ve boyutta altlik kaplanabilir ve madde bosa harcanmaz, altligin hem 6n yiizeyi
hem de arka yiizeyi ayn1 anda kaplanabilir. Bu yontemde kullanilan tiim parcalar sivi

altinda kalmaya uygun olmalidir, aksi takdirde maskeleme gerektirebilir.
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Geri Cekme ve Kaplama  Siiziilme ve Buharlasma

Sekil 2.23 : Sol-jel daldirarak kaplama yontemi.
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3. RADYASYONUN MADDE iLE ETKILESIMI

3.1 Radyasyon Tanimi ve Cesitleri

Enerji, uzayda veya maddesel bir ortam iginde emisyona ugrayarak yayilabilir. Dalga
tabiatina uygun olarak veya partikiill akim1 ile bir ortama veya maddeye enerji
transmisyonuna ise radyasyon adi verilir [148]. Radyasyon giincel yasantimizda
devamli i¢ i¢ce yasadigimiz bir olgudur. Tip alaninda kullanilan X-1sinlari, iletisim ve
haberlesme alaninda kullanilan radyo dalgalari, giinliik hayatimizda temas halinde

oldugumuz giines 1sinlari, dogal radyasyon kaynaklaridir [149].

Enerji, elektromanyetik dalgalar ya da elastik dalgalar seklinde olabilmektedir.
Elektromanyetik radyasyasyonlar frekans araliklarina gore radyo dalgalari, kizilotesi
(infrared), goriiniir 151k, moroétesi (ultraviolet), X-1sinlari, gama 1sinlar1 ve kozmik
isinlar  seklinde siniflandirilmaktadirlar. Maddeye niifuz edebilen iyonlastirict
radyasyonlar ‘Girici Radyasyon’ olarak bilinmektedir. Radyografide easas itibariyle
kullanilan girici radyasyonlar X ve gama isinlaridir [150]. Radyoaktif kaynagin
bozunma hiz1 aktivite olarak bilinir A(t), birimi eski birim Madam Curie’nin anisina
ithafen 3,7.10%° parcalanma/san=1 Curie veya yeni birim saniyede 1 pargalanma olan

Becquerel (Bq) dir.

Dogal radyoizotoplar dogal yolla olusan radyasyon kaynaklaridir. Agir elementler
(¢ekirdeginde 83 den fazla proton bulunduranlar) daha kararli hale gegebilmek igin
daha kiiclik atomlara dontigiirken, ¢ekirdeklerinden parcaciklar veya enerji dalgalar
yayarlar. Bu sekilde daha kararli hale gelen ve enerji veren elementlere “radyoaktif

elementler” adi verilmektedir.

Radyoaktif elementler alfa, beta ve gama yayicilart olmak iizere {i¢ ana gruba
ayrilmaktadir. Ayrica nétronlar ve hizlandiricilar da radyasyon kaynaklari arasinda yer
almaktadir [149]. Sekil 3.1°’de alfa, beta pargaciklarinin ve gama iginin farkli iig

malzemeden gecisi gosterilmistir.
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Aliminyum Kursun Beton

Aﬁh tese e

Beta eseeee . cevep

Gama, X-1smlan

Notronlar
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Sekil 3.1 : Alfa, beta parcaciklarinin,gama, X-1sinlarinin ve ndtronlarin farkl: ii¢
malzemeden gegisi.
Radyasyon iyonizan radyasyon ve iyonize olmayan radyasyon olmak fizere ikiye
ayrilir. Atom veya molekiilden elektron koparabilecek kadar enerjiye sahip olan
radyasyona iyonlastirict radyasyon, atom ve molekiilleri iyonize edecek kadar enerjiye
sahip olmayan radyasyon ¢esidine de iyonize edemeyen radyasyon denir. Iyonlastirici
radyasyon carptigi maddede iyon olusturabilen radyasyon olarak bilinmektedir.
Iyonizan radyasyon kendi icinde parcacik ve dalga tipi olmak iizere iki gesittir.
Pargacik tipi iyonizan radyasyonlar; alfa pargaciklari, beta parcaciklari ve nétronlardir.
Dalga tipi iyonizan radyasyonlar ise X-1s1n1 ve gama isimmidir. Iyonize olmayan
radyasyon ¢esitleri ise radyo dalgalari, mikro dalgalar, goriilebilir 151k ve kizil otesi

dalgalarlardir.

Uyarilmis emisyon elektromanyetik radyasyona dayali bir optik amplifikasyon siireci
boyunca 151k yayan cihazlara lazer denilmektedir. Lazer kelimesi, Ingilizce, “Light
Amplification by Stimulated Emission of Radiation” kelimelerinin bas harfleri
alinarak tiiretilmistir. Lazer cihazlar1 dalgaboyu, genlik ve faz bakimindan uyumlu 151k
veren kaynaklar; ya da en u¢ mor 6tesi 1sinlardan, kizil 6tesi 1ginlara kadar degisen bir
optik spektrumda yer alarak kararli elektromanyetik 151n ve dolayisiyla enerji yayan
bir aygit olarak da tanimlanabilirler. Bir lazer, diger 151k kaynaklarina gore tutarli bir
sekilde 151k yayar. Lazerler, ¢cok dar bir spektrum ile 151k yayabilir, yani tek bir 151k
rengi verebilirler [151].
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3.1.1 Alfa parcaciklari

Bir atom ¢ekirdeginin pargalanmasindan olusan ve iki elektronu kaybetmis helyum
(He) iyonlarina, diger bir deyisle, 3He ¢ekirdeklerine alfa pargaciklari denir ve o
simgesiyle gosterilir. Alfa 1sinlar1 bu pargaciklarin yayilmasindan olusur. Ornegin
dogal radyoaktif agir elementler, baslica alfa aktif kaynaklardir (uranyum, toryum vs.).
Atom numaralar1 83’den biiyiik olan agir elementlerin fisyon olay1 ile boliinmesi

sonucunda olusan birgok element de yine alfa yayinlayicisidir.

Alfa pargaciklar1 karsilastiklart ortamlarda enerjilerini ¢ok hizli bir sekilde
kaybettiklerinden giricilikleri ve menzilleri ¢ok kisadir. 7,5 MeV’lik enerjinin
altindaki alfa 1smlarin1 durdurabilmek i¢in karton, 0,5 mm kalinli§inda aliiminyum
yaprak veya yaklasik olarak 0,07 kg/m? kalinliga sahip olan insan derisi yeterlidir.
Enerjisi yiiksek alfa parcaciklar1 havada birka¢ cm yol kat edebilirler. Bu tiir yiiksek
enerjili parcaciklar cildin alt tabakalarina kadar niifuz edebilir. Cizelge 3.1’de radyum,
polonyum, plutonyum ve amerisyum gibi bazi alfa aktif radyoizotoplarin yarilanma

sliresi, alfa enerjisi ve havadaki menzili gibi 6zellikleri gosterilmistir [152].

Cizelge 3.1 : Alfa yaymlayan cesitli radyoizotoplar ve 6zellikleri.

Radyoizotop Polonyum  Radyum  Plutonyum  Amerisyum
(°sPo)  (*FERa)  (*3iPu) (*55Am)
Yarilanma siiresi 138 giin 1600 yil 87 yil 432 y1l
Alfa enerjisi 5,3 Mev 48 MeV 55 MeV 5,5 MeV
Havadaki menzili 3,8cm 3,3cm 40cm 40cm

3.1.2 Beta parcaciklar

Beta bozunmasi ¢ekirdegin negatif yiikli elektron yayinlamasiyla (B-), pozitron
yayinlamasiyla (B+) ya da ¢ekirdek tarafindan g¢ekirdek disi elektron yakalanmasiyla
gerceklesir. Beta parcaciklart cekirdekte olusan zayif etkilesimler esnasinda

yayinlanir. B- isleminde;
n—->p+e +Vv,
12Ar - 13K+ e™ + 7,
elektrik yiikiinliin korunumu bir ndtronun bir protona doniigmesi (AZ=1) ile

gerceklesir. p+ bozunmasi ise elektron yakalanmasini;

pon+et+v,

o1


http://tr.wikipedia.org/wiki/Helyum

8Fe - 180 + v,
bir protonun bir nétrona doniismesini (AZ=-1) gerektirmektedir.

Kisacas1 atom c¢ekirdeginde nétron sayist fazla oldugunda, atom beta parcacigi
yayinlayarak kararli hale geger. Karbon-14, trityum, siilfiir-35, kalsiyum-45, fosfor-
32, stronsiyum-90 bilinene en 6nemli beta kaynaklaridir. Beta parcaciklari alfa
parcaciklarina gore daha kiiciik ytlike (yaris1 kadar) ve daha kiigiik kiitleye sahiptirler.
Boylece belirli bir enerjiye sahip beta pargaciklar1 ayni enerjili alfa parcaciklarina gore
oldukga yiiksek hizda hareket etmekte ve harhangi bir sogurucu ortam iginde alfa
parcaciklarina gore c¢ok daha derine niifuz edebilmektedirler. Bazi beta
yayinlayicilarinin yarilanma siiresi, enerjisi ve menzilleriyle ilgili bilgiler Cizelge 3.2’

de gosterilmistir [152].

Cizelge 3.2 : Beta yayinlayan cesitli radyoizotoplar ve 6zellikleri.

Radyoizotop Trityum Krypton  Stronsiyum  Yttrium Thallium
(1H) (55Kn) (38S1) (357) (31D
Yarilanma siiresi 12,3 y1l 10,2 y1l 28,5 yil 64 saat 3.8 yil
Beta max enerjisi 18,6 KeV 0,67 MeV 0,54 MeV 2,27 MeV 0,77 MeV
Havadaki menzili 5 mm 1,8m 14m 8,2m 2,2m
Al’deki menzili 2.3um 0,9 mm 0,7 mm 3,9 mm 1,1 mm

3.1.3 Gama 1sinlari

Bir ¢ekirdegin radyoaktif bozunmasi sirasinda {iriin ¢ekirdek (yavru) en diisiik enerji
seviyesinde, yani temel durumda olmayip iiriin ¢ekirdek temel durumun tistiinde bir
enerjide uyarilmis seviyededir. Bir siire sonra, yaklasik 10 saniyede, uyarilmus
cekirdek fazla enerjisini gama 1sinlart adi verilen elektromanyetik radyasyon seklinde
yayimlamaktadir. Bu 1sinlar X 1sinlariyla benzer 6zellikte olup, kisa dalga boylu ve
girici 1ginlardir [150]. Sekil 3.2’de sodyum (Na) ¢ekirdeginin kararl hale gegis durumu

gosterilmistir.
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Sekil 3.2 : Na-22 ¢ekirdeginin bozunum semasi.

Bu sekilde, bozunan yar1 kararli ¢ekirdegin atom ve kiitle sayilarinda bir degisme
olmaz, bu nedenle bu bozunuma izomerik bozunma adi verilmistir. Gama
yayinlanmasinin yar1 mrii diger bozunumlarla kiyaslandiginda ¢ok kisadir, genellikle
10 saniyeden daha kiiciiktiir, ancak saat, hatta giin mertebesinde yar1 omiirlii gama

yayinlanmasi da vardir.

Gama 1§1nlar yiiksek girici 6zellige sahip elektromanyetik radyasyon ¢esididir. Gama
1sinlari, alfa ve beta pargaciklari ile karsilastirildiginda ¢ok daha derinlere niifuz
etmektedirler. Gama radyasyonu zirthlama maddesinden gegerken {iistel olarak
azalmaktadir. Bu nedenle teorik olarak zirh malzemesinin kalinligir ne olursa olsun
gama isinlar1 tamamiyla absorplanamamaktadir. Ancak alinacak dozu kabul edilebilir
bir seviyeye ¢ekebilecek kalinlik se¢gmek miimkiin olmaktadir. Cizelge 3.3’de

dogadaki baz1 gama 1s1n1 yayinlayan radyoizotoplar arz edilmistir [152].

Cizelge 3.3 : Gama 151n1 yayinlayan birkag radyoniiklit ve 6zellikleri.

Radyoizotop Kobalt Sezyum Iridyum Radyum Amerisyum
(59Co) ('35Cs) (7310 (*33Ra) (*53Am)

Yarilanma 53yl 30 yil 74 giin 1600 y1l 432 y1l

siiresi

Foton enerjisi 1,7, 1,33 0,66 <09MeV <2,5MeV 60KeV
MeV MeV

/10 uzaklig 9,3cm 7,1cm 8,2cm 11,6 cm ~1lcm

(Fe)

Ozgiil gama 3,4x101 8,5x10%  1,2x101 2,2x10713 42x1071°

katsayis1 (')
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3.1.4 Notronlar

Notron, bir atom ¢ekirdegini olusturan niikleonlardan birisidir. Notronun toplam yiikii
sifirdir ve atomik kiitlesi 1,008656 akb (mn=1,6748 x 10"’ kg)’dir. Nétronun sembolii
“n”dir ve ayrmtili olarak }n seklinde gosterilir. Dogal olarak ndtron yaymimi yapan
maddelerden en bilineni yar1 dmrii 2,65 y1l olan kaliforniyum ?°>Cf*dir. Bunun yaninda
baz1 ikili sistemler kullanilarak noétron kaynaklart olusturulmaktadir. Bu ikili

sistemlerin bazilar1 asagidaki Cizelge 3.4 te verilmektedir

Cizelge 3.4 : Notron yayinlayan ikili sistemler [149].

Kinetik  10° a icin Notron % de Kazang
Yarilanma

Kaynak Enerji Kazanci En<1.5MeV
Siiresi
(MeV)  Teorik Deneysel Teorik Deneysel

23%py/Be 24000y 5,14 65 57 11 9-33
210po/Be 138d 5,30 73 69 13 12
238py/Be 87,4y 5,48 79 - - -
21Am/Be 433y 5,48 82 70 14 15-23
24Cm/Be 18y 5,79 100 - 18 29
22Cm/Be 162d 6,10 118 106 22 26
226Ra/Be 1602y Coklu 502 - 26 33-38
221 pc/Be 21.6y Coklu 702 - 28 38

Spontan fisyon (SF), yalnizca ¢ok agir kimyasal elementlerde bulunan bir radyoaktif
bozunma seklidir. Elemanlarin niikleer baglanma enerjisi, yaklagik 58 atomik kiitle
sayistyla maksimuma ulasir; Daha kii¢iik atomik kiitle sayilarinda spontan daha kiigtlik
cekirdeklere ve bazi izole edilmis niikleer parcaciklarin pargalanmasi miimkiin hale
gelir. En agir g¢ekirdeklerin spontan fisyon yar1 6mrii ¢ok boyutlu deformasyon
alaninda analiz edilir. Herhangi bir ayarlanabilir parametre olmaksizin dinamik bir

yaklagimla hesaplanabilmektedirler [153].

Notronlar hizlaria gore ya da sahip olduklari kinetik enerjilerine gore siniflandirilmis
olup; termal noétronlar, epitermal nétronlar ve hizli nétronlar  seklinde
smiflandirilabilmektedir.

3.1.5 Hizlandiricilar

Parcacik hizlandirici, elektrik alan kullanarak, elektron, proton ve yiiklii pargaciklari

yiiksek hizlara ¢ikaran ve manyetik alan kullanarak demet halinde bir arada tutan
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sistem olarak bilinir. Pargacik hizlandiricilar televizyonlardaki elektron tabancalari
veya X-151n1 makineleri gibi diisiik enerjili olabildigi gibi yliksek enerjili de olabilir.
Yiiksek enerjili olanlar, genelde yeraltinda ve kilometrelerce uzunlukta olacak sekilde

kurulmaktadir.

20. yiizy1l baslarinda Rudherford deneyi ile ortaya konulan yeni atom modeli ile
birlikte yiiksek enerji fizigi (pargacik fizigi) ve niikleer fizige duyulan ilgi maddenin
temel yapisini anlayabilmek adina artis gostermistir. Bu baglamda yapilan deneylerde

hizlandirilmis elektron ve proton demetlerinin kullanilmasi diisiintilmiistiir.

[k hizlandiricilar olarak bilinen Katod 1sinlar tiipleri katod-anod arasinda elektron
akimi olusturur. 1920’lerin sonlarinda Widereo tarafindan ilk modern lineer elektron
hizlandiricisini (linac) ve ayn1 donem de Cokcroft-Walton elektrostatik hizlandiricisi
tasarlanmistir. 1932 de Cokcroft-Walton proton hizlandiricist ile hizlandirilan
protonlar lityum (Li) cekirdekleri iizerine gonderilerek iki He c¢ekirdegi ortaya
cikartlmistir. Daha yiiksek elektrostatik hizlandirma potansiyelleri ise Van de Graff
jeneratorii ile elde edilmistir. Van de Graaff jeneratorii hareket eden bir kayis
yardimiyla i¢i bos bir kiirede yliksek gerilim biriktirmeye yarayan bir elektrostatik
jeneratordiir. 1929 yilinda Amerikali fizik¢i Robert Jemison Van de Graaff tarafindan
icat edilen bu hizlandiric1 ile enerji olarak MeV diizeyine ulasiimustir. Indiiksiyon
dogrusal hizlandiricilar ile yine bir kag MeV enerjiye ulasmak ayni tarihlerde s6z
konusu olmugstur. RF salinimli (~MHz) elektromagnetik alanlar araciligi ile uyarilan
rezonans kavitelerin (rezonans bosluklari) pargacik hizlandirilmasinda kullanimi
Widereo tarafindan oOnerildikten sonra 30 siiriiklenme tiipiine sahip boyle bir

hizlandiricr ile civa iyonlart 1.26 MeV’lik enerjiye hizlandirilmiglardir [154].

Parcacik hizlandiricilar, dogrusal ve ¢embersel hizlandiricilar olmak iizere ikiye
ayrilmaktadirlar. Bu ayrim insa sekillerine gore yapilmistir. Amerika Birlesik
Devletleri'ndeki SLAC laboratuvart dogrusal hizlandiricilara, Fermilab laboratuvari ve
Avrupa Nikleer Arastirma Merkezi (CERN) ise ¢embersel hizlandiricilara

verilebilecek en 6nemli 6rneklerdir.

Hizlandiricilarda manyetik kuvvet etki ile hizlandirilan elektronlar, protonlar ve yiiklii
parcaciklar, genis bir enerji araliginda pargacik elde edilmesini saglayabilmektedir. Bu
sekilde elde edilen hizl1 pargaciklar bilimsel arastirmalar, elektronik, endiistri, tip, gibi

birgok uygulamada kullanilabilmekte ve bu alanlarin gelisimini saglayabilmektedir.
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3.2 Radyasyonun Madde ile Etkilesimi

Madde uzayda yer isgal eden (hacim), kiitlesi olan yapidir. Madde igin, 6zkiitle, erime
noktasi, donma noktasi, kaynama noktasi ve yogunlasma noktasi gibi 6zellikleri,
maddenin ayirt edici 6zellikleridir. Maddelerin eylemsizlik, kiitle ve hacim gibi
ozellikleri, maddelerin ortak 6zellikleri olarak kabul edilmektedir. Dogal veya yapay
olarak iiretilmis maddelerden faydalanilarak, farkli amaclarla kullanilmak {izere
malzemeler gelistirilebilmektedir. Radyasyonla etkilesime giren malzemeler
radyasyonun cinsine ve enerjisine bagl olarak farkl etkilesimler gosterebilmektedir.
Bunlar elektriksel, yapisal veya optik olabilmektedir. Ayrica sadece radyasyona maruz
kalan madde degil radyasyonun kendisinde de enerji degisimleri s6z konusu
olabilmektedir. Radyasyonun zararli etkilerinden korunabilmek i¢in zaman, mesafe ve
zirth olmak {iizere ii¢ temel hususa dikkat edilmelidir. Radyoaktif kaynagin yaptigi
1sinima maruz kalinan siire ne kadar uzunsa ya da 1sima yapan kaynagin ne kadar
yakininda bulunuluyorsa alinacak radyasyon dozu da o kadar artacaktir. Madde ile
etkilesime giren radyasyon sahip oldugu enerjinin tamamini veya bir kismini
kaybetmektedir. Malzemeye gelen radyasyon enerjisi ile, malzemeyi terk eden
radyasyon enerjisi arasindaki fark, malzemenin radyasyon zirh &zelligini
belirlemektedir. Malzemelerin radyasyon karsisindaki zirh 6zelligi, farkli radyasyon
cesitlerine gdre ve malzemenin yapisina gore farkli degerler alabilmektedir.
Dolayisiyla farkli radyasyon tiirleri i¢in radyasyon zirhlamasinda kullanilan
malzemeler farklilik gostermektedir. Radyasyonun madde ile etkilesimi, pargacigin
cesidine ve enerjisine bagli oldugu gibi girdigi ortamin atomunun proton sayisina ve
yogunluguna bagl olarak degismektedir. Bu nedenle, yiiklii ve yiiksiiz parcaciklarin

madde ile etkilesmesi iki farkli sekilde ele alinmali ve incelenmelidir [149].

3.2.1 Yiiklii parcaciklar

Yiiklii parcaciklar agir yiiklii parcaciklar ve hafif ytiklii parcaciklar olmak tizere ikiye
ayrilmaktadirlar [149]. Yiikli parcaciklar genellikle madde igerisinden gecerken enerji
kayb1 ve gelis dogrultularindan sapmalart gibi iki ana Ozellikle karakterize
edilmektedirler. Bu etkiler oncelikle, yiiklii pargaciklarin maddenin elektronlar1 ile
inelastik ¢arpigsmasi ve ¢ekirdekten elastik sagilmasinin neticesinde olusmaktadir. Bu
reaksiyonlar maddede defalarca meydana gelmektedir. Ayrica, Cherenkov radyasyonu

yayinlanmasi, niikleer reaksiyonlar, transfer radyasyonu ve Bremsstahlung diger
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olabilecek etkilesme cesitleri olmaktadir. Yiiklii par¢aciklarin madde ile etkilesimini
incelerken yiiklii parcaciklar hafif yiikli parcaciklar ve agir yiiklii pargaciklar olarak
iki grup seklinde incelemek gerekmektedir [149].

Agir yiiklii pargaciklar;Muonlar, pionlar, protonlar, doteronlar ve alfalar gibi agir
yiiklii bir parcacik sogurucu bir ortama girdiginde, ortamdaki atomlarin yoriinge
elektronlarin negatif yiikii ile kendi pozitif yiikleri arasinda Coulomb kuvveti ile
etkilesmektedir. Agir yiiklii parcaciklarin madde igerisindeki enerji kaybindan
inelastik ¢arpigsmalar sorumlu olmaktadir. Bu etkilesmelerde gelen parcacigin kinetik
enerjisi atomun iyonlagsma enerjisinden yeterince biiyiik ise, enerjisini yolu tizerindeki

atomlar1 iyonlastirmak i¢in maddeye aktarmaktadir [149].

Hafif yiikli parcaciklar; elektronlarin ve pozitronlarin madde igerisindeki
etkilesmeleri birbiri ile hemen hemen benzerlik gostermektedir. Beta pargaciklarinin
madde ile etkilesmesi agir yiiklii pargaciklarda oldugu gibi iyonlasma ve uyarilma ile
ortamdaki ¢ekirdegin elektrik alanindan kaynaklanmaktadir. Elektron ve pozitron gibi
hafif yiiklii parcaciklar ayni enerjili agir yiiklii parcaciklarla karsilagtirildiklarinda
kiitleleri kii¢iik oldugundan hizlar yiiksek olmaktadir. Hizlar1 diger bir deyisle
enerjileri yiikksek olan beta pargaciklari bir ¢ekirdek alanindan gectigi zaman,
radyasyon yolu ile bir enerji kaybina ugramaktadir. Bu enerji Bremsstrahlung yada
frenleme radyasyonu denilen siirekli X 1511 spektrumu seklinde goriilmektedir. Bu
radyasyon elektronun ivmelenmesinden dolay1 ortaya ¢ikmakta, ¢ekirdegin elektriksel
¢ekimi yiiziinden izledigi yolda sapma meydana getirmektedir. Beta 1sinlarinin enerjisi
bir ka¢ MeV veya daha diisiik ise bu radyasyonla enerji kayb1 diisiik olmaktadir. Bu
nedenle, beta parcaciklar1 enerjilerinin biiyiik bir kismini ortamin yoriinge elektronlari
ile garpigmaya yada Moller ve Bhabha sagilmasina kaybetmektedir. Moller sa¢ilmasi
elektronun ortamdaki atomun elektronlar1 ile esnek olmayan sacilmasi, Bhabha
sagilmasi ise pozitronlarin atomun elektronlari ile esnek olmayan sacgilmasi olarak

ifade edilmektedir.

3.2.2 Yiiksiiz parcaciklar

Yiiksiiz parcaciklarin madde ile etkilesimi yiiklii parg¢aciklara gore bazi farkliliklar
igermektedir. Yiikleri bulunmadigindan dolayr madde atomlari ile Coulomb kuvvetleri
tiirlinde etkilesme gerceklesmemektedir. Elektrikce yiiksiiz pargaciklar kapsaminda,

fotonlar ve notronlart degerlendirmek miimkiindiir. Bu baglamda fotonlarmn ve
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notronlarin madde ile etkilesimini kendi iglerinde degerlendirmek s6z konusudur

[149].

3.2.2.1 Fotonlar

Gama ve X 1s1n1 gibi biitlin elektromanyetik radyasyonlar bir¢ok olayda parcaciklara
benzer davranis gosterdigi icin, ¢ok kiigiik enerji paketleri anlamina gelmek iizere bu
radyasyonlarin birim elemanina, elektromanyetik alanin kuantumu olarak bilinen
foton ad1 verilmistir. Girici elektromanyetik radyasyon olarak X 1sinlari, gama iginlari
ve Bremsstrahlung radyasyonlar1 diistiniilmektedir. Fotonlarin (X ve gama 1sinlari)
elektriksel yiikleri olmadig1 i¢in yiiklii pargaciklarda oldugu gibi Coulomb kuvvetine
maruz kalmamaktadirlar. Bu durum fotonlarin madde igerisindeki atomlari
iyonlastirmadigi anlamimna gelmemektedir. Fotonlar elektromanyetik kuvvet
tastyicilaridir ve madde ile iyonlagmayla ve ortama enerji depolamayla etkilesme
yapmaktadirlar. Bu baglamda, fotonlarin madde igerisindeki davraniglari yiikli
parcaciklarinkinden oldukga farkli olmktadir. Ozellikle gama 1smlar, atomun
elektronlari ile etkilesmelerinde enerjisinin biiyiik bir kismini hatta tamamini bir tek
olayda kaybedebilmektedir. Bu nedenle gama 1sinlarinin havada menzilleri metreler
mertebesindedir [149]. X ve gama isinlari madde igerisinden gegerken baslica 3

sekilde etkilesme ger¢eklestirmektedirler. Bunlar;
» Fotoelektrik olay
« Compton sacilmasi
* Cift olusumu

olarak ifade edilebilmektedir [155]. Sekil 3.3’de atom numarasi ve gama enerjisine

bagli olarak baskin olan etkilesmeler goriilmektedir.

Ortaya ¢ikan bu ii¢ olay sonucunda fotonlarin iki 6nemli 6zelligi belirlenmis olur. Bu
ozelliklerden ilki fotonlarin madde igerisinde penetrasyonunun yiiklii pargaciklara
gore daha uzun mesafelerde oldugu, ikincisi ise belli kalinlikliktaki malzemeyi
gectikten sonra fotonlarin enerjilerinde bir degisiklik olmayip fakat siddetinde azalma

olmasidir. Sekil 3.4’de fotonlarin maddeye niifuz etme mekanizmasi goriilmektedir.
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Sekil 3.3 : Fotonlarin madde ile etkilesmesi [155].

Diistik Enerjili
Foton

Yiiksek Enerjili

LLLLL CLRLL

Foton

ince Malzeme Kalin Malzeme

Sekil 3.4 : Fotonlarin sogurucu malzeme i¢inden gegisi [155].

Fotonlarin siddetlerindeki bu azalma denklem 3.1’de gosterildigi gibi kalinligin

fonksiyonu olarak eksponansiyel olmaktadir.
[ =Ie™ (3.1)

burada lo gelen fotonlarin siddeti, x sogurucunun kalinligi ve p lineer zayiflatma
katsayis1 olup igerisinden gectigi maddeye ve radyasyon enerjisine bagli olmaktadir.
Denklem 3.1, yansima ve sa¢ilma etkilerinin ihmal edilebildigi “dar demet” veya “iyi
geometri” durumlari i¢in gegerli olmaktadir. Aksi durumda bir biiylime (build-up)

faktoriiniin tayini gerekmektedir [150].

Malzemelerin degisik fazlarindaki yogunluk degerlerinin farkli olabilmesi lineer
zayiflatma katsayisinin malzemeye 6zgii bir deger olmasmi engellemektedir. Bu
nedenle malzemelerin lineer zayiflatma katsayilarina gore birbirleri ile mukayese

edilememektedir. Lineer zayiflatma katsayisini (i), malzeme yogunluguna (p), orani

59



olarak ifade edilen kiitle zayiflatma katsayis1 malzemelerin birbirleri ile mukayese
edilebilmesine olanak saglamaktadir [156]. Denklem 3.2°de kiitle zayiflatma

katsayisinin (um veya p/p ) formiilii verilmektedir.

T g (3.2)

Gama 1511 zirhlamasinda demir, celik, tungsten, altin, beton ve kursun gibi yiiksek
atom numaral1 maddelerin kullanimi uygundur. Ancak pratikte ekonomik nedenlerden

dolay1 en ¢ok kursun ve beton kullanilmaktadir [150].
Fotoelektrik olay

Diistik enerjili bir foton genellikle i¢inden gectigi ortamdaki atomlarin K veya L
yorlingesindeki bir elektrona biitlin enerjisini vererek onu pozitif yiikli ¢ekirdegin
baglayici kuvvetinden kurtarir. Digartya firlatilan bu elektrona fotoelektron denir. Bu
olay neticesinde olusan elektron boslugu dis yoriingedeki baska bir elektron tarafindan
doldurulur ve bu sirada x 1511 yayimlanir [150]. 0,5 MeV’den daha kiigiik enerjili
fotonlarin agir elementler tarafindan sogurulmasinda bu olay oldukc¢a Onemlidir.

Fotoelektrik olay detayli bir sekilde Sekil 3.5’de gosterilmistir.

&
O ]
& = ML yéringesinden K yoriingesine
O ) " gecen elektron
R [,
Gelen foton (o) { % Y
Ry he. ahe. .l I Ay / (#)
o e
© )
O
K yéringesinden atilan
O elektron (fotoelektron)

Sekil 3.5 : Fotoelektrik olay.

Bu olay sirasinda gelen fotonun enerjisinin bir kismi elektronu bagli oldugu atomdan
koparabilmek icin harcanir, geri kalan kismi ise koparilan elektrona kinetik ener;ji
olarak (Ke) aktarilir. Ig bir elektronun serbest hale gecebilmesi igin gerekli olan

enerjiyi ifade eder. Bu durum Einstein bagintisi ile denklem 3.3 ile ifade edilmektedir.
hv = EBaglanma + EKinetik = IB + Ke (33)
Bu denklemdeki esitlik biiyilk atom numarali maddeler i¢in énemli olup, 1 MeV

enerjiden biiyiik degerlerde 6nemini yitirmektedir [150].
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Gama 1ginlarmin, fotoelektrik soguruma ugrama olasiliklar veya fotoelektrik tesir

kesiti t (tau) ile sembolize edilerek denklem 3.4 ile gosterilmektedir [157].

Zl’l
(Ey)™

t(m™1) = aN( )(1-a2) (3.4)

Burada t, materyal i¢inde hareket eden gama 1s1minin fotoelektrik sogurum tesir kesiti,
m ve n, gama 1sininin enerjisine gore 3 ile 5 arasinda deger alabilen sabitler, N,
materyalin atom yogunlugu ve Z ise materyalin atom sayisidir [157, 158]. Fotoelektrik
olayin olma olasilig1 gelen fotonun enerjisi arttikca azalmakta iken, Z’si (atom
numarasi) biiyiik olan atomlar i¢in fotoelektrik olayin olma olasilig1 artmaktadir. Atom
numarast diisiik olan materyaller icin, 10-200 keV enerji aralifinda fotoelektrik

sogurum etkilesme mekanizmasi, olasiligi en yiiksek olan mekanizmadir [158].
Compton sa¢ilmasi

Atoma gevsek olarak baglanmis bir dis yoriinge elektronu, daha yiiksek enerjili bir
fotonla ¢arpismasi sonucunda meydana gelen olaya Compton Sagilmas: denir (Sekil
3.6). Elektronlar madde ic¢inde bagl durumdadir. Fakat gelen fotonun enerjisi
elektronun baglanma enerjisinden yiiksek ise, baglanma enerjisi goz ardi edilip
elektronun serbest oldugu diisiiniiliir. Gelen foton atomik baglanma enerjisine (100
keV alt1) sahipse bu olay gergeklesemez [150]. Elektron kiitleli bir pargacik oldugu
i¢in fotonun biitliin enerjisini sogurmasi, momentumun korunumu geregi miimkiin
degildir. Dolayisiyla foton, enerjisinin bir kismini elektrona aktarip sagilima ugrayarak
yoluna devam etmektedir. Foton ile elektron arasinda olusan a¢1 fotonun enerjisine
baglidir. Enerji ve momentum korunumu sonuglarinin diizenlenmesinden, denklem 3.5
bagintisi kullanilarak, sagilan fotonun dalga boyu (1) ile gelen fotonun dalga boyu (1)

arasindaki fark fotonun dalga boyundaki degisimi vermektedir.
AX =2 —2A =h/myc(1 — cos8) (3.5)

Gama 1sinlarinin Compton sacgilmasina ugrama olasiliklari, yani Compton sagilma

tesir kesiti denklem 3.6 ile verilir.
T(m™1) = NZf(hv) (3.6)

Burada, X, malzemenin iginde hareket eden gama 1smninin Compton sagilma tesir
kesiti, N, numunedeki atom yogunlugu, Z, malzemenin atom sayis1 ve f(hv), ise gama
enerjisinin bir fonksiyonudur. Compton sacilma tesir kesiti, gama 1§1n1 enerjisi artmasi

ile azalir, fakat bu azalma fotoelektrik soguruma gore daha yavastir. Compton
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etkilesmesi, 200 keV ile 5 MeV enerji araliginda baskindir ve toplam sogurmaya en
biiyiik katkiyr saglamaktadir [150, 157, 158].

Sagilan Foton

Geri Tepilen Elektron

Sekil 3.6 : Compton sagilmasi.
Cift olusumu

Yiiksek atom numarali bir elementin ¢ekirdegine yakin yerden gecen fotonun
enerjisini kaybederek bir elektron-pozitron ¢iftine doniismesine ¢ift olusum olay1
denmektedir. Elektronun ve pozitronun kiitlelerinin esit, yiiklerinin ise zit oldugu goz
Oniine alinirsa, ¢ekirdege yakin yerde olusan bu olayda hi¢bir korunum yasasi
bozulmaz. Yani yiik, ¢izgisel momentum ve toplam enerji korunur. Kisaca, ¢ift olusum
fotonun elektron-pozitron ¢iftine doéniismesidir. Bu olay, momentum korunumunu
saglamak i¢in {iglincii bir cismin varliginda meydana gelir [159]. Pozitronun kiitlesi
enerjinin kiitlesine esit oldugundan elektron-pozitron ¢ift olusumu i¢in esik enerjisi

hv ~ 2m.c? = 1,02 MeV olacaktir (Sekil 3.7), [149].

Sekil 3.7 : Cift olusumu.
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Cift olusumu olayinin tersi, bir elektron ile bir pozitronun yan yana gelerek, bir foton
cifti olusturduktan sonra yok olmasidir. Bu olayin ¢ekirdek etrafinda gergeklesme sarti
yoktur [149].

Gama 1ginlarinin ¢ift olusum etkilesmesi yapma olasiliklari, ¢ift olusum tesir kesiti

denklem 3.7 ile gosterilmistir.
k(m™1) = NZ2f(Z, hv) (3.7)

Burada x, materyal icinde hareket eden gama 1sminin ¢ift olusum tesir kesiti, N,
malzemenin birim hacmindeki atom sayisi, f(Z,hv), ise materyalin atom numarasi ve
gama 1s1ninin enerjisine bagl bir fonksiyondur. Cift olusum tesir kesiti, sogurucu atom
sayisinin karesi ile degisir ve foton enerjisinin artmasina bagl olarak belirgin bir

sekilde artar [158].

3.2.2.2 Notronlar

Partikiillerle c¢ekirdegin carpismast sonucunda ortaya ¢ikan etkilesimlere niikleer
reaksiyon adi verilmektedir. Bu reaksiyonlar sonucunda ortaya bir ¢ok {iriin ¢ikar.
Yiiksiiz nétron parcaciklar da ¢ekirdekle bu niikleer kuvvetler araciligiyla etkilesime
girer ve Coulomb engeline ugramazlar. Cok diisiik enerjilerde bile dedekte edilebilen
notronlar, atomla etkilesmeleri sonucunda yiiklii parcaciklar iiretilerek belirlenir.
Notronlar1 yavaslatabilmek igin protonca zengin materyaller kullanilmas1 uygundur.
Notronlar enerjilerinin ¢ogunu, es kiitleli materyallerle carpisarak onlara aktarip,
yavaglayabilirler. Notronlar enerji degerlerine gore farkli siniflara ayrilabilmektedirler

[159].
% Yiiksek enerjili nétronlar; E>100 MeV
% Hizli nétronlar; 10-20 MeV > E >100-200 keV
% Epitermal nétronlar; 100 keV >E >0.1 eV
¢ Termal/Yavas notronlar; E ~ kT~1/40 eV
¢ Soguk ve ultra-soguk notronlar; E~meV~ peV

Notronlarin madde ile karsilastiklarinda, birgok etkilesim meydana getiriler ve sonug
olarak bu etkilesimlerin tesir kesitlerinin toplami nétronlarin madde ile etkilesiminin

degerini verir. Notronlarla malzeme arasinda olusan en onemli etkilesimler; elastik
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sacilma, inelastik sa¢ilma, nétron yakalanmasi, niikleer reaksiyonlar ve fisyon olay:

olarak kabul edilebilmektedir.

Elastik sa¢ilma (n, n)

Yiiksek enerjili iyonlar dogrusal yoriinge boyunca devam eder. Fakat, diisiik enerji
bolgesinde, elastik niikleer ¢arpismalarin etkileri daha belirgindir. Notronlarin elastik
sacilmasi, ndtronun, g¢ekirdekle etkilesime girdikten sonra, enerjisinin bir kismini
cekirdege aktarip, c¢ekirdekte bir uyarma yapmadan, g¢ekirdek alaninda geldigi
dogrultudan farkli bir dogrultuda sagilmasidir [159]. Carpilan ¢ekirdek en diisiik enerji
seviyesinde kalir. Bu carpisma esnasinda kinetik enerji korunmaktadir ve bu olay
enerji ve moment korunumu prensiplerine dayali klasik mekanik kanunlarina gore
gerceklesir. Elastik bir sagilmada dogrusal momentum ve enerji korunmaktadir. Sekil

3.8’de nétron ile atom ¢ekirdegi arasinda olusan elastik ¢arpisma gosterilmistir [158,

160].

Geri tepme
Cekirdek
\ 0
Notron -

O

Noétron

Sekil 3.8 : Notronun bir ¢gekirdekten elastik sagilmasi.
Inelastik sacilma (n, n’y)

Inelastik sagilmada gelen nétron gekirdekle carpisarak cekirdek uyarilmakta ve
sonrasinda ¢ekirdek bir gama 1511 veya bagka bir ¢esit radyasyon yayinlayarak temel
konumuna gecer. Bu reaksiyonda atom c¢ekirdeginin uyarilabilmesi i¢in ndtronun
enerjisinin 1 MeV’den daha biiyiik olmasi gerekmektedir. 1 MeV enerjinin altindaki
notronlarla sadece elastik sacilma yapilabilmektedir [159]. Sekil 3.9’da nétronlarin

atom ¢ekirdegi ile inelastik etkilegsmesi gosterilmektedir [158, 160].
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Sekil 3.9 : Notronun inelastik sagilmasi.
Reaksiyonlar

Cekirdek bir nétron sogurdugunda, gama 1g1in1 fotonlar1 yayinlayarak temel durumuna
doner. Denklem 3.8’de gosterildigi gibi, etkilesme sonrasinda, iiriin ¢ekirdegin kiitle
numarast 1 artarak, orijinal c¢ekirdegin izotopu olur. Nétronlarin malzeme ile bu
sekilde etkilesmesi, “notron yakalama (radiative capture)” olarak bilinir [158]. N&tron
yakalanmasi esnasinda, nétronun hizi ile nétronun tesir kesiti arasinda ters oranti

oldugundan diisiik enerji degerlerinde ndtron yakalama ihtimali yiiksektir.
n+(Z,A)->y+(ZA+1) (3.8)

Atomun cekirdegi, bir bilesik cekirdek olusturmak iizere bir ndtron sogurabilir ve
yeniden temel haline donmek icin proton, alfa gibi yiiklii bir pargacik yayinlayabilir.
Bu etkilesmeler sonucu ortaya farkli elementler ¢ikar bu duruma, “doniistim

(transmiitasyon)” reaksiyonu ad1 verilmektedir.

3.3 Gama Transmisyon Teknigi

Gama transmisyon teknigi , kalinlik, yogunluk ve seviye belirlemede, sisteme zarar
vermeden ve hassas bir sekilde dl¢iilmesini saglayan duyarli bir metottur. Radyasyon
ile 6l¢me tekniklerinde biri olan gama transmisyon teknigi, gama 1sinlarinin maddeye
niifuz edebilme ve malzemeyi kat edebilme 6zelligine dayanmaktadir. Bu teknik,
kaynaktan ¢ikan radyasyonun malzemeyi kat ederek gecen miktarinin dlgiilmesi ile
gerceklestirilmektedir. Gama transmisyon tekniginin genel prensip semas: Sekil

3.10'da goriilmektedir [148, 150]. Gama transmisyon teknigiyle saglikli 6lgiimler
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alabilmek icin deney diizeneginin geometresinin ¢ok dikkatli hazirlanmasi gereklidir.
Boylece sacilan radyasyon miktarinin azalmasina bagli olarak hata pay1 da azaltilmis

olur.

Source Sample
Lead Hot Cell Lead Collimator | Scintllation Detectorand MCA ~ Remaote Displayer
a: 18mm (Cs-137), 5mm (Co-60)

b: Tmm
d: 50mm
BB ¢ 100mm (for Cs-137), 140mm (for Co-60)

Sekil 3.10 : Gama transmisyon tekniginin genel semasi [148].

Isinlanmig ve 1sinlanmamis CIGS ince filmler i¢in tiim 6lglimler ayn1 geometride Co-
60 ve Cs-137 kaynaklar1 kullanilarak en az bes sayim alinarak yapildi. Sekil 3.12°de
gosterilen diizenek kullanilarak ol¢timler alinmistir. Yapilan sayimlar sonucunda her
bir 6rnek i¢in zayiflatma katsayisi karsilastirmali olarak hesaplanmistir. Maddeden
gecen radyasyon siddeti eksponansiyel olarak azalmaktadir. Bu sdylemin

matematiksel ifadesi denklem 3.9’da gosterilmistir [148, 150].

~ = emHx (3.9)

Ip
Burada;

I: Kaynak ve dedektor arasindaki % yogunluk kalinligindaki malzemeden elde edilen

sayim.
lo: Malzeme olmadan elde edilen sayim.
u: Sogurma katsayisi
X: Yogunluk kalinlig1

temsil etmektedir. Gama i1sinlar1 kullanilan Ol¢lim sistemlerinde, segilen bir
radyoizotopun sistem icin, ideal uygunlukta dalga boylarinda 1sinim yapmasini
saglamak genellikle olanaksizdir. Bu nedenle, dlgiim igin gerekli ve yeterli dalga
boyunda 1s1n1m yapan radyoizotopu segmek gerekmektedir [150]. Yayinlanan 1sinlar,
her radyoizotop i¢in kendine 6zgiidiir. Bu baglamda, gama radyasyonu kullanilarak
yapilacak Ol¢limlerde, sisteme ve sistemin amacina uygun radyoizotop se¢imi dnem

arz etmektedir.Secim yapilirken iki faktor onemlidir. Bunlar;
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* Gama aktif radyoizotopun yayinladig: enerji ve
 Radyoizotopun aktivitesi

olmaktadir. Radyoizotopun yayinladigi 1sinlarin dalga boyu kiictildiik¢e radyasyonun
enerjisi artmaktadir. Bu da giriciligin artmasi anlamima gelmektedir. Bu durum,;
U(keV)= 1240/) ifadesinde kendini kolayca gostermektedir [161]. Radyoizotopun
yayinladigr radyasyon miktar1 ise aktivitesi ile belirlenmektedir. Birim zamanda
bozunan radyoizotop miktar1 olan aktivite, radyasyonla 6l¢iim sistemleri i¢in, bu
baglamda onemlidir. Sistemin diizenegine ve amacina uygun aktivitedeki radyoizotop

secilmesi, amaca uygun giivenilir sonuglara ulagilmasi anlamina gelmektedir [148].

3.4 Elektromanyetik Radyasyon Karsisinda Giines Pillerinin Davranislar:

Uzay ortaminda kullanilan giines pilleri, genis enerji araliginda ki ytiklii pargaciklara
ve iyonizan radyasyona maruz kalabilmektedir. S6z konusu bu durum, giines pillerinin
olusumunda kullanilan malzemelerde kusurlar olusturarak, pillerin elektronik
ozelliklerini etkileyebilmektedir. Bir atomun eksik oldugu bosluk kusuru, bir atomun
fazla oldugu ara yer kusuru ve atom biiyiikliiklerinin farkli olmasi birer noktasal
kusurdur [162]. Iyonik kristal yapilarda, zit iyon giftinin eksik olmas1 Schottky kusuru,
yer degistirmis iyonlarin olmasi ise Frenkel kusuru olarak adlandirilmaktadir. Kristal
yapinin, yiiklii pargaciklara ve iyonizan radyasyona maruz kalmasi sonucu, bu tiir

kusurlar meydana gelebilmektedir.

Fotovoltaik modiilleri etkileyen temel radyasyon kaynaklar1 dogal manyetik alanda
kistirilan elektronlar, protonlar ve giinesten gelen fotonlardir. Gama i1sinlar ve

nodtronlar, malzeme yapisinda, yapisal kusurlar olusturabilmektedir.

Gilines pillerindeki kalic1 zararlar, gelen pargacikla kristal Orglideki atomun
carpismasindan kaynakli ortaya ¢ikan pozisyon degisiminden olusur. Buna PKA
(Primary Knock-on Atom), adi verilmektedir. Bu durumda olusan kusurlar
malzemenin  azinbk tastyicilarimin - Omriini ve  tasiim  Ozelliklerini

kotiilestirebilmektedir [163].

Yariiletken malzemeler radyasyon sonucu yiiksek enerjili fotonlara ve pargaciklara
maruz kalirlar. Yiiksek enerjili parcaciklar enerjilerini yariiletken malzemelere
aktararak kusurlar olustururlar. Bu Kkusurlar, yariiletken malzemeler {izerinde

iyonizasyon kusurlart ve yerdegistirme kusurlari olmak {izere iki sekilde
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incelenebilmektedir. Radyasyon, malzemeler iizerinde performans algalmasina neden
olan hasarlar olusturabildigi gibi uygun doz degerlerinde malzemelerin karakteristik
Ozelliklerinde 1yilesmelerde goriilebilmektedir. Bu hasarlar; pargaciklarin enerjilerine,
kiitlelerine, atom numaralarina, hedef malzemelerin kiitlesine ve hedef atomlarin atom

numarasina baglidir [164].

3.4.1 Girici elektromanyetik radyasyon karsisinda giines pillerinin davramslar:

Radyasyon etkisiyle olusan hasar, aygit tarafindan sogurulan enerji miktar1 ya da aygit
tarafindan alinan radyasyon dozu ile dogrudan iliskilidir [165]. Radyasyon etkisiyle
olusan elektronlar desiklerden daha hareketlidir. Pozitif yiiklii desikler nispeten
hareketsiz ve yalitkan oksit i¢erisinde tuzaklanmis olabilmektedir. Digerleri, Si- SiO>
ara ylizeyinde hareket edebilirler ve burada arayiizey tuzaklarin olusumuna neden
olurlar. Gelen radyasyon, yariiletkenin tiiketim bolgesinde elektron-desik ¢iftleri
olusumuna neden olur. Elektronlar arayilizeye dogru, desikler ise tikketim bdlgesindeki
mevcut alan altindaki govdeye dogru hareket ederler [166]. Ara ylizey yakininda
biriken fazlalik elektronlar ara yiizey potansiyelinde azalmaya ve kuvvetli tersinim
altinda yapinin kapasitansinda bir artisa sebep olmaktadirlar. Radyasyondan kaynakli

olusan zararlar, iyonizasyon ve yerdegistirme zararlari olarak siniflandirilabilirler.

Iyonizasyon zararlari, bir atomdan veya molekiilden bir ya da daha fazla elektron
uzaklastirilmasi igslemine iyonizasyon denir. Radyasyon sonucu iyonizasyon saglamak
igin gonderilen pargaciklarin enerjisinin, atom veya molekiilden bir elektron s6kmek
icin yeterli kuantum enerjisine sahip olmasi gerekir. X ve gama isinlart malzemede

Iyonizasyona sebep olurlar.

Yerdegistime zararlari, radyasyon, kristal o6rgiden bir atom sokerek bosluk
olusturabilir. Sokilen atom boslugun karsisina yerlesir. Bu durum yariiletken
malzemelerde 6rgii uyumunu bozdugu icin “6rgii kusuru” olarak tanimlanir. Pargacik
1sinlamasiyla olusturulan nokta kusurlar: yiiksek enerjili oldugu igin, 6rgii icinde uzak
mesafeye gidebilir. Bu durum yiiksek enerji ve biiytik kiitle icin daha biiyik bir
olasiliktir. Yariiletken malzemelerdeki yerdegistirme kusurlari, malzemenin elektrik

ve optik 6zellikleri tizerine biiyiik etkiler olusturur. Bu etkiler;

e Radyasyon sonucu olusan kusurlar tarafindan elektron-hol ¢ifti tiretimi
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e Radyasyon sonucu olusan tuzak merkezleri tarafindan elektron-hol ¢iftlerinin

rekombinasyonu
e Donor ve akseptorlerin telafisi
e Tastyicilann tiinellenmesi

Serbest tasiyict mobilitesi, yogunlugu, direnci, olusma ve yok olma omiirleri gibi
onemli malzeme parametreleri yer degistirme zararindan etkilenir. Sonug olarak
radyasyona maruz kalan devre elemanlari bundan olumsuz etkilenirler. Yariiletken
malzemelerde olusan bu kusurlar1 yok etme yontemlerinden en énemlisi tavlamadir.

Tavlamayla radyasyon altindaki devre elemanlarinin 6mrii uzatilabilmektedir [164].

Simdiye kadar yapilan calismalarda, radyasyon kaynakli olusan yerdegistirme
zararlarin1 belirlemede, 1 MeV’lik elektron ve 10 MeV’lik proton 1sinimi yapilarak
geleneksel teknikler kullanilmis ve giines pillerinin radyasyon toleranslari bu sekilde
belirlenmistir. Fakat gelisen giines pili teknolojisine paralel olarak, radyasyon testleri
icin farkli pargacik hizlandiricilarina ve alternatif tekniklerin bulunmasina ihtiyag
duyulmustur.  I-11I-VI2 giines pillerinden olan CIGS/CdS/ZnO  pilleri,
performanslarinin yiiksek olmasi, [36] yiiksek dozlarda radyasyona dayanikli olmasi

nedeniyle uzay ¢aligmalarinda kullanilabilme potansiyeli ¢ok yiiksektir [114].

J. Tringe ve arkadaslarinin yapmis oldugu ¢alismada CIGS yapili giines pili diisiik
dozda 50 KeV’lik X-iginina maruz birakiliyor. 50 KeV’lik X-iginlariyla yapilan
testlerde CIGS yapisinin iyonize radyasyondan kismen etkilendigi tespit edilmistir. 50
KeV’lik X-igmlarinin dozunu yiikselttigimizde, giines pilinin bazi fotovoltaik
parametrelerinin degerlerinin azaldigr gozlemlenmistir. Bu durumda asir1 iyonize
radyosyandan etkilenmis ve zarar gormiis CIGS gilines pilleri tavlama yOntemiyle

iyilestirilebilir kanisina varilmistir [34].

Yoji Akaki, Kenji Yoshino, ve arkadaslari PPTS (piozoelektrik fototermal
spektroskopi) yontemini kullanarak CulnSe. (CIS) giines pillerini protona maruz
birakarak, bu durumda olusan kusurlar1 incelemisler ve bu yontemin i1gimnlanmadan

kaynakl1 olugan zararlari tespit etmek i¢in uygun bir yontem oldugunu géstermislerdir

[35].
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4. DENEYSEL CALISMALAR

4.1 Kullanilan Malzeme ve Ol¢iim Yoéntemleri

Bu tez calismasi1 kapsaminda CIGS ve ZnO:Al ince filmler sol-jel daldirarak kaplama
teknigi kullanlarak, CdS ince filmler kimyasal banyo yigma yontemi kullanilarak
biiyiitilmistiir. Hazirlanan tiim ince filmlerin, yapisal ozellikleri, X-1g1m1 kirinimi
yontemi (XRD) analizi, taramali elektron mikroskobu (SEM) analizi, atomsal kuvvet
mikroskopisi (AFM) ve fourier doniisiim kizilotesi spektroskopisi (FTIR) 6lgtimleri
alinarak, optik Ozellikleri ultraviyole goriiniir bolge spektroskopisi (UV-VIS)
Ol¢iimleri alinarak ve elektriksel Ozellikleri dortlii (4’li) prop sistemi Olglimleri

alinarak analiz edilmistir.

4.1.1 Kullanilan malzemeler

Tez ¢alismasinda, baslica kullanilana malzemelerin listesi Cizelge 4.1’de verilmistir.

Cizelge 4.1 : Deneysel ¢alismalar siirecinde kullanilan malzemeler.

Malzeme Kimyasal Formiilii Saflik Derecesi Alinan Firma
Copper(1l) Nitrate Cu(NOs).2-3H,0 999,999 metal bazinda  Sigma-Aldrich
Hydrate
Indium(l11) Nitrate In(NO3)2-3H:0 999,999 metal bazinda  Sigma-Aldrich
Hydrate
Gallium(l11) Nitrate Ga(NOs);'H.0 Kristaller ve toprak, Sigma-Aldrich
Hydrate 999,999 metal bazinda
Selenium Powder Se toz —100 orgii, %99,99  Sigma-Aldrich
metal bazinda
Alpha-Terpineol C1oH130 90%, teknik sinif Sigma-Aldrich
Ethanol C>HsOH 200 kanitlanmus, susuz,  Sigma-Aldrich
>%99,5
Selenyumdioksit Se02 >% 99.9metal bazinda ~ Sigma-Aldrich
Etil Seluloz viskozite 4cP Sigma-Aldrich
Hidro Klorik asit HCI Reaktif sinifi, %37 Sigma-Aldrich
Diethonalamin HN(CH,CH,0H), Reaktif sinifi, >%98,0  Sigma-Aldrich
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4.1.2 Yapisal karakterizasyon

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak biiyiitilen CIGS ince filmlerin yapisal
ozelliklerinin karakterizsayonu; X-1s11 kirinimi (XRD), fourier doniisiim kizilGtesi
spektroskopisi (FTIR), taramali elektron mikroskopisi (SEM), atomsal kuvvet
mikroskopisi (AFM), yontemleri kullanilarak yapilmistir.

Hazirlanan CIGS ince filmlerin kalinlik 6l¢iimleri, Veeco Dektak 6M yiizey
profilometresi kullanilarak belirlenmistir. Soda kireg silikat cami tizerinde kaplanmis
kismi, bir dizi ¢izgi boyunca taranmis ve tarama islemi, kaplanmamis kisimdan
baslayarak kaplanmis kisma dogru ilerleyerek devam etmistir. KSV Dip Coater LM X2
marka kaplama cihazi kullanilarak bilgisayar kontrollii olarak kaplanan ince filmlerde
kaplanan kisim belirgin bir sekilde kaplanmayan kisimdan ayrilabildigi icin
kaplanmamis ve kaplanmis kisimlar arasindaki yiikseklik farki, ortalama film kalinlig1

olarak alinmistir [69].

4.1.2.1 X-151m1 kirmnimi yontemi (XRD) analizi

X-1g1m1 kirmimi yontemi (XRD) malzemelerin kristal yapisini ve dizilimini belirlemek
icin kullanilan c¢ok ©nemli Olglim tekniklerinden biridir. XRD yontemi,
elektromanyetik 1sinla etkilesim yoluyla, her bir kristalin fazin kendine 6zgii atomik
dizilimlerine bagl olarak, X-iginlarii karakteristik bir diizen igerisinde kirmasini
temel alarak ¢alismaktadir. CIGS, CdS ve ZnO:Al ince filmlerin X-iginlar1 kirmnim
analizi Sekil 4.1°de gosterilen X’Pert PRO X-1s1n1 difraktometresi ile yapilmustir.

Sekil 4.1 : X-1sinlan difraktometresi (XRD).

72


http://tureng.com/tr/turkce-ingilizce/atomsal%20kuvvet%20mikroskopisi
http://tureng.com/tr/turkce-ingilizce/atomsal%20kuvvet%20mikroskopisi

X-151mn1 Kirmim cihaziyla kayaglarin, kristalin malzemelerin, ince filmlerin ve
polimerlerin kristal dizilimi, faz1 ve 6rgii parametreleri gibi nitel ve nicel 6zellikleri ile
ilgili incelemeler yapilabilmektedir. Numunelerin analizi, dalgaboyu A=1,5418 A olan
CuKo X-1s111 tiibii kullanilarak, 2° min™ tarama hiz1 sabiti kullanilarak 26=10°-90°
araliginda taranmasi ile yapilmigtir. X-1s1n1 kirinimi, maksimum 60 kV gerilim ve

maksimum 55 mA degerleri kullanilarak ¢aligtirilmustir.

X 1sinlar, bir metal hedefin yiiksek voltajli elektronlar ile bir vakum tiipii igerisinde
bombardimani edilmesi ile tretilir. Malzemeye gelen foton demetleri her bir orgii
diizleminde n belli bir ag1 ile sagilir. XRD analizi ile belirlenen pik siddetleri, verilen
yansima difraksiyon durumuna gore orgli diizlemleri sayisi ile dogru orantilidir.
Difraksiyon diizlemleri Miller indisleri (hkl) ile gosterilir, gelen ve kirmnima ugrayan
foton demetleri arasindaki a1 esittir [167]. Kirimima ugrayan x isinlari demetinin
acilari, araliklar1 ve siddeti Olciilerek kristal yapisinin 6zellikleri belirlenmektedir.
Malzeminin kristal 6zelligi gelistikce XRD pikleri daha fazla keskinlesip siddeti
artmaktadir.

Kristal diizlemler arasindaki uzaklik (d), XRD analizlerinin sonuglar1 kullanilarak

Bragg Law formiilii ile hesaplanabilir. Bragg Kurali denklem 4.1°de verilmistir [168].
nA = 2dsin 6 (4.1)

Bu formiilde, A kristale diisen X-1s1nlarinin dalgaboyu, d kristaldeki diizlemler arasi
mesafe, n yansima mertebesi, 0 orgiiye diisen X-1s1nlar1 ile 6rgiiniin yiizeyi arasindaki
acidir. Ayrica XRD analizi ile kristallerin tane bilyiikliigii Debye-Scherrer formiilii
kullanilarak hesaplanmistir [168]. Denklem 4.2°de Debye Scherrer formiili
gosterilmistir.

_0.94A
o BcosOp

(4.2)

Burada D nanometre cinsinden kristal boyutunu, 6g (theta) derece cinsinden bragg
kirllma agisim1 A kullanilan X-1s1nin dalga boyu ve £, 20 derecede yar1 siddet
geniglikde FWHM (Full Width Half Maximum) degeridir [168]. Orgii gerinimi (&),
Williamson ve Hall metodu kullanilarak denklem 4.3’de gosterildigi gibi
hesaplanmistir [169].

BcosO = KF}\ + 2€sin® 4.3)
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Sekil 4.2’de yap1 igerisindeki diizlemlerin kristal boyutunu hesaplayabilmek i¢in

gerekli olan parametreler XRD ¢izimi {izerinden gosterilmistir [168, 170].

TIHCR

Siddet

IIH:L":".I"?"
B

20, 20y 20,
20 (derece)

Sekil 4.2 : XRD pik degerinden kristal boyutunun ve 6rgii geriniminin
hesaplanmasi.

Orgii gerilmesi, orgii yer degistirmeleri gibi kristal kusurlarmdan kaynaklanan 6rgii
sabitlerinin dagiliminin bir dl¢iisiidiir. Diger gerilme kaynaklar1 arasinda tane sinir
ticlii birlesme yeri, temas veya sinter gerilmeleri, yigma hatalar1 ve tutarlilik stresleri
bulunmaktadir. Kristalit boyutu ve 6rgii gerinimi Bragg pikini, pik genisliginin ve
siddetinin artisina bagli olarak etkiler, bu durum 20’nin pik degerinin yerini
degistirmektedir [171]. Kristalit boyutu 1/cos6, orgii gerinimi tan0 seklinde, pik
genisligine baglh olarak degismektedir. Boyut ve gerinimin pik genislemesindeki

etkisi, 20 pik degerindeki degisimden yola ¢ikarak belirlenmektedir [172].

Bu doktora tez ¢aligmasi kapsaminda kristalit boyutlar: belirleyebilmek igin, Fityk
programi kullanilarak ince filmlerin XRD analiz sonucu ig¢in ayr1 ayri1 pikler
yerlestirilmistir. Pik yerlestirmede Voigt fonksiyonu kullanilmistir. Fityk programi
kullanilarak numunelerin FWHM (B) degerleri hesaplanmis ve Debye Scherrer
formiiliinde yerine koyularak kristal boyut hesaplanmistir [170].

Kristalit boyutu iki pikin ayristirilamadigi bolgede oldugunda, yapilan islemler, detayli
olarak, Sekil 4.3 ve Sekil 4.4’de 11 kat kaplanan CIGS ince filmini i¢in Fityk isimli
programin kullanilmasiyla cizilen 20-70 dereceler arast XRD analiz sonucu

gosterilmistir [173]. Iki pik birbirine ¢ok yakin oldugu i¢in, kullanilan programa 6zgii
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ayristirma islemi yapilarak her pik i¢cin uygun Voight fonksiyonu uygulanarak FWHM
(B) degerleri belirlenmistir.

Fityk 0.9.8 - D\Desktop\SIVAHCILT\guncelxrdverileri\1 1Kat(beta06s). ot - O
Session Data Functions Fit Teels GUI Help
NAR QAQAAR TEH A& NE veigt v B
U data functions | variables

[ list all functions v

MName  Type Center
C Tvogt o
2 Voigt 317216

Center: 31.64922994 ~
Area: 246.207

Height: 3383.81

FWHM: 0.0653063

Int. Width: 0.0727603 v

2 [N |
=] 4 | mm HY| x

%_1: Voigt
height | 3383.81 i

~ center| 31.64923

': shape 0.1

&
gwidth 0.0368 i
&
=

i zoom [ menu

Sekil 4.3 : Ornek numunenin Fityk isimli programi kullanilmastyla ¢izilen 20—
70 dereceler aras1t XRD analiz sonucu.

Fityk 0.9.8 - D:\Desktop\SIYAHCILT\guncelxrdverileri\11Kat(beta065).txt = =

Session Data Functions Fit Tools GUI Help
QLA QAR TH & AE £ v N e
2000 data | functions | variables

[E2 list all functions v
Name  Type Center
W Voigt 31,6492

Center 31.72163 ~
Area; 83,1425
Height: 1695.6
FWHM: 0.0440108
Int. Width: 0.0430341 v
W 4h X
%_2:Voigt
height | 1695.604 s
~ center| 31.72163 i
gwidth| 0.0248 ]
T shape | 0.1 i}
i zuum@menu

Sekil 4.4 : Ornek numunenin Fityk isimli programin kullanilmastyla gizilen 20—
70 dereceler arast XRD analiz sonucu.
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4.1.2.2 Taramal elektron mikroskobu (SEM) analizi

Taramali elektron mikroskobu (SEM) ile malzeme, yiizeyine yonlendirilen yiiksek
enerjili elektron demetleri ile taranir ve yiizey morfolojisi (topolojisi) hakkinda detayli
bilgi sunan tahribatsiz tekniklerden biridir. Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak
hazirlanan CIGS ince filmlerin yiizey morfolojileri Sekil 4.5’de gosterilen10 kV
calisma voltajina sahip FEI Quanta FEG 250 marka taramali elektron mikroskoplari
kullanilarak belirlenmistir [174]

Sekil 4.5 : Taramali elektron mikroskobu (SEM) Quanta FEG 250.
4.1.2.3 X-Ismm floresans (XRF) spektrometresi analizi

X-Isin1 floresans (XRF) spektrometresi, hizli ve hassas bir sekilde malzemeye zarar
vermeden, igerisindeki elemental ve kimyasal kompozisyonu belirlemede kullanilan
onemli cihazlardan biridir [175]. XRF cihaz1 yiiksek enerjili X-isinlar1 ile uyarilan
atom yoriingesindeki elektronlarin daha yiiksek enerji diizeyine ¢ikmasini
saglar.Uyarilan elektronlar ilk enerji diizeylerine dondiiklerinde kazanmis olduklari
fazla enerjiyi dalga boyu 0,1-50 A olan X 1sinlar seklinde geri verirler. Bu ikincil X
1sinlar1 yayimina floresans isima adi verilir. Elementlerin verdigi bu isimalarin dalga

boyu her element i¢in farkli ve ayirt edicidir. Bagka bir deyisle bu 1simalar o elementin
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parmak izi gibidir. Isimanin dalga boyunun saptanmasiyla elementin cinsi (nitel),
saptanan bu 1sinin yogunlugunun Olgiilmesiyle element konsantrasyonu (nicel)

belirlenmektedir.

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmlerin kimyasal
konsantrasyonunu belirlemek igin Sekil 4.6’da gosterilen Innovatif ~ XRF

Technologies Alpha Series 2003 marka XRF cihazi kullanilmustir.

Sekil 4.6 : X-Isin1 floresans spektrometresi.
4.1.2.4 Atomik kuvvet mikroskobu (AFM) analizi

Atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ¢ok yiiksek ¢Oziiniirliiklii bir taramali kuvvet
mikroskobudur. Coziiniirliik birkag nanometre 6l¢eginde olup optik tekniklerden en az
1000 kat fazladir. AFM sayesinde saglanan kontrast dogrudan yapilan yiikseklik
Olctimlerinin sonucudur ve Ol¢iimii alinacak numunelerde iletkenlik saglamak igin
kaplanmak zorunda degildir ki bu iletken olmayan numunelerin yiizeylerinden de

dogrudan gozlemlenmesine olanak saglamaktadir.

AFM malzemelerin piiriizliligiinii, tane boyutunu, tane smirlarini ve spektrum
yogunlugunu detayli bir sekilde analiz eder ve bize numunenin ylizey morfolojisi
hakkinda detayl bilgi verir. Bizde bu baglamda hazirlamis oldugumuz ince filmlerin
yiizey morfolojilerini XE-Series Park Systems SPM Controller XE-70 Atomic Force
Microscopy (AFM) kullanarak belirledik.
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4.1.2.5 Fourier doniisiim kizilotesi spektroskopisi (FTIR)

Elektromanyetik spektrumun kizil 6tesi bolgesinde sogurma ile molekiillerin titresme,
biikiilme, egilme ve donme diizeyleri uyarilabilmektedir. Kizil 6tesi 1s1manin enerjisi
molekiiller arasindaki baglar1 bozmaya ve elektronik uyarma yapmaya yetmez fakat
molekiillerin geometrisine ve baglarin giicline bagli olarak titresme genliklerini
artirmaktadir. Infrared (IR) spektroskopisi, molekiillerde bulunan bazi baglarin
frekanslarin1 6lgerek molekiildeki fonksiyonel gruplar hakkinda fikir vermektedir.
Titresme hareketleri, gerilme ve egilme olarak iki sekilde gergeklesmektedir.
Molekiillerin titresim frekanslarina uyan orta kizilotesi fotonlarin dalga sayilart 400
cmtile 4000 cm™? arasindadir. Kizil6tesi bolgesinin 400 cm™ ile 1500 cm™ araliginda
gbzlenen bantlar molekiiliin yapisindan ¢ok fazla etkilenmektedir. Bu bdlgedeki
bantlarin tiimii incelenen molekiile 6zgiidiir ve bu bolgeye IR bolgesinin parmak izi
bolgesi denilmektedir. Bu bolge malzemelerin karakteristik gerilme titresimlerini
icermektedir. Fonksiyonlu grup bélgesi: 4000-1500 cm™, parmak izi bolgesi: 1500-
400 cm! araliklarindadir [176, 177].

Fourier Doniisiim Kizil6tesi (FTIR) Spektroskopisi (FTIR) yontemi ile molekiiler bag
karakterizasyonu yapilarak; kati, sivi, gaz veya ¢dzelti halindeki organik bilesiklerin
yapisindaki fonksiyonel gruplar, iki bilesigin cinsi, yapidaki baglarin tayini, baglanma
yerleri ve yapinin aromatik ya da alifatik olma durumu belirlenebilir. Bant yapisindaki
kaymalar malzeme icerisindeki yapisal degisiklikler hakkinda bilgi vermektedir [178].
Bunun yanisira FTIR analizi, karbonhidrat, fosfolipit, aminoasit ve proteinler gibi
biyokimyasal yap1 analizlerinde de kullanilmaktadirlar. Zaman 6l¢eginde elde edilen
bilgiler absorpsiyon spektrumunun fourier dontsimidir ve bir Fourier
transformasyonu (matematiksel metot) uygulanarak veriyi zaman alanindan frekans
alanina aktarmaktadir [179]. Verilerin, degisik frekanslarda olusan absorbasyonlari
grafige dokiiliir. Molekiilde fonksiyonel gruplarin belirlenmesi daha dnceden bu
gruplara ait infrared bantlarinin hangi dalga boyu araliklarinda goézlenebilecegi
gosteren ve korelasyon tablosu adi verilen tablolar incelenerek tamamlanmali ve

stiphelenilen molekiillerin spektrumlari i¢in kataloglara bagvurulmalidir.

Yapmis oldugumuz bu tez ¢alismasinda farkli sartlarda hazirlanan CIGS ince filmlerin
FTIR analizi Perkin Elmer Spectrum One FTIR cihazi ile 650-4000 cm™ araliginda

yapilmis ve yapidaki baglarin tayini ve analizi i¢in FTIR sonuglar1 kullanilmistir.
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4.1.3 Optik karakterizasyon

Malzemelerin  kullanim alanlarin1  belirleyebilmek i¢in, optik 6zelliklerinin
belirlenmesi biiyiik 6nem tasir. Giines pillerinde, optik sensorlerde ve optoelektronik
uygulamalarda siklikla kullanilan ince filmlerin optik ozellikleri optik gegirgenlik ve
yansitma Olgtimleri alinarak, sogurma katsayilari ve enerji bant araliklari hesaplanarak

belirlenmistir.

4.1.3.1 Ultraviyole goriiniir bolge spektroskopisi (UV/VIS)

Ultraviyole Goriiniir Bolge Spektroskopisi (UV/VIS), hem goriiniir bolge hem de
yakin-ultraviyole bolgede ¢alistigi icin iki farkli 151k kaynagi kullanilarak, malzemenin

optik sogurma ve optik yansitma degerleri belirlenmektedir.

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmlerin optik 6zellikleri,
190-1100 nm dalgaboyu araliginda, optik gecirgenlik ve yansitma Ol¢timleri Sekil
4.7°de gosterilen TETRA Model T80UV/VIS marka ¢ift demetli spektrofotometere

kullanilarak belirlenmistir.

Olgiimlerde, 0.5 % T (0~100 %T) fotometrik hata payi ile dl¢iilmiis ve tiim dl¢iimler
oda sicakliginda (295 K) alinmustir. Cift demetli spektroskopide 1sikdemetleri bir
pirizmadan gegirilerek igerdigi dalga boylarina ayrilir. Her bir monokromatik (tek
dalgaboyu) 1s1n bir ayna ile esit iki parcaya ayrilir. Yapilan bu tez ¢aligmasinda,

demetlerden biri CIGS ince filmden gecerken digeri referans olarak kullanmigtir [180].

EE\ =

Sekil 4.7 : UV goriiniir bolge spektroskopisi.

79



4.1.3.2 Fotoliiminesans analizi

Lazer 151n1 numunenin yiizeyine ¢arptiginda, malzeme icerisinde olusan, elektron
delik, kusurdan kusura veya valans bantindan iletim bantina rekombinasyonlarina
bagli olarak numuneden geri yayilan fotonlar monokromatdr tarafindan dagitilir ve
dedektor tarafindan algilanir. Numune ile lazer arasina yerlestirilen uyartim kaynagi
olarak kullanilan kiyici, referans sinyali olarak kullanilir. Dedektor sinyal ile referansi
karsilastirarak, sinyali, kilitleme amplifikatorii sinyaline karsi besler. Son olarak,

fotoliiminesans (PL) sinyali degisik dalgaboylarinda kaydedilir.

PL ol¢iimii esansinda segilecek uyarma kaynagi, yariiletken malzemelerde yasak
enerji bant araligindan daha biiyiik secilmelidir. Ornegin CulnSe; (Eq=1,043 eV) i¢in
5145 nm (2,4 eV) dalgaboyunda Ar+ yesil lazer veya 676,5 nm (1,83 eV)
dalgaboyunda K+ lazer tercih edilmelidir [106].

Yapmis oldugumuz bu tez ¢aligmasinda floresans spektroskopisi 6l¢timleri; Varian
Cary Eclipse model spektrometre kullanilarak yapilmistir. CIGS ince filmlerin
floresans spektroskopisi olgiimleri esnasinda 300 nm ilk uyarma sinyali olarak

kullanilmustir.

4.1.4 Elektriksel karakterizasyon

Malzemelerin elektriksel karakterizasyonunun belirlenmesi, onlarin kullanim
alanlarmi ve kalitesini belirleyebilmek icin biiyilk 6nem tasimaktadir. Hazirlamis
oldugumuz ince filmlerin elektriksel 6zellikleri, yiizey 6zdirengleri dort noktali prop
ile ve akim-gerilim karakteristikleri Kiethley 4200 I-V marka cihazi ile alinan veriler
dogrultusunda belirlenmistir. Ince filmlerin iletkenlikleri yiizey dzdirenglerinden yola
c¢ikarak hesaplanmigtir. Ayrica olusturulan CIGS ince filmi giines pilinin verimliligi
ve CIGS heteroekleminin idealite faktorti akim-gerilim karakteristikleri belirlenerek

hesaplanmuistir.

4.1.4.1 Dortlii (4’lii) prop sistemi

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmlerin ve diger
katmanlara ait ince filmlerin yiizey 6zdirenci /o (ohm/ kare) cinsinden SIGNATONE
marka 4’lii prop sistemi ile 6lgiildii. 4’lii prop 6l¢limii 6rnek ylizeyine dort elektriksel
kontaklar yapilarak gerceklestirilmistir. Ozdireng ise, dlgiilen malzemede gerilim,

akim ve malzemenin seklinden kaynaklanan geometrik yapi faktoriiniin (carpan,
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katsayi) bilinmesiyle bulunmustur [181]. Do6rt nokta temash iletkenlik olgiim
sisteminin, mekanik yapis1 hareketli, ayarlanabilir yapida olmaktadir. Degisik
kalinliklardaki ornekleri Olcebilecek sekilde mesafe ayari yapilabilmektedir. Sekil

4.8’de elektriksel dl¢lim i¢in kullanilan 4’lii prop sistemi gosterilmistir.

Sekil 4.8 : Manuel dort nokta direng problu ekipmant.

Filmlerin yiizey 6zdirengleri 4 noktali probun en dis iki probun {izerinden akim gegirip
i¢ tarafta kalan problarada gerilim uygulama esasina dayanarak Olcililmiistiir. Bu

yonteme Van der Pauw metodu (4-nokta) denilmektedir [182].

4.1.4.2 Akim gerilim (I-V) dl¢iimleri

Molibden (Mo) kapli soda kire¢ silikat cam altlik {izerine biyiitiilen
CIGS/CdS/ZnO:Al heteroeklemlerin akim-gerilim karakteristikleri karanlikta ve 100
mW/cm? 151k siddetine sahip 50 Watt’lik tungsten lamba kullamlarak aydinlikta
belirlenmistir. Sekil 4.9°da, akim ve gerilim olgtimleri igin kullanilan Keithley 4200

ve aydinlik ve karanlik 6l¢timlerinin alinabilmesi i¢in kurulan diizenek gosterilmistir.

Sekil 4.9 : Akim gerilim 6l¢iimleri i¢in kurulan diizenek ve Keithley 4200.
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4.2 Tasiyicinin Hazirlanmasi ve Temizlenmesi

CIGS ince film gilines pillerinde taban malzemesinin temizlenmesi, tizerinde
hazirlanan ince filmlerin karakteristik Ozelliklerini oldukca etkiledigi i¢in ¢ok
onemlidir. Taban malzemesinin se¢imi esnasinda dikkat edilmesi gereken hususlar,
vakuma dayanikli olmasi, farkli kaplama siirecleri esnasinda bozulmamasi ve
kimyasal olarak etkin olmamasi gerekmektedir. Filmlerin karakteristik 6zelliklerini
saglikli bir sekilde analiz edebilmek icin taban malzemesi korozyona ugramamasi ve
kaplama siirecinde selenyum (Se) veya siilfiir (S) ile reaksiyona girmemesi, kirlilikleri
sogurucu tabakaya iletmemesi Onem tasimaktadir. Ayrica segilen tabanlik 1siya
dayanikli olmalidir ¢iinkii, kaplama yontemlerinin bir cogunda yiiksek sicaklik (400-
600° C) degerlerine cikilmaktadir. Tabakalar arasinda yapraklanma veya yapigma
problemleri ile karsilasmamak igin uygun termal genlesme katsayisina sahip tabanlik
secilmelidir. Cizelge 4.2’de CIGS giines pillerinde kullanilabilecek herbir tabakanin,
tabanliklarin ve yalitkan tabakalarin termal genlesme katsayisi ve yogunluk degerleri

verilmistir.

Cizelge 4.2 : Giines pilleri malzemelerinin ve kullanilan altliklarin 6zellikleri. termal
genisleme katsayis1 (CTE) [183], yogunluk [184].

Malzeme CTE (10° K™ Yogunluk ( g/cm®)
Tabanliklar
Soda Kire¢ Cam (SLG) 9 2,5
Celik 11-16 7,8
Titanyum (Ti) 8,6 4,5
Aliminyum (Al) 23,1 2,7
Poliimid 12-24 15
Yalitkan Tabakalar
SiOX 1-9 2,2-2,7
Al203 6-8 3,9
Giines Pili Tabakalar1
Mo 4,8 10,2
CIGS 8-11 59
Cds 4,5 4,8
Zn0O 4,75/2,9 5,6

Diisiik termal genlesme katsayist ile karsilastirildiginda yiiksek termal genlesme
katsayisina sahip altliklarin kullanildig1 giines pillerinin molibden (Mo) arka
kontaklarinda bazi ¢atlaklar goriilebilmektedir. Bu tarz gerilmelerle ilgili problemlerin

iistesinden gelebilmek i¢in, uygun Mo kaplama siireci ve tampon tabaka uygulamasi
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yapilmalidir. CIGS giines pillerinde soda kireg¢ silkat cam altliklarin yanisira esnek
altliklar da rahatlikla kullanilabilmektedir. Esnek altliklar, polimer ve metal levha
olmak t{izere iki ayr1 kategoride incelenmektedir. Altlik olarak kullanicak olan polimer
0zel olarak 1s1ya dayanikli olabilecek sekilde secilmelidir. Polimer altliklar en yiiksek
450° C-500° C sicaklik degerlerine kadar dayanabilmekte olup bu deger normal
sartlarda siklikla kullanilan cam altliklar tizerine kaplama yoneteminden ~100 K kadar
dusiiktiir. Althik olarak kullanilan metal levhalar herhangi bir bozulmaya ugramadan
yiiksek sicakliklara kadar dayanabilmektedir fakat bu tip altliklarda giines pilinin
fotovoltaik ozelliklerini negatif yonde etkileyen altliktan sogurucu tabakaya
kirliliklerin tasinmasi gibi problemler gézlemlenebilmektedir [185]. Bu problemler,
altlik ile arka kontak arasinda ek bir bariyer katman ile Onlenebilmektedir fakat
kullanilan bu ara bariyerin de yiiksek sicakliga dayanikli olmasina dikkat edilmelidir.
Glines pillerinde kullanilan tiim katmanlarin homojen ve piirlissiiz olmasi
gerekmektedir. Cok kristalli CIGS sogurucu tabaka igerisindeki ¢ok az miktarda
sodyum (Na), giines pili verimliligini ylikseltmektedir. Polimer ve metal levhalar
icerisinde Na bulunmadigindan, bu altliklarda sodyum ihtiyaci farkli bariyer katmanlar
eklenerek veya digardan Na eklemesi yapilarak giderilebilmektedir. Fakat soda kireg
silika (SLSG) cam altliklarda Na dogal olarak bulundugundan ek bir katmana veya
sodyum eklemesine ihtiya¢ duymadan, bu ihtiya¢ giderilmis ve yiiksek verimlilikte
CIGS giines pilleri biiyiitiilmiis olur. Yapilan bu tez ¢alismasi kapsaminda hem
ekonomik olmasi hem de yiiksek sicaklik degerelerine dayanikli ve giines pillerinde
gerekli olan Na ihtiyacini karsilayabiliyor olmasi nedeniyle taban malzemesi olarak
soda kire¢ silikat cam altliklar (SLSG) kullanilmistir. SLSG altliklar asagidaki

islemlerden gegirilmek suretiyle temizlenmistir.

* Deiyonize su ve sivi deterjan ile 5 dakika ytkanmustir.

» Sodyum bikromat dehidrat ile 5 dakika yikanmistir.

* Deiyonize su ile 1 dakika durulanmustir.

« Ultrosonic Cleaner’da asetonla 1 dakika banyo yapilmustir.

« Ultrosonic Cleaner’da de-iyonize su ile 3 dakika durulanmustir.

* Sicakhigi 95°C ye ayarlanmis etiiv de 30-35 dakika kurutulmustur.
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Cam altliklar ve deney esnasinda kullanilacak tiim arag ve geregler yukaridaki temizlik
stirecinden gecirilerek deneysel ¢aligmalarin yapilabilmesi i¢in hazir hale getirilmistir.
Temizlik asamas1 deneysel calismalarda, 6zellikle de sol-jel yontemi kullanilarak
hazirlanacak olan ¢alismalarda biiyiik 6nem tasimaktadir. Olusabilecek herhangi bir
kirlilik glines pilinin verimliligini dogrudan etkileyebilecegi icin bu siire¢ biiylik bir

titizlikle tiim ara¢ ve gereclere uygulanmistir.

4.3 CIGS Ince Filmlerin Hazirlanmasi ve Sol-Jel Daldirma Yontemiyle

Kaplanmasi

Bakir indiyum galyum diselenit (CIGS) ¢ozeltisi hazirlanirken, baslangi¢ malzemesi
olarak yiiksek saflikta 1 gr bakir nitrat hidrat (Cu(NO3)2-:3H20; %99,999), 1,12 gr
indiyum nitrat hidrat (In(NO3)2-:3H20; %99,999) ve 0,41 gr galyum nitrat hidrat
(Ga(NO3)3-H20; %99,9) elementleri 60 ml etanol igerisinde manyetik karistirici
tizerinde, yaklasik olarak bir saat 40°C sicaklikta karistirilarak homojen bir ¢ozelti elde
edilmistir. Ayr1 bir beherde 20 ml etanol igerisinde 14 gr terpinol ve 0,75 gr etil seliiloz
homojen ve viskoz bir ¢ozelti olusana kadar karistirilmis ve sonrasinda daha dnceden
hazirlanmis olan CIG ¢ozeltisine eklenerek bir saat manyetik karistirict iizerinde,
homojen bir karisim elde edilecek sekilde karistirmaya devam edilmistir [22].
Hazirlanan bu c¢ozeltinin asidik 6zellik gosterdigi olgiillen 0,5 pH degeri ile
belirlenmigtir. Yapilan bu islemlerden sonra hazirlanan vizkoz c¢ozelti igerisine
selenyum eklemesi yapilmistir. Bu islem farkli iki selenyum kaynagi ile denemis ve

farkl1 iki CIGS ¢ozeltisi elde edilmistir.

Yapilan ¢alismalarin cogunda Se kaynagi olarak SeO2’nin katkilandig1 CIGS ¢ozeltisi
kullanilmistir. Hazirlanan viskoz CIG ¢ozeltisine molar birlesme orani 1:0,7:0,3:2
(Cu:In:Ga:Se) olacak sekilde 1,179 g SeO2 elementi eklenmistir. SeO. eklenmesi ile
bulaniklasan CIGS ¢ozeltisine pH dengeleyici olarak dietanolamin ve hidroklorikasit
(HCI) eklenerek ¢ozelti homojen bir goriinim kazanirken, ph 1,5 degerine

yiikselmistir. Sonug olarak, pH degeri 1,5 olan CIGS ¢ozeltisi hazirlanmastir.

Gilines pili ¢alismalarinda kullanilan CIGS ¢dzeltisinde, Se kaynagi olarak toz
selenyum (Se) elementi kullanilmistir. Birlesme oran1 1:0,7:0,3:2 olacak sekilde, TOP
¢oziiciist igerisinde ¢ozdiirilmis 0,841 g toz selenyum (Se) elementi, terpineol+etil

seliiloz+CIG karisimina eklenerek, manyetik dondiiriiciiniin sicakligi 60 dereceye
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ayarlanarak bir saat karistirilmistir. Sonug olarak, pH degeri 1,5 olan CIGS ¢ozeltisi

hazirlanmstir.

Yapilan calismalar sonucunda CIGS c¢o6zeltisinin neme karst duyarli oldugu
goriilmiistiir. Ortamdaki bagil nemin %50°yi agmas1 durumunda, bir giin kadar kisa bir
siirede dahi hazirlanmis ¢ozeltinin ¢okelebildigi tespit edilmistir. Ayrica oda
sartlarindaki sicakliklarda CIGS soliisyonun bozulabilecegi diisiiniilerek buzdolabinda
agz1 kapali bir sekilde muhafaza edilmistir. Sekil 4.10°da farkli pH degerlerinde

hazirlanmig CIGS ¢ozeltileri gosterilmistir.

CIGS ince filmler sol-jel daldirma teknigi kullanilarak SLSG altliklar iizerine
kaplanmistir. Kaplama o6ncesinde, CIGS ¢6zeltisi hazirlanmistir. Sol-jel daldirarak
kaplama teknigi, hazirlanan soliisyonun konsantrasyonunun atomik diizeyde
kontroliiniin saglanmasi ile nanopartikiiler yapinin fiziksel 6zelliklerinin kontroliinii
miimkiin kilmaktadir. Ayrica bu yontem sayesinde nanokristalitlerin sekli istenildigi
gibi kontrol edilebilmektedir. Bu 6zelliklerinden dolay1 bu ¢alismada sol-jel daldirma
teknigi ile kaplama tercih edilmistir.

Sekil 4.10 : Farkli pH degerlerinde hazirlanmis CIGS ¢ozeltileri.

Sol-jel daldirma yontemi, Sekil 4.11°de gosterilen KSV Dip Coater LMX2 marka
kaplama cihazi kullanilarak uygulanmistir. Kaplama islemi sirasinda, tasiyici tizerinde
homojen kalinlikta bir film elde edebilmek amaciyla, SLSG, 200 mm/dk. hizinda
cozeltiye daldirilmis, 20 saniye ¢oOzelti igerisinde bekletilerek yine ayni hizla

cekilmisgtir.
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Sekil 4.11 : KSV dip coater daldirma iglemi cihazi.

Kaplama islemi sirasinda kaplama islemi parametreleri bilgisayar kontrollii olarak
hassas bir sekilde hesaplanip belirlenmistir. Bdylece, daldirma hizi, soliisyon
icerisindeki bekleme siiresi ve tasiyiciyt c¢ekme hizi gibi kaplama iglem
parametrelerine iligkin verilen komutlar, Sekil 4.12°de gosterildigi gibi bilgisayar

ortaminda kontrol edilebilmistir.
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Sekil 4.12 : KSV dip coater LMX2 cihazina verilen komut.

Gergeklestirilen kaplama isleminin tamamlanip tamamlanmadigimin kontrolii ise
Sekil 4.13’de arz edildigi gibi tespit edilebilmektedir. Boylece her defasinda farkl
numuneler i¢in ayni verilerle kontrollii daldirma islemi gerceklestirebilmemiz

miimkiin olmustur.
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Sekil 4.13 : KSV dip coater LMX2 bilgisayar programi baglatma ve durdurma
islemi.
Filmin, SLSG yiizeyine iyi bir sekilde tutunarak adhezyon o6zelliginin gelismesi,
iretilen filmlerin 100°C (SeOy) ile 300°C (toz Se) aralifinda degisen sicakliklarda
hava ortaminda 10 dK siire 6n tavlamaya maruz birakilmasi ile saglanmistir. Kaplama
ve On 1sitma islemi herbir numune i¢in her daldirma islemi sonrasinda tekrarlanmistir.
Daldirma iglemleri ve 6n 1sitma islemleri bittikten sonra CIGS ince filmleri 200°C
(Se0y) ile 500°C (toz Se) araliginda degisen sicakliklarda 1 saat tavlanmistir. Yapilan
tim bu islem basamaklar1 sonrasinda selenyum kaynag: olarak SeO: kullandigimiz
CIGS ince filmler seffaf goriinimde iken selenyum kaynag olarak toz Se
kullandigimiz CIGS ince filmler homojen siyah piiriissiiz bir goriinimde elde
edilmistirler.Hazirlanan tiim ince filmlerin film kalinhig1 yiizey profilometresi

kullanilarak belirlenmistir.

4.4 CIGS 1ince Filmlerin Kiitle Yogunluklarmin Piknometre Yontemiyle

Belirlenmesi

Ayni kosullarda farkl kat sayisinda hazirlanan CIGS ince filmlerin kiitle yogunluklari
piknometre yontemi kullanilarak belirlenmigtir. 50 ml’lik piknometre cam
malzemenin, bos iken hassas terazide kiitlesine bakilmis, sonra i¢i saf su ile tepeleme
doldurulduktan sonra tagirmali kapagi tizerine kapatilarak fazla hacim disariya atilmis
sonra da lizeri kagit havlu ile hi¢ 1slaklik kalmayacak sekilde kurulanmistir ve briit
kiitlesi hassas terazi ile tekrar 6l¢iilmustiir [186]. Bu islemleri takiben ayn1 kosullarda
hazirlanmis olan filmler, oncelikle hassas terazi iizerinde tartilir ve ardindan, i¢i su
dolu piknometreye atilarak tagirmali kapagi lizerine kapatilarak fazla hacim disariya

atilarak, piknometrenin etrafi kurulanarak tekrar hasas terazi iizerinde kiitlesi
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Olciilmiistiir. Bu islemler neticesinde piknometre igerisine atilan ince filmin hacmi ve
kiitlesi belirlenerek, yogunluk: kiitle /hacim'den ince filmerin yogunluk degerleri
hesaplanmistir [187]. Piknometre ile yapilan 6l¢iimlerde hatalar genellikle; tartim
sirasinda s1vi 6rnekte ortaya ¢ikan buharlasmadan, piknometrenin bogazina tutunan
nemden, sicaklikta ortaya c¢ikan degisimlerden kaynaklanmaktadir. Su banyosunun
sicakligi oda sicakligina ayarlanmigtir ve Olglim yapildigi siirece ayni sicakligin
degismemesine dikkat edilmistir. Sekil 4.14°de piknometre ile yapilan tartimlarin bir

Ornegi gosterilmistir.

50 ml'lik bos Ormegin kiitlesi  Ornek + saf su ile dolu 50 Saf su ile doln 50 ml'lik
piknometre kiitlesi ml'lik piknometre kiitlesi pikmometre kitlesi

Sekil 4.14 : Gergek yogunluk saptanmasinda piknometre ile yapilan tartimlarin
sematik goriiniimii.

45 CdS Ince Filmlerin Hazirlanmasi ve Kimyasal Banyo Yigma (CBD)

Yontemiyle Kaplanmasi

CIGS ince film gilines pillerinde bariyer katman olarak kullanilan n-tipi CdS ince
filmler p-tipi CIGS ince filmler iizerine kimyasal banyo yigma teknigi kullanilarak
kaplanmistir. Yapilan ilk ¢alismalarda, CdS ince filmler SLSG altliklar tizerine Sekil
4.15°de gosterilen kimyasal banyo yigma teknigi ile kaplanmistir.

Sekil 4.15 : Kimyasal banyo yigma teknigi semasi.
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CdS ince film biiylitmek i¢in baslangi¢c malzemesi olarak CdCl> kullanilmistir. 0,2 M
ve 10 mL CdCl; (0,36 gr) ¢ozeltisi deiyonize (DI) suda hazirlanmistir. Bu ¢6zelti bir
manyetik karistiricinin iizerinde oda sicakliginda 2 saat siireyle karistirllmistir. Bu
esnada, bir bagka beher igerisine yine 0,2 M ve 10 mL hacminde tiyoiire (NH2)2CS
(0,15 gr) ¢ozeltisi manyetik karistiricinin tizerinde oda sicakliginda 2 saat siireyle
karistirilarak hazirlanmistir. 2 saatlik siirenin sonunda CdClz ¢ozeltisi 100 mL’lik bir
behere alinarak ¢ozelti icerisine pH metre (Ph 330i,WTW 82362 Weilheim)
yerlestirilerek ¢ozeltinin pH’1 diizenli olarak gdzlemlenmistir. Hazirlanan ilk
¢ozeltinin baslangigtaki pH’1 5,3 olarak Ol¢iilmiistiir. Bu deger, ¢ozeltiye damla damla
%25 amonyak ilave edilerek pH 10 degerine yiikseltilmistir [188].

Cozeltinin pH’si 10’a ayarlandiktan sonra énceden temizlenmis olan SLSG altliklar
CdCly ¢ozeltinin igerisine daldirilarak ¢ozelti 1sitilmaya baslanmistir. Cozeltinin

sicakligi 60°C’ye ulastiginda tiotire ¢ozeltisi CdCly ¢ozeltisine ilave edilmistir.

Karstirilan g¢ozeltiler kaynayincaya kadar (~80°C) sitilmigtir. Kaynama basladiktan
hemen sonra 1sitict kapatilarak CdClz+ tiyotire ¢ozeltisi oda sicakligina sogutulmustur.
Daha sonra SLSG altliklar ¢ikartilarak DI su ile temizlenmisitir. Bu islemler
sonucunda SLSG altliklarin kimyasal banyo yigma teknigi kullaniarak turuncu renkte

homojen bir film ile kaplanmis oldugu goriilmiistiir.

4.6 ZnO:Al ince Filmlerin Hazirlanmasi ve Sol-Jel Daldirma Yéntemiyle

Kaplanmasi

Daldirma yontemiyle kaplama prosesinin ilk agamasi ¢ozelti hazirlamak olmustur.
Zn0:Al ¢ozeltisi hazirlamak igin baslangi¢ malzemesi olarak Zn(CH3COO)..2H>0
(¢inko asetat di hidrat, %99,5 saflikta) kullanilarak 50ml 0,5 M ¢6zelti hazirlanmistir.
Coziicii olarak etanol, pH dengeleyici olarak dietanolamin, katki maddesi olarak ekstra
saflikta A1(NOz3)3.9H20 (aliiminyum nitrat nanohidrat) kullanilmistir.ZnO: Al ince film

bliyiitiilmesindeki islem basamaklar1 soyledir:

1) Etanol ¢oziicti igerisinde 0,5 M ve 50 ml Zn(CH3COOQ),.2H.0 (5,486 g/mol)

¢Ozeltisi hazirlanmistir.

2) Hazirlanan bu ¢ozeltiye Al katki maddesi olarak at. %1,2 (atomik yiizde)
konsantrasyonunda, Al(NO3)3.9H,0 eklenerek ZnO:Al ¢6zeltisi hazirlanmstir.
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3) Olusan beyaz renkli ¢dzeltimize homojen, seffaf goriinim kazanana kadar

dietanolamin (DEA) eklenmistir.

4) Saf gortinimdeki ¢ozelti Sekil 4.16(a)’daki manyetik karistirici (Heidolph MR
3001K) kullanilarak 60°C sicakliginda bir beher i¢inde 1 saat siireyle karistirilmastir.

5) Cozelti sogutulduktan sonra bir giin siireyle oda sicakliginda bekletilerek

yaslandirilmistir.

6) Kaplama isleminin yapildig: siire¢ icerisinde hem ¢dzeltinin hem de kaplamanin

saglikli olabilmesi i¢in ortam nemi %50 oraninda tutulmaya ¢alisilmistir.

7) Son olarak, onceden temizlenmis olan SLSG altliklar iizerine sol-jel daldirma
teknigi kullanilarak ZnO:Al ince filmler kaplanmistir. Her daldirma isleminin
ardindan filmler 400°C sicaklikta 10 dk 6n 1sitmaya maruz tutulmustur. Son daldirma
isleminden sonsa ZnO:al ince filmler 500°C sicaklikta 1 saat tavlanmistir.Sekil
4.16(b)’de sol-jel daldirma teknigi ile 3 kere daldirilarak kaplanan ve 500°C sicaklikta
bir saat kadar tavlanan ZnO:Al ince filmine ait resim ve ZnO:Al ¢6zeltisinin karigma

esnasindaki goriintlisti gdsterilmistir.

Sekil 4.16 : (a) Heidolph MR 3001K magnetik karistirici ve (b) kaplanmig
ZnO:Al ince film.

4.7 Omik Kontaklarin Onemi ve Dc Koparma Yéntemi ile Molibden Biiyiitiilmesi

Yariiletken heteroeklem yapilarin elektriksel 6zelliklerini analiz edebilmek i¢in giines
pillerinde arka ve 6n olmak {izere iki omik kontak olusturulmaktadir. CIGS ince film
giines pillerinde kullanilacak olan omik kontaklarin direncinin akimdan bagimsiz ve

giines pilinde kullanilan yariiletkenlerin direncinden ¢ok kiiciik olmasina dikkat
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edilmistir. Ayrica segilen omik kontaklarin diger katmanlarla mekaniksel olarak uyum

icinde olmasina ve giiriiltii kirliligi olusturmamasina 6zen gosterilmisitir.

Omik kontaklar icin se¢ilen metallerin bazi sartlar1 geregkelestiriyor olmasi
beklenmektedir. Ornegin kontak n-tipi bir yariiletkende kullanilacaksa metalin ¢ikis
isinin, yariiletkenin termodinamik ¢ikis isinden daha kiiglik olmas1 beklenmektedir.
Eger kontak p-tipi bir yariletkende kullanilacaksa, metalin ¢ikis isinin
yariiletkeninkinden daha biiylik olmasina dikkat edilmektedir. Ayrica, n-tipi
yariiletkende kullanilan metal kontagin donor 6zelligi gostermesi beklenirken p-tipi

yariiletkende kullanilacak olan metalin akseptdr 6zelligi gostermesi beklenmektedir.

Omik kontagin direnci ohm yasas1 (Diren¢=Gerilim/Akim) ile yani kontak iizerinde
olusan gerilimin kontaktan gecen akima orani ile belirlenmektedir. Glines pillerinde
kullanilan kontaklarin direnci ne kadar kiigiikse o kadar iyi omik kontak oldugu
anlamina gelmektedir. Kontagin akim-gerilim karakteristigi degilse kontagin
dogrultma derecesi akimin dogru ve ters yonlerde aldigi degerlerin orantist ile
belirlenmekte ve bu kontagin dogrultma katsayisi olarak bilinmektedir. Ideal omik

kontagin dogrultma katsayis1 birdir.

Yapilan bu tez ¢alismasinda, sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS
ince film giines pillerinde arka kontak olarak molibden metal, 6n kontak olarak da
aliminyum metali kullanilmistir. Molibden metalinin sogurucu tabakaya difiize
olmamas1 ve CIGS bilesigi ile reaksiyona girmemesi ve ¢ok kiiciik 6zdirence sahip
olmasi, bu metalin CIGS ince film giines pillerinde arka kontak metali olarak
kullanimini saglamistir. Gegmiste molibden metaline alternatif olarak bir ¢ok kontak
malzemesi ¢alisilmig fakat hi¢biri CIGS ile Mo kadar iyi uyum saglayamamaistir. Fakat
son zamanlarda Mo omik kontagin uygunlugu diisiik yansiticiligindan dolay: tekrardan
sorgulanmaya baslanmistir. Bu durum sogurucu tabaka kalinliginin azaltilmasi (<2
um) ile gelen fotonlarin sadece bant araligina esit ve daha kiigiik olanlarin sogrulmasi
ve biiyiik enerjiye sahip olanlarin sogrulamamasindan dolay1 sorun teskil etmistir.
Tantal, Mo ile karsilastirildiginda daha iyi bir yansiticiliga sahip oldugundan, giines
pillerinin performasini iyilestirmek adina iyi bir alternatif arka kontak malzemesi

olarak goriilmektedir.

Optik kayiplar1 azaltabilmek icin, iletken seffaf tabakanin kalinliginin azaltilmasi

gerekmektedir. Bagka bir deyisle akim kayiplarina kars1 gosterilen direngten kaginarak
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iyi bir iletkenlik elde edilmeye ¢alisilmalidir. N-tipi seffaf pencere tabaka tizerine Al
metalinden 1zgara seklinde maskeleme yapilarak 6n kontaklar alinmigtir. Bu ¢alismada
Mo arka kontak dc magnetron sputtering yontemi kullanilarak soda kireg silikat cam
altliklar iizerine kaplanmustir. Ust elektrot igin ise 4N-5N alumiyum peletleri Ultra
Yiksek Vakum (Ultra-High Vacuum) UHV sisteminde termal buharlastirma ile

olusturulmustur.

CIGS giines hiicrelerinde arka kontak olarak agirlikli olarak molibden kontak
kullanilmaktadir. Molibden, CIGS yapisi ile reaksiyona girmemesi ve bu katmana
difiizyon etmemesinin yaninda biiyiitme siiresinde bozunuma ugramamasi ve diisiik
direnci nedeni ile tercih nedeni olmustur. Mo sodakireg silikat camlarda Na gegisine

izin vermesi nedeni ile de avantaj saglamaktadir.

Mo arka kontak Ar ortaminda dc kopartma yontemi ile 4”lik kaynak kullanilarak
yapilmistir. Yiiksek vakum sisteminde, 10E-7 Torr mertebesinde, taban vakum
seviyesinin akabinde gergeklestirilen biiyilitme siirecinde (12—214mTorr); Molibdenin
ylizeye yapismast i¢in iki farkli gii¢ uygulanmstir. 1. fazda Ssccm Ar akiginda 20-30dk
175-200W uygulanarak ve II. fazda ise Ssccm Ar akisinda 50-60 dk 300-350W giic
uygulanmigtir. I. durumda vakum degeri 14-16 mTorr Il. durumda ise vakum degeri
14-19mTorr civarindadir. Sekil 4.17°deki Mo’ya ait XRD analizinde II. asamada daha

fazla gli¢ uygulandiginda yogunluk degisimi net olarak goriilmektedir.

5000

g

Siddet (keyfi birim)
3

I | SN

Siddet (kevyfi birim)

20 a0 a0 80
26 (derece)

Sekil 4.17 : Molibden katmanina ait XRD grafigi.

Mo ince filmlerinde stres durumu biiyiiltme kosullarmma gore sekillenir. Mo

atomlarinin daha yiiksek kinetik enerji ile alttabana geldiginde ylizeydeki stes de
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gerilimden yigin stresine dogru durum degistirir [189]. 1. asamada uygulanan diisiik
giiclerde daha gozenekli mikro yapi1 olusur daha diisiik stres ile kolay yapisma s6z
konusudur. II. asamada daha yogun mikro yap1 ile daha diisiik direngli bir yap1 elde
edilir. SLSG/Mo/CIGS/CdS/Zn0O:Al/Al Giines Pilinin Olusturulmasi

Akim gerilim karakteristiklerinin yapilabilmesi i¢in, dncelikle Mo arka kontak dc
kopartma yontemi kullanilarak SLSG altliklar iizerine boliim 4.6’da anlatildig: sekilde
kaplanmustir. P-tipi sogurucu tabaka CIGS ince filmler, SLSG/Mo altliklar tizerine sol-
jel daldirma teknigi kullanilarak Sekil 4.18’de gosterilen sekilde bolim 4.3’de
anlatildig1 gibi ~200°C (SeO2) sicaklikta tavlanarak cam altlik {izerine ~300 nm
kalinliginda ve 500°C (toz Se) sicaklikta tavlanarak Mo kapli cam altlik iizerine ~1pum
kalinliginda kaplanarak farkli iki sekilde hazirlanmistir.

KSV KSV KSV
fi Dipcoater Dipcoater Ti Dipcoater
W Mo kaph l ol I
l | SLSG L 18|
CIGS Cozeltist Daldirma Siireci Geri Cekme Sireci

T
332
t =
‘ . Daldirma iglemi her numune igin bir kag
| i kere tekrarlands ve her daldima sonunda

on 1sitmaya maruz tutuldu ve son —
- m daldirma islemi sonrasinda 1 saat kadar
hava ortamida tavlandi.

=
<z

~

!

On Istma Sireci Kaplanms CIGS Ince Film

Sekil 4.18 : Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak CIGS filmlerin olusturulmas.

CdS bariyer tabaka, hazirlanan SLSG/Mo/CIGS yapilar iizerine kimyasal banyo yigma
teknigi kullanilarak 50 nm kalinliginda boliim 4.4°de anlatildig: sekilde, Sekil 4.19°da
gosterildigi gibi 300°C sicaklakta tavlanarak kaplanmistir.
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L Hol Plate ® i )
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Kimyasal Banyo Yigma Tavlama [slemi CdS Ince Filmi

Yéntemi (CBD)

Sekil 4.19 : CBD yo6ntemi kullanilarak CdS ince filmlerin kaplanmasi.

On pencere olarak n-tipi seffaf goriiniimlii ZnO:Al katman tekrar sol-jel daldirma
yontemi kullanilarak ~600 nm kalinliginda Sekil 4.20°de gosterildigi gibi bolim
4.5’de anlatildig1 sekilde 600°C sicaklikta hava ortaminda ~1 saat tavlanarak

kaplanmustir.

KSV
Dipcoater

ks
Dipcoater

— <L — — Son tavlama islemi

Zn(-Al Cizeltisi Daldrma wve ger On 1sitma islemi
cekme islemi 3 kere
telorarlands

Sekil 4.20 : ZnO:Al pencere tabakanin sol-jel daldirma teknigi ile kaplanmasi.

SLSG/Mo/CIGS/CdS/ZnO:Al  heteroeklemi olusturulduktan sonra elektriksel
analizlerin yapilabilmesi i¢in ZnO:Al pencere katmaninin {izerine st elektrot olarak
ise 4N-5N alumiyum peletleri UHV sisteminde termal buharlastirma ile

olusturulmustur.

Yapilan tim bu c¢alismalar sonucunda SLSG/Mo/CIGS/CdS/ZnO:Al/Al
konfigiirasyonunda CIGS ince film gilines pili olusturulmus gerekli elektriksel
Ol¢limlerin yapilabilmesi i¢in hazir hale getirilmistir. Sekil 4.21 ve Sekil 4.22°de CIGS
ince film giines pilinin olusumu i¢in takip edilecek islem siireci ve hazirlanan filmlere

ait resimler gosterilmistir.
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ZnO:Al (n-tipi seffaf iletken tabaka)

CdS (n-tipi tampon tabaka)

CIGS (p-tipi sofurucu tabaka)

soda kireg silikat canmu (altlik)

Sekil 4.21 : CIGS ince film giines piline ait konfigiirasyon ve hazirlanan filmler.
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Sekil 4.22 : CIGS ince film giines pilinin hazirlanmas siireci.
4.8 CIGS iInce Filmlerin Co-60 Radyoizotopuna Maruz Birakilmasi

Sogrulan doz, iyonlastirici radyasyon ile materyal iizerine aktarilan enerjinin miktarin
gostermektedir. Sogrulana doz, emilen doz seviyesi ve 15181 gecirgenligi olarak da
tanimlanabilmektedir. Farkli 6zelliklerde hazirlanan CIGS ince filmler, gama sogurma
tekniginden faydalanilarak farkli i¢ sogurma degerinde, radyasyona maruz birakma
caligmalarinda endiistriyel uygulamalarda siklikla kullanilan Co-60 radyoizotopu
kullanilmistir. Co-60 radyoizotopu, 5,23 yil yar1 6miirlii bir kaynak olup, 1,17 ve 1,33

95



MeV enerjilerinde iki ana pik degerine sahiptir. Bu iki enerji degerinin ortalama enerji
piki 1,25 MeV olarak kabul edilmektedir [190]. Deneysel calismalarda kullandigimiz
Co-60 radyoizotop kaynagina ait bilgiler ve bozunum semasi Cizelge 4.3’de ve Sekil
4.23’de verilmistir.

Cizelge 4.3 : Deneylerde kullanilan Co-60 radyoizotopunun ozellikleri.

Radyoizotop  Yar1 Omrii Enerjisi (MeV ) Calisilan Aktivite (A)

(t12)
1,17
Co-60 5,23 yil 7,24 uCi
1,33
S’?Cu
5979 4 T\_\'\""-—---____ILI‘H MeV 37 oope

\, 1.1732 MeV 4
1.48 MeV 37 No12%

S

1.3325 MeV A

2sNi

Sekil 4.23 : Co-60’1n bozunum semasi.

Gama radyasyonuna maruz birakilacak CIGS ince film ornekler, Sekil 4.24’de
gosterildigi gibi gama kaynagi etrafinda, kaynaga esit uzaklikta olacak sekilde
yerlestirilmistir. Co-60 radyoizotopu ve numuneler, radyasyon ile ¢alisma ve niikleer
glivenlik sartlarina uygun olacak sekilde, laboratuvar ortaminda, kursun tuglalar
kullanilarak radyasyon zirhlamasi yapilmis ve ¢alisma alani gevrelenmistir. Kullanilan

bu kursun tuglalar birbirine ge¢meli olacak sekilde 6zel olarak {iretilmis tuglalardir.
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Sekil 4.24 : Co-60 radyoizotopu etrafinda drneklerin yerlesim diizeni ve kursun
tuglalar ile 6riilmiis hiicre.

Sogrulan doz, iyonlastirici radyasyon ile materyal {izerine aktarilan enerjinin miktarini
gostermektedir. Sogrulana doz, emilen doz seviyesi ve 15181 gegirgenligi olarak da

tanimlanabilmektedir.

Bu doktora tez ¢alismasinda hazirlanan CIGS ince filmler gama kaynagi olarak Co-60
radyoizotopuna maruz birakilmistir. Co-60 gama kaynaginin ~1.25 MeV’lik
monokromatik kabul edilebilecek yiiksek enerjili gama fotonlarisi sahip olmasi, gama
isinlarinin, ince filmlerin birim uzunlugunda Fotoelektrik sogurum (1), Compton
sacilmast (o) ve ¢ift olusum (k) olasiliklarinin, iiclinii de i¢ermesi olasiliklarinin
goriilme ihtimali disiiniilerek, tercih edilmistir. Cs-137 radyoizotopunun enerjisi
(0,662 MeV), Co-60 (1,25 MeV) radyoizotopuna gore daha diisiik gama fotonlar
yayimladigindan, ince film Ornekleri gama isinlarina yonelik calismalarda Cs-137

radyoizotopu kullanilmistir.

Co0-60 radyoizotop kaynagina maruz birakilan CIGS ince filmlerin yapisal, optik ve
elektriksel 6zelliklerindeki degisimi inceleyebilmek igin 0,02, 0,03 ve 0,05 Gray (Gy)
olmak tizere ii¢ farkli doz miktarinda ¢alisilmistir. Bu doz seviyeleri uzay araglarinda
kullanilacak CIGS ince filmlerin ugus siirecleri boyunca radyasyon karsisindaki

davraniglarini ve dayanimlarini belirleyebilmek adina tercih edilmistir.
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Isinlama esnasinda kullanilan Co-60 radyoizotopunun aktivitesi (A), denklem 4.4 ve

denklem 4.5 kullanilarak, 7,24 mikrokiiri (uCi) olarak hesaplanmustir.
A=A, xe M (4.4)

A= Ln(2)/t1/2 (4.5)

Burada, Ao kaynagin baslangigtaki aktivitesini, ti» kaynagin yarilanma Omriind, A
kaynagin hiz sabitini ve t, malzemenin radyasyon kaynagina maruz kaldig: siireyi ifade
etmektedir. Yarillanma siliresi maddenin miktarindan bagimsiz olup yalnizca hiz

sabitine (A) bagimlidir.

CIGS ince filmler aym sartlarda ve oda sicakliginda ~1,25 MeV’lik gama fotonuna

maruz birakilmiglardir. Sogrulan doz miktar1 denklem 4.6
A

ile gosterilmistir. Burda (r) numunenin nokta kaynaga uzakligi, (A) kaynagin aktivitesi
ve Ky spesifik gama 1511 sabitini belirtmektedir. Belli bir t siirede Co-60 radyasyonuna

maruz birakilan numunede sogrulan toplam doz miktar denklem 4.7
D=Dxt 4.7

ile hesaplanmustir.

4.9 Gama Transmisyon Teknigi Diizeneginin Tanmitimi ve Yapilan Deney

Cahismalan

Gama transmisyon teknigi, sisteme zarar vermeden, kalinlik, yogunluk ve seviye
belirlemede, kullanilan hassas bir metotdur. Radyasyon ile 6lgme tekniklerinde biri
olan gama transmisyon teknigi, gama ismlarinin maddeye niifuz edebilme ve
malzemeyi kat edebilme Ozelligine dayanmaktadir. Bu teknik, kaynaktan ¢ikan
radyasyonun malzemeyi kat ederek gegen miktarinin  Slgiilmesi ile
gerceklestirilmektedir [191]. Gama transmisyon teknigi ile saglikli 6l¢iimler alabilmek
icin deney diizeneginin geometresinin c¢ok dikkatli hazirlanmas1 gerekmektedir.
Olgiimii alinacak filmler dedektdr ve radyoizotopun ortasina ayni eksende olacak
sekilde yerlestirilmistir. Dedektor sayesinde radyasyon kaynagindan yayinlanan ve
malzemeyi kat ederek gecen radyasyon siddeti oOlgiilebilmektedir. Yapilan bu

Olctimlerden saglikli sonuglar elde edebilmek i¢in dedektor ve kullanilan kaynagin ¢ok
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iyi bir sekilde kolime edilmesi ve zirhlanmasi gerekmektedir. Boylece sagilan
radyasyon miktariin azalmasina bagli olarak hata pay1 da azaltilabilmektedir. Alinan
Olctimler esnasinda film varken ve film yokken dedektorden alinan sayimlar
karsilastirilarak, amaca yonelik yorumlanarak istenilen parametre
hesaplanabilmektedir [192]. Bu doktora tez ¢alismasinda kullanilan gama transmisyon

teknigine ait deney diizenegi Sekil 4.25°de gosterilmistir.

Radyoizotop Kaynak .
- o Numune
s Kursun , Sintilasyon
Kursun Zirh | Kolimatér | Dedektori ve MCA Bilgisayar

[

'
{ \
" i | a: 6 mm (Co-60: Cs-137)
b, ¢ - | b: 7mm
. | ¢:20 mm
‘ ’
d

(=1=) c: 50 mm
d: 110 mm (Co-60: Cs-137)

. - -

Sekil 4.25 : Gama transmisyon tekniginin genel semasi ve diizenegi [148].

Bu ¢alismada uygulanan gama transmisyon tekniginde, lineer zayiflatma katsayilarin
() hesaplayabilmek i¢in ¢ok kanalli analizore (MCA) bagli Canberra Bicron Model:
802-2X2 Mark marka dedektor kullanilmistir. Deneylerde kullanilan Ortec Maestro
Multi Channel Analyser (MCA) ¢ok kanalli analizorii ile uyumlu galisabilen bilgisayar
kullanilmistir. Gama 1g1mn1mi i¢in dogrusal zayiflatma katsayisi, 0,662 MeV (Cs-137
radyoizotopundan yayinlanan) ve ~1,25 MeV (Co-60 radyoizotoplarindan yayinlanan)
olmak ftizere iki farkli gama foton enerjisinde degerlendirilmistir [38]. Co-60 ve Cs-
137 radyoizotop kaynaklar1 icin ayni sartlarda Olctimler alinmistir. Cizelge 4.4°de
gama transmisyon teknigi kullanilarak yapilan O6l¢liimler ve hesaplamalarda

kullanilacak verilerle ilgili bilgiler gosterilmistir.
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Cizelge 4.4 : Deneylerde kullanilan Cs-137 ve Co-60 radyoizotop kaynaklarinin

ozellikleri.
Radyoizotop Yar1 Omrii Enerjisi (MeV) Caligilan
Aktivite
Cs-137 30,1 yil 0,662 8,06 uCi
1,17 .
Co-60 5,23 yil 133 7,24 uCi

Denklem 4.8 kullanilarak CIGS ince filmlerin Co-60 ve Cs-137 radyoizotoplari
karsisindaki lineer zayiflatma katsayilari hesaplanmis ve farkli iki foton enerjisindeki

gama isinlarinin lineer zayiflatma katsayilari karsilastirilmistir [148].

L= (4.8)

Io
Burada | dedektér zayiflamasinda kaydedilen sayimlari, lo zayiflama Oncesi

dedektorde kaydedilen sayimlarin sayisini, p lineer zayiflatma katsayisini ve x ince

filmlerin kalinhigini ifade etmektedir.

Gama 1ginlariin, materyalin birim uzunlugunda fotoelektrik sogurum (t), Compton
sacilmast (o) ve cift olusum (k) yapma olasiliklarinin tesir kesitlerinin toplami

denklem 4.9°de gosterilen lineer zayiflama katsayisini vermektedir.
um Y =t4+0+x (4.9)

CIGS ince filmlerin kiitle zayiflatma katsayilarn XCOM bilgisayar programi
kullanilarak teorik olarak hesaplanmis ve piknometre yontemi kullanilarak farkli kat
sayisinda hazirlanan CIGS ince filmlerin yogunluklar1 belirlenmistir. Gama zayiflatma

katsayilarinda istatistiksel sinirlar i¢inde farkliliklar tespit edilmistir.

4.10 CIGS ince Filmlerin Reaktor Notronlarina Maruz Birakilmasi

ITU TRIGA Mark-1I Egitim ve Arastirma Reaktorii; hafif su sogutuculu, grafit
yansiticilt ve zenginlestirilmis uranyum yakitin zirkonyum-hidrit yavaglatici ile
homojen bir sekilde karistirilmasiyla meydana gelen kati1 yakit elemanlari ile ¢alisan
acik tank tipi bir reaktordiir. Reaktor, siirekli (steady-state) ve darbeli (pulsing) modda
calistirilabilir. Stirekli ¢alismada 250 kW ve darbeli ¢alismada ise ¢ok kisa bir zaman
araliginda 1200 MW gii¢ seviyelerine ¢ikmaktadir [193].
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Yapilan bu ¢aligmada sol-jel daldirma teknigi kullanilarak, farkli atomik yiizde (at.%)
Se0; konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmler ve farkli tavlama siirelerinde
tavlanan CIGS ince filmler ITU TRIGA Mark-II Egitim ve Arastirma Reaktoriinde
tegetsel 1sinlama tiipine Sekil 4.26°da gosterildigi gibi yerlestirilerek termal ve
epitermal notronlara maruz birakilarak yapisal, optik ve elektriksel 6zellikleri analiz
edilmistir. Numuneler, nétron akisinin etkin kullanimi i¢in kolimatoriin girisine
yerlestirilmistir. Tegetsel 1s1nlama tiiplinde yer alan gama filtreleri sayesinde (Sekil
4.26’da belirtilen) gama oranmnin disiiriilmesi saglanmistir. Kolimator ¢ikisinda
hesaplanan n/y oran1 1,44x10* n.cm2.s2.mR olarak belirlenmistir. Kolimatériin giris
cap1 (D), 17 mm ve kolimator deliginin uzunlugu (L) 2407 mm degerinde 6lglilmiistiir
[194]. Termal notron akist tiipiin girisinde ¢1, 4.3x10* (n.cm2.s?) olarak belirlenmistir
[195]. Uygun L/D orani, yiiksek termal nétron/gama orani belirlenerek CIGS ince
filmlere biiylik miktarlarda termal ndtronlarin ulasmasi saglanmistir. CIGS ince
filmlerin at.%SeO> konsantrasyonu ve tavlama siiresi artirilarak, numuneler 66 dakika
250 kW giiclinde calistirilan, termal nétronlarin yogun olarak bulundugu tegetsel

1s1nlama tiiptindeki reaktdr notronlarina maruz birakilmaistir.

X=407 mm
-«
4 1 3 I
5 7
: \
// \v \ !, X 5

D=17 mm

1-Aliminyum govde 1=340) =
2-Konik kasa

3-Gama filtresi
4-Notron filtrest
5-Bizmut-gama filtresi
6-Bork asit
7-Aliiminyum kelepge
$-Numune

Sekil 4.26 : ITU TRIGA Mark-1l Egitim ve Arastirma Reaktdrii’ndeki, Tegetsel
Isinlama Tiipiline drneklerin yerlesimi.
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Farkl1 dozlarda Co-60 radyoizotopuna maruz birakildiktan sonra, CIGS ince filmlerin
sogurdugu gama dozundaki artisa bagl olarak, optik sogurmadaki artig Sekil 4.27°de
belirtilmistir. Tegetsel 1s1nlama tiiplindeki reaktdr notronlarina maruz birakilan CIGS
ince filmlerin sogurdugu esdeger gama dozu, Sekil 4.27°deki kalibrasyon egrisi

kullanilarak, ~0,024 Gy olarak belirlenmistir.

25,60
25,20 y=1157x + 19,324
24,80 2=

2440 R2=09815
24,00
23,60
23,20
22,80
22,40
22,00
21,60
21,20
20,80
20,40
20,00
19,60
19,20
18.80
18,40
18,00 Frrrrr—r e e T T e

0 0005 001 0015 002 0025 003 0035 004 0045 005 0055
Doz Degeri (Gy)

Noétrona maruz birakma isleminde , CIGS
ince filmler ~0,024 Gy gama esdeger
dozuna maruz birakilmistir

Absorbsiyon (%A)

Sekil 4.27 : Notrona maruz birakma igleminde, CIGS ince filmlerin sogurdugu
gama esdeger doz miktari.
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5. BULGULAR

5.1 Farkli Tavlama Siirelerinde Tavlanan CIGS ince Filmler

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmler ~200°C sicaklikta
hava ortamli firinda farkl: siirelerde tavlanmistir. CIGS ince filmler 15, 30, 45 ve 60
dk olmak iizere dort farkli tavlama siiresinde tavlanarak yapisal ve optik 6zellikleri

incelenmistir.

5.1.1 Farkh tavlama siirelerinde tavlanan CIGS ince filmlerin yapisal 6zellikleri

Sol-jel daldirarak kaplama teknigi kullanilarak, 60 mm/dk hizla daldirilarak ¢ozelti
icerisinde bes saniye beklettikten sonra ayni hizla geri gekilerek, 5 kat kaplanan CIGS
ince filmler, 15, 30, 45 ve 60 dakika (dk) olmak iizere dort farkli tavlama siiresinde
~200°C sicaklikta hava ortamli etiivde tavlanmistir. Farkli tavlama siirelerinde
tavlanan CIGS ince filmlerin yapisal ozellikleri, Fityk programi kullanilarak
numunelerin FWHM (B) degerleri belirlenmis ve Debye Scherrer formiiliinde yerine
koyularak kristal boyut hesaplanmistir [170]. Kristalit boyutu iki pikin
ayristirilamadigr bolgede oldugunda yapilan iglemlerin detaylart Bolim 4.2.1.1°de

anlatilmistir.

Sekil 5.1°de 15 dk tavlanan CIGS ince filmlerin, XRD analiz sonucu gosterilmistir
[173]. X-1sinlar1 kirinim desenlerinde, GazSes (004) ve CuGaSe; (200) diizlemlerinde
belirgin bir sekilde yonelme oldugu goriilmiistir ve bu pik degerlerinde (004)
diizlemine ait kristal boyutu, Debye-Scherrer formiilii kullanilarak, D=80,58 nm,
Williamson ve Hall metodu kullanilarak o6rgii gerinimi (¢), 0,0033 olarak

hesaplanmistir [196].
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Sekil 5.1 : 15 dk tavlanan CIGS ince filmin X-1sinlar1 kirnim desenleri.

Sekil 5.2’de ~200°C’de 30 dk tavlanan CIGS ince filmlerin X-ismlar1 kirinim
desenleri verilmistir ve bu grafige gore (004; 200) diizlemlerindeki yonelmenin
siddetinin arttig1 belirlenmistir. Bu diizlemlerde olusan pik siddetindeki artigla beraber
(004) diizlemine ait kristal boyutu D=107,45 nm degerine yiikselmis, 6rgii gerinimi
0,0024 degerine diigmiistiir [196].

620 -
] 30dk
520

(004; 200)

420

320

Siddet (keyfi birim)
3
[}

120 A

25 27 35 37 39

31 33
20 (derece)

Sekil 5.2 : 30 dk tavlanan CIGS ince filmin X-1sinlart kirinim desenleri.

Sekil 5.3’de ~200°C’de 45 dk tavlanan CIGS ince filmlerin X-isinlar1 kirinim
desenleri verilmistir ve bu grafige gore (004; 200) diizlemlerindeki pik siddetinin 15
dk ve 30 dk tavlama siireleri ile karsilastirildiginda, yiikseldigi belirlenmis ve bu
diizlemde (004) diizlemine ait kristal boyutu D=108,85 nm, 6rgii gerinimi 0,0024
olarak hesaplanmistir [196].
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Sekil 5.3 : 45 dk tavlanan CIGS ince filmin X-1sinlar1 kirtnim desenleri.

Sekil 5.4’de ~200°C’de 60 dk tavlanan CIGS ince filmlerin X-isinlar1 kirinim
desenleri verilmistir. 60 dk tavlanan CIGS ince filmlerin X-igsinlar1 kirinim
desenlerinin olustugu (004;200) diizlemlerindeki yonelmenin 15, 30 ve 45 dk ile
karsilastirildiginda en yiiksek pik siddetine ulastigi belirlenmistir. Ayrica (004)
diizlemine ait kristal boyutu D=111,75 nm degerine yiikselirken 6rgii gerinimi 0,0024
degerinde sabit kalmistir [196].
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Sekil 5.4 : 60 dk tavlanan CIGS ince filmin X-1sinlar1 kirinim desenleri.

Dort farkli tavlama siiresinde, ~200°C’de tavlanan tim CIGS ince filmlerde GaxSes
(004), CuGaSe: (200), diizlemlerinde yonelmeler oldugu goriilmiistiir. Hazirlanan

CIGS ince filmlerin, X-isinlar1 kirinim desenleri incelendiginde, tavlama siiresi, 15
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dk’dan 60 dk’ya yiikseltildiginde, tavlama siiresindeki artiga bagli olarak pik siddetinin
arttig1 ve Debye Sherer formiilii kullanarak hesaplanan kristal boyutlarinda bir miktar
biiyiime oldugu belirlenmistir. Yapilan XRD analizi sonuglari, tavlama siiresinin
artisginin, tglii (CuGaSey), ikili (GaxSes) ve kalkoprit CIGS bilesiklerinin yapisal

olusumunda bir miktar biiyiime ve iyilesme oldugunu gostermistir [28].

5.1.2 Farkh tavlama siirelerinde tavlanan CIGS ince filmlerin optik 6zellikleri

Dort farkli tavlama stiresinde ~200°C sicaklikta tavlanan CIGS ince filmlerin optik
ozellikleri Sekil 5.5’de gosterilen 190-1100 nm araliginda optik gegirgenlik ve
sogurma degerleri analiz edilerek belirlenmistir. Sol-jel daldirma teknigi ile hazirlanan
CIGS ince filmlerde, ~200°C sicaklikta, tavlama siiresinin artigina bagli olarak optik

sogurma artmakta ve optik gecirgenlik azalmaktadir [28].
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Sekil 5.5 : Farkli tavlama stirelerinde tavlanan CIGS ince filmlerin optik sogurma ve
gecirgenlik spektrumu.

Sogurma siirecinde, gelen fotonun enerjisi bir elektronu diistik enerjiden, yiiksek enerji
durumuna uyarmaktadir. Sogurma katsaymin dalga boyuna bagli grafigi kullanilarak
yasak enerji bant aralig1 (Eq) Mott ve Davis’in bulmus oldugu, dogrudan gegisler i¢in
kullanilan denklem [78] referans alinarak hesaplanmustir. E¢'nin belirlenebilmesi igin,
Sekil 5.6'da gosterilen, (ahv)? ~ hv degisim grafigi cizilmis ve grafigin lineer kisminin
dogrultusunun, hv eksenini (ahv)?=0’da kestigi noktanin, farkli siirelerde tavlanan

CIGS ince filmlere ait yasak enerji bant aralik degerlerini verdigi belirlenmistir.
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Sogurma katsayisindaki artisa bagl olarak, tavlama stiresindeki artisla beraber yasak
enerji bant araliginin kii¢ildigii (Egzodk=2,16 eV; Egasak=2,10 eV; Egeodk= 2 eV) ve
literatiirde verilen yasak enerji bant, araliginda ki (1,4 eV-2,7 eV) degerlere ulastigi
belirlenmistir. Yapilan bu ¢alisma sonucunda, tavlama siiresinin CIGS ince filmlerin
hem yapisal hem de optik 6zelliklerinde iyilesmeler sagladigi ve tavlama siiresine

bagli olarak yapinin kristalit 6zelliginin az da olsa gelistigi belirlenmistir.

] —30dk; Eg=2,16¢eV 45 dk; Eg=2,10eV
2,0E+08
| ——60 dk; Eg=2 eV
- ]
°1,5E+08
@. d
£
2 ]
& 1,0E+08
> 4
-]
g
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Sekil 5.6 : Farkli tavlama siirelerinde tavlanan CIGS ince filmlerin yasak enerji bant
araliklari.

5.2 Farkh Konsantrasyonlarda Selenyum Katkilandirilarak Sentezlenen CIGS

ince Filmler

Doktora tez ¢calismamizin bu kisminda, CIGS ¢6zeltisinde, Cu(NOz)2-:3H20; 99,999
%), indiyum nitrat hidrat (In(NOgz)2-3H20; 99,999) ve galyum nitrat hidrat
(Ga(NO3)3-H20; 99,9 %) elementleri baslangi¢ malzemesi olarak kullanilmustir.
Baslangi¢c malzemeleri 60 ml etanol igerisinde manyetik karistirici iizerinde bir saat
kadar homojen bir ¢ozelti olusana kadar karistirllmistir. Hazirlanan bu ¢ozeltiye, 20
ml etanol igerisinde ¢6ziinmiis olan 14 gr terpinol ve 0,75 gr etil seliilozun eklenmesi
ile ¢ozeltinin viskozitesi dengelenmistir. Sonug olarak olusan ¢ozelti, CIG bilesigi
igcermekte olup, pH degeri 0,5 olarak 6l¢iilmiistiir. Olusturulan CIG ¢ozeltisine, farkl
konsantrasyonlarda, SeO: elementi katkilandirilmistir. Cozeltiye SeO» elementi

PRON

eklendiginde ¢ozeltinin homojenitesi ve pH degeri degistiginden bu ¢ozeltiyi daha
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seffaf hale getirebilmek i¢in ¢ozeltiye, ¢ozeltinin pH degeri 9 olana kadar dietanolamin
eklenmis, sonrasinda da hidroklorik (HCI) asit eklenerek ¢ozeltinin pH degeri 1,5
olacak sekilde ayarlanmistir [106].

Onceden itinayla temizlenmis soda kireg silikat cam altliklar {izerine sol-jel daldirarak
kaplama teknigi kullanilarak 60 mm/dk daldirma hizi ile 9 kere daldirilarak dort farkli
selenyum konsantrasyonunda (at.%20,22, at.%29,75, at.%43,25 ve at.%50) SeO>
katkilandirilarak ~200°C sicaklikta 60 dk stire ile tavlanarak, CIGS ince filmler
blyiitiilmiistiir. Hazirlanan CIGS ince filmlerin yapisal, optik ve elektriksel 6zellikleri

at.%Se0O; konsantrasyonundaki degisime bagli olarak incelenmistir.

5.2.1 Farkh at.%SeO2 konsantrasyonlarinda sentezlenen CIGS ince filmlerin

yapisal ozellikleri

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan farkli at.%SeO, konsantrasyonlarinda
hazirlanan CIGS ince filmlerin yapisal Ozellikleri X-isinlar1 kirinim ydntemi
kullanilarak incelenmistir. CIGS ince filmler farkl at.%SeO. konsantrasyonlarinda
ard arda 9 kere daldirma islemi uygulanarak, ~250 nm kalinliginda ve her daldirmanin
ardindan 100°C sicaklikta ara tavlamaya maruz birakilarak ve son tavlama islemi
~200°C sicaklikta yapilarak biiyiitiilmiistiir. Sekil 5.7, Sekil 5.8, Sekil 5.9 ve Sekil
5.10’da farkli at.%SeO konsantrasyonlarinda biiyiitilen CIGS ince filmlerin X-

1s1nlar kirmim desenleri gosterilmektedir.

Sekil 5.7°de, at.% 20,22 SeO- konsantrasyonunda hazirlanan, CIGS solusyonundan
elde edilen CIGS ince filmine ait X-isinlar1 difraksiyon desenleri goriilmektedir. At.%
20,22 SeO; konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerin Ga.Ses (004), CuGaSe:
(200) ve CuzSe (101) diizlemlerinde yonelme gosterdigi belirlenmistir [106].

Sekil 5.8°de, at.% 29,75 SeO:2 konsantrasyonunda sentezlenen CIGS soliisyonundan
elde edilen CIGS ince filmlerin XRD desenleri gosterilmektedir. at.% 29,75 SeO:
konsantrasyonunun artisi ile beraber (004; 200) ve (101) diizlemindeki pik siddetinde

azalma oldugu gortlmistiir.
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Sekil 5.7 : Sol-jel daldirma teknigi ile at.% 20,22 SeO; eklenerek elde edilen CIGS
ince filmin X-1simlar1 kirinim desenleri.

Siddet (keyfi birim)

Eé (dere;e)

Sekil 5.8 : Sol-jel daldirma teknigi ile at.% 29,75 SeO; eklenerek elde edilen CIGS
ince filmin X-1ginlar1 kirinim desenleri.

Sekil 5.9°da, at.% 43,25 SeO2 konsantrasyonunda hazirlanan CIGS soliisyonundan
elde edilen CIGS ince filmlerin XRD desenleri gosterilmektedir. at.% 43,25 SeO2
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konsantrasyonunun artigi ile beraber (004; 200) diizlemindeki pik siddetinde
azalmanin bu deger i¢inde devam ettigi goriilmiis, fakat CulnSe; (112) diizleminde

kiiciik de olsa bir pik goriilmeye baslanmaistir..

(112) |

(004; 200) |

Siddet (keyfi birim)

————— et
= L] ] 2 - L

28 (derece)

Sekil 5.9 : Sol-jel daldirma teknigi ile at.% 43,25 SeO> eklenerek elde edilen CIGS
ince filmin X-isinlar1 kirinim desenleri.

Sekil 5.10°da, at.%50 SeO> konsantrasyonunda hazirlanan CIGS soliisyonundan elde
edilen CIGS ince filmlerin XRD desenleri gosterilmektedir.

- (103)
(112) |

(004; 200)

Siddet (keyh birm)

28 {derece)

Sekil 5.10 : Sol-jel daldirma teknigi ile at.% 50 SeO- eklenerek elde edilen CIGS
ince filmin X-1gilar1 kirinim desenleri.
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at.%50 SeO> konsantrasyonunun artisi ile beraber (004; 200) diizlemindeki pik
siddetinde azalmanin bu deger iginde devam ettigi goriilmiis, fakat at.%50 SeO-
konsantrasyonunda digerlerinden farkli olarak (103) ve (112) diizlemlerinde yonelme
belirgin bir sekilde goriiliirken [106], (004; 200) diizlemindeki yonelme minimum

degerine inmistir.

XRD analizleri sonucunda, X-iginlar1 kirinim desenlerindeki (004; 200) diizlemlerine
ait pik siddetlerinde, ¢6zelti igerisinde artan SeO konsantrasyonuna bagli olarak,
azalma oldugu belirlenmistir. Ayrica hazirlanan tiim konsantrasyonlarda filmlerin

kalkoprit yapida CIGS ince film 6zelligi gosterdigi tespit edilmistir.

Farkli Se konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin yapisinda bulunan
elementlerin oranlarini belirleyebilmek adina XRF 6l¢iimleri alinmistir. Bu 6l¢timler
Cizelge 5.1’de gosterilmistir. XRF Olglimleri sonucunda, CIGS ince filmlerin
yapisinda Se ve Cu miktarlari ¢ok net bir sekilde belirlenebilirken, In ve Ga
elementlerinin ¢Ozelti igerisinde eser miktarda bulunmasi ve kullanillan XRF 6lgiim
aletinin, 6l¢iim sinirlarin araliginda olmamasi nedeniyle bu elementler yap1 igerisinde

mevcut olmasina ragmen Sl¢iilememistirler.

Cizelge 5.1 : Farkli at.%SeO: konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin

XRF ol¢timleri.
SeO> konsantrasyonu Elementler (ppm)
(at. %) Cu Se
20,22 129 + 12 255+8
29,75 97 £ 11 279+9
43,25 71 £ 11 340+ 7
50,00 53+13 450+ 10

XRD ve XRF analizleri sonucunda, farkli konsantrasyonlarda SeO: eklenerek
hazirlanan CIGS ince filmlerde bakir (Cu) agisindan zengin olanlarin (at.%20,22,
at.%29,75 SeO, konsantrasyonu) yiiksek emisyona neden olan bir Cu,Se (101) fazina
sahip oldugu, ve buna bagl olarak film veya altlik sicakliginin diistiigii, buna karsilik
CuSe; fazimin, disik Cu bilesiminde bulunmadigi (at.%43,25 ve at.%50 Se
konsantrasyonunda), dolayisiyla filmin sabit sicaklik degerlerinde emisyon
gostermedigi sonucuna varilmistir [106]. Bu durumda CuzSe fazina sahip bakirca
zengin CIGS ince filmlerin yar1 metalik 6zellikte yiiksek tasiyici konsantrasyonuna

sahip (10'°-10%° cm®) olduklar1 sonucuna varilabilmektedir [197].
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5.2.2 Farkh at.%SeO2 konsantrasyonlarinda sentezlenen CIGS ince filmlerin

optik ozellikleri

Onceden itinayla temizlenmis soda kireg silikat cam altliklar iizerine sol-jel daldirma
teknigi kullanilarak farkli selenyum konsantrasyonlarinda (at.%20,22, at.%29,75,
at.%43,25 ve at.%50) SeO: katkilandirilarak biiyiitiilen CIGS ince filmlerin optik
gecirgenlik ve optik sogurma spektrumlart Sekil 5.11°de gosterildigi gibi A=300-1100
nm araliginda Ol¢iilmiistiir. Bu spektrumlar yardimiyla filmlerin absorbsiyon
katsayilar1 dalgaboyuna bagli olarak hesaplanmis ve optik absorbsiyon spektrumlari
cizilmistir. Sekil 5.11 incelendiginde farkli konsantrasyonlarda selenyum katkilanmasi
ile olusturulan CIGS ince filmlerin birbirinden farkli optik ozellikler gosterdigi
belirlenmistir. Bu grafige gore selenyum orani arttikca optik gecirgenlik artis
gosterirken bakir konsantrasyonundaki azalmaya bagli olarak optik sogurma

azalmistir.
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Sekil 5.11 : Sol-jel daldirma teknigi ile cam altlik {izerinde farkli at.%SeO>
oranlarinda biiytitiilen CIGS ince filmlerin optik gecirgenlik ve optik sogurma
spektrumu.

Sekil 5.12°de optik gegirgenlik ve yansima ol¢iimlerinden yola ¢ikarak optik sogurma
katsayilar1 hesaplanmis ve her bir CIGS ince filmin (ahv)?’ye karsilik hv grafiginin
ekstrapolasyonu alinarak yasak enerji bant araliklar1 hesaplanmigtir. Optik

absorbsiyon spektrumlari kullanilarak, farkli at.%SeO2 konsantrasyonlarinda
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hazirlanan CIGS ince filmlerin hesaplanan yasak enerji bant araliklara1 (Eg) Cizelge

5.2’de verilmistir.

Cizelge 5.2 : Farkli at.%SeO: konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin
yasak enerji bant araliklari.

at.%SeO; konsantrasyonu Yasak enerji bant aralig1 (Eg)(eV)
20,22 1,64
29,75 1.68
43,25 1,70
50,00 1,74

Cizelge 5.1°de de goriildugii tizere farkli at.%SeO2 konsantrasyonlarinda hazirlanan
CIGS ince filmlerde ¢ozelti igerisinde at.%SeO2 miktar1 arttikga at.%Cu miktari
azalmistir ve buna bagl olarak filmlerin yasak enerji bant aralig1 1,74 ¢V degerlerine
dogru kaymistir. CIGS ¢dzeltisi icerisindeki at.%Se konsantrasyonu arttikca, at.%Cu
konsantrasyonu azalirken at.%Ga konsantrasyonunda ve at.%In kontrasyonlarinda da
azalma oldugu hesaplanmistir. Fakat at.%Ga oraninda ki azalma at.%In oranindaki
azalmaya gore daha az oldugundan at.%SeO2 orani arttik¢a, CIGS ince filmlerin yasak

enerji bant araliginda artis oldugu goriilmiistiir [106].

3,5E+08 1

at.%20,22; Eg=1.64eV at.%43,25; Eg=1,70eV
3,0E+08 A

3 SE+08 1 at.%50; Eg=1.74eV —=2at.%29,75; Eg=1,68eV

2,0E+08 A
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Sekil 5.12 : Sol-jel daldirma teknigi ile cam altlik {izerinde farkli at.%SeO>
oranlarinda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin yasak enerji bant araliklari.
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5.2.3 Farkh at.%SeO2 konsantrasyonlarinda sentezlenen CIGS ince filmlerin

elektriksel ozellikleri

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli at.%SeO; konsantrasyonlarinda biiyiitiilen
CIGS ince filmlerin elektriksel 6zellikleri elektriksel 6zdireng ve iletkenlik degerleri
denklem 2.5 ve denklem 2.6 kullanilarak hesaplanmistir. Cizelge 5.4’de farkli
at.%SeO; konsantrasyonlarinda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin elektriksel 6zdireng ve

elektriksel iletkenlik degerleri verilmistir.

Cizelge 5.3’e gore film igerisindeki at.%SeO, orami arttikga, CIGS ince filmlerin
direncinin biiytimesine bagli olarak iletkenlik degeri diigsmiistiir. En yiiksek iletkenlik,
bakirca zengin (yar1 metalik) at.%20,22 SeO. konsantrasyonundaki CIGS ince
filmlerde, 78,2 ohm.cm™ degerinde hesaplanmistir. Farkli SeO, konsantrasyonlarmda
hazirlanan CIGS ince filmlerin yapisal, optik ve elektriksel 6zelliklerinin birbirleriyle

uyumlu olduklar1 belirlenmistir.

Cizelge 5.3 : Farkli at.%SeO2 konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin
ozdirenc ve iletkenlik degerleri.

SeO; konsantrasyonu Ozdireng(ohm.cm) letkenlik(ohm.cm)*
(at. %)
20,22 12,78%10°73 78,2
29,75 18,79x10°° 53,2
43,25 20,74x1073 48,0
50,00 33,36x1073 29,0

5.3 Sol-Jel Daldirma Yontemiyle Farkh Kahnhklarda CIGS ince Filmlerin

Biiyiitiilmesi

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan, farkli kalinliklardaki CIGS ince
filmler, soda kire¢ silikat cam altliklar iizerine, at.%50 SeO. konsantrasyonunda
sentezlenen CIGS ¢ozeltisine, farkli daldirma sayisinda, ard arda daldiriimak siiretiyle
olusturulmuslardir. Soda kireg silikat cam altlik iizerinde biiytitiilen CIGS ince filmler
her daldirma isleminden sonra 100°C sicaklikta ara tavlama islemine tabi tutulmustur.
Ayni kosullar altinda at.%50 SeO2 konsantrasyonunda, 60 mm/dk hizi ile daldirilmais,
~200°C sicaklikta 60 dk siire ile tavalanmus, 5 kat, 7 kat, 9 kat ve 11 kat olmak iizere
4 farkli kat degerinde CIGS ince filmler buyiitiilmiistiir. Cizelge 5.4’te farkli kat
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sayilarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin Veeco Dektak marka, 6M model
profilometre kullanilarak 6lgiilen kalinlik degerleri verilmistir. Kalinlik 6l¢iimiinde
kullanilan, Veeco Dektak marka, 6M model profilometre cihazinin kullanim

klavuzunda, cihazin rezolusyonu 5 nm olarak belirtilmistir [198].

Cizelge 5.4 : At.%50 SeO- konsantrasyonunda ~200°C sicaklikta 60 dk siire ile
tavalanmis, farkli kat degerelerinde hazirlanan CIGS ince filmlerin kalinlig1.

Film Tabaka Sayisi1 (kat) Kalinlik (=5nm)
5 151
7 198
9 252
11 301

5.3.1 Farkh kat sayisinda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin yapisal 6zellikleri

Soda kire¢ silikat cam altlik iizerinde sol-jel daldirma yontemi kullanilarak farkli
kalinliklarda, at.%25 Cu, at.%17,5 In, at.%7,5 Ga ve at.%50 SeO, konsantrasyonunda
(1:0,7:0,3:2 birlesme oraninda) biiyiitillen CIGS ince filmlerin (tavlama sicaklig
(T)=200°C, tavlama siiresi=60 dakika, daldirma hizi=60mm/dk) X-iginlar1 kirtnim
desenleri Sekil 5.13 (5 Kkat), Sekil 5.14 (9 kat) ve Sekil 5.15’de (11 kat) verilmistir.
Tetragonal yapida biiyiitiilen CIGS ince filmlerin, belirgin bir sekilde, Ga>Ses (004),
CuGaSe> (200), GaSe (008) ve CulnSez (400) X-1sin1 difraksiyon paternlerine sahip
oldugu belirlenmistir [199]. CIGS bilesikleri ile CuxSe bilesiklerinin benzer yapisal
ozellikler gosterdigi belirlenmistir [200].

Farkl1 kat sayisinda sol-jel daldirma teknigi kullanilarak kaplanan CIGS ince filmlerin
yapisal oOzellikleri, Fityk programindan faydalanilarak numunelerin FWHM (B)
degerleri, her pik i¢in Voight fonksiyonu kullanilarak belirlenmis ve Debye Scherrer
formiiliinde yerine koyularak kristal boyut hesaplanmistir [170]. Kristalit boyutu iki
pikin ayrnistirlamadigi bolgede oldugunda yapilan islemlerin detaylart Bolim
4.2.1.1°de anlatilmistir.

Sekil 5.13’de 5 kat (~150 nm) kaplanan CIGS ince filmin XRD grafigi incelendiginde
(004; 200) diizleminde belirgin bir yonelme oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 5.13 : 5 kat kaplanan CIGS ince filmlerin XRD &zellikleri.

Sekil 5.14’de 9 kat (~250 nm) kaplanan CIGS ince filmlerin, XRD grafigi
incelendiginde, (004; 200) diizlemlerindeki yonelmenin 5 kat kaplanan ince filmlere
gore daha belirgin hale geldigi ve pik siddetinde artis oldugu belirlenmistir. Ayrica

(008; 400) diizlemlerinde kismen bir yonelme oldugu goriilmiistir.
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Sekil 5.14 : 9 kat kaplanan CIGS ince filmlerin XRD 6zellikleri.
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Sekil 5.15’de 11 kat (~300 nm) kaplanan CIGS ince filmin XRD grafigi incelendiginde
(004; 200) ve (008; 400) diizlemlerinin yanisira siddetleri az da olsa (112) ve (220)
diizemlerinde de yonelimler oldugu ve pik siddetinin 5 kat ve 9 Kkat ile

karsilastirildiginda belirgin bir sekilde artis gosterdigi belirlenmistir.
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Sekil 5.15 : 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin XRD 6zellikleri.

Farkli kat sayisinda kaplanan CIGS ince filmlerin GaSe (004) diizlemindeki diizlemler
aras1 mesafe Bragg Kurali kullanilarak d=0,2760 nm olarak belirlenmistir. XRD
analizlerinde, Fityk programi kullanilarak farkli kat sayisinda biiyiitiilen CIGS ince
filmlerin, (004) diizlemi i¢cin, FWHM (B) degerleri belirlenmis, Debye Scherrer
formiiliinde yerine koyularak kristal boyutlari hesaplanmis ve orgii gerinimleri
Williamson Hall metodu kullanilarak belirlenmis, Cizelge 5.5’de verilmistir [170, 173,
196].

Cizelge 5.5 : Farkli kat sayilarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin (004) diizlemine

ait kristal boyutlari.
Film Tabaka Sayis1 (kat) ~ Ortalama kristal bliytikligi Orgii Gerinimi
(nm)
5 93,749 0,0029
9 101,476 0,0027
11 126,668 0,0021
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CIGS ince filmlerin, kristalin 6zelliginin, kaplanan kat sayisindaki artisa bagl olarak
kismen gelistigi ve kristalit boyutunun bir miktar artis gosterdigi, farkli diizlemlerde
yeni piklerin goriilmeye baslandigi, XRD difraksiyonundaki pik siddetlerinin belirgin
sekilde arttig1 belirlenmistir.

5.3.2 Farkh kat sayisinda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin optik 6zellikleri

Farkl1 kalinliklarda ki CIGS ince filmlerin optik 6zellikleri, optik gecirgenlik ve optik
yansima Ol¢iimleri A=190-1100 nm araliginda UV-VIS spektroskopisi kullanilarak
yapilmistir. Yapilan gegirgenlik ve yansima oOlgiimlerinden (A=100-(T+R))
faydalanilarak optik sogurma degerleri hesaplanmistir. Sekil 5.16°da dort farkli
daldirma sayisinda kaplanan CIGS ince filmlerin optik gecirgenlik ve sogurma

grafikleri gosterilmistir.
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Sekil 5.16 : Farkli kalinliklarda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin optik 6zellikleri.

Sekil 5.16’ya gore, kalinlik arttikca optik gecirgenligin azaldigi fakat optik
sogurmanin artig gosterdigi belirlenmistir. Farkli kalinliklarda biiyitiilen CIGS ince
filmlerin absorbsiyon katsayilart Manifacier modeli, esas alinarak hesaplanmistir.
Sekil 5.17°de gosterilen (ahv)?~hv grafiginde (ahv)?nin hv eksenini (ahv)?=0’da
kestigi noktalar belirlenerek farkli kalinliklarda hazirlanan CIGS ince filmlerin yasak
enerji bant araliklar1 hesaplanmigtir. Sekil 5.17°de cizilen absorbsiyon spektrumlari
kullanilarak farkli kalinliklarda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin yasak enerji bant araligt
(Eg), 5 Kat i¢in 1,86 ¢V, 7 Kat i¢in 1,78 eV, 9 kat i¢in 1,74 ¢V ve 11 kat igin 1,70 eV
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olarak hesaplanmigtir. Farkli kalinliklarda biiyiitiilen CIGS ince filmlerde kat sayisi
5’den 11’e dogru artarken, hazirlanan CIGS ince filmlerde pargacik boyutundaki
artigla beraber absorpsiyon bant kenari uzun dalga boyuna dogru kayma gostermis,

yasak enerji bant araligi( Eq) kiiglilmiis ve absorbsiyon bant kenar1 bir miktar kirmiziya

kaymustir.
8,0E+08 1 /
7,0E+08 - ——5 Kat; Eg=1,86 eV
7 Kat; Eg=1,78eV
6,0E+08 1 —9 Kat; Eg=1,74eV
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Sekil 5.17 : Farkli kalinliklarda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin absorpsiyon
spektrumu.

Fotoliiminesans (PL), materyallerin optoelektronik kalite, bant araligi, kusurlar,
mekansal tek diizelik ve potansiyel dalgalanmalar da dahil olmak tizere pek ¢ok
ozelliklerini incelemek igin kullanilan ¢ok yonlii bir tekniktir. CIGS ince filmlerin
farkl kat sayilarindaki emisyon spektrumu, Varian Cary Eclipse model spektrometre
kullanilarak belirlenmistir. Sekil 5.18’de CIGS ince filmlerin bantlar arasi gegis
emisyonunun kalinliga gore degisimi incelenmistir. Bu caligmada uyarma dalga boyu
300 nm olarak belirlenmis 300 nm ile 750 nm araliginda fotoliiminesans etki
incelenmistir. Ayrica fotoliiminesans olglimlerinde, farkli kalinliklarda hazirlanan
CIGS ince filmlerde, ~710 nm’de bant kenar1 emisyonu, 825 nm’de film ylizeyinde
oksijen adsorpsiyonundan kaynakli olusan kusur emisyonu gorilmektedir. Farkh

kalinliklarda biyitilen CIGS ince filmlerde kalinhk degeri arttikga, film
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absorpsiyonundaki artisa bagli olarak, fotoliiminesans siddetinde azalma oldugu
belirlenmistir. Filmdeki fotoliiminesans siddetindeki azalmanin, film kalinligindaki
artisa bagli olarak, yapida olusan selfabsorbiyon etkisinden kaynaklandig
diistiniilmistiir. En yiiksek fotoliiminesans pik siddeti 5 kat kaplanan CIGS ince
filmlerde, en diisiik fotoliiminesans pik siddet ise 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerde
goriilmiistiir. Farkli kalinliklarda biiyiitiillen CIGS ince filmlerde film kalinligindaki
artisla beraber, kismen gelisen kristalin 6zellige bagli olarak kusurlarin azaldigi,

filmlerin fotoliiminesans 6zellikleriyle de desteklenmistir.
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Sekil 5.18 : Farkli kalinliklarda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin fotoliiminesans
degerleri.

5.3.3 Farkh kat sayisinda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin elektriksel 6zellikleri

Sol-jel daldirma yontemi ile elde edilen CIGS ince filmler, kullanilan kaynak
malzemesine bagli olarak p-tipi ve n-tipi olarak elde edilebilirler. Bu calisma
baglaminda olusturulan CIGS ince filmler at.%50 SeO> konsantrasyonunda, at.% Cu
konsantrasyonu fakir at.% Se konsantrasyonu zengin p-tipi CIGS ince filmler olarak
biyiitiilmistiir. Soda kireg silikat cam altliklar {izerine biiyiitiilen CIGS ince filmlerin
elektriksel o6zellikleri, elektriksel 6zdireng ve iletkenlik degerleri, denklem 2.5 ve

denklem 2.6 kullanilarak hesaplanmistir.

Cizelge 5.6’da farkli kalinhiklardaki dort numune igin hesaplanan elektriksel 6zdireng
ve iletkenlik degerleri verilmistir. Cizelge 5.6’ya gore CIGS ince filmlerin kalinlig

arttikca, optik 6zelliklerindeki iyilesmeye bagl olarak, sogurma katsayisinin da artis
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ile elektriksel 6zelliklerinde de gelisme oldugu belirlenmistir. Literatiirde elektriksel
iletkenlikteki artisin tavlama etkisi ile de gelisebilecegi belirtilmis olup, bu tez
calismas1 kapsaminda farkli tabakalarda hazirlanan CIGS ince filmlerde bu tabakalarin
farkli tavlama siirelerine (her bir tabakaya 10 dakikalik tavlama islemi
uygulandigindan) maruz kalmalar1 nedeniyle, tavlama siiresinin artisi, ince filmlerin
kristalit yapisinin gelisimine katkida bulunarak elektriksel 6zelliklerinin gelisimini

desteklemistir [201].

Cizelge 5.6 : Farkli kalinliklarda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin 6zdireng ve
elektriksel iletkenlik degerleri.

Sgitm Film (Iér?]l)l nhig: Ozdireng (ohm.cm) [letkenlik (ohm.cm)*
5 0,000015 0,135x10% 74,07
7 0,000020 0,120x10% 83,33
9 0,000025 0,102x10% 98,03
11 0,000030 0,090x10* 111,11

5.4 Farkh Daldirma Hizlarinda Biiyiitiilen CIGS ince Filmler

Sol-jel daldirarak kaplama yontemi, temizlenmis altligin, hazirlanan ¢ozelti igerisine
belirli bir hizla daldirma ve ayn1 hizla geri ¢ekme esasina dayanir. Schroder, yapmis
oldugu caligmalar sonucunda altlik iizerinde olusan optik film kalinligmin althigin
cozeltiye daldirilma agisina ve soliisyonun konsantrasyonuna bagl olarak degistigini
analiz etmistir [202]. Bu c¢alismamizda sol-jel daldirma yontemi, KSV Dip Coater

LMX2 marka kaplama cihaz1 kullanilarak uygulanmistir.

5.4.1 Farkh daldirma hizlarinda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin optik 6zellikleri

Bu ¢alismamizda sol-jel daldirma yontemi, KSV Dip Coater LMX2 marka kaplama
cthazi kullanilarak uygulanmistir. Kaplama iglemi sirasinda, tasiyici tizerinde homojen
kalinlikta bir film elde edebilmek amaciyla, soda-kireg silikat tagiyici, dort farkli hizda
(60, 120, 200 ve 300 mm/dk.) ¢ozeltiye daldirilmis, 20 saniye ¢Ozelti icerisinde
bekletilerek yine ayn1 hizla ¢ekilmistir.

Sekil 5.19’da farkli ¢ekme hizlarinda daldirilan numunelerin optik 6zellikleri
incelenmistir. Dort farkli hizda daldirilarak 11 kat biiyiitilen ve 60 dk ~200°C

sicaklikta tavlanarak at.%50 SeO konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerde
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en iyi optik sogurma 200 mm/dk hizinda daldirilarak kaplanan 6rneklerde elde
edilmistir. Sekil 5.20°de yasak enerji bant araligi, hv olarak gelen fotonun enerjisinin
fonksiyonu olan (athv)? seklinde, grafik iizerinde sogurma kenarimin dogrusal artis

gosteren ucunun, enerji ekseninde kesistigi nokta, ekstrapolasyon yapilarak

bulunmustur.
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Sekil 5.19 : Farkli daldirma hizlarinda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin optik
gecirgenlik ve sogurma ozellikleri.
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Sekil 5.20 : Farkli gekme hizlarinda biiyiitiillen CIGS ince filmlerin yasak enerji bant
araliklari.
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5.4.2 Farkh daldirma hizlarinda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin yapisal 6zellikleri

Sekil 5.21°de sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli daldirma hizlarinda kaplanan
CIGS ince filmlerin yapisal 6zellikleri incelenmistir. Bu ¢calismada optik 6zelliklerden
yola ¢ikarak en iyi optik 6zellikleri gosteren 200 mm/dk hizinda daldirilan ve en diisiik
optik Ozellikleri gosteren 60 mm/dk. hizinda daldirilan CIGS ince filmlerin X-151n1
kirmim desenleri incelenmistir. Her iki hizda da daldirilan filmlerde, (004;200)
diizlemlerinde yonelme oldugu belirlenmis fakat 200 mm/dk hizinda daldirilan CIGS
ince filmlerde bu yonelimin siddetinin daha belirgin sekilde oldugu goriilmiistiir. Bu
durumda 200 mm/dk hizinda daldirilan CIGS ince filmlerin kristallesme 6zelliginin
60 mm/dk hizinda daldirilan filmlere gore daha iyi oldugu belirlenmistir. Sol-jel
daldirma teknigi kullanilarak biiyiitiilen ince filmlerde daldirma hizi hem yapinin altlik
tizerine homejen bir sekilde dagilmasi hem de uygun kalinliginin belirlenebilmesi
adina biiyiik 6nem tagimaktadir. Yapilan bu ¢alisma sonucunda, 200 mm/dk. daldirma

hiz1, CIGS ince filmlerin kaplanabilmesi i¢in uygun daldirma hiz1 olarak secilmistir.
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Sekil 5.21 : 60 mm/dk. ve 200 mm/dk. daldirma hizlarinda kaplanan CIGS ince
filmlerin X-1g1n1 kirinim desenleri.

Sekil 5.22°de 60 mm/dk. hizinda ve 200 mm/dk. hizinda daldirarak hazirlanan CIGS
ince filmlerin FTIR analizi gosterilmistir. Sekil 6.23 (a)’da 60 mm/dk. hizlarinda
daldirilarak biiyiitiilen CIGS ince filmlerin FTIR spektrumlar1 gosterilmistir. 60
mm/dk hizinda daldirilarak hazirlanan CIGS ince filmlerde 758,44 cm™, 903,26 cm™,
1643,23 cm™, 1991,16 cm™, 2112,09 cm?, 2327,91 cm™, 3364,64 cm™ ve 3788, 12
cm? piklerinde sirasiyla =C-H, =C-H, C=C, -C=C-, -C=C-, C=N, N-H ve O-H
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baglarinin olustugu goriilmiistiir [203, 204]. Sekil 6.23 (b)’de 200 mm/dk hizlarinda
daldirilarak biiyiitiilen CIGS ince filmlerin FTIR spektrumlari gdsterilmistir. 200
mm/dk hizinda daldirilarak hazirlanan CIGS ince filmlerde goriilen 872,32 cm™,
1059,19 cm, 1443,59 cm™, 1642,71 cm, 2110,85 cm, 2351,76 cmt, 3347,98 cmt
ve 3788, 12 cm™ piklerinde sirasiyla =C-H, C-N, -C-H, , C=C, -C=C-, C=N, N-H ve
O-H baglarinin olustugu goriilmiistiir [203, 204].
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Sekil 5.22 : (a)60 mm/dk. daldirma hizinda ve (b)200 mm/dk. daldirma hizinda
kaplanan CIGS ince filmlerin FTIR analizi.

Saptanan piklerin, CIGS nanopargaciklarinin yiizeyinde olugan etanol adsorpsiyonunu
ve yikama islemi sirasinda yeterince uzaklastirillamamas, ¢oziiciiniin organik kalintilari
ve saf olmayan maddelerinden tiiremis Kkirliliklere ait oldugu literatiirde arz
edilmektedir. Daldirma hizindaki artisa bagh olarak, film tasiyicisinin yiizeyindeki,
olas1 etanol adsorpsiyonunu ve yikama islemi sirasinda yeterince uzaklastirilamamis
organik ¢6ziicii kalintilarin bir miktar daha giderilerek, =C-H , C=C, -C=C-, C=N, ve
O-H baglarimi temsil eden bu pik siddetlerinin bir miktar azaldig1 gorilmiistiir [205].
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6. CIGS INCE FILMLERIN RADYASYON iSLEMLERI SONUCLARI

6.1 Farkh at.% SeO: Konsantrasyonlarinda Sentezlenen CIGS Ince Filmlerin

Reaktor Notronlarina Maruz Birakilmasi

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli Se konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS
ince filmler, iITU TRIGA Mark-1I Egitim ve Arastirma Reaktorii’'niin Tegetsel
Isinlama Tiipt kullanilarak ndtronlara maruz birakilmistir. Notronlara maruz birakma
islemi Oncesinde ve sonrasinda, CIGS ince filmlerin yapisal, optik ve elektriksel

ozelliklerindeki degisim incelenmistir.

6.1.1 Notronlara maruz birakilan farkh at.%SeO: konsantrasyonlarinda

biiyiitiilmiis CIGS ince filmlerin yapisal karakterizasyonu

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli at.%SeO> konsantrasyonlarinda hazirlanan
ve daha sonra reaktdr notronlarina maruz birakilan CIGS ince fimlerin yapisal
ozellikleri, XRD olgtimleri alinarak analiz edilmigtir. Sekil 6.1°de, at.%20.22 SeO-
katkili, CIGS ince filmlerin nétronlara maruz birakilmasi islemi sonrasindaki, X-
isinlart kirmim  desenleri  gosterilmistir. CIGS ince filmlerin (at.%20.22 SeO>
konsantrasyonunda hazirlanan) nétronlara maruz birakilmasi iglemi dncesine gore pik

siddetinde belirgin bir artis oldugu goriilmiistiir.

Sekil 6.2’de at.%50 SeO2 konsantrasyonunda sentezlenen CIGS ince filmlerin
notronlara maruz birakilmasi islemi sonrasindaki X-iginlar1 kirmmim desenleri
gosterilmistir at.%50 SeO, konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerin,
ndtronlara maruz birakilma isleminden sonra yapisal dzelliklerinin bir miktar gelistigi
pik siddetindeki artisa ve kiiciik de olsa farkli agilarda goriilen pik degerlerine baglh

olarak belirlenmistir.
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Sekil 6.2 : Notronlara maruz birakilan at.%50 SeO2 konsantrasyonunda
sentezlenen CIGS ince filmin X-isinlar1 kirinim desenleri.

At.%50 SeO. konsantrasyonunda sentezlenen CIGS ince filmlerin, nétronlara maruz
birakilmasi islemi 6ncesindeki XRD analizleri ile nétronlara maruz birakilmasi islemi

sonrasindaki XRD analizleri karsilastirildiginda, (004; 200) diizlemlerindeki
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yonelmenin ndtronlara maruz birakma islemi sonrasinda arttig1 ve kristalin 6zelliginin
geligtigi  goOriilmiistiir. Ayrica ndtronlara maruz birakilan  at.%50 SeO:2
konsantrasyonundaki CIGS ince filmlerde, dncesinde olmayan (101) diizleminde,

kiigiik de olsa bir yonelme oldugu belirlenmistir.

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak, at.%20.22 SeO, konsantrasyonunda ve at.%50
Se0; konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmler ndtronlara maruz birakilma
isleminden sonra yapisal olarak karsilastirildiginda, at.%50 SeO> konsantrasyonunda
hazirlanan CIGS ince filmlerin yapisal olarak, at.%20.22 SeO, konsantrasyonunda
hazirlanan CIGS ince filmlere oranla kismen daha iyi kristalin 6zellik gosterdigi
belirlenmistir. CIGS ince filmler nétronlara maruz birakilmadan 6nce, en iyi yapisal
optik ve elektriksel sonuglar at.%20.22 SeO; konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince
filmlerde gOriiliirken notronlara maruz  birakildiktan sonra, at.%50 SeO:2
konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerde en iyi yapisal, optik ve elektriksel

sonugclar elde edilmistir (Sekil 6.6 ve Cizelge 6.1).

Sekil 6.3’de sol-jel daldirma teknigi kullanilarak at.%50 SeO> konsantrasyonunda
hazirlanan CIGS ince filmlerin nétronlara maruz birakilma islemi Oncesinde ve

sonrasindaki SEM goriintiileri gosterilmistir.

Sekil 6.3 : at.%50 SeO- konsantrasyonunda sentezlenen CIGS ince filmlerin
notronlara maruz birakilmasi islemi (a) 6ncesinde ve (b) sonrasinda SEM
goriintiileri.

at.%50 SeO; konsantrasyonunda hazirlanan ve nétronlara maruz birakilan CIGS ince

filmlerin yilizey piriizliliigiinde bir miktar artis oldugu belirlenmistir.

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli at.%SeQO2 konsantrasyonlarda hazirlanan

CIGS ince filmlerin FTIR 6zellikleri Sekil 6.4 ve 6.5’de gosterilmistir. Sekil 6.4’de
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at.%20.22 SeO2 konsantrasynlarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin nétronlara maruz
birakilmas: iglemi oOncesinde ve sonrasindaki FTIR spektrumlari gosterilmistir.
at.%20.22 SeO; konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerde 1sinlama
oncesinde 754,95 cm™, 898,99 cm?, 1066,02 cm?, 1448,12 cm?, 1635,61 cm?,
1990,93 cm?, 2114,75 cm™, 2351,67 cm™?, 2973,12 cm™, 3362,29 cm™ ve 3788, 12
cmt piklerinde sirasiyla, =C-H, =C-H, C-N, -C-H, C=C, -C=C-, -C=C-, C=N, =C-H,
N-H ve O-H baglarinin olustugu gorillmiistir [203, 204]. Notronlara maruz
birakilmasi islemi sonrasinda, at.%20.22 SeO; konsantrasyonunda hazirlanan CIGS
ince filmlerde c¢oziicliniin organik kalintilari ve saf olmayan maddelerinden
tireyebilecek kirliliklerin azalmasina bagli olarak bazi baglarin kayboldugu

gorilmiustir.
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Sekil 6.4 : At.%20.22 SeO; konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerin
nétronlara maruz birakilmasi islemi (a) oncesi ve (b) sonrasi FTIR 6zellikleri.

Sekil 6.5°de at.%50 SeO: konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin
nétronlara maruz birakilmasi islemi 6ncesinde ve sonrasindaki FTIR o6zellikleri
gosterilmistir. at.%50 SeO. konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerde
ndtronlara maruz birakilmasi islemi 6ncesinde almis oldugu pik degerleri sirasiyla,

755,33 cm, 896,02 cm™, 1058,78 cm™?, 1452,19 cm™, 1643,10 cm™, 1991,10 cm?,
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2112,25 cm™, 2328,06 cm™, 3346,54 cm™ ve 3788,88 cm™* degerlerinde =C-H, =C-H,
C-N, -C-H, C=C, -C=C-, -C=C-, C=N, N-H ve O-H baglarmin olustugu goriilmiistiir
[203]. Bu pik degerlerinin CIGS ince filmlerin yiizeyindeki ¢oziicii olarak kullanilan
etanol baglarinin adsorpsiyonunundan kaynaklanabilecegi diisliniilmektedir. at.%50
SeO; konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerde 1sinlama sonrasinda 766,47
cm?, 906,68 cm™, 1645,73 cm™, 1997,71 cm™, 2116,41 cm™, 2327,98 cm, 3335,86
cm™ ve 3788,88 cm™ piklerinde sirastyla =C-H, =C-H, C=C, -C=C-, -C=C-, C=N, N-
H ve O-H baglarinin olustugu goriilmistiir [203, 204].
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Sekil 6.5 : At.%50 SeO» konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerin
ndtronlara maruz birakilmasi iglemi (a) oncesi ve (b) sonrast FTIR 6zellikleri.

Yapilan FTIR analizi sonucunda at.%50 SeO. konsantrasyonunda hazirlanan CIGS
ince filmlerin notronlara maruz birakilmasi islemi sonrasinda olusan baglarin pik
siddetlerinin azaldig1 ve bazi baglarin yok oldugu goriilmiistiir. Ayrica CIGS ince
filmlerin nétronlara maruz birakilmasi islemi sonrasinda, FTIR analizlerinde azalan
pik siddetleri, ¢Oziiclinlin organik kalintilar1 ve saf olmayan maddelerinden

tireyebilecek Kkirliliklerinde azalma olduguna isaret etmektedir. Sekil 6.4 ve 6.5
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incelendiginde, CIGS ince filmler nétronlara maruz birakildiktan sonra, C-N (gerilme
titresimi yapan), -C-H (egilme titresimi yapan), C=C (gerilme titresimi yapan) ve N-
H (gerilme titresimi yapan) baglarinin kaydadeger bir sekilde siddetinin azaldig1 ve
yok oldugu belirlenmistir. Daha 6nce literatiirde yapilan ¢alismalarda, elektrokimyasal
kaplama tekniginde kaplama sicakligi 25°C’den 40°C’ye yiikseltildiginde, kalkoprit
yapida degerlik bantinin genisleyerek elektronlarin iletim bandina gegis hizinin arttigi
arz edilmektedir. Bu tretilen kalkoprit yapiya ait FTIR analizlerinde, 2300 civarinda
goriilen pikin bir miktar artis1 ve 3300 civarinda goriilen pikin bir miktar azalmasi
kalkoprit yapidaki iletkenligi artirdig1 belirtilmektedir [205]. Benzer sekilde bu tez
calismasi kapsaminda sol-jel kaplama yontemi ile liretilen ve daha sonra notronlara
maruz kalan kalkoprit yapida, degerlik bandinin genisleyerek elektronlarin iletim
bandma gecis hiz1 artmistir. S6z konusu bu durum enerji bant araliginda kiiciilmeye,

elektriksel iletkenlikte de artisa neden olmustur.

At.%20,22 ve %50 SeO; konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin FTIR
analizleri incelendiginde at.%50 SeO:2 konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince
filmlerde olusan pik siddetlerinin 1smmlama sonrasinda at.%20,22 SeO:>
konsantrasyonundaki CIGS filmlere gore daha ¢ok azaldigi goriilmiis ve bu durum
1sinlamanin at.%50 SeO; konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerde yapisal

olarak kismen gelisim saglandigini desteklemistir.

6.1.2 Notronlara maruz birakilan farkh at.%SeO: konsantrasyonlarinda

biiyiitiilen CIGS ince filmlerin optik ozellikleri

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli at.%SeO- konsantrasyonlarinda hazirlanan
CIGS ince filmler, ITU TRIGA Mark-II Egitim ve Arastirma Reaktérii kullanilarak,
noétronlara maruz birakildiktan sonra optik dzelliklerinin belirlenebilmesi i¢in UV-VIS
spektrometre kullanilarak optik gecirgenlik ve yansima Olgiimleri alinarak, optik
sogurma Vverileri hesaplanmistir. Sekil 6.6’da farkli at.%SeQO> konsantrasyonlarinda

hazirlanan CIGS ince filmlerin optik gegirgenlik ve sogurma grafigi verilmistir.
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Sekil 6.6 : Farkl1 at.%SeO> konsantrasyonlarda hazirlanan CIGS ince filmlerin
ndtronlara maruz birakilmasi islemi sonrasi optik 6zellikleri.

Sekil 6.6’ya gore at.%50 SeO2 konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerin
1sinlama sonrasinda optik gec¢irgenlik degerinin belirgin olarak diistiigli ve buna bagh
olarak optik sogurma degerinin ¢ok fazla yiikseldigi belirlenmistir. Alinan optik
dlciimler sonucunda hesaplanan sogurma katsayilar1 kullanilarak, (ahv)?~hv grafigi

cizilerek bulunan yasak enerji bant araliklar1 Sekil 6.7°de verilmistir.

Sekil 6.8’de en yiiksek (at.%50) ve en diistik (at.%20,22) SeO2 konsantrasyonunda
hazirlanan CIGS ince filmlerin yasak enerji bant aralig1 degerlerinin, nétronlara maruz
birakilmadan once ve sonraki degisimi gdsterilmektedir. At.%50 SeO:
konsantrasyonunda olusturulan CIGS ince filmlerde, yasak enerji bant aralig1, 1sinlama
oncesinde 1,74 eV iken 1sinlama sonrasinda 1,55 eV degerine diismiis, at.%20.22 SeO>
konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerde yasak enerji bant araligi isinlama

oncesinde 1,64 eV iken 1s1nlama sonrasinda bu deger 1,62 eV degerine ulagsmustir.
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Sekil 6.7 : Farkli at.%SeO- konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerin
noétronlara maruz birakilmasi sonrasinda yasak enerji bant aralik degerleri.
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Sekil 6.8 : At.%20,22 ve at.%50 SeO» konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince
filmlerin nétronlara maruz birakilmadan dnce ve sonra degisen yasak enerji bant
aralik degerleri.
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6.1.3 Farkh at.%Se0O:2 konsantrasyonunda sentezlenen CIGS ince filmlerin
notronlara maruz birakilma islemi oncesinde ve sonrasinda elektriksel

ozelliklerinde olusan degisimler

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli at.%SeO. konsantrasyonlarinda hazirlanan
CIGS ince filmlerin 1simnlama o6ncesinde ve sonrasinda Olgiilen direng degerlerinde
biiyiik farkliliklar oldugu ve hesaplanan 6zdireng ve iletkenlik degerlerinin 1ginlama
sonrasinda gelisme gosterdigi belirlenmistir. Isinlamanin farkli Se konsantrasyonunda
hazirlanan tiim CIGS ince filmlerin elektriksel oOzelliklerinde gelisme sagladigi
goriilmiistiir. Farkli at.%SeO: konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmlerin
1sinlama sonrasinda, yapisal ve optik 6zelliklerinde belirlenen gelismeler, elektriksel
ozelliklerindeki  iyiylesmeyi  desteklemistir.  Cizelge 6.1°de  farkli  Se
konsantrasyonlarinda sentezlenen CIGS ince filmlerin elektriksel Ozdireng ve
iletkenlik degerleri verilmistir. Farkli at.%SeO. konsantrasyonlarinda sentezlenen
CIGS ince filmlerden, at.%20,22 SeO: konsantrasyonunda hazirlanan ve daha sonra
notronlara maruz birakilan CIGS ince filmlerin, elektriksel iletkenlikleri, 1sinlama
oncesinde, 78,2 (ohm.cm)? iken 1sinlama sonrasinda bu deger, 99,5 (ohm.cm)?
degerine yiikselmigtir. At.%50 SeO2 konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince
filmlerde hesaplanan elektriksel iletkenlik, 1s1nlama 6ncesinde 29,0 (ohm.cm)? iken

1s1nlama sonrasinda, 158,7 (ohm.cm)™? degerine yiikselmistir.

Cizelge 6.1 : Farkli at.%SeO; konsantrasyonlarinda CIGS ince filmlerin notron
islemleri oncesinde ve sonrasinda hesaplanan 6zdireng ve iletkenlik degerleri.

SeO2 Ozdireng (ohm.cm) Iletkenlik (ohm.cm)*
konsantrasyonu  Nétronlara Notronlara Notronlara Notronlara

(at. %) maruz maruz kalan maruz maruz kalan

kalmamis kalmamis

20.22 12,78x10°  100,50x10* 78,2 99,5

29,75 18,79x10°%  93,00x10™ 53,2 107,5

43,25 20,74x10°  82,50x10™ 48,0 121,2

50,00 33,36x10°  63,00x10™ 29,0 158,7
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6.2 Farkh Siirelerde Tavlanan CIGS Ince Filmlerin Nétronlar Karsisinda

Davranisi

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmler her daldirma
isleminden sonra 100°C sicaklikta ara tavlamaya maruz birakilmistir. Yapilan en son
daldirmadan sonra tiim CIGS ince filmler ~200°C sicaklikta tavlanmistir. Bu
calismamizda ayn1 sicaklikta farkli tavlama siirelerinde tavlanan CIGS ince filmlerin
ndtronlara maruz birakildiktan sonra yapisal ve optik Ozelliklerindeki degismeler

incelenmistir.

6.2.1 Farkh siirelerde tavlanan CIGS ince filmlerin nétronlar karsisindaki optik

ve yapisal ozellikleri

CIGS ince filmler sol-jel daldirma teknigi kullanilarak, 60 mm/dk. daldirma hizinda 5
kat, %50 SeO. konsantrasyonunda, ~200°C sicaklikta farkli tavlama siirelerinde
tavlanarak hazirlanmiglardir. CIGS ince filmler 15, 30, 45 ve 60 dk olmak iizere dort
farkli tavlama siiresinde biiyiitiilmiis ve optik 6zellikleri boliim 5.1.2°de incelenmistir.
Bu ¢alismada, bu filmlerin nétronlara karsisindaki optik 6zelliklerindeki degisim
incelenmistir. Sekil 6.9°de farkli tavalama stirelerinde biiyiitiilen ve nétronlara maruz
birakilan CIGS ince filmlerin optik gecirgenlik ve sogurma spektroskopisi
gosterilmistir. Notronlara maruz birakilan CIGS ince filmlerde tavalama siiresinin
optik gecirgenlik ve sogurma agisindan 6nemli oldugu belirlenmistir. Tavalama siiresi
arttikca optik gecirgenlik azalmakta ve optik sogurma artis gostermektedir. Sekil
6.10’da 45 dk ve 60 dk siirelerle tavalanan ve notronlara maruz birakilan CIGS ince
filmlerin 1s1nlama Oncesinde ve sonrasindaki optik gecirgenlik ve optik sogurma
ozellikleri belirlenmistir. CIGS ince filmlerin 1s1nlama sonrasinda optik gecirgenlik
degerinin diistiigli, optik sogurma degerinin arttigi goriilmiistiir. Yapilan optik
analizler sonucunda 60 dk siire ile ~200°C sicaklita tavlanan CIGS ince filmlerin
1sinlama sonrasinda ve dncesinde en iyi optik 6zellikleri gosterdigi belirlenmistir. 66
dk siire ile reaktor ndtronlarina maruz birakilan CIGS ince filmlerde optik 6zellikler

acisindan kismen bir gelisme oldugu belirlenmistir.
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Sekil 6.9 : Farkli tavlama stirelerinde tavlanan ve nétrona maruz birakilan CIGS
ince filmlerin optik sogurma ve gegirgenlik spektrumu.

100
90 - I—
L) b e —
-doﬂ ]
=80 A
o ]
- ]
P‘Q 70 4
& ]
= 60 E ——45 dk %T
g ] ——60 dk %T
= ] 45 dk %A
g 1 ——60 dk %A
ﬁ 0 ] —— 45 dk(ndtrona maruz birakilmis) %T
- ] 60 dk (ndtrona maruz birakilmig) %T
é ] ——45 dk (nétrona maruz brakilmis) %A
E 30 E — 60 dk (nétrona maruz brrakilmis) %A
(<11] 4
F ]
.5" 20 ]
u -
) i
10 4
OEIT_IJWIIII\\IIIIIIIII\IIIII\IIII\IIII\IIIIII
230 330 430 530 630 730 830 930 1030
Dalgaboyu (nm)

Sekil 6.10 : 45 dk ve 60 dk siirelerle tavalanan CIGS ince filmlerin notronlara
maruz birakilmasi iglemi 6ncesi ve sonrasindaki optik gecirgenlik ve optik sogurma
degerleri.
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Sekil 6.11°de en iyi optik ve yapisal gelismeyi gosteren 60 dk tavalanan CIGS ince
filmlerin, nétronlara maruz birakilma islemi dncesinde ve sonrasindaki XRD grafigi
gosterilmistir. Bu grafige gore her iki film de (004; 200) diizlemlerinde yonelme
gostermis fakat notronlara maruz birakilma islemi sonrasinda bu yonelme daha yiiksek

pik siddetlerine ulagsmis ve daha fazla belirginlesmistir.

3600

(004; 200)

3100 60 dk

. 60 dk (ndtron)
£2600 1

22100 1

1600 1

ddet (keyfi birim)

$

#1100
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Sekil 6.11 : 60 dk siire ile tavlanan CIGS ince filmlerin ndtronlara maruz
birakilmasi islemi 6ncesi ve sonrasindaki XRD desenleri.

6.2.2 Co-60 Radyoizotopu ile Isinlanan Farkhh Kahnhklarda Biiyiitiillen CIGS

ince Filmler

Literattirdeki ¢esitli kaynaklarda, miligray mertebelerinde gama doz degerlerine maruz
birakilan ince filmlerde ve diger yariiletkenlerde olusan degisimler sonucu, yapisal
karakteristik Ozelliklerin (6rnegin; optik ve elektrik ozellikler) farklilastigi

gorilmektedir.

Ornegin; 200 nm kalinhgindaki Bi4Ge3012 (BGO) ince filmlerde, diisiik doz
degerlerinde (1,5 mGy ve 2.44 mQGy) elektriksel ve optik 6zelliklerinde gelismeler
oldugu belirtilmektedir. Literatiirdeki g¢alisma neticesinde, bu diisikk doz etkisi

altindaki ince filmlerde radyasyon kusurlarinin olusumu s6z konusudur [206].

Alternatif CIGS p-tipi yariiletken tabakalar gibi, P tipi Si yariiletkenlere uygulanan
gama radyasyon dozlarinin miligray diizeylerinde olmasi sayesinde yapida olusan
degisimlerin uzay uygulamalarinda mikrodozimetrik amach  kullanildig

goriilmektedir [207].
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Cesitli yariiletken katkilt malzemeler, miligray diizeylerindeki dozlara hassasiyet
gostermektedir. Boyle diisiik diizeylerdeki dozlarda kullanilmak iizere cesitli
yariiletken oOzellikler tasiyan mikrodozimetrik Ol¢limlere uygun malzemeler

gelistirilmistir [208].

Miligray diizeylerindeki diisiik dozlara cevap veren yariiletkenler malzemeler
literatiirde mevcuttur. Boylece miligray diizeylerindeki diisiik dozlarda Sl¢timler

yapabilen dozimetreler gelistirilmis olup, farkli amaglarla kullanilabilmektedir [209].

Ayrica yapilan literatiir taramalar1 sonucunda miligray mertebelerinde daha yiiksek
doz degerlerinde radyasyona maruz birakilan malzemelerde olusan kusurlar
sonucunda yapisal karakteristik ozelliklerin (6rnegin; optik ve elektrik ozellikler)

farklilastig1 goriilmiistiir.

5x108 rad(Si) yiiksek doza maruz birakilan CulnGaSe2/CdS/ZnO ince thin-film giines
pillerinin performansinda, yerdegistirme hasarlarina baglh olarak ¢ok az bir bozulma
oldugu belirlenmistir. Ayrica yapilan bu ¢alismada bozulmalarin 2x108 rad doz
degerinden sonra basladigi belirtilmistir. Yapilan bu ¢alisma, iyonizan radyasyona
maruz birakilan CIGS ince film giines pillerinin bu radyasyon dozundan ¢ok az
miktarda etkilendigini gostermis olup fotovoltaik parametrelerinde ¢ok az miktarda
diisiis oldugunu belirtmislerdir [34, 210].

Yapilan bagka bir calismada farkli firmalarin tiretmis oldugu giines pilleri 24 Gy doz
degerinde gama radyasyonuna maruz birakilarak, 1sinlama oncesinde ve sonrasinda
fotovoltaik parametreleri incelenmis ve bu doz degerlerinde, giines pillerinin

verimliliklerinde farkli oranlarda diisiis oldugu belirlenmistir [211].

Literatiirde, termal buharlastirma yontemi kullanilarak 200 nm kalinli§inda kaplanan
CdsSegsxZny ince filmler 25-100 kGy doz araliginda gama 1sinlarina maruz birakilarak
yapisal ve optik dzellikleri incelenmistir. Yapilan bu ¢aligma neticesinde, 75 kGy doz
ve asagisina kadar maruz birakilan filmlerde, optik o6zelliklerde artiglar ve yapisal

gelismeler oldugu belirlenmistir [212].

Metal-yalitkan-yariiletken(MIS) yapilar 0-5 kGy araliginda gama dozuna maruz
birakilmigtir. Yapidaki seri direncin degeri doz arttik¢a azalmis, idealite faktorii
yiikselmistir. Bu durumun 1s1nlama altinda, serbest yiiklerin yetersizliginden kaynakl

olabilecegini diislindliirmiis ve sonug¢ olarak bu calisma gama ismmlamasinin MIS
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yapilariin elektriksel karakteristikleri iizerinde onemli bir etkiye sahip oldugunu

dogrulamistir [213].

Gama 151n1mi1 materyalle etkilesime girdiginde, iki siire¢ ayn1 anda, yani kusur yaratma
ve kusur yok etme meydana gelir. Boylece materyalin 6zelliklerinde meydana gelen
degisiklikler bu iki isleme baglidir veya 6te yandan gama radyasyon 1sinlama dozuna
bagli oldugu sdylenebilir. Bunun nedeni, daha yiiksek gamma radyasyon dozlarinda
yaratilan kusurlarin sayisi, yok edilen kusurlarin sayisindan daha fazla olur; bu durmun
tersi de, daha diisiik dozlarda gama radyasyonunda gecerlidir. Boylece, materyallerin
gama 1sinlamasi materyalin dogasina ve gama radyasyonunun isinlama dozuna bagl
olarak yeniden Kkristalizasyona veya amorflasmaya neden olabilir. Yukaridaki
tartismadan anlagilacagi gibi, yeniden kristallestirme olasiligi, daha diisiik gama
radyasyon dozlarinda, daha fazla olmaktadir. Ancak, 75 kGy’den daha yiiksek dozdaki

gama radyasyonunda, yapida amorfizasyon meydana gelmektedir [212].

Yiiksek irtifa ugaklarinin 1 saatlik ugus gorev siiresi boyunca maruz kaldigi radyasyon
dozu 5,5 uGy olarak bildirilmistir [214]. Bu ¢alisma kapsaminda hesaplanan, bu tip
ugaklar i¢in toplam doz 594 puGy (5,5 uGy / saatx108 saat) olarak belirlenmistir.
Yiiksek rakimli bir ugagin bir sorti yapmasi i¢in gerekli olan siire ~ 36 saattir [215].
Bu degerin (36 saat) 3 kat1 kullanilarak kabul edilen ugus siiresi giivenlik katsayis1 108
saat (36x3 saat) olup, bu giivenlik katsayis1 esas alinarak ugagin yiizeyinde sogrulan
doz degerleri belirlenmistir. Bu doktora tez ¢alismasi kapsaminda, ugus siiresince
muhtemel kiimiilatif doz etkisi goz 6niinde bulundurularak, sogrulan ii¢ doz degeri
se¢ilmistir. Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli daldirma sayilarinda kaplanan
farkli kalinliklardaki CIGS ince filmler Co-60 radyoizopu kullanilarak farkli doz
degerlerinde iyonizan radyasyona maruz birakilmiglardir. CIGS ince filmler, 0,02,
0,03 ve 0,05 Gy olmak ftizere ii¢ farkli radyasyon dozlarinda, Co-60 radyoizotopu
kullanilarak, gama 1sinlarina maruz birakilmislardir. Sogrulan gama doz degerleri
denklem 4.5 ve denklem 4.6 kullanilarak hesaplanmistir. Bir yillik bir hizmet periyodu
i¢in 0,02 Gy (~ 34 sorti esnasinda), 0,03 Gy (~ 50 sorti esnasinda) ve 0,05 Gy (~ 84
sorti esnasinda) olmak {izere li¢ farkl kiimiilatif doz seviyesine maruz kalan CIGS ince
filmlerin yapisal, optik ve elektriksel oOzelliklerinde ki degisimler incelenmistir.
Ayrica, 0,05 Gy doz sogrulan farkli kalinliklarda biiyiitiilen CIGS ince filmlerinin
gama zayiflama katsayilari, Cs-137 ve Co0-60 radyoizotoplar1 kullanilarak farkli iki
gama fotonu enerjisi (0,662 ve ~1,25 MeV) degerinde hesaplanmustir.
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6.2.3 C0-60 radyoizotopu ile isinlanan farkh kahinhklardaki CIGS ince filmlerin

optik ozellikleri

Co 60 kaynagi ile 1smlanan, sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan farkli
kalinliklardaki CIGS ince filmlerin farkli dozlardaki optik 6zellikleri 190 nm—1100
nm dalgaboylarindaki elektromanyetik dalgalar ile etkilesimlerine bagli olarak 0,02,
0,03 ve 0,05 Gy olmak tizere ti¢ farkli dozda degerlendirilmistir.

Sekil 6.12°de 0,02 Gy doza maruz birakilan farkli kalinliklardaki CIGS ince filmlerin
optik sogurma ve optik gecirgenlik ozellikleri gosterilmistir. 0,02 Gy doza maruz
birakilan filmlerde, en yiiksek sogurma 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerde
goriiliirken en diisiik sogurma 3 kat kaplanan CIGS ince filmlerde goriilmiistiir. Buna
bagl olarak en yiiksek optik gegirgenlik 3 kat kaplanan filmlerde, en diisiik optik

gegirgenlikte 11 kat kaplanan filmlerde gériilmistiir.
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Sekil 6.12 : 0,02 Gy doz 1s1nlanan, farkl kat sayisindaki CIGS ince filmlerin
optik gecirgenlik ve optik sogurma degisimi.

Sekil 6.13’de Co 60 kaynag ile 0,03 Gy doz degerinde 1s1nlanan farkli kalinliklardaki
CIGS ince filmlerin optik gegirgenlik ve sogurma ozellikleri goriillmektedir. 0,03 Gy
doz degerinde optik sogurma en yiiksek degerden en diisiik degere dogru, 11 kat, 9 kat,
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7 kat, 5 kat ve 3 kat olmak iizere siralanmaktadir. 0,03 Gy doz degerinde de, 0,02 Gy
doz degerinde oldugu gibi kalinlik arttik¢a optik gecirgenlik degeri azalirken optik

sogurma degeri yiikselmeketedir.
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Sekil 6.13 : 0,03 Gy doz 1sinlanan, farkli kat sayisindaki CIGS ince filmlerin
optik gegirgenlik ve optik sogurma degisimi.
Sekil 6.14’de Co 60 kaynagi ile 0,05 Gy doz isinlanan farkli kalinliklardaki CIGS ince
filmlerin optik gecirgenlik ve sogurma o6zellikleri goriilmektedir. 0,05 Gy doz
degerinde optik sogurma en yiiksek degerden en diisiik degere dogru 11 kat, 9 kat, 7
kat, 5 kat ve 3 kat kaplanan CIGS ince filmler olmak tizere siralanmaktadir. 0,05 Gy
doz degerine maruz birakilan 11 kat CIGS ince filmlerde en yiiksek sogurma, en diisiik

optik gegirgenlik goriilmektedir.

Sekil 6.15’de tiim doz degerelerinde en diisiik optik gegirgenlik ve en yiiksek optik
sogurma degerlerini veren 11 kat kaplanarak hazirlanan CIGS ince filmlerin artan doz
degerine bagli optik gecirgenlik ve optik sogurma grafigi verilmistir. Artan doz
degerine bagli olarak 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerde ve tiim diger kalinliklardaki
filmlerde Co-60 radyoizotopu ile 1sinlamanin, filmlerin optik 6zelliklerini kismen de
olsa gelistirdigini, artan optik sogurma ve azalan optik gecirgenlik degerleri baz

alinarak belirlemek miimkiin olmustur.
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Sekil 6.14 : 0,05 Gy doz 1sinlanan, farkl kat sayisindaki CIGS ince filmlerin
optik gegirgenlik ve optik sogurma degisimi.
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Sekil 6.15 : Farkli doz degerlerinde Co-60 radyoizotopu ile 1sinlanan 11 kat
kaplanan CIGS ince filmlerin optik gegirgenlik ve optik sogurma degisimi.
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11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin 1sinlama 6ncesinde ve sonrasinda, dalga boyuna
bagli absorbsiyon katsayilart hesaplanmistir. Cizilen absorbsiyon spektrumlari
kullanilarak, 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin yasak enerji bant aralig1 (Eg), 11 kat
(1isinlanmamus) 1,70 eV, 11 kat (0,03 Gy) icin 1,56 eV ve 11 kat (0,05 Gy) icin 1,42
eV olarak hesaplanmigtir. 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin 1sinlama oncesindeki

ve sonrasindaki absorbsiyon spektrumlari Sekil 6.16’da verilmistir.
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Sekil 6.16 : 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin 1sinlama 6ncesinde ve
sonrasindaki absorbsiyon spektrumlari.

Sekil 6.17°de 0,05 Gy Co-60 radyoizotopuna maruz birakilmis 11 kat kaplanmis CIGS
ince filmine ait 1s1nlama 6ncesinde ve sonrasindaki fotoliimiinesan grafigi verilmistir.
Sekil 6.18°de gosterilen PL emisyon spektrumu, 600 nm ile 850 nm arasinda degisen
genis bir bant1 kapsamakta ve 1sinlanmamis ve 1sinlanmis numuneler i¢in ~ 700 nm'de
keskin pikler goriilmektedir. Fakat 700 nm dalgaboyunda ve 825 nm dalga boyunda
goriilen pik siddetlerinin Co-60 radyoizotopu ile 0,05 Gy doza maruz birakilmasi
sonucunda artis gosterdigi belirlenmistir. CIGS ince filmlere uygulanan radyasyon
dozu sonrasinda PL siddetindeki degisim sonucu, yapi igerisindeki Cu iyonlariin
elektronik konfigiirasyonlarindaki degisiklige bagl olarak yayinlanan fotonlarin artigi

ile agiklanabilmektedir. Isinlamadan sonra, 700 nm dalgaboyunda elde edilen belirgin
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pik degerlerinde 1.76 eV'den (703 nm) 1.78 eV'a (692 nm) dogru eser miktarda maviye
dogru kayma oldugu net bir sekilde gortilmiistiir. CIGS ince filmlerin yasak enerji bant
aralig1 sogurma spektrumlarindan hesaplanabildigi gibi PL spektrumlarindan da
hesaplanabilmektedir. Ancak PL spektrumlarindan hesaplanan Eg'nin degeri, CIGS'de
gozlenen Stokes kaymasi nedeniyle absorpsiyon spektrumundan biraz farkl
olabilmektedir [106]. Bu calismada 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin sogurma
spektrumlar1 esas alinarak hesaplanan yasak enerji bant degerelerinden farkli olarak
1sinlanmayan numune (1,7 eV) igin 0,06 eV, 1sinlanan numune i¢in (1,42 eV) 0,34 eV
fark belirlenmis bu durum CIGS ince filmlerde goriilen Stokes kaymasi ile
aciklanmstir [216].
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Sekil 6.17 : 11 kat kaplananCIGS ince filmlerin Co-60 radyoizotopu ile
1sinlanma Oncesi ve sonrasi fotoliiminesans 6zelliklerindeki degisim.

6.2.4 Co-60 radyoizopu ile isinlanan 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin yapisal

ozellikleri

Farkli kalinliklarda kaplanan CIGS ince filmlerin yapisal, optik ve elektriksel
ozellikleri 151nlama éncesinde ve sonrasinda incelendiginde, 11 kat kaplanan CIGS
ince filmlerin en iyi gelismeyi gosterdigi belirlenmistir. Sekil 6.18’de 11 kat kaplanan
CIGS ince filmlerin 0,05 Gy’lik doza maruz birakilmadan 6nceki ve sonraki X-1ginlari

kirmim desenleri gosterilmistir.

Dalga boyu 1.543 A° olan X-1sin1 difraktometresi kullanilarak 11 kat olacak sekilde
(~300 nm) CIGS ¢ozeltisiyle kaplanan filmlerin 1sinlama oncesi ve 1sinlama sonrast,

yapisal Ozellikleri incelenmistir. CIGS’e ait karakteristik pikler JCPDS 23-209

143



kartindan yararlanilarak bulunmustur. Filmlerin X-1sin1 kirmim desenleri  Sekil
6.18’de goriildiigii gibi 1sinlanan ve 1ginlanmayan 11 katli CIGS ince filmlerin her ikisi
de (004), (200), (008), ve (400) diizlemlerinde pikler vermistir. Bu degerler kalkoprit
yapiya sahip CIGS’nin karakteristik piklerini géstermektedir [106]. 11 katli CIGS ince
filmler 1s1nlama sonrasinda kristalitenin artmasina bagli olarak daha siddetli pik

degerelerine ulagmistir.
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Sekil 6.18 : 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin 1sinlama 6ncesinde ve
sonrasindaki XRD o6zellikleri.

CIGS ince filmlerin 1sinlama sonrasinda yapisal Ozelliklerindeki gelisme, SEM

goriintiileriyle de desteklenmektedir [38]. Sekil 6.19, 11 katli isinlanmamis CIGS ince
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filmin, Sekil 6.20 11 katli 1sinlanmis (0,05 Gy) CIGS ince filmin SEM goriintiisiinii

vermektedir.

HV

10.00 kV ' S

Sekil 6.20 : 11 katli CIGS ince filmlerin 1s1nlama sonrast SEM goriintiisii.
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Bu caligmada hem elektriksel hem de optik 6zellikleri agisindan en iyi sonuglari elde
ettigimiz 11 katli CIGS ince filmlerin SEM goriintiileri incelenmistir. 11 katli CIGS
ince filmlerde 1sinlama sonrasinda yiizeyde ¢ekirdeklenmenin homojen bir dagilim
gosterdigi ve tanecik sayisinin arttig1 belirlenmistir. Isinlama sonucunda bakir (Cu) ve
indium (In) atomlarimin iyonizasyonunda gelisme olmasi ile birlikte yapi icerisinde
cekirdeklenme de artis belirlenmis ve bu durum Cizelge 6.2°deki EDS verileri ile

desteklenmistir.

Cizelge 6.2 : CIGS ince filmlerin EDS analizi.

Element Isinlanmamis Ismnlanmis Bilesikler Isinlanmamis  Isinlanmis

ler (W9%) (W9%) (W9%) (W9%)
Cu 3.31 6.80 Cuz0 4.00 7.66
In 3.90 9.58 In203 4.39 11.59

Filmlerin X-1s1n1 kirinim desenlerinde (004; 200) ve (008; 400) diizlemlerinin 1sinlama
sonrasinda yiiksek pik degerlerine ulastig1 goriilmiistiir. Bu pik degerlerinin Cu ve In
alt 6rgii elementlerini icerdigi ve 1sinlama sonrasinda yapidaki kristallesmenin, Cu ve

In elementlerindeki iyonizasyonu sonucunda arttig1 belirlenmistir [23].

Sekil 6.21°de 11 kat kaplanarak hazirlanan CIGS ince filmlerin Co-60 radyoizotopu
ile 1s1nlanmasi (0,05 Gy) 6ncesindeki (Sekil 6.21 (a)) ve sonrasindaki (Sekil 6.21 (b)))
FTIR ozellikleri gosterilmistir. 11 kat kaplanarak hazirlanan CIGS ince filmlerde
1sinlama 6ncesinde 758,55 cm™, 900,21 cm™, 1448,04 cm™, 1643,36 cm™, 1998,08
cm™, 2114,51 cm™, 2328,02 cm™ ve 3372,08 cm™ piklerinde sirasiyla =C-H, =C-H, -
C-H, C=C, -C=C-,-C=C- C=N ve N-H baglarinin olustugu gortlmiistiir [203].
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Sekil 6.21 : 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin Co-60 radyoizotopuna maruz
birakilma islemi (a) 6nce ve (b) sonra FTIR 6zellikleri.

Bu pik degerlerinin 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin yilizeyinden, ¢oziicii olarak
kullanilan etanol baglarinin adsorpsiyonunundan kaynaklanabilecegi
diisiiniilmektedir. Co-60 radyoizotopuna maruz birakilan (0,05 Gy ) 11 kat kaplanarak
hazirlanan CIGS ince filmlerde 1smlama sonrasinda 1645,93 cm™, 1990,901 cm?,
2114,56 cm™, 2328,41 cm™ ve 2663,18 cm™ piklerinde sirasiyla C=C, -C=C-, -C=C-,
C=N ve C-H baglarinin olustugu goriilmiistiir [203, 204]. Bu pik degerlerinde olusan
baglarin ethanol adsorpsiyonuna ve yapi igerisindeki kirlenmeleri isaret ettigi
belirlenmigtir. Isinlama sonrasinda bu kirliliklerin giderilmesi, FTIR siddetlerindeki
azalma ve bazi1 pik degerlerinin yok olmasi ile agiklanabilmektedir. Sekil 6.21
incelendiginde, C0-60 radyoizotopuna maruz birakilan (0,05 Gy ) 11 kat kaplanarak
hazirlanan CIGS ince filmlerde, =C-H (egilme titresimi yapan), -C-H (egilme titresimi
yapan), ve N-H (gerilme titresimi yapan) baglarinin kaydadeger bir sekilde siddetinin
azaldig1 ve yok oldugu belirlenmistir. S6z konusu bu durum enerji bant araliginda

kiiglilmeye, elektriksel iletkenlikte de artisa neden olmustur [205].
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6.2.5 C0-60 radyoizotopu ile 1isinlanan 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin

elektriksel ozellikleri

Sol-jel daldirma teknigi ile biiyiitiilen 11 katli CIGS ince filmlerin 1sinlama sonrasinda
yapisal ve optik 6zelliklerindeki iyilesmeler Cizelge 6.3’de verildigi gibi elektriksel

ozelliklerinde de gelisme saglamistir.

Kiiciik kristalli yapilar ¢ok fazla tanecik sinir1 igerdiginden yap1 igerisinde ¢ok fazla
kusurla ve bariyerle karsilasilir ve bu durumda elektronlarin bir yerden baska bir yere
transferi biiyiik kristalli yapilara gore daha zor oldugu belirlenmistir. Elektron
hareketinin bu sekilde sinirlanmasi malzemenin kristal tanecik boyutu ile direncinin

ters orantili oldugunu gostermekte ve elektriksel iletkenligini azaltmaktadir [217].

Cizelge 6.3 : Gama 1sinlarina maruz kalan farkli kalinliklardaki ince filmlerin
elektriksel 6zellikleri.

Kaplama Film Ozdireng (ohm.cm) Tletkenlik(ohm.cm)*
P Kalinlhig:
Sayisi (cm) Isinlanmamis  Isinlanmis  Isinlanmamuis Isinlanmig
5 0,000015 0,135x10? 0,117x10? 74,07 85,47
7 0,000020 0,120x10? 0,098x10? 83,33 102,04
11 0,000030 0,090x10* 0,060x10* 111,11 166,66

CIGS ince filmlerin tanecik yapisindaki gelisme, malzemenin optik yansiticiligini
azaltmaktadir. CIGS ince filmlerin optik gecirgenligi ve yansiticiligi, 1sinlama ile
beraber ylizey piriizliiliigiiniin artisina bagli olarak azalmaktadir ve bu durum ince
filmlerin elektriksel 6zelliklerini belirgin bir sekilde etkilemektedir (Sekil 6.22). Farkli
tabakalarda hazirlanan CIGS ince filmlerin farkli tavlama siirelerine maruz kalmalari
ve 1s1nlama ile bir miktar gelisen optik ve yapisal 6zellikleri ve radyasyon kaynakli

olusan 1sinin da etkisiyle bu filmlerin elektriksel 6zelliklerini bir miktar gelistirmistir.
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Sekil 6.22 : CIGS ince filmlerin 1s1nlama dncesinde ve sonrasinda kalinliga
bagl 6zdirengleri.
6.2.6 C0-60 radyoizotopu ile 1isinlanan farkh kahnhklarda kaplanan CIGS ince
filmlerin deneysel olarak hesaplanan lineer zayiflatma katsayilarinin tayini ve

karsilastirilmasi

Farkli tabaka sayilarinda kaplanan CIGS ince filmlerin, Co-60 ve Cs-137 gama
radyoizotoplar1 karsisindaki, gama 1511 zayiflatma davranislari incelenmistir. CIGS
ince filmlerin, 0,05 Gy’lik dozdaki gama isinlarina maruz birakilmadan once ve
sonraki, kalinliga bagli, bagil sayim degerlerindeki degisimler, gama transmisyon

teknigi kullanilarak elde edilmistir.

Piknometre yontemi kullanilarak hesaplanan farkli kat sayisinda hazirlanan
1sinlanmamis ve 1sinlanmis CIGS ince filmlerin yogunluk degerleri Cizelge 6.4’de ve
Cizelge 6.5’de verilmistir. Ayrica gama 1sinlamasina maruz birakilan ince filmlerin
hesaplanan yogunluk degerlerinde bir miktar artis oldugu tespit edilmistir.
Radyasyona maruz kalan cesitli ince filmler incelendiginde, ismmlama ile film
yogunlugunun bir miktar arttig1 tespit edilmistir [218, 219]. Bu tez c¢alismasinda,
yapisal oOzelliklerdeki gelisimde, tavlama siiresinin etkisi belirgin bir sekilde
goriilmiistiir. Tavlama siiresinin artigi, film yogunlugunun bir miktar artigini saglamis

ve kristalit yapinin gelisimine katkida bulunmustur [220, 221]. Tavlama isleminin
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etkisi ile olusan s6z konusu bu yapisal degisim, gama sayim sonuglarini da bir miktar

etkilemektedir.

Bu doktora tezinde, deneysel olarak gama radyasyonu karsisindaki davranislari
incelenen, sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli kat sayisinda hazirlanan CIGS
ince filmler icin, alinan bagil sayimlarda teorik olarak inceleme yapilmasi yoluna
gidilmistir. Malzemelerin degisik fazlarindaki yogunluk degerlerinin farkli olmasi
lineer zayiflatma katsayisinin (), malzeme igin ayirt edici bir 6zellik olmasini
engellemektedir. Denklem 6.1°de de gosterildigi lizere, lineer zayiflatma katsayisinin,
malzeme yogunluguna (p) oranindan hesaplanan kiitle zayiflatma katsayisi(um)

numunelerin birbiriyle karsilastirilabilmesine olanak saglamaktadir.
Hm = E (6.1)

Bu baglamda, calisilan malzemelerin Cs-137 ve C0-60 gama radyasyonuna iliskin
teorik kiitle zayiflatma katsayisinin hesaplanmasinda uluslararas1 literatiirde
giivenilirligi kabul edilen XCOM bilgisayar programindan faydalanilmis ve deneysel
olarak hesaplanan bagil sayim degerleri ile teorik olarak hesaplanan bagil sayim
degerleri karsilagtirllmig ve bagil ylizde hata hesabi denklem 6.2 kullanilarak
yapilmistir .

Bagil %Hata = 22! x 100 (6.2)

Burada teorik veriyi Xr, deneysel veriyi Xp ifade etmektedir. Teorik bagil sayim

degerleri denklem 6.3 kullanilarak hesaplanmistir.
e~ (TXX) = /] (6.3)

Burada (ut) teorik lineer zayiflatma katsayisini, X numunenin deneysel olarak
belirlenen kalinhigint ifade etmektedir. Farkli kalinliklarda hazirlanan CIGS ince
filmlerin Co-60 ve Cs-137 gama radyoizotoplar1 karsisindaki,teorik kiitle zayiflatma
katsayilar1 (um), XCOM bilgisayar programi kullanilarak belirlenmis, Cizelge 6.4 ve
Cizelge 6.5’de gosterilmistir [222].

Co0-60 ve Cs-137 radyoizotoplarina maruz birakilan, 1sinlanmamais ve 1sinlanmis (0,05
Gy) farkhi kat sayisinda hazirlanan CIGS ince filmlerin deneysel olarak belirlenen
sayim sayilart ve deneysel bagil sayim degerleri ((I/lo)p) ile XCOM programindan
faydalanilarak elde edilen kiitle zayiflatma katsayisindan (um) yola ¢ikarak hesaplanan
teorik bagil sayim sayilart ((I/Io)T) arasindaki % bagil hata analizi Cizelge 6.4 ve
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Cizelge 6.5’de verilmektedir [38]. Yapilan bu ¢alisma neticesinde, Co-60 ve Cs-137
radyoizotoplari kullanilarak ulagilan, deneysel olarak hesaplanan bagil sayim degerleri
ile teorik olarak hesaplanan bagil sayim degerleri, ince filmlerdeki yogunluk farki g6z
oniinde bulundurularak kismen farklilik gostererek %1 ile %5 degerleri arasinda %

bagil hata hesaplanmistir.

151



Cizelge 6.4 : Farkli kalinliklarda biiyiitiilen 1sinlanmamis ve 1sinlanmis CIGS ince filmlerin Co-60 radyoizotopu karsisindaki kalinlik-bagil
sayimlarinin deneysel ve teorik sonuglart.

Co-60 Radyoizotopu (~1,25 MeV)

Isinlama Oncesinde

Kalinhk Ortalama Ortalama %bagil hata

(cm) p l.sayim  2.sayim  3.sayim  4.sayim  S.sayim  Sayim Standart Sapma  (I/lo)o (o)t (1/10) Rm
11752 11494 11673 12020 11258

0,1 2,5797 (+634) (£635) (£635) (+630)  (£639) 116394 634,6 0,976246792  0,98518724  0,915797959 0,05785
11752 11495 11672 10876 10013

0,100015 14,0492 (+635) (£642) (+638) (651) (£667) 111614  646,6 0,936154866  0,976986055 4,361584951 0,0575
10539 11200 10652 11717 11540

0,10002 4,174 (£665) (+637) (£637) (£645) (£658) 11129,6 648,4 0,933487662  0,976280535 4,584192701 0,0575
11146 11010 11003 11150 10955

0,10003  4,7238 (+650) (£639) (+640) (#630)  (£666) 11052 645 0,926979015  0,973195786 4,9857408 0,0575

Isinlama Sonrasinda

Kalinhk Ortalama Ortalama %bagil hata

(cm) p l.sayim  2.sayim  3.sayim 4.sayim S.sayim - Sayim Standart Sapma (I/lo)o (o)t (o)t Bm
11258 12264 11159 11415 11556

0,1 2,6581 (£610) (£606) (£592) (#595)  (£599) 115304 600,4 0,967136938 0,984740516  1,820174275  0,05785
11180 10980 11321 11330 10990

0,100015 4,4876 (+640) (£647) (+648) (£650)  (£645) 111596 646 0,936035295 0,974522598  4,111736288  0,05750
10548 11190 11496 11160 10996

0,10002  4,5152 (+647) (£644) (£637) (+636) (£638) 11077,6 6404 0,92915737  0,973246564  4,745072855  0,05750
10409(=6 11095 10653 11598 11083

0,10003  4,9187 54) (£638) (+646) (£625)  (+£638) 10967 640,2 0,919880559 0,972105433  5,67735387 0,05750
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Cizelge 6.5 : Farkli kalinliklarda biiyiitiilen 1sinlanmamis ve 1sinlanmis CIGS ince filmlerin Cs-137 radyoizotopu karsisindaki kalinlik-bagil
sayimlariin deneysel ve teorik sonuglari.

Cs-137 Radyoizotopu (~0,662 MeV)

Isinlama Oncesinde

Ortalama
Kalinhk Ortalama Standart %bagil hata
(cm) p l.sayim  2saymim  3.sayim  4.sayim  S.sayim - Sayim Sapma (1/10)p (o)t (1/10) Hm
0,1 2,5797  3462(£95) 3483(+93) 3534(£94) 3459(£91) 3524(+94) 3492,2 93,4 0,964110209 0,979455136 1,591615388 0,08047
0,100015 4,0492  3417(+97) 3290(+x96) 3435(+88) 3280(=89) 3463(+90) 3377,2 92 0,932361548  0,967983534 3,820619343 0,08035
0,10002 4,174 3368(£95) 3349(£92) 3370(£96) 3371(£96) 3352(£92) 3362,2 94,2 0,928220419 0,96701159 4,179090563 0,08035
0,10003 4,7238  3335(+90) 3323(+91) 3332(+92) 3362(+88) 3295(£96) 3329,6 91,4 0,919220363  0,962744596 4,734907331 0,08035

Isinlama Sonrasinda

Ortalama
Kalinhk Ortalama Standart %bagil hata
(cm) p l.sayim  2saymim  3.sayim  4.sayim  S.sayim Sayim Sapma (1/10)p (o)t (1/10) Mm
0,1 2,6581  3461(£91) 3495(+93) 3425(+87) 3490(+88) 3530(x91) 3480,2 90 0,960797306  0,978837407 1,877617852 0,08047
0,100015 4,4876  3284(+95) 3406(£93) 3333(+94) 3445(x93) 3234(x96) 3340,2 94,2 0,922146762  0,964579258 4,601490591 0,08035
0,10002 4,5152  3278(+94) 3372(+96) 3350(x95) 3376(+£99) 3287(+93) 3332,6 95,4 0,920048589  0,962814792 4,648254839 0,08035
0,10003 4,9187  3375(+£93) 3270(£94) 3300(+89) 3318(+88) 3312(+87) 3314,8 90,2 0,915134449  0,961237645 5,037860464 0,08035
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CIGS ince filmlerin gama zayiflatma katsayis1 tayinini yapabilmek icin gama
transmisyon teknigi kullanilmistir. Althik olarak kullanilan soda kireg silikat cam
malzemenin kalinlig1 (0,1 cm) da hesaba katilarak lineer zayiflatma katsayis1 (u),
hesab1 yapilmistir. Bu ¢alismada, lineer zayiflatma katsayisindaki degisim filmlerin
kalinlig1 degistirilerek 1smmlama Oncesi ve sonrasi olacak sekilde analiz edilmistir.
Isinlanan ve 1simlanmayan CIGS ince filmlerin gama transmisyon 6zellikleri Cizelge
6.4 ve 6.5°’de Co0-60 ve Cs-137 gama radyoizotop kaynaklar1 kullanilarak
belirlenmistir. Cizelge 6.4 ve 6.5’deki gama transmisyon teknigi sonucunda elde
edilen deneysel veriler kullanilarak, farkli kalinliklarda biiyiitiilen CIGS ince filmlerin,

1sinlamadan 6nce ve sonraki bagil siddet degisim grafigi Sekil 6.23’de gosterilmistir.
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Sekil 6.23 : Farkli kalinliklarda biiyiitiilen 1s1nlanan ve 1sinlanmayan CIGS ince
filmlerin Co-60 ve Cs-137 radyoizotoplari karsisindaki bagil siddet degisimleri.

CIGS ince filmlerin Co-60 ve Cs-137 radyoizotoplari karsisindaki lineer zayiflatma
katsayilar1 (p), denklem 4.6 kullanilarak hesaplanmistir. Yapilan hesaplamalar
dogrultusunda CIGS ince filmlerin 1sinlama 6ncesi ve sonrasindaki p degerleri Cizelge

6.6 ve Sekil 6.24°de verilmistir.
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Cizelge 6.6 : Co-60 radyoizotopu ile 1sinlanma islemi 6ncesi ve sonrasinda Co-60 ve Cs-137 radyoizotoplari karsisinda, farkli kalinliklardaki
CIGS ince filmlerin lineer zayiflatma katsayilari.

C0-60 (~1.25 MeV) i¢in u (cm™)

Cs-137 (0.662 MeV) igin p (cm™?)

Kat Sayis1  Kalinlik (+ 5x107) cm
Isinlanmamis Isinlanmis Isinlanmamis Isinlanmig
5 0,100015 0,6597 0,6609 0,7002 0,8103
7 0,100020 0,6881 0,7346 0,7446 0,8332
11 0,100030 0,7580 0,8349 0,8422 0,8863
1.2
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Sekil 6.24 : Farkli kalinliklardaki 1ginlanmis ve 1sinlanmamig CIGS ince filmlerin C0-60 ve Cs-137 radyoizotoplari karsisindaki lineer
zayiflatma katsayilari.
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CIGS ince filmlerin kalinlikla degisen bagil siddet grafigi incelendiginde, kullanilan
farkli gama kaynaklarindan yayinlanan foton enerjisindeki artigin, CIGS ince filmlerin
lineer zayiflama katsayisinin belirlenmesinde 6nem tasidigi tespit edilmistir. Farkli
kalinliklarda biiyiitiilen 1sinlanmamis ve 1sinlanmis CIGS ince filmlerin, p degerleri,
Co-60 (~ 1,25 MeV) ve Cs-137 (0,662 MeV) radyoizotoplart kullanilarak
belirlenmistir. Cizelge 6.6 ve Sekil 6.25’de goriildiigii iizere p degeri radyoizotopun
enerjisi yiikseldik¢e azalmaktadir. Isinlanan ve 1sinlanmayan numunelerde en yiiksek
n degeri, kristalit 6zellikleri daha fazla gelismis 11 kat kapli CIGS ince filmlerde
belirlenirken en diisiik p degeri de 5 kat kaplanan CIGS ince filmler i¢in hesaplanmigtir
[38]. Farkli kat sayisinda hazirlanan CIGS ince filmlerin, tavlama siirelerindeki
artistan kaynaklanan, kristalit 6zelliklerdeki degisim ve film yogunlugunda bir miktar

artis nedeniyle, p degeri de bir miktar degismistir.

Yapilan bu ¢alismada farkli katlarda olusturulan CIGS ince filmlerin, farkli tavlama
siirelerine maruz birakilmast neticesinde, lineer zayiflatma katsayillarinda da
farkliliklar goriilmiistiir. Bu nedenle, tabaka (layer) sayisindaki artisa bagli, kalinlik
degerlerindeki degisim, bu konudaki ilgili tablolarda yanyana birlikte belirtilmistir.
Tavlama siiresinin, yapinin kristalit ve optik ozelliklerinde degisime neden oldugu,
bulgular kisminda bolim 5.1°de detayli olarak gdosterilmis, ayrica, farkh
katlarda(layer) hazirlanan CIGS ince filmlerin degerlendirilmesinden elde edilen optik

ve yapisal gelismeler de bulgular kisminda boliim 5.3 de detayli olarak belirtilmistir.

Nanopargaciklar igeren yapilarin fiziksel agidan farkli {istiin 6zellikler gostermesi,
onlarin boyutlarinin ve igyapilarinin farklilik gdstermesi sonucu ortaya ¢ikmaktadir
[223]. Bilim insanlar1 yapisal, biyokimyasal, fiziksel ve davranigsal farkli dzellikler
sergileyen nanomalzemelerin ortaya koydugu etkileri halen tam olarak tespit edebilmis
degildir [224]. Malzemelerin sahip oldugu pek ¢ok 6zellik nano 6lgek mertebesinde
degismektedir. Bunun nedeni, nanometre mertebesinde yapinin 6zelliklerinin kuantum
mekanigi ile kontrol edilmesi olarak agiklanabilmektedir [225]. Maddenin boyutu
nanometre mertebesine kadar kiiciildiikce bunlarin mekanik, elektrik, 1s1l, optik ve
kimyasal 6zellikleri biiyiik hacimli aynm1 maddeye gore farkli 6zellik ve davranislar
gosterebilmektedir. Biiylik boyuttaki maddeden, cok daha {istiin nitelige sahip
olmalari, nanoyapilarin 0zgiin ve daha gelismis bir sekilde olusumuna imkan
verebilmektedir [226]. Bu tez ¢alismasi kapsaminda, nanometre mertebelerindeki

kalinliklarda ¢alisildig1 ve bu tabakalarin farkli tavlama siirelerine (her bir tabakaya 10
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dakikalik tavlama islemi uygulandigindan) maruz kalmalar1 nedeniyle, yapida olusan
farkliliklar, farkli zayiflatma katsayilarinin elde edilmesine neden olabilmektedir.
Dolayisiyla, nanometre mertebesinde kalinliklardaki CIGS ince filmlerin, teorik
hesaplanan zayiflatma katsayisi ile deneysel hesaplanan zayiflatma katsayisi arasinda
bir miktar farklilik olugmasi s6z konusudur. Bu nedenle, bu tez ¢alismasi kapsaminda,
degerlendirmelerin Sekil 6.24’de belirtilen, deneysel lineer zayiflatma katsayilari

tizerinden yapilmasinin daha uygun oldugu diisiintilmiistiir.

157






7. CIGS INCE FiLM GUNES PILININ OLUSTURULMASI

7.1 Farkh Selenyum Kaynaklar1 Kullamlarak Sol-Jel Daldirma Yontemi ile
Hazirlanan CIGS Ince Filmlerin Karakteristik Ozellikleri

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmler CIGS giines pilinde
p-tipi sogurucu tabaka olarak kullanilmaktadir. CIGS giines pili olusturulurken,
sogurucu tabaka olarak olusturulan CIGS ince filmlerdeki optik sogurma etkisini
artirmak amaciyla, CIGS ¢ozeltisini olustururken, yapilan 6n ¢alismalarda, selenyum
kaynagi olarak SeO2 kullanilarak CIGS ince filmlerin baglica {iretim parametreleri
belirlenmigtir. SeO, kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmler, hafif, optik agidan
yarigecirgen giines pillerinin gelisimine imkan verebilecek niteliktedir. Ancak
ilerleyen ¢aligmalarda, CIGS ince filmler, selenyum kaynagi olarak SeO: yerine, toz
selenium (Se) elementi, TOP c¢oziciisii igerisinde ¢ozdiiriilerek, CIG ¢ozeltisine
at.%50 Se oraninda eklenerek hazirlanmistir. Hazirlanan bu CIGS ¢ozeltisinden elde
edilen CIGS ince filmlerin kalinliginin 3 kat kaplama i¢in ~1000 nm (~1pm) degerine
yakin oldugu belirlenmistir. Farkli Se kaynaklari (SeO2 ve toz Se) kullanilarak
hazirlanan CIGS ince filmlerin optik 6zellikleri Sekil 7.1, Sekil 7.2 ve Sekil 7.3’de

verilmistir.
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Sekil 7.1 : SeO; kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmlerin optik gegirgenligi.
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Sekil 7.2 : Toz Se kullanilarak ve 1 kat kaplanarak biiyiitiilen CIGS ince
filmlerin gecirgenlik 6zellikleri.
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Sekil 7.3 : Toz Se kullanilarak ve 3 kat kaplanarak biiyiitiilen CIGS ince
filmlerin gecirgenlik 6zellikleri.

Yapilan ¢aligmalar sonucunda CIGS ¢o6zeltisi hazirlanirken selenyum kaynagi olarak
SeO; yerine toz Se kullanimimin optik gecirgenligi azalttig1 ve buna bagh olarak da
optik sogurmanin maksimum seviyeye yiikseldigi belirlenmistir. Fakat CIGS ¢6zeltisi
hazirlanirken toz Se kullanimi, hazirlanan CIGS ince filmlerinin kalinligin1 artirmakta
ve istenilen ultra ince seffaf CIGS ince filmlerin olusumunu zorlagtirmaktadir. Tez
calismamizin, bu kisminda giines pillerinde ticari anlamda iyi bir verim elde etmek

amac1 ile SeO; yerine toz Se kullanilmasi tercih edilmistir. Sekil 7.4’de toz Se
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kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmine ait, sogurma spektroskopisinden
faydalanilarak hesaplanan yasak enerji bant aralig1 verilmistir. 3 kat CIGS ¢ozeltisi ile
kaplanan CIGS ince filmine ait yasak enerji bant aralig1 1,5 eV olarak hesaplanmistir.
Bu deger tiim goriinlir bolgenin sogrulabildigi dalgaboyu araligina karsilik

gelmektedir.

1,2E+12 4

CIGS thin film; E,=1,5eV

1E+12
8E+11
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(ahv)? ( (cml.eV)?

4E+11

2E+11
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0.5 1 1,5 2 hv(eV)2.s 3 3,5 4

Sekil 7.4 : Toz Se kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmine ait yasak enerji
bant aralig1.

Sekil 7.5’de toz Se kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmlerin AFM goriintiisii

verilmistir.
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Sekil 7.5 : Toz Se kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmine ait AFM
goruntisu.
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AFM gorintiilerinin analizi sonucunda, toz Se kullanilarak hazarlanan CIGS ince
filmlerin, altlik {izerine homojen bir sekilde dagildigi ve iyi bir sekilde tutundugu

ayrica yapi igerisinde bosluklarin az oldugu belirlenmistir.

7.2 Kimyasal Banyo Yigma Yoéntemiyle Biiyiitilen CdS Ince Filmlerin
Karakteristik Ozellikleri

N-tipi hekzagonal CdS ince filmleri, ince film giines pillerinde bir¢ok p-tipli sogurucu
tabaka tlizerine (CuzS, CdTe, InP ve CulnGaSe; gibi) tampon katmani olarak yaygin
sekilde kullanilmaktadir. CIGS ince film giines pillerinde, kimyasal banyo yigma
yontemiyle hazirlanan CdS ince filmler ile ¢ok yiiksek verimlilikte ince film giines

pilleri rapor edilmistir (% 20,3 and %15,8) [227].

Kimyasal banyo y1gma yontemi ile hazirlanan CdS ince filmlerin XRD desenleri Sekil
7.6’da gosterilmistir. Kimyasal piiskiirtme ile biiytitiilen hekzagonal CdS filmlerin
birden ¢ok diizlemde yonelme gosterdigi fakat en siddetli yonelmeyi (100) ve (002)
diizlemlerinde gosterdigi [228] ve (100) diizlemler aras1 mesafenin d=4,925 A, (002)

diizlemler aras1 mesafenin d=3,300 A oldugu bulunmustur.
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Sekil 7.6 : CBD yontemi ile hazirlanmig CdS ince filmlerin XRD desenleri.
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Debye Sherer formiilii kullanilarak, (100) diizlemi i¢in kristal boyutu D=9,363 nm ve
Williamson ve Hall metodu kullanilarak 6rgii gerinimi 0,0506, (002) diizlemi i¢in

D=2,93 nm, 6rgii gerinimi €= 0,1080 olarak hesaplanmustir.

Temiz cam lizerinde biiyiitiilen CdS filmlerin optik gegirgenlik spektrumlar1 A=300-
1100 nm araliginda 6l¢iilmiistiir (Sekil 7.7). Sekil 7.8’de de hesaplanan yasak enerji

bant aralig1 gosterilmistir.
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Sekil 7.7 : Kimyasal banyo yigma yontemi ile elde edilen CdS filmlerin optik
gecirgenlik spektrumu.
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Sekil 7.8 : Kimyasal banyo yigma yontemi ile elde edilen CdS filmin
absorpsiyon spektrumu.
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300°C sicaklikta yaklasik olarak bir saat tavlanan CdS ince filmine ait yasak enerji
bant araligi optik sogurma spektrumundan faydalanilarak Eg=2,3 eV olarak
hesaplanmustir (Sekil 7.8).

Kimyasal banyo yigma yontemi kullanilarak hazirlanan CdS ince filmlerin AFM
goriintlileri Sekil 7.9°da gosterilmistir. CBD yontemi ile hazirlanan bu filmlerin cam
altlik tizerinde piriizsiiz ve homojen bir sekilde biyiidigi AFM goriintileri

incelenerek belirlenmis ayrica tane boyutlarinin da ¢ok kiiclik oldugu goriilmiistiir.

{9.54 pm, 5.02 um): 463213

Sekil 7.9 : CBD yontemi ile hazirlanan CdS ince filmlerin AFM goriintiileri.

7.3 Sol-Jel Daldirma Yontemiyle Biiyiitiilen ZnO:Al Ince Filmlerin Karakteristik
Ozellikleri

Onceden hazirlanmis olan ZnO:Al ¢dzeltisi, temizlenmis olan cam tasiyicilar iizerine
sol-jel daldirarak kaplama teknigi kullanilarak kaplanmistir. Bu islem sirasinda KSV
Dip Coater LMX2 marka kaplama cihazi kullanilmistir. Kaplama islemi sirasinda,
tastyici iizerinde homojen kalinlikta bir film elde edebilmek amaciyla, soda-kire¢
silika tastyict, 200 mm/dk. hizinda ¢ozeltiye daldirilmis, 20 saniye ¢ozelti igerisinde
bekletilerek yine ayni hizla ¢ekilmistir. Sekil 7.10°da sol-jel daldirma yontemi ile
hazirlanan ZnO:Al ince filmlerin XRD desenleri gosterilmistir. 600°C sicaklikta
tavlanan ZnO:Al ince filmlerin (100), (002), (101), (110) ve (103) diizlemlerinde en
yiiksek pik siddetine sahip oldugu belirlenmistir [69].
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Sekil 7.10 : ZnO:Al ince film giines piline ait XRD desenleri.

Temiz cam lizerinde biiyiitiilen ZnO:Al filmlerin optik gegirgenlik spektrumlari
A=300-1100 nm araliginda Ol¢lilmustiir (Sekil 7.11). Bu spektrumlar yardimiyla
filmlerin absorbsiyon katsayilari dalgaboyuna bagli olarak hesaplanmis ve optik
absorbsiyon spektrumlar: ¢izilmistir. Optik absorbsiyon spektrumlari kullanilarak
hesaplanan yasak enerji bant araliklari sol-jel daldiram yontemi ile elde edilen ZnO:Al

filmler i¢in Eg=3,2 eV olarak hesaplanmistir (Sekil 7.12).
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Sekil 7.11 : Sol-jel daldirma yontemi ile elde edilen ZnO:Al filmine ait optik
gecirgenlik spektrumu.
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Sekil 7.12 : Sol-jel daldirma yontemi ile elde edilen ZnO:Al filmine ait
absorpsiyon spektrumu.

7.4 Sol-Jel Daldirma Yéntemiyle Biiyiitiilen CIGS Ince Film Giines Pilleri

Bu c¢aligmada CIGS ince film giines pilleri sol-jel daldirma teknigi kullanilarak
hazirlanmistir. Oncelikle, dnceden itina ile temizlenmis olan soda kire¢ cam altliklar
tizerine, Mo arka kontak Ar ortaminda dc kopartma yontemi ile 4’lik kaynak
kullanilarak yapilmistir. Mo kapli cam altliklar, dnceden hazirlanmis CIGS ¢ozeltisine
daldirilarak p-tipt  sogurucu tabaka sol-jel daldirma yontemi kullanilarak
olusturulmustur. P-tipi tabaka {izerine n-tipi tampon tabaka olarak, kimyasal banyo
yigma yontemi  kullanilarak CdS ince film tabaka  biyiitiilmiistiir
(~50 nm). Seffaf renkli, n-tipi ZnO:Al tabaka, CdS tabaka {izerine, gecirgen tabaka
olarak sol-jel daldirma teknigi kullanilarak kaplanmigtir. Sonug olarak elektriksel
Olglimlerin alinabilmesi igin st elektrot olarak, 4N-5N (Model Sayisi) alumiyum

peletleri UHV sisteminde termal buharlastirma ile olusturulmustur.

7.4.1 CIGS ince film giines pillerinin yapisal ve optik 6zellikleri

Sekil 7.13°de soda kire¢ cam altliklar iizerine Mo kaplanmadan ve selenyum kaynagi
olarak SeO: kullanarak hazirlanan CIGS c¢ozeltisinden hazirlanan CIGS ince film
giines piline ait XRD desenleri gosterilmistir. Hazirlanan CIGS ince film gilines pilinde
en siddetli yonelmeyi, (204), (112), (211), (004; 200) ve (111) diizlemlerinde

gosterdigi belirlenmistir.
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Sekil 7.13 : Soda kire¢ cam altlik tizerine SeO2 kullanilarak hazirlanan CIGS
ince film glines pilinin XRD desenleri.

Cizelge 7.1°de, Sekil 7.13’de gosterilen CIGS ince film giines pillerine ait pik
difraksiyonlar1 kullanilarak Debye Sherer Formiilii ile hesaplanan kristal boyutu
degerleri verilmistir.

Cizelge 7.1 : SeO; kullanilarak hazirlanan CIGS ince film giines piline ait XRD
difraksiyonlarmin kristal boyutlari.

Pik Difraksiyonlari 20 (derece) Kristal Boyutu(nm)  Orgii gerinimi

(204) 24.71° 14,29 0,0247
(112) 27,42° 15,84 0,0192
(211) 29,07° 14,432 0,0203
(004)/(200) 31,51° 15.287 0,0177
(111) 36,00° 15,552 0,0155

Sekil 7.14’de Mo kapli soda kire¢ cam altliklar iizerinde biiyiitiillen CIGS ince film
giines piline ait XRD desenleri gosterilmistir. Bu ¢alismada CIGS ¢0ozeltisi
hazirlanirken selenyum kaynagi olarak TOP ¢oziiclisiinde ¢ozdiiriilmiis toz Se

elementi kullanilmistir.
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Sekil 7.14 : Toz Se kullanilarak hazirlanan CIGS ince film giines piline ait XRD
desenleri.

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince film giines pillerinde en
siddetli pik degerleri (204), (112), (211), (004;200), (111), (220;204) ve Mo
diizlemlerinde goriilmiistiir. Cizelge 7.2°de Sekil 7.14’deki X-151m1 kirinim desenleri
kullanilarak Debye Sherer formiilii ile hesaplanan kristal boyutlar1 ve 6rgii gerilimleri
ile ilgili bilgiler verilmistir.

Cizelge 7.2 : Toz Se kullanilarak hazirlanan CIGS ince film giines piline ait XRD
difraksiyonlarmin kristal boyutlari.

Pik 20 (derece) Kristal Boyutu Orgii gerinimi
Difraksiyonlari (nm)
(204) 24.45° 17,161 0,0200
(112) 27,75° 16,188 0,0189
(211) 29,20° 28,872 0,01010
(004; 200) 31,64° 16,335 0,0166
(111) 36,20° 22,045 0.0099

Sekil 7.13 ve Sekil 7.14 karsilastirildiginda CIGS ¢o6zeltisinde selenyum kaynagi

olarak toz Se elementi kullanarak CIGS ince film giines pilinin kristalin 6zelligi
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kismen gelistirilmistir. Optik ve yapisal Ozelliklerin iyilesmesi giines pilinin

fotovoltaik parametrelerini de olumlu yonde etkilemistir.

Yapilan ¢alismalarda, ultra ince film giines pili olustururken, selenyum kaynagi olarak,
SeO; kullaniminin uygun olacagi, fakat ticari anlamda yapilan klasik uygulamalarda,
selenyum kaynagi olarak, toz Se elementinin kullanimmin uygun oldugu

belirlenmistir.

Sekil 7.15°de cam atlik {izerine farkli daldirma sayilarinda kaplanan ve Mo kapli cam
tizerinde olusturulan, selenyum kaynagi olarak toz Se elementi kullanilarak hazirlanan
CIGS ince filmlerine ve CIGS ince film giines piline ait PL 6l¢timleri verilmistir.
Yapilan bu ¢alisma ile CIGS ince filmlerin kalinligi arttikca fotoliiminesans
Ozelliklerindeki azalmaya baghh olarak yansiticilik Ozelliginin de azaldigi
belirlenmistir. 3 kat kaplanan CIGS ince filminin 11 kat kapalanan CIGS ince filmine
gore daha yiiksek pik siddetine sahip oldugu goriilmiistiir. Ayrica yapilan bu ¢alisma
ile Mo kapli cam altlik iizerine biiyiitiilen CIGS ince film giines pilinin en siddetli

fotoliiminesans pik degerini gosterdigi belirlenmistir.
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Sekil 7.15 : CIGS ince filmine ve CIGS ince film giines piline ait
fotoliiminesans ozellikler.

Sekil 7.16’da CIGS ince filmine, ZnO:Al ince filmine ve CdS ince filmine ait

fotoliiminesans Ozellikleri gosterilmistir. En yiiksek fotoliiminesans siddetine CdS
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ince filminin sahip oldugu belirlenmistir. Boylece, CIGS ince film giines pillerinde
kullanilan tampon tabaka CdS ve pencere tabaka ZnO:Al ince filmlerine ait PL

Ozelliklerinin CIGS ince film gilines pilinin PL Ozelliklerini de gelistirdigi

belirlenmistir.
350 -
E ZnO:Al ince film
300 A
1 —— CdS ince film
E 250 E CIGS ince film
™ ]
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Sekil 7.16 : CIGS, ZnO:Al ve CdS ince filmlerine ait fotoliiminesans 6zellikler.
7.4.2 CIGS ince film giines pillerinin akim-gerilim (I-V) 6zellikleri

Sol-jel daldirma teknigi ile selenyum kaynagi olarak toz Se kullanilarak hazirlanan
CIGS ince film giines pillerinin fotovoltaik o6zellikleri akim gerilim o&lglimleri
karanlikta ve aydinlikta alinarak belirlenmistir. CIGS ince film giines pillerinin akim-
gerilim karakteristiklerinden yararlanilarak giines pili verimliligi ve idealite faktorleri
de hesaplanmugtir. Sekil 7.17°de CIGS ince film giines pilinin karanlikta alinan akim-
gerilim (I-V) 6l¢timleri verilmistir. CIGS ince film giines paneli tizerinden hem ileri
yon hem de ters yon gerilimlerinde akim gegtigi goriilmiis ve CIGS ince film gilines

pilinin karanlikta diyot 6zelligi gdsterdigi belirlenmistir.
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Sekil 7.17 : CIGS ince film giines pilinin karanlik ortamdaki I-V karakteristigi.

Sekil 7.18°de, Sekil 7.17°deki grafigin ileri yon akim kismi logaritmik skalada
cizilerek gosterilmistir. Idealite faktdrii boyutsuz bir parametre olup bir diyotun ideal
davranistan ne kadar saptigini belirlemeye yarayan bir terim oldugundan, bu ¢aligmada
iiretilen CIGS ince film giines pilinin idealite faktorii belirlenmistir. Idealite faktorii
dogru besleme altindaki Log(akim)-gerilim karakteristigi kullanilarak, Nkaranik= 33,78

olarak hesaplanmustir [40].

Gerilim (V)
1.0E-05 7 T T T T T |
1 2 4 6 8 10 12
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R*=10,9994
<
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LOE-08 1 doyma akrmi

1,0E-09 -

Sekil 7.18 : Ileri yon geriliminin karanlikta Log(I)-V karakteristigi.
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SLSG/Mo/CIGS/CdS/ZnO:Al/Al seklinde iist Giste kaplanarak olusturulan CIGS ince
film giines pilleri UV (100 mW/cm? ) 15181 ile aydinlatilarak akim gerilim 6lgiimleri
tekrar almmustir. Sekil 7.19°da, Sekil 7.20°deki grafigin ileri y6n akim kismi

logaritmik skalada ¢izilerek gosterilmistir.

1,0OE+05 3
y = 102869x*- 219644x*+ 170710x%- 36110x+ 22203
R*=0.9967

1,OOE+04 -
E 1 e
— 1,00E+03 3
) J
Q
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1,00E+01 <

doyma akimi
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Sekil 7.19 : ileri yon geriliminin aydinlikta Log(l)-V karakteristigi.

Sekil 7.20’de CIGS ince film giines pilinin aydinlikta, ileri yon akiminin logaritmik
skalada gerilime karsi grafigini gostermektedir. Log(I)-V grafiginden yola ¢ikarak
denklem 2.36 kullanarak CIGS ince film giines pilinin aydinlitaki idealite faktori

Naydmnnk=1,5 olarak hesaplanmistir.

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince film giines piline ait
fotovoltaik terimler, Sekil 7.20°deki I-V bilgileri dogrultusunda, denklem 2.37 ve
denklem 2.38 kullanilarak hesaplanmis ve Cizelge 7.3’de verilmistir. Bu bilgiler
dogrultusunda sol-jel daldirma teknigi ile hazirlanan CIGS ince film giines pilllerinin

verimliligi % 0,2 olarak hesaplanmistir [40]

Cizelge 7.3 : Isik altindaki CIGS ince film giines piline ait fotovoltaik 6zellikler.

CIGS ince film giines pili  CIGS Voc Isc  %F Verimlili Iidealite
Eg(eV) (V) (A) F k (n) Faktor

SLSG/Mo/CIGS/CdS/ 15V 0,200 3 033 ~%0,2 15
ZnO:Al/Al
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Sekil 7.20 : CIGS ince film giines pilinin 151k altindaki I-V karakteristigi
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8. SONUC VE ONERILER

Bu tez calismasinda, sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan CIGS ince
filmlerin, optimum yapisal, optik ve elektriksel Ozellikleri belirlendikten sonra
iyonizan radyasyon karsisindaki davraniglar1 incelenmis ve CIGS ince film gilines

pilleri olusturulmustur.

CIGS ince filmler p-tipi direk bant araligina sahip sogurma katsayis1 yiiksek, esnek
yiizeylere uygulanabilirligi kolay malzemeler olduklar1 i¢in CIGS ince film giines
pillerinde sogurucu tabaka olarak kullanilmistir. Ayrica CIGS ince filmlerin ve CIGS
ince film giines pillerinin radyasyon karsisindaki dayanimi, bu malzemelerin uzay
caligmalarinda kullanimini uygun kilmigtir. CIGS ince filmlerin bu &zelliklerinden
kaynakli, bu tez calismasinda CIGS ince filmlerin arastirilmasi temel alinmistir. CIGS
ince filmler literatiirde, buharlastirma yontemi basta olmak {izere pek cok farkl
yontemle iiretilebilmektedir. Fakat bu tez kapsaminda, literatiirde calisilan diger
kaplama tekniklerinden ve kullanilan recetelerden farkli olarak, 6zgiin bir regete
olusturularak, sol-jel daldirma teknigini kullanarak CIGS ince filmlerin hazirlanmasi
amaglanmistir. Ayrica, hazirlanan CIGS ince filmlerin iyonizan radyasyon
karsisindaki davraniglari incelenerek, radyasyon karsisindaki davraniglari hakkinda
edinilen fikirler dogrultusunda, CIGS ince film giines pillerinin, uzay ve havacilik

uygulamalarindaki kullanima ile ilgili literatiire katkida bulunmak amaglanmastir.

Yariiletken ince filmlerin maliyet fiyatlarinin yiiksekligi, bu teknolojiyi ilgilendiren
sistemlerin yaygin bir sekilde kullanilmasin1 engellemektedir. Ancak, farkli teknikler
ile tretilecek CIGS ince filmler iizerine yapilacak arastirmalar ile bu maliyetin
diisiiriilebilecegi goriilmiistiir. Solar hiicrelerde kullanilan kristal silikon yerine daha
verimli (ve daha maliyet-etkin) olacagi diisiiniilen esnek CIGS ince filmler
konusundaki ¢aligmalar, glinlimiizde ilgi ¢eken ¢alisma konular1 arasinda oldugundan,
bu tez ¢alismasinda sol-jel yontemi kullanimi tercih edilmistir. CIGS ince filmler sol-
jel daldirarak kaplama yontemi kullanilarak yontemle olusturulmus ve hazirlanan

filmler, uygun sartlar altinda 1s1nlamaya maruz birakilmigtir.
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Literatiirde, CIGS sogurucu katman, yliksek vakum gerektiren termal buharlastirma,
darbeli elektron biiylitme, metalorganik kimyasal buharlastirma ile kaplama
(MOCVD), molekiil 1s1nl1 molecular beam epitaksi (MBE), ve darbeli lazerle biiyiitme
(PLD) gibi bir ¢ok farkli yontemle tiretilebilmektedir. Fakat bu yontemlerden bazilar
yiikksek vakum ve maliyet gerektirdiginden alternatif kaplama yoOntemi, arayislari
baslamistir. Bu doktora tez ¢alismasi kapsaminda, ¢alismamizda, literatiirden farkli
olarak maliyeti az, ¢evre ile dost, uygulanabilirli§i kolay olan sol-jel daldirarak

kaplama teknigi kullanilarak CIGS ince filmlerin biiyiitiilmesi tercih edilmistir.

Calismamizin baslangicinda CIGS soliisyonu, baslangi¢c malzemesi olarak yiiksek
saflikta Cu(NOz)2:3H20, In(NO3)2-3H20, Ga(NO3)3-H2O elementlerinin etanol
icerisinde ¢ozdiiriilmesi ve sonrasinda bu ¢ozeltiye etil seliiloz ve terpinol eklenmesi
ile uygun vizkozite saglanmistir. Sentezlenen bu ¢ozeltiye selenyum kaynagi olarak,
ilk SeO; eklenmis ve ¢alismalarin biiyiik bir kismi bu sekilde sentezlenen CIGS ince
filmlerle yapilmistir. Caligmalarimizin, ticari anlamda giines pili liretimi kisminda
selenyum kaynagi degistirilerek TOP ¢oziiclisiinde ¢ozdiiriilmils toz Se elementi
kullanilmistir. SeO> kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmlerin ultra ince (nanometre
mertebesinde) ozellikte oldugu belirlenmistir. Selenyum kaynagi olarak toz Se
kullanilarak hazirlanan CIGS ince filmlerin aym: kosullarda daha kalin filmler
olusturdugu belirlenmistir. Calismalarimiz esnasinda ultra ince filmler olusturulmasi
amaglandigindan ¢aligmalarin biiyiik bir kism1 Se kaynagi olarak SeO: kullanilarak
yapilmistir.

CIGS ince filmler biiyiitebilmeye uygun, CIGS soliisyonu sentezlendikten sonra en iyi
yapisal optik ve elektriksel 6zelliklere sahip CIGS ince filmleri biiyiitebilmek adina
baz1 faktorler degistirilerek farkli tiretim parametrelerinde CIGS ince filmler

tretilmistir.

Sentezlenen CIGS solusyonu ile sol-jel daldirarak kaplama yontemi kullanilarak,
CIGS ince filmler ~200°C sicaklikta 15, 30, 45 ve 60 dk olmak tizere, dort farkli
tavlama stresinde tavlanarak, Oncelikle 5 kat 60 mm/dk. hizda daldirilarak
blylitilmiistiir. Yapilan yapisal ve optik analizler sonucunda, ~200°C’de 60 dk siire
ile tavlanan CIGS ince filmlerin, en disiik optik gegirgenlik, en yiiksek sogurma, en
diisiik yasak (2 eV) enerji bant araligt ve en iyi kristalin o6zelligi gosterdigi

belirlenmistir.
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Bu doktora tezi kapsaminda yapilan caligmalarin diger bir kisminda, farkl
konsantrasyonlarda SeO. katkilanmasi ile sentezlenen CIGS solusyonundan
hazirlanan CIGS ince filmlerin yapisal, optik ve elektriksel 6zellikleri incelenmistir.
Yapilan bu ¢aligma sonucunda at.%20,22 SeO2 konsantrasyonunda hazirlanan CIGS
ince filmler en iyi yapisal, optik ve elektriksel 6zellikleri gosterirken, at.%50 SeO:
konsantrasyonunda sentezlenen CIGS c¢ozeltisinden hazirlanan filmlerin en diisiik
sogurma katsayisina sahip oldugu belirlenmistir. Fakat, ayn1 6zelliklerde hazirlanan
bu numuneler, noétronlara maruz birakildiklarinda, filmlerdeki karakteristik
Ozelliklerin 1sinlamaya bagli olarak degistigi tespit edilmistir. Farkli at.%SeO:2
konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmler, nétronlara maruz birakildiktan
sonra incelendiginde, at.%50 SeO2 konsantrasyonunda sentezlenen CIGS
solusyonundan hazirlanan CIGS ince filmlerin, en yiiksek sogurma degerine, en iyi
kristalin 6zellige ve en yiiksek elektriksel iletkenlige sahip oldugu belirlenmistir.
Farkli at.%SeO> konsantrasyonlarinda hazirlanan CIGS ince filmler, nétronlara maruz
birakilmadan 6nce ve sonra optik, elektriksel ve yapisal 6zellikleri karsilastirilmistir.
Elektrik iletkenligi agisindan, at. %50 SeO, konsantrasyonunda sentezlenen CIGS ince
filmlerin, en uygun at. %SeO; miktarinda oldugu belirlenmistir. Yapilan optik
caligmalar sonucunda, at.%50 SeOz konsantrasyonunda olusturulan CIGS ince
filmlerde, yasak enerji bant aralig1, ndtronlara maruz birakma islemi dncesinde 1,74
eV iken, nétronlara maruz birakma islemi sonrasinda, 1,55 eV degerine diismiis oldugu
goriilmustiir.  Reaktdor  nétronlarma  maruz  birakilan  farkli  at.%SeO;
konsantrasyonlarinda sentezlenen CIGS ince filmlerden at.%20,22 SeO:2
konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerin elektriksel iletkenlikleri nétronlara
maruz birakma islemi 6ncesinde 78,2 (ohm.cm)? olup, nétronlara maruz birakma
islemi sonrasinda, 99,5 (ohm.cm)! degerine yiikselmistir. At.%50 SeO:
konsantrasyonunda hazirlanan CIGS ince filmlerde hesaplanan elektriksel iletkenlik,
nétronlara maruz birakma islemi 6ncesinde 29,0 (ohm.cm)? iken nétronlara maruz
birakma islemi sonrasinda elektriksel iletkenlik degerinin daha da yiikselerek 158,7
(ohm.cm)™ degerine yiikselmistir. Kalkopirit yapi igerisinde SeO2 konsantrasyonunun,
at.%20,22°den, at. %50’ye yiikseltilmesi, hazirlanan CIGS solusyonundaki Cu
atomlarinin azalmasi ile saglandigindan, nétronlar ile yapilan ¢aligmalarda, (kalkopirit
yap1 icerisinde Cu atomlarindan nispeten daha biiyiik ¢apa sahip) Se atomlari,
ndtronlarin daha fazla sagilmasina neden olacagindan, yapida daha fazla Frenkel ve

Shotky kusurlar1 olusabilmektedir. Bu nedenle, ndtronlara maruz kalan CIGS ince film
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yapisinda, Se atomlarinin artisi, Frenkel ve Shotky kusurlarinin artisina neden
olmaktadir. Bu durum, ince film yapisinda enerji bant araliginin azalmasi ile
sonuglandigindan, yapida iletkenligin arttig1 tespit edilmistir. Sol-jel daldirma teknigi
kullanilarak at.%50 SeO. konsantrasyonunda sentezlenen CIGS ince filmlerin,
notronlara maruz birakma islemi Oncesinde ve sonrasinda, XRD analizleri
karsilastirildiginda, (004; 200) diizlemlerindeki yonelmenin nétronlara maruz birakma

islemi sonrasinda, arttig1 ve kristalit 6zelligin belirginlestigi tespit edilmistir.

Yapilan bir diger calismada, at.%50 SeO: konsantrasyonunda sentezlenen CIGS
soliisyonundan, sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli tabaka sayisinda
olusturulan CIGS ince filmlerin, yapisal optik ve elektriksel 6zellikleri incelenmistir.
Bu ¢alisma neticesinde, CIGS ince filmler i¢in uygun ince film kalinlig1 (soliisyona
daldirma sayis1) belirlenmistir. CIGS ince filmler her daldirma isleminden sonra 100°
C sicaklikta ~10 dk siire ile ara tavlama islemine tabi tutulmustur. Ayni kosullar altinda
5 kat (~150 nm), 7 kat (~200 nm), 9 kat (~250 nm) ve 11 kat (~300 nm), at.%50 SeO-
konsantrasyonunda 4 farkli tabaka sayisinda (kalinlikta) CIGS ince filmler
olusturulmustur. 11 kat kaplanarak hazirlanan CIGS ince filmlerin, en yiiksek Kristal
boyutuna (D=126,668 nm) ve pik siddetine sahip oldugu belirlenmistir. 11 kat
kaplanan CIGS ince filmlerin, maruz kalinan tavlama siiresindeki artisa da bagh
olarak, diisiik yasak enerji bant araliginda, yiiksek sogurma katsayisina sahip ince

filmler oldugu sonucuna varilmstir.

Bu ¢alismanin devaminda, sol-jel daldirma teknigi kullanilarak farkli daldirma
sayilarinda kaplanan, farkli kalinliklardaki CIGS ince filmler Co-60 radyoizotopu
kullanilarak farkli doz degerlerinde iyonizan radyasyona maruz birakilmigtir. Filmler
0,02, 0,03 ve 0,05 Gy olmak {iizere farkl ii¢ doz degerine maruz birakilarak bu
radyasyon degerlerindeki yapisal optik ve elektriksel ozelliklerindeki degisimler
detayli bir sekilde incelenmistir. Yapilan analizler sonucunda sogrulan doz
miktarindaki artiga bagli olarak CIGS ince filmlerin optik 6zelliklerinde kismen de
olsa iyilesme oldugu goriilmistiir. Fakat 11 kat kaplanan CIGS ince filmlerin tiim doz
degerlerinde iyilesme gosterdigi ve artan doz miktari ile beraber optik 6zelliklerindeki
artisin devam ettigi belirlenmistir. 11 kat kaplanan ve daha sonra 0,05 Gy doza maruz
kalan CIGS ince filmlerin (Eg= ~1,4 eV), en yiiksek optik sogurma degerine sahip

oldugu goriilmiistiir.
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CIGS ince filmlerin optik 6zellikleri iyonizan radyasyon karsisinda, yapida olusan
kusurlara bagli olarak gelisme gostermistir. Yapilan bu calisma ile amaglanan, CIGS
ince filmlerin herhangi bir bozulmaya ugramadan yapisal, optik ve elektriksel olarak
gelisme gosterebilecekleri uygun doz degerini belirleyebilmek, ve buna bagh olarak
uzay ¢aligsmalarinda kullanilcak filmlerin radyasyon dayanimlar1 hakkinda fikir sahibi
olmaktir. Bu ¢alismalar sonucunda 0,05 Gy’lik, doz degerinde gama 1sinlarina maruz
birakilan CIGS ince filmlerin optik, yapisal ve elektriksel 6zelliklerindeki gelismeler,
~ 0,05 Gy dozun bu tez kapsaminda sol-jel daldirma teknigi ile hazirlanan CIGS ince
filmleri igin uygun doz degeri olarak belirlenmistir. Ayrica 11 kat daldirilarak sol-jel
daldirma teknigi ile hazirlanan CIGS ince filmlerin 1sinlama 6ncesinde ve sonrasinda
SEM gorintiileri incelendiginde, 1smlama sonucunda, isinlama Oncesinde belli
bolgelerde toplanmis taneciklerin incelerek taneciklerin incelerek daha homojenlestigi
tespit edilmistir. Ayrica, 1sinlama ile Cu ve In iyonlarinin iyonizasyonunda artis
oldugu EDS analizlerinde belirlenmistir. Bu durum ince filmlerin X-1is1m1 kirinim

desenlerinde daha belirgin piklerin olugsmasini saglamustir.

Sol-jel daldirma teknigi kullanilarak hazirlanan farkli kaplama sayilarindaki CIGS
ince filmlerin, gama isinlarina maruz birakilma islemi 6ncesi ve sonrasindaki (0,05
Gy), Co-60 ve Cs-137 radyoizotoplar1 karsisindaki, radyasyon zayiflatma
davraniglarinin incelenmesi amaciyla malzemelerin kalinlik-bagil sayim degerleri
gama transmisyon teknigi kullanilarak elde edilmistir. Yapilan bu ¢aligma sonucunda
CIGS ince filmlerde kaplanan kat sayisi arttik¢a (kalinlik), bagil sayimlarda bir miktar
artig oldugu ve bu durumun 1silama sonrasinda bir miktar gelistigi goriilmiistiir. Bu
tez caligmasi kapsaminda, nanometre mertebelerindeki kalinliklarda ¢alisildigi ve bu
tabakalarin farkli tavlama siirelerine (her bir tabakaya 10 dakikalik tavlama iglemi
uygulandigindan) maruz kalmalart nedeniyle, yapida olusan farkliliklar, farkli
zayiflatma katsayilarinin elde edilmesine neden Olabilmistir. Dolayisiyla, nanometre
mertebesinde kalinliklardaki CIGS ince filmlerin, teorik hesaplanan zayiflatma
katsayist ile deneysel hesaplanan zayiflatma katsayist arasinda bir miktar farklilik
olusmasi s6z konusu olmustur. Tavlama siiresinin artis1, film yogunlugunun bir miktar
artisin1 saglamis ve kristalit yapinin gelisimine katkida bulunmustur. Bunun yanisira
kullanilan Co-60 ve Cs-137 gama radyoizotoplart karsilastirildiginda, CIGS ince
filmlerin 0,05 Gy’lik doza maruz birakilma igslemi 6ncesinde ve sonrasinda, Co-60 ile

yapilan caligmalarda Cs-137 ile yapilan ¢aligmalara gore daha kiiciik zayiflatma
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katsayis1 degerlerine sahip oldugu bilgisine ulagilmistir. Sonug olarak, 11 kat kaplanan
ve Co-60 radyaizotopu ile 0,05 Gy’lik doza maruz birakilan, daha sonra Cs-137
radyoizotopu kullanilarak gama transmisyon teknigi uygulanan CIGS ince filmlerin
en disiik bagil sayim degerine sahip oldugu belirlenmistir. Boylece, kullanilan gama
radyoizotoplarin foton enerjisinin artisi ile lineer zayiflama katsayilarinin, azaldigi

gorilmistir.

Sonug olarak, yapilan tiim bu g¢alismalar neticesinde, soda kireg silika cam altliklar
tizerine Mo arka kontak Ar ortaminda dc kopartma yontemi ile kaplanmistir. Mo kapl
altliklar tizerine at.%50 Se konsantrasyonunda, 200 mm/dk. daldirma hizinda CIGS
ince filmler sol-jel daldirarak kaplama teknigi ile biyiitiilmistiir. Kalkoprit yapida
kristallesen p-tipi CIGS sogurucu tabakanin iizerine n-tipi tampon tabaka CdS ince
film kimyasal banyo y1gma teknigi kullanilarak kaplanmistir. Tampon tabaka tizerine,
n-tipi seffaf iletken ZnO:Al gegirgen tabaka sol-jel daldirma yontemi ile kaplanmuistir.
Sonu¢ olarak hazirlanan soda kire¢ silika cam (SLSG)/Mo/CIGS/CdS/ZnO:Al
konfigiirasyonunda olusturulan heteroeklem yap1 500°C sicaklikta bir saat kadar
tavlandiktan sonra alumiyum {ist elektrotlar, UHV sisteminde termal buharlastirma ile
olusturulmustur. Boylece SLSG/Mo/CIGS/CdS/ZnO:Al/Al konfigiirasyonunda CIGS
ince film giines pilleri iiretilmistir. Hazirlanan CIGS ince film giines pillerinin aydinlik
ve karanlikta alinan akim-gerilim Ol¢limleri degerlendirilerek, karanliktaki idealite
faktorii n=33,78 ve aydinlikta ki idealite faktorii n=1,5 olarak hesaplanmistir. CIGS
heteroeklemine ait idealite faktoriintin, UV 15181 altindaki degerinin, yap1 igerisinde
olusan rekombinasyonlar nedeniyle karanlik akimdan daha diisik oldugu

belirlenmistir.

Sonug olarak, SLSG/Mo/CIGS/CdS/ZnO:Al/Al konfigiirasyonunda 0,200 V (Volt)
acik devre gerilimine (Voc), 3 A (Amper) kisa devre gerilimine (Isc) sahip CIGS ince
film giines pilleri maliyeti az sol-jel daldirarak kaplama teknigi kullanilarak, ~%0,2
verimlilikte iretilmistir. Ayrica bu tez kapsaminda hazirlanan CIGS ince filmlerin
iyonizan radyasyona maruz birakilmasi neticesinde, az da olsa gelisme gdstermis
olmasi, bu filmlerden olusan CIGS ince film giines pillerinin uzay ve havacilik

alanindaki uygulamalarda, kullaniminin uygun olacagini géstermistir.
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