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ILETKEN Zn,.\Mgo.0sAlxO INCE FILMLERININ RADYASYON KARSISINDA OPTIK
DAVRANISLARININ iINCELENMESI

OZET

ZnO radyasyona karsi oldukca diren¢ gésteren bir malzeme oldugundan, uzay
teknolojisindeki malzemler arasinda ilgi cekmektedir. Bu nedenle, elektrikce iletken
ZnNng.95.xMg0.05ALO ince filmlerin optik 6zellikleri Gzerinde gama radyasyonunun etkileri
incelenmistir. Bu amagla, Zngg5xMgo.05AIO ince filmler Cs-137 isotopu karsisinda
radyasyona maruz birakiimistir.

Cinko oksite (ZnO) olan ilgi bircok teknolojik uygulamalarda (gecirgen iletken elektrot,
géruntileme cihazlari, 151k yayan diyotlar (LED), gaz sensoérleri, glines pilleri, lazer
sistemleri) kullaniimasi sebebiyle hergecen gun artarak devam etmektedir. ZnO’ya
Mg katkilayarak bu uygulamalarda kaydadeger bir gelisme goézlemlenmistir. Mg*?nin
0.58 A olan iyonik capi, Zn*? (0.60 A)ninkine oldukca yakin oldugundan, Mg katkisi
6rgu parametrelerinde kayda de@er bir degisiklie neden olmadidi ve bant araliginin
genisledigi gdzlenmistir. ZnO’ya Al(n-tipi katki) katkilayarak yuksek elektriksel
iletkenlik, yakin kizilétesi (infrared) ve gérinlir bdélgede yiksek seffaflik elde
edilmektedir. Bu sebeple calismada ZnO yariiletken Mg ve Al ile katkilanarak
ZnMgAIO tipi Ucgli genis bant, seffaf ve iletken ince filmler sol-jel yéntemi ile
gelistiriimistir. Bu tezin temel hedefi Zng ¢5xMgo 05AlO ince filmlerin en uygun Uretme
parametrelerini saptamak, blyitme mekanizmasini anlamak, elektriksel, optiksel ve
radyosyona duyarliligini arastirmaktir.

Altlik olarak kullanilan camlar igin farkli temizleme kosullari uygulanarak en uygun
temizleme kosulu tespit edilmis ve yuUzeyleri mikroskop kullanilarak incelenmistir.
Zng.95.xMgo 05AIO tipi G¢ll ince filmler, farkh Al katki oranlarinda Sol-jel yéntemi ile
daldirarak kaplama (dip-coating) teknigi kullanilarak cam altlik Uzerine kaplanmistir.
ZnMgAIO ince filmlerin karakterizasyonu Ayrimsal Isil Analiz — Isil Adirlikga Analiz,
SEM, EDS ve XRD ile yapildi. Cam altlik Gzerine blyutilen Zng ¢5.xMgo.05AIO filmler
yogun ve homojen bir yapiya sahip olduklari ve poli-kristal filmler olduklari SEM
géruntulerinden gézlendi.

ZNg.95xMg0.05ALO ince filmlerin elektriksel dlglimler icin kontak alinabilmesi icin film
Uzerine fiziksel buharlastirma yéntemi ile interdijital transdiser yapisinda kaplamalar
yapilarak kontaklar alindi. Elde edilen numunelerin Dc elektriksel ézellikleri 300-500K
sicaklik araliginda ve oksijen atmosferinde goézlendi. Akim-voltage (I-V) degerleri
Keithley 6517A Electrometer/High Resistancemetre’yle dl¢uldu.

Zng.95.xMgo.0sAIKO ince filmlerin optik 6zellikleri UV-Vis-NIR spektrometreyle 190 —
1100 nm arasinda 6lcllerek yariiletken band genisligi belirlenmistir. Band genisliginin
Al katki orani artarken arttigi gézlenmistir.
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INVESTIGATION OF OPTICAL BEHAVIOURS OF CONDUCTIVE Zn4.xMg,.0sAlO
THIN FILMS AGAINST TO RADIATION

SUMMARY

Since ZnO is a resistive material against radiation, it attracts attention among other
materials used in space applications. For this reason, behaviours of electrical
conductive Zng¢5.xMgo 0sAIO thin films’ againgst to radiation are investigated. For
this purpose Zng ¢5.xMgo05AlO irradiated by Cs-137 isotope

Zinc oxide (ZnO) attracting an increasing intense attraction due to its technological
applications such as transparent conductive electrodes, displaying deviceds, LED’s,
gas sensors, solar cells, laser systems etc. Doping Magnesium (Mg) to ZnO caused
a remarkable advance. Since ionic radius of 0.58 A of Mg*? is very close to that of
Zn+2 (0.60 A), effect Mg doping on lattice parameters is very limited and Mg doping
increases band gap of ZnO structure. By doping Al (n-type dopant) in ZnO, high
electrical conductivity and high transparency in infrared and visible region is
obtained. For this reason, in this study, ZnO semiconductor is doped with Al and Mg
and a triple wide band gap transparent conductive Zngg¢sxMgo0s5AIO thin films
produced by sol-gel method. The purpose of this thesis is to find optimum production
parameters, to understand deposition mechanism and to find electrical, optical
properties and behaviours of these properties after irradiated by radiation.

Microscope glass slides used as substrate cleaned under different conditions and
optimum cleaning conditions are decided using scanning electron microscope (SEM)
and microscope. ZnMgAl co-doped films with different Al concentrations coated on
glass slides by employing sol-gel dip coating method. Characterization of ZnMgAIO
thin films are made using differential thermal analysis (DTA) / thermogravimetric
analysis (TGA), SEM and X-Ray diffractometer (XRD). It's observed that ZnMgAIO
films deposited on glass slides has a dense and homogenius structured
ploycrystaline films by investigating SEM micrographs.

Electrical measurments of Zng¢54Mgo.0sAIO films performed by coating interdigital
transducer structure by physical vapour deposition to made electrical contacts. Dc
properties of samples obtained observed in a temperature range of 300 — 500K and
in oxygen atmosphere. Current/\Voltage (I-V) measurments performed by using
Keithley 6517A Electrometer/High Resistancemeter.

Optical properties of Zngg¢s5.xMgo.05AIkO thin films obtained by using PG Instruments
UV-Vis-NIR spectrophotometer in 190 — 1100 nm range and optical band gap is
obtained. It's observed that band gap of structure is increased with increasing Al
doping concentration.
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1. GIRiS

Uzay teknolojisinde son 50 yilda gelinen nokta g6z énlne alindiginda, gelistirilen
uzay malzemelerinin optik 6zelliklerinin radyasyona direncine iliskin Uretilecek
kaplamalar énem tasimaktadir. Dolayisiyla, gelistirilecek kaplamalar ve bunlarin
kimyasal konsantrasyonlarinda dikkatli bir sec¢im yapilmasi gerekliligi ortaya
cikmaktadir. Elektronik parcalar ve bunlari iceren korunaklar, sogurulan dozun
artistyla hayli risk altinda olan kisimlari olusturmaktadir (Willis, 2008). ZnO
radyasyona karsi oldukga direng gésteren bir malzeme oldugundan, ZnO yaplilar
uzay teknolojisinde kullanilan malzemeler arasinda ilgi cekmektedir (Lashkarov,
2011; Look, 2001a). Bu nedenle, elektrikce iletken Zng g5.xMdo.0sAIO ince filmlerin
optik dzellikleri Gzerinde gama radyasyonunun etkilerinin incelenebilmesi icin, Cs-137

isotopu karsisinda radyasyona maruz birakilmistir.

Son zamanlarda, c¢inko oksit (ZnO) malzemeler yaklasik 3.3 eV genis bant
araligindan dolayi giderek artan bir sekilde dikkatleri Gizerine toplamaktadir. ZnO’nun
bazi 6zellikleri, bir diger genis bant aralikli yariiletken olan ve yesil, mavi-UV ve
beyaz 1gik veren cihazlarda kullanilan Galyum Nitrit (GaN; E;= ~3.4 eV) ile
ortusmektedir. Ne var ki ZnO’nun GaN goére yuksek kalitede tek kristallerinin
bulunabilirli§i ve genis eksiton baglanma enerjisi gibi (yaklagik 60 meV) Ustinlukleri
vardir. Ayrica ZnO kristallerinin buyuttlmesinin kolayligi ilerleyen dénemlerde ZnO

tabanl cihazlarin tretimlerinin ucuzlamasini saglayacaktir.

Yuksek kalitedeki ZnO ince filmler, 600°C gibi gérece disik sicakliklarda Uretilebilir.
Ayrica ZnO’nun bahsedilen 6zeliklerine ek olarak diger genis bant malzemelere gére
yuksek enerjili radyasyonuna kargi kararliigi ve islak asindirmaya olan yatkinligi
gibi tercih nedeni olacak baska 6zellikleri de vardir (Look, 2001). Cesitli calismalar
ZnO’nun yiksek enerjili 1Isimaya karsi kararli oldugunu gdéstermistir. (Look ve dig,
1999a, Polyakov ve dig, 2003, Kucheyev ve dig, 2003) bu da ZnO’'yu uzay
arastirmalari icin uygun kilar. Bunun yaninda ZnO btin asitler ve alkalilerle kolayca

asindirilabilmesi kiicik boyutlu cihazlarin Uretimininde kullaniimasini mimkin kilar.

Zn0O, gecirgen ince film transistérler gibi baska uygulamalar da kendine yer

bulabilmistir. Katkilama seviyesinin kontrol edilmesiyle elektriksel &zellikleri



yalitkandan n-tipi yariiletkene kadar optik gecirgenligi korunarak ayarlanabilir ve bu
da onu duz ekranlarda glines panellerinde gecirgen elektrot olarak faydali kilar.

Ne var ki ZnO’nun optoelektronikte kendine daha fazla yer bulabilmesi icin énlindeki
en buyuk engel, p-tipi katkilamanin zorlugudur. Grup V elementlerinin
katkilanmasiyla gerceklestirilen blylk c¢abalara ragmen henlz guvenilir ve
tekrarlanabilir p-tipi iletkenlik henliz basarilamamistir. p-tipi ZnO’nun eldesi zor olsa
da n-tipi ZnO’yu diger p-tipi malzemelerle kullanarak olusturulan heteroyapilar
Uzerine arastirmalar devam etmektedir. Silisyum (Si), Nikel Oksit (NiO), GaN,
Aliminyum Galyum Nitrit (AlGaN), Silisyum Karbir (SiC), Cinko Tellrit (ZnTe),
Bakir Oksit (CuO), Kadmiyum Telltrit (CdTe) gibi malzemeler bu calismalarda
kullaniimaktadir. GaN’in p-tip malzeme olarak kullanildigi ¢alismalar yuratilerek p-
tip ZnO’ya gerek duymayan cihazlar Uretilmisse de bu cihazlarin verimleri sinirli

kalmistir.



2. GINKO OKSITiN OZELLIKLERI

2.1 Kristal Yapisi

Cogu II-VI grubu ikili bilesik yariiletkenler her anyonun bir dértyuzlinun késelerinde
olacak sekilde yerlesmis kubik ¢inko blendi veya wurtzite yapisinda kristallenir. Bu
dértytizlt yerlesim tipik sp® kovalent baglanmasidir ancak éziinde bu malzemelerin
ayrica iyonik karakteri de vardir (Ozgur ve dig, 2005). ZnO iyonikligi kovalent ve
iyonik yariiletken sinirinda bulunan bir 1I-VI bilesigi yariiletkendir. ZnO’nun kristal
yapisi wurtzite (B4), cinko blendi (B3) veya kaya tuzu (B1) yapisindadir. Oda
kosullarinda kararli olan yapi wurtzite yapisidir. Cinko blendi yapisi sadece kibik
kristal yapili altliklar (zerinde buyltildiginde kendini gésterir ve kaya tuzu

yapisinda kristaller i¢in yiksek basing uygulanmalidir.

Wurtzite yapisinin birim hiicresi parametreleri a ve ¢ olan altigen yapidadir ve c/a
orani (8/3)"?dir. Wurtzite yapinin 6rgii parametreleri a = 3.2475 ila 3.2501 A, ¢ =
5.2042 ila 5.2075 A'dur. Wurtzite yapidaki ZnO, dis basincin altinda kaya tuzu
yapisinda doénustirtlebilir. Bu déndsimin nedeni, érgl boyutlarindaki dusisin
iyonlar arasi Coulomb etkilesimini iyonikligin kovalent yapiya baskin gelecek sekilde

kuvvetlenmesidir.

Cinko blendi ZnO yapisi yarikararl bir haldir ve ancak ZnS, GaAs/ZnS ve Pt/Ti/SiO,
gibi kubik yapidaki altliklar Uzerinde buyttulduginde kararli olabilir(Almamun
Ashrafi ve dig. 2000; Sung-Kyu ve dig, 2003). ZnO ile yuksek uyumsuzluda sahip
althklarda wurtzite yapiyla birlikte bir miktar ¢inko blendi yapisinda da ZnO

olusmaktadir.

(©)

Sekil 2.1: ZnO'nun degisik kristal yapilari (a) Kaya tuzu (b) wurtzite (c) ginko blendi
(Ozgiir ve dig, 2005).



2.2 Elektriksel Ozellikleri

Genis bant araligina sahip olan ZnO’nun bu &zelligi, ona yuksek kirilma gerilimi,
yuksek elektrik alanlara dayanikhlik, dusuk guraltd Gretimi ve yiksek sicaklikta
yuksek gucte kullanim gibi avantajlar saglar. Yariiletkenlerde elektron tasinimi
yuksek ve algak elektrik alanlar igin ayri ayri de@erlendiriimelidir. Dusuk elektrik
alanlarda elektronlarin uygulanan elektrik alandan kazandigi enerji elektronlarin 1sil
enerjilerinden dusuktir, bu nedenle elektronlarin enerji dagihmi distk alanlardan
etkilenmez. Elektron mobilitesinin &l¢lti olan sacilma orani elektron dagilim
fonksiyonuna bagl oldugundan elektron mobilitesi uygulanan alandan bagimsizdir
ve malzeme Ohm kanununa uyar. Elektrik alan siddeti, elektronlarin uygulanan dis
alandan kazandigi enerjinin isil enerjiye oranla ihmal edilemeyecegi kadar ylksek
bir degere ulastiyinda, elektron dagdilim fonksiyonu denge durumuna gére kayda
deger sekilde degisir. Bu elektronlar, érgi sicakligindan daha bilyik elektron
sicakligiyla tanimlanan “sicak elektronlar” olurlar. Bunun yaninda Uretilen cihazlarin
boyutlari mikron seviyesinin altina indikge, érgl noktalari civarinda, ¢ok kisa bir
zaman dilimi igerisinde ¢ok az enerji kayboldugu veya hi¢ enerji kaybi olmayan gecis

tasinimi olusur.

Dusuk elektrik alanlarinda ZnO’da elektron tasinimini etkileyen elektron sagilim
kaynaklari sunlardir:

i) lyonize olmus safsizlik sacihmi, érgi kusurlarindan veya yapilan katkilamalarin
olusturdugu yuk merkezlerinin sebep oldugu uzun erimli Coulomb

potansiyelinden dolayi serbest yiklerin sapmasiyla olusur.

i) Kutupsal boyuna fonon sacilimi, polar yariiletkenin baglarinin iyonik yapisindan
dolayl olusan 6rgu titresiminden kaynakli elektrik polarizasyonun olusturdugu

elektrik alanla, hareket halindeki yikin etkilesimi ile olusur.

iii) Deformasyon potasiyeli kaynakli akustik fonon sacilimi, akustik fononlarin sebep
oldugu gerilmenin olusturdugu bant sinirlarindaki enerji  degisikliginden

kaynaklanir.

iv) Piezoelektrik saciima, dénisim simetrisi olmayan bir kristaldeki fononlarin sebep

oldugu gerilmenin olusturdugu elektrik alanlardan kaynaklanir.

v) Eger bir yariiletkende 6rgl yerlesim bozuklugu ve yerel kusurlar ¢coksa, yerlesim
bozuklugu sacilimi ve kusur sacilimi olasi sacilma nedenlerindendir. Yerlesim
bozuklugu sacilimi, bir n-tip yari iletkende iletim bandindan elektronlari tutan alici

merkezlerin yerlesim bozuklugu hattinda bulunmasiyla ortaya cikar. Yerlesim



bozuklugu cizgisi negatif yuklenir ve gevresinde bir uzay yuku bélgesi olusur. Bu
da yerlesim bozuklugu hatti boyunca hareket eden elektronlari sagarak mobiliteyi

dusardar.

Katkisiz, wurtzite yapisindaki ZnO’da, kendinden veya dis kaynakli kusurlarin
bulunmasindan dolayr n-tip bir yariiletkendir. Bu kusurlar, oksijen atomunun
bulunmasi gereken yerde ¢inko atomunun bulunmasi, ¢inko arayer atomlari ve
orgide oksijen eksikligi olarak sayilabilecek malzemenin kendinden kaynaklanan
kusurlardir (Look ve dig, 1999b).

2.3 Optik Ozellikleri

Bir genis bant yari iletkeni olan ZnO’nun ince filmleri, bu 6zelligiyle gérinir bélgede
oldukca gecirgen 6zelliktedir. Kaliniga ve Uretim ydntemlerine gére farklilik
gostermekle birlikte ince filmlerin gérinir bélgede ortalama gecirgenligi %80 — 90
seviyesindedir (Senguptaa ve dig, 2012; Peng ve dig, 2009; Xuea ve dig, 2006).
Bununla birlikte sogurma sinirt genig bant aralii sayesinde elektromanyetik
spektrumun UV bélgesindedir. Sogurma siniri bant araligini dizenlemek igin yapilan
katkilamalarla duzenlenebilir. Eger yapilan katkilama bant aralidini genisletecek
nitelikte ise sogurma sinirt UV bdlgenin daha kuguk dalga boylu kisminda olur.
Fakat, bant araligini daraltacak bir katkilama yapilirsa sogurma siniri bu sefer daha
kiguk dalga boylarina dogru kayar. Sogurma sinirinda bu kaydirma islemi eger
daha kuguk dalga boylarina dogru oluyorsa buna “maviye kayma”, eger daha blyuk
dalga boylarina dogru oluyorsa buna “kirmiziya kayma” denir.

2.4 ZnO’nun Katkilanmasi

Fiziksel 6zelliklerinden dolayr ZnO’nun vaadetti§i potansiyele ulasilabilmesi icin
yluksek kalitede n-tipi ve p-tipi ZnO dretimi sarttir. Ne var ki ¢ift kutuplu tasiyici
katkilamadaki (hem n-tipi, hem de p- tipi) zorluklar, GaN ve ZnS, ZnSe ve ZnTe gibi
diger Il - VI genis bant yariiletkenlerinde de gérilen ciddi bir engeldir (Neumark ve
dig, 1989; Chadi, 1994; Zhang ve dig, 2000; Minami ve dig, 1985; Zhang ve dig,
1998; Laks ve dig, 1993). Genis bant yariiletkenlerde tek kutuplu katkilama buyk
bir sorun teskil etmez, GaN, ZnO, ZnSe ve ZnS yariiletkenlerde n-tipi tek kutuplu
katkilama kolayca yapilabilmektedir. Bu malzemelerde p-tipi katkilama oldukca
zordur. Diger taraftan ZnTe’de ise durum bunun tam tersidir; p-tipi katkilama kolayca
yapilabilmekteyken, n-tipi katkilama yapmak oldukg¢a zordur.



Wurtzite yapisindaki ZnO, kristal érglstndeki oksijen eksiklikleri ve g¢inko arayer
atomlari nedeniyle kendinden n-tip yariiletkendir. Ancak o6rgudeki elektron verici
unsurun ¢inko arayer atomlari mi yoksa oksijen eksikligi mi oldugu konusu
tartismahdir. Bunun yaninda, ZnO igine kolayca difliize olabilen hidrojenin de
amaglanmadan ZnO yapisina katkilanarak iletkenligi arttirdigi yénunde fikir beyan
eden calismalar da vardir. (Van de Walle, 2000).

ZnO’da n-tipi katkilama, cinkonun grup lll elementleri olan Ga, Al ve In ile yer
degistirmesiyle ya da oksijenin grup VIl elementlerinden ClI ve | ile yer
degistirmesiyle yapilmaktadir (Kato ve dig, 2002). Ga, Al ve In ile katkilama birgok
grup tarafindan basariyla gerceklestiriimis ve ylksek kalitede ve yiksek iletkenlikte
n-tipi ZnO filmler elde edilmistir (Seung ve dig, 1997; Ataev ve dig, 1995; Assuncao
ve dig, 2003; Liu ve dig, 2003; Meng ve dig, 2001; Ko ve dig, 2000; Tadatsugu ve
dig 1984).

ZnO’yu p-tipi katkilamanin zorlugunun nedenleri cesitlidir. Katkilarin etkisi yapinin
kendisinden kaynakli ¢inko arayer atomlari veya oksijen eksikligi tarafindan veya dis
kaynakli amacglanmayan hidrojen katkilamalari tarafindan kompanze edilebilir (Park
ve dig, 2002).

ZnO icin bilinen alici katkilar Li, Na ve K gibi grup | elementleri, Cu, Ag, Zn eksikligi
ve N, P ve As gibi grup V elementleridir (Schirmer ve Zwingel, 1970; Schirmer,
1968; Kanai, 1991a; Kanai, 1991b). Ne var ki bunlar derin seviye alici olduklarindan
p-tipi iletkenlige fazla katki yapmazlar. p-tipi ZnO’ya ulagmak i¢in en gugli adaylarin
sig seviye alici olarak Uretimindeki zorluklara ragmen grup V elementleri oldugu
dusunulmektedir (Park ve dig, 2002).

ZnO’nun p-tipi katkilanmasi, ¢inkonun grup | elementleriyle (Li, Na veya K)
degistiriimesiyle veya oksijenin grup V elementleriyle (N, P veya As) yer
degistirmesiyle mimkin goérinmektedir. Grup | elementlerinin daha iyi si§ seviye
alici olmasi beklenirken, kig¢lik atomik caplari nedeniyle arayer bélgelerine
yerlesmeye meyilli olmalarindan dolayi daha ziyade verici olarak davranmaktadirlar
(Van de Walle ve dig, 1993, Laks ve dig, 1991; Garcia ve dig, 1995). Dahasi Na ve
K'nin bag uzunluklarinin fazla olusu 6érgli Gzerinde bir gerginlik olusturdugundan
yerel bir yerlesim bozuklugu yaratmakta ve bu eksiklik katkilarin etkilerini kompanze
etmektedir. Benzer bir davranis N haricindeki grup V elementlerinde de
goérilmektedir. Hem P, hem de As cok bluylk bag uzunluklarina sahiptir ve 6érgi
Uzerinde gerginlik yaratmaktansa érgide bulunmalari gereken konumdan ayrilmaya

meyillidirler. Bu konumdan ayriliglar verici gibi davranir ve vericilerin etkilerini



istenmeyen bir sekilde kompanze eder. Bu nedenle grup V katkilamalarinda p-tipi
katkilamanin en buyuk adayr N’dir: en kugik iyonizasyon enerjisine sahiptir,
orgudeki konumdan ayrilmaz (Park ve dig, 2002). Ancak N’'nin ZnO igerisindeki
¢6zUnarltdu oldukga dusuktar. Bu zorlugu ¢ézmek icin alicilarin ve vericilerin
beraber katkilanarak ¢éziunurligun arttirilmasi hedeflenmis ve grup Il elementlerinin
N ile birlikte katkilanmasi yéniinde calismalar yapiimistir (Yamamoto ve dig, 1999;
Tsukazaki ve dig, 2002; Nakahara ve dig, 2001).

Sekil 2.2: Ga ve N katkili ZnO kristal yapisi (Ozgiir ve dig, 2005).

Modern optoelektronik cihazlarin tasariminda p-tipi katkilamanin yaninda bir diger
6nemli adim da bant aralidinin ayarlanmasidir. Bu sire¢ de Mg,Zn,,O ve
CdiZn,,O alasimlariyla bant aralhidinin genis bir aralikta dizenlenmesiyle
basariimistir(Ohtomo ve dig, 1998; Choopun ve dig, 2002; Gruber ve di§, 2003).

Mg,Zn,,O alasimi, 7.7 eV bant araligina sahip MgO ZnO’nun bant arahgini
genislettigi icin, ZnO/(Mg,Zn)O sliperérgl yapilarinda bariyer tabakalarinin olugsumu
icin uygun bir malzeme olarak gérilmektedir. Mg*? iyonik capi (0.58 A), Zn*? iyonik
capina oldukca yakindir (0.60A), bu sayede kristal érgusiinde belirgin bir gerginlik
yaratmaz ancak Mg katkilamasinin wurtzite yapisinin ¢ parametrisini azaltirken, a
parametresini arttirdigi gérulmustir (Heiba ve Arda, 2009). Mg,Zn,,O Uzerine
yapilan ¢alismalarda iletim bandindan degerlik bandina gecislerin artan Mg icerigiyle
birlikte maviye kaydidi tespit edilmistir. (Choopun ve dig, 2002). Ancak, Mg
konsantrasyonuyla optik bant araligi artarken iletkenlikte de bir azalma
g6zlenmektedir. ZnO igerisine katilan Mg, derin seviye verici olarak davranmakta ve



elektrik bariyerleri arttirarak yuk tasiyicilarin sacilimini arttirmaktadir (Kiling ve dig,
2010).

Genis bant aralikh yapilarin giines pillerinde kullanilmasi sogurma miktarini
azaltacagindan daha yiksek acgik devre gerilimi saglayabilir ve enerji dénisim
verimini arttirabilir (Prathap ve dig, 2011). Ancak Mg,Zn,.,O filmlerin direnci oldukga
yUksektir ve bu nedenle ZnO filmler i¢in yapilan katkilamada yuksek gecirgenlik —
yuksek diren¢ / dusik gecirgenlik — distik direng ikilemiyle karsli karsiya
kalinmaktadir (Yang ve dig, 2011). Bu nedenle son dénemde Mg ve Al birlikte

katkilanarak iki etkinin de gézlemeyi amaclayan calismalar yapilmaya baslanmistir.

Diger taraftan bant araliyinin daraltilmasi i¢in ise CdO’nun 2.3 eV bant araligindan

dolayi Cd,Zn,O iyi bir aday gibi gérinmektedir.



3. MADDENIN RADYASYON ILE ETKILESMESI

3.1 Gama IsiniminSogurulmasi

X ya da gama isinimi cismin Uzerine dustigiu zaman bir kismi cisimden geger, diger
bir kismi da cesitli yénlere sacilir. Bu olaydaki bilgiler etkilesmenin tayini igin
énemlidir (Bilge ve Tugrul, 1990).

Gama ya da X i1sini mazlemeden gecgerken siddetinin bir kismini kabeder. Bu olay
Isinin malzeme icererisinde sogurulmasidir. Kaybedilen gama isinimin miktari
radyasyonun siddetine, malzemenin yogunluguna ve kalinligina baglidir. Bu gama
ve X isinlarinin endustriyel radyografide de kullanilan ézelligidir. incelenmekte olan
malzemenin kalinligindan veya yabanci bir malzemenin varligindan kaynakli hata,
siddet Uzerinde farkli bir etkinin olusmasina neden olacak ve bu da durum hakkinda

bilgi verecektir.

AT )

Kalinligi “x” olan bir malzemenin Uzerine diisen paralel bir elektromanyetik isimanin

siddeti Uzerindeki etkisi

X

I=lpe™ (3.1)

denklemi ile verilir(Bilge ve Tugrul, 1990). Bu denklemde

| : Malzemenin icinden gecen elektromanyetik 1IsSimanin siddetini

lo : Malzeme Uzerinde disen gecgen elektromanyetik 1Isimanin siddetini
1 :dogrusal sogurma katsayisini temsil eder.

Sogurulan i1simanin madde Uzerine etkisi énemlidir. Gama 1siniminin madde ile

etkilesimi Gg tarladar:
i) Fotoelektrik olay
ii) Compton sagiimasi

i) Cift olusumu



3.2 Fotoelektrik Olay

Fotonun, sodurucu atomla ¢arpisip tamaminin sogrulmasi olayina “fotoelektrik olay”
denir (Bilge ve Tugdrul, 1990). Bu olayda foton enerjisi sogurularak i¢ yériingeden bir
elektron atilir (Sekil 3.1).

fotoelektron

O

Gelen v fotonu

Sekil 3.1 : Fotoelektrik olayin sematik gésterimi.

Fotoelektrik olay 3.2 denklemiyle ifade edilebilir (Bilge ve Tugrul, 1990).

Ee=E,-Fg (3.2)

Bu denklemde

E. : fotoelektronun enerijisini,

E,: sogurulan gama igininin enerjisini,

Eg: elektronun baglanma enerjisni temsil etmektedir.

Fotoelektronun atiimasinin ardindan daha dis yoriingedeki bir diger elektron bosluk
bulunan yériingeye gecer ve bu gecisten karakteristik X isinlari yayinlanir. Bu
Isinlarin enerjisi, gelen gama isimasinin enerjisi ile karsilastirildiginda disik
enerjilidirler. X 1sini fotonunun atiimasi, sik sik yéringe elektronunun, Auger

elektronunun atilmasina neden olur.

3.3 Compton Saciimasi

Compton saciimasi, gama isininin sogrucu madde atomunun dis elektronu ile esnek

carpisma yapmasiyla gergeklesir (Sekil 3.2).
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OSar;lIan

elektron

Gelen ¥ fotonu

W

Sacilan vy
fotonu

Sekil 3.2 : Compton sacgiimasinin sematik gdsterimi.

Carpismada momentum ve enerji korunur, gelen foton enerjisinin bir kismi elektrona
aktarilir ve foton gelis yolundan sapar. Gelen foton enerjisi ile sagilan fotonun
enerjisi arasinda

E_ 0.51

1_0086_0:1 (3.27)

bagintisi vardir (Bilge ve Tugrul, 1990). Bu denklemde
E’ : sacilan foton enerjisini

E : gelen foton enerjisini

6 : fotonun sacgiima agisini temsil etmektedir.

Eger saciima agisi ¢ok kiiclikse “cos6” ifadesi 1’e ¢ok yakin olacaktir ve sacilan
foton enerjisi yaklasik olarak birbirlerine esit olur. Bu da gelen fotonun enerjisindeki
degdisiminin ihmal edilebilecek kadar kuguk oldugu anlamina gelir. Diger taraftan
saciima buyuk oldugunda (~ 90°) saciima enerjisi denklemi

= E 051 (3.27)
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halini alir. Bu denkleme gére sacilan fotonun enerjisi 0.51 MeV’'den daha buyuk
olamaz (Bilge ve Tugrul, 1990).

Compton sagilmasi foton ile elektron arasinda oldugundan olusumu atomun
elektronlarinin sayisina, yani atom numarasina bagldir. Sacgilan foton ortamdan
kagamaz ve daha dusik enerijili oldugundan ortamda fotoelektrik etkilesme yapmaya
baslar.

3.4 Cift Olusumu

Enerjisi 1.02 MeV'’tan fazla olan gama fotonu atom c¢ekirdeginin yanindan gecerse,
foton kuvvetli elektrik alaninda yok edilir, elektron ve pozitron cifti olusur (Sekil 3.3)
(Bilge ve Tugrul, 1990).

Sekil 3.3: Cift olusumunun sematik gésterimi.

Elektron ve pozitronun toplam kutlelerinin es deger enerjisi 1.02 MeV oldugundan,
parcacik ciftini olusturmak icin gerekli minimum enerji 1.02 MeV olmasi gerekir.
Gama enerjisi bu degerin Ustiinde oldugu zaman bu enerji genellikle elektronun ve
pozitronun kinetik enerjisi olarak gérullr, az bir kismi da atom ¢ekirdegine aktarilir.
Gama fotonunun enerjisinin artmasiyla fotoelektrik etki ve compton saciimasi gibi
olaylarin olma olasiligi azalir, ¢ift olusumu olasihgi artar. Tipki fotoelektrik olayda
oldugu gibi cift olusumu sonucunda da gelen foton sogurulur. Olusan elektron ve
pozitronlar bir birlerini yok ederler ve anihilasyon isimasi verirler (Bilge ve Tugrul,
1990).
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4. INCE FILMLERIN URETIMi, ELEKTRIK VE OPTiK OZELLIKLERI

4.1 ince Film Kaplama Yontemleri

Ince film hazirlamak icin degisik metodlar kullaniimaktadir. Bu metodlar genel olarak
hazirlama Uslubuna gére iki gruba ayrilir: fiziksel metodlar ve kimyasal metodlar. Bu
metodlardan bazilari Cizelge 4.1’de gésteriimektedir. Film hazirlama teknikleri, filmin
kristal yapisinin olusturuldugu konuma gére ikiye ayrilir: yerinde (in-situ) ve ortam
disi (ex-situ). Ortam disi tekniklerde ilk 6nce film Uretilir (altlik Uzerine film kaplanilir)
daha sonra isil igslem yapilarak istenilen faz ve yénlenmede ince filmler elde edilir.
Yerinde tekniklerde ise ince film dogrudan haznesinden (vakum ortamindan)
cikarildiginda istenilen fazda ve yénlenmede filmler elde edilir. Filmlerin ézelliklerini

belirleyen diger bir parametre de ortama verilen gazdir.

4.2 Sol — Jel Metodu

Gegctigimiz yUzyilin ikinci yarisinda, bilimin ilerlemesiyle karmasik uygulamalarin
ortaya cikisi, alternatif sentetik yontemlerin ortaya ¢ikmasinda muazzam bir ilgiye
yol acmistir. Stokiyometri ve katkilamanin istenilen pargcacigin buyuUklaginin ve
dizeninin ve kristal yapisinin kontrolU birgok durumda hayati d6nem tasir. Kararl ve
yari kararli polimorflarin Uretimine olanak taniyan, zorlu kimyasal slregler
gerektirmeyen yéntemler gelistiriimistir. Bu yéntemler arasinda CVD, iyon takasi,
hidrotermal sentez ve sol — jel sayilabilir (Lind ve dig, 2010). Bu yéntemlerin uygun
ortak yonleri kayda deger derecede diisik tepkime sicakliklaridir. Bu sivi veya gaz
bazinda tepkimelerle mumkin olmaktadir ki bdylece geleneksel kati hal
yaklasimlara gére daha yuksek difiizyon hizlari saglar.

Sol — jel yéntemleri birgok malzeme igin ¢ézelti tabanli bir yaklasim sundugundan
oldukga caziptir (Roy ve dig, 1987; Rao, 1993). Tepkime urunleri, cesitli tepkime
degiskenlerinin kontroll ile yénlendirilebilir. Sol — jel ydnteminin bir diger avantaji da
Uretilebilecek malzemelerin sekillerinin c¢esitliligidir: ince taneli tozlar, fiberler, ince

filmler, zerojeller, aerojeller, situnlar vb. (Roy ve dig, 1987)
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Cizelge 4.1 : ince film kaplama metotlari.

Fiziksel Metotlar Kimyasal Metotlar
e Sactirarak (Sputter) Kaplama o Kimyasal Buhar Biriktirme
§Manyetik Sagtirma (Radyo Frekans (Chemical Vapour Deposition,
ve Dogru Akim) CVD)
§lyon Huzmesi ile Sactirma (Radyo §Metal — Organik Kimyasal
Frekans ve Dogru Akim) Buhar Biriktirme (Metal —
e Darbeli Lazer Biriktirme (PLD) Organic Chemical Vapour
e Elektron Isiniyla Buharlastirma Deposition, MOCVD)
e Flas Buharlastirma §Plazma destekli Kimyasal Buhar
e Plazma Sprey kaplama (Plasma Enhanced
e Molekuler Isin Buharlastirma Chemical Vapour Deposition,
e Laser Ablasyon PECVD)
Sol — Jel

Hidrotermal Sentez

¢ Metal — Organik Biriktirme
(Metal — Organic Deposition,
MOD)

o Elektrobiriktirme

o Aerosol/Spray puskurtme

o Sivi hal Epitaksi (Liquid phase
epitaxy, LPE)

Sol —jel yéntemi kendi iginde sulu sol — jel ve susuz sol — jel ydntemi (SzSJ) olarak
ayrilabilir (Roy ve dig, 1987; Hench ve West, 1990; Vioux, 1997). Sulu sol — jel
yéntemi organik ¢ézlicl icerisindeki metal alkoksit ve kiiguk bir miktar suya dayanir.
Bu slrecte metal — oksijen bagdinin kiriimasi sinirlayici adimdir ve farkl metaller igin
cok farkli tepkime kinetigi vardir. Bu yéntem SiO, gibi birgcok malzemeye
uygulanmistir (Xu ve Anderson, 1997).

Sulu sol — jel sUreclerinin sinirliligi, birbirinden farkli hidroliz sireclerine sahip karisik
metal oksitlerin Uretiminde ortaya cikar (Isobe ve dig, 1994). Béyle durumlarda
hidroliz hizi ylksek metali yavaslatmak icin ¢cozeltiye cesitli ajanlar katilir. Bu
surecler homojenligin dislk seviyede sonuglanmasina neden olabilir. Uygun
alternatif ise metal halidlerin oksijen kaynagi olarak ikincil veya uglncul eterlerle
tepkimeye girdigi SzSJ yoéntemidir. Metal halidlere alternatif olarak tepkimelerde
baslangic malzemesi olarak dogrudan metal alkoksitler de kullanilabilir ve eter
eliminasyonu ile de ilerlenebilir. Sulu sol — jel yéntemi ile karsilastirildiginda SzSJ
tepkimeleri farkli bir mekanizmada yUrlr ve metal iyonlarinin niteligine kayda deger

derecede daha az baglhdir.

Sulu sol — jel slreci kisaca 6n malzeme ¢ozeltisinin su tarafindan baslatilan
inorganik polimerizasyon tepkimeleri ile inorganik katiya dénUsmesi olarak
tanimlanabilir (Niederberger ve Pinna, 2009). Genel olarak 6n malzeme veya
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baslangi¢ bilesigi ya inorganik (karbon icermeyen) metal tuzudur (klorit, nitrat, sulfat,
vb.) veya alkoksit gibi metal organik bilesigidir. Metal alkoksitler en ¢ok kullanilan 6n
malzemelerdir c¢unkl suyla kolayca tepkimeye girerler ve bir ¢ok metal icin
bulunabilirler (Bibby ve Dale, 1985).

Genel olarak sol — jel sUireci agagidaki adimlardan olusur (Mehrotra ve Singh, 1997):

i) Metal organik 6n maddenin suyla karigabilen bir organik ¢ézicide ¢ézindukten
sonra homojen bir ¢oézeltinin eldesi veya inorganik metal tuzlarinin suda
¢dzlinmesi

i) Uygun miyarla islem gérerek (genel olarak herhangi bir asit/baz iceren veya
icermeyen su) homojen ¢ézeltinin sole dénisim

iii) Bekletme

iv) Sekil verme

v) Isil iglem / tavlama

Sol — jel tepkimesinin ilk adimi hidroliz ve yodunlasma tepkimeleri yoluyla inorganik
polimerlerin olusumudur. Hidroliz koloidal parcaciklarin sivi iginde asili oldugu bir sol
olusturur ve daha ileri hidrolizde sivi fazi ¢evreleyen rijit ve gézenekli inorganik
aglarin birlesimi olan jeli olusturur. Bu dénisum sol — jel gecisi olarak adlandirilir.
Jelleri kurutmak igin iki yol vardir: kritik Ostl sartlarda gdzeneklerdeki sivinin
uzaklastirimasi ve agin ¢ékmemesi ve aerojel olusumu veya oda kosullarinda
kurutma, gézeneklerin ¢cékmesi ve zerojel olusumu. Sol — jel surecinin en dikkat

cekici 6zelliklerinden biri malzemenin istenilen her forma sokulabilmesidir (Sekil 4.1).

SzSJ surecinde 6n maddelerin dénlsimi suyun olmadigi organik c¢éziculerde
gercgeklesir. Sulu sol — jel sureciyle karsilastirildiginda potansiyel én maddeler ¢ok
daha fazladir ve inorganik metal tuzlarina ve metal alkoksitlere ek olarak metal

asetatlari ve metal asetilasetonatlari da igerir.

Sulu sol — jel sistemlerinde metal alkoksitler en siklikla kullanilan 6n maddelerdir.
Oksitik agin kimyasal déniisiim0 hidroliz ve yogunlasma tepkimelerini igerir. Sulu sol
— jel strecinde oksit bilesiginin olusumu i¢in gerekli oksijen su moleklleri tarafindan
saglanir. Yapi itibariyle suyun bulunmadigi susuz sistemlerde ise oksijen ¢éziici
tarafindan (eter, alkol, keton veya aldehit) veya 6nmaddenin organik bileseninden

(alkoksit veya asetilasetonat) tarafindan saglanir (Inoue ve dig, 1993).
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Sekil 4.1: Sol — jel tepkimeleriyle olusturulabilecek yapilar (Niederberger ve Pinna,
2009).

SzSJ tepkimeleri bes grupta toplanabilir (Niederberger ve Pinna, 2009):

i) Alkil — halit eliminasyonu (Esitlik 4.1)

ii) Eter eliminasyonu (Esitlik 4.2)

iii) Karboksilat gruplarinin yogunlastiriimasi (ester ve amit eliminasyonu) (Esitlik 4.3)
iv) Benzylic alkollerin ve alkoksit molekllerinin C — C ciftlenimi (Esitlik 4.4)

v) Aldol/ketamin yogunlastiriimasi (Esitlik 4.5)

=M—X + R—O—M= —»
=M—O—M= + R—X (4-1)

=M—OR + RO—M= —>
=M—0—M= + R—O—R (4-2)

I
=M—0—CR + R—O0—M= —»
o (4.3)

=M—0— M= + RO—CR’
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- iPrOH
2 =M—0— + PhCH,OH ——>

OH (4.4)
=M—0—M= + F‘hCHQCHECHCH3

2 =M—0R + 2 0=X -2ROH

(4.5)
o=+ ol

SzSJ slreci kabaca ylzey aktif madde kontrolli ve ¢ézlcl kontrolli olarak
ayrilabilir. Ylzey aktif madde kontrolli sentez sirecleri 6n maddelerin bir
dengeleyici ligand yardimiyla 250 — 350 °C sicaklik araliginda oksitik bilesiklere
dénlsimuni icerir (de Mello Donega ve dig, 2005).

YUzey aktif kontrollli senteze alternatif ise pargacik blylimesine kontrol ajani olarak
davranan ve ylzey aktif maddelerin bulunmadi§i ortamda ylksek saflikta malzeme
Uretimi saglayan yaygin organik ¢oziculerle kontrolli sentezdir (Park ve dig, 2007).
Yuzey aktif maddelerin kullanildigi metal oksit sentezleri ile karsilastirildiginda
¢dzlict kontrolli yaklagimlar daha basittir, ¢inki baslangigtaki tepkime karigimi
sadece metal oksit 6n maddeleri ve ¢éziucuden olusur. Tepkimeye giren maddelerin
az sayida olusu ¢dézeltinin son karakterizasyonunu ve buna bagl olarak tepkime
mekanizmalarinin belirlenmesini kolaylastirir. Ayrica sentez sicakhgi daha duguktur.

Her iki yaklagsima karsilastirmal olarak bakildiginda yuzey aktif madde kullanilarak
yapilan sentezlerde metal oksit nanopargaciklarin bilyiimesinde ¢ok etkin bir kontrol
saglanmaktadir ve bu da mikemmele yakin bir boyut esitligi saglar (Park ve dig,
2007). Yuzey aktif maddelerin nanoparcacik ylzeylerini denetleyebilme becerileri
bazen belirli kristal yUzeylerin secilimiyle birlestirilerek sekil kontroll, dusuk
topaklanma egilimi, organik c¢éziclde dizgin dagilim ve ylzey 6&zelliklerinin
sekillendiriimesi  gibi avantajlar saglayabilir. Ancak parcacik ylzeylerince
absorblanabilecek ylzey aktif maddelerden kaynaklanabilecek olumsuz durumlar
nanoparcaciklarin  zehirliliklerinin  kestirlemeyecek olusu, parcacik ylzeyine
ulasimin zorlagsmasidir; bu gaz algilama ve katalizde ciddi bir sorundur (Nel ve dig,
2006). Coézlucu kontrolli yaklasimlar bazi topaklanmalarla sonuglansa da sonradan

yapilabilecek uygulamalarla bu durum dizeltilebilir.
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Susuz sol —jel yontemi ile yluzey aktif madde kullanilarak Gretilen ¢inko oksit icin
kullanilan Cinko Asetat (ZnAc) bilesiginin metanol igerisinde iyonlasma tepkimesi
Sekil 3.2’de arz edilmektedir.

0
c”;
H,c” O 21 M
|Zn +H—/C—O — = 7Zm* + 2CH;CO0"
C
Hoe” Yo

Sekil 4.2: Cinko Asetat bilesiginin metanol icerisinde iyonlasma tepkimesi.

Sekil 4.2'deki tepkimeye gére metanol icerisinde ¢éziinen ZnAc, Zn*? ve CH,COO
olarak iyonlarina ayrisir. Daha sonra c¢ozeltiye ylzey aktif madde goérevi gérecek
kilasyon maddesi olarak Asetil Aseton (AcAc) katildiginda Zn*? iyonlari AcAc ile
kompleks yapi olustururlar. On isil islem yapilarak Zn*? iyonlari bu yapidan oksijeni

alir ve yapinin diger bilesenleri yanar (Sekil 4.3).

H,C
>C=
Zn  VEYA
HC
AN
Ho /C_D
|
O (E 0 H4C
ZHZ. + -‘-\.\HCJ Hcffi —_— — ’ —2
TR
CH, H-

e\ 2 o

HC—C— O—C—=CHj3

Sekil 4.3: Komplex bilesiklerin olusumu.

Daldirarak kaplama (Dip Coating), kaplanmak istenen althdin, hazirlanan c¢ézelti
icerisine daldirilarak, ¢ézeltinin althk ylzeyine tutunmasi, daha sonra ¢ézeltinin 6n
Isil iglemden gegirilerek ¢dziucUnin buharlasmasi surecidir (Sekil 4.4). Bu slre¢
sonrasinda althidin Uzerindeki kaplama tavlanarak kristal yapisinin olusmasi

saglanir.
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W

DALDIEMA BASLANGIC KAPLAMA & DREHAJ

TDRENAJ BUHARLASTIRMA
Sekil 4.4: Daldirarak kaplama sirecinin adimlari (Bilgen, 2008).

Daldirarak kaplama strecinde etkili olan faktérler ile yapilan kaplama arasindaki
denlem

h=c |—
0g (4.6)

olarak arz edilmektedir. Bu esitlikte
h: kaplama kalinhgini

c: oranti sabitini

n: ¢Ozeltinin vizkozitesini

U: geri cekme hizini

p: ¢bzelti yogunlugunu

g: yer ¢ekimi ivmesini

ifade etmektedir.

4.3 Elektriksel Olgiimler

Elektriksel olgimler alinirken ince film Uzerine fiziksel buharlastirma yéntemi ile
interdijital transduser (IDT) yapisinda altin kaplama yapilmistir. Yapr 8 parmakh
olarak tasarlanmistir (Sekil 4.5). Uzerine kaplama yapilmig olan ince filmler isiticili
bir 6rnek tutucuya tutturularak, IDT yapisindan gimus pastayla kontakt alinmis ve
cesitli sicakliklarda uygulanan gerilime karsilik akim degerleri okumustur.
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Sekil 4.5: 8 parmakl IDT yapisi’nin sematik gésterimi.

Bir malzeminin direnci Ohm yasasi uyarinca

R=p% (4.7)

ifadesiyle verilir. Burada

R: Kaplamanin direncini

p: Kaplamanin ézdirencini
£: Kaplamanin uzunlugunu
A: Kaplamanin kesit alanini

ifade eder. Buradan 6zdirenc¢ deg@eri cekilirse:

== (4.8)

olarak verilir. Kaplamanin kesit alani

A =dh (4.9)

olarak ifade edilebilir. Bu esitlikte
d: IDT kaplamanin parmaklar arasinda kalan genisligini
h: Kaplama kalinhgini

temsil etmektedir. Esitlik 6zdiren¢ denkleminde yerinde konursa, denklem
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p=—1r (4.10)

halini alir. Bir maddenin iletkenligi, 6zdirencin ¢arpmaya gére tersidir. Buna gére
ince film kaplamanin iletkenligi (o)

°~Rdn (4.11)

denklemi ile verilir. Bu denklemdeki diren¢ degeri, cizilecek olan Akim-Gerilim
grafiginin egiminden bulunur. Ayrica élciimlerde kullanilan IDT yapisinin 8 parmakl
oldugu dastnulirse, bu yapi birbirine paralel bagh 8 adet direng gibi dustnulebilir.

Bu hususlar da denklemde dikkate alinirsa iletkenlik denklemi

14
6= 8Rdh (4.12)

seklinde ifade edilebilir. Her sicaklikta malzemenin direnci yari iletken &ézelliklerine
goére degisecedinden, buradaki iletkenlik degeri, her sicaklik i¢in ayri ayri tespit
edilen direng degerlerine gére yeniden hesaplanir.

Sicaklikla iletkenlik arasinda

o=cge KT (4.13)

iliskisi vardir. Bu esitlikte
0,: Oranti sabitini

E.: Aktivasyon enerjisi
k: Boltzmann sabitini

T: Mutlak sicakhgi

temsil etmektedir. Bu denklemde esitligin iki tarafinin da dogal logaritmasi alinirsa

denklem

Ino =Inog - -2
nc=lnoo -2 (4.14)

halini alir. Burada logaritmik ifadeler esitligin bir tarafinda toplanirsa
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Inc -Incg =—E—a (4.15)
kT
denklemi elde edilebilir. Bu denklemde Boltzmann sabitinin yaninda oranti sabitinin
dogal logaritmasinin bir sabit sayl oldudu dusUnulirse iletkenligin aktivasyon
enerjisinin ve sicakhdin fonksiyonu oldugu goérilebilir. Buna goére Boltzmann
sabitininin birimlerini aktivasyon enerjisinin birimlerine gére uyarlayarak, iletkenlige
karsi sicakhgin tersinin grafigi cizilirse, bu grafigin egimi aktivasyon enerijisi ile

orantili olacaktir.

4.4 Optik Olgiimler

Optik sogurma, bir malzeme Uzerine disen 1s1gin, malzemedeki yiklerle olan
etkilesimi sonucu maruz kaldigi enerji kaybidir. Bu &zelligiyle sogurma yariiletken
kristallerin bant araliklarinin belirlenmesi i¢in kullanilabilecek etkin bir yéntemdir. Bu
yonteme goére gelen 1s1§in dalga boyu eder yariiletken malzemenin degerlik
bandindaki elektronun iletkenlik bandina gegcmesine yetecek enerji olan bant araligi
(Eg) kadar bir enerjiye sahipse bu 1sik malzeme tarafindan tam olarak sogurulur.
Sogurma olayiyla yariiletken malzemedeki degerlik bandindaki elektronlar iletkenlik
bandina gegerler. Bu gegis sureci iki sekilde gerceklesebilir: dogrudan bant gegisi ve
dolayli bant gecisi.

4.4.1 Dogrudan bant gegisi

Yari iletkenlerde dogrudan bant gegisi, yari iletkenin degerlik bandinin en st

N

seviyesi ile iletim bandinin en alt seviyesinin ayni k vektérli dederinde olmasiyla

N

gerceklesebilir. Buna goére elektron, gelen fotonun enerjisini k vektériinde bir

degisiklik olmadan sogurarak degerlik bandindan iletim bandina gecer.

Buna gére son durumdaki enerji miktari igin

ES =hV—Ed (416)
bagintisi yazilabilir. Burada
Es: Son durumdaki enerji seviyesini

hv: Gelen fotonun enerjisini

Eq: Degerlik bandindaki enerji seviyesini
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belirtmektedir. Son enerji seviyesi ile iletim bandi arasindaki ener;ji farki

2,2
h%K
Eg—Ej =~
I (4.17)

denklemi ile, elektronun Ust enerji seviyesine ¢ikmasiyla geride kalan boslugun

enerji seviyesi ise

n2k?
Eqg="—+
2m, (4.18)

denklemiyle verilir. Bu denklemlerde

E:: Ik enerji seviyesini

Eq4: Degerlik enerji seviyesini

m;: Elektronun duragan kutlesini

m; : Boglugun duragan katlesini

i - Planck sabitinin 27’ye bdlimi sonucu elde edilen sabiti

temsil etmektedir. Bu denklemler, son durum enerji denklemine yazilirsa

2,2
nk2( 1 1
hv-Eg=-"——
v-Eq="— [m;er;J (4.19)

Denklemi elde edilir. Dogrudan bant gecisi ile Bant arali§i (o) arasinda

ahv = Aglhv—Eqg) (4.20)

bagintisi vardir. Bu denklemde n izinli gegigler icin 1/2, yasakli gegisler i¢in 3/2
degerini alir. Aq sabiti ise

3

92| 2 m;m;; 2
A Mg +mp, (4.21)

nch2me

denklemi ile ifade edilir.
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4.4.2 Dolayli bant gegisi

Yari iletkenlerde dolayll bant gegisi, yari iletkenin degerlik bandinin en st seviyesi

ile iletim bandinin en alt seviyesinin ayni k vektérl degerine karsilik gelmemesiyle
gerceklesir. Buna goére enerji korunur ancak momentumun da korunabilmesi igin

ortama bir fonon salinmasi veya ortamdan bir fonon sogurulmasi gerekir.

Dolayli gegisler ortama fonon yayilimi durumunda

hvy =Eg —Eq +Ej (4.22)
denklemiyle, fonon sogurulmasi durumunda ise

hvg =Es —E4 —Es (4.23)

denklemi ile ifade edilir. Burada “E;” yayimlanan fononun enerjisini belirtir. Ortamdan

fonon soguruldugu durumda sogurma katsayisi

Aoy —Eq+E¢
alhv)= Ef (4.24)
ekT —1

denklemi ile verilir. Eger sogrutma sonucunda ortama fonon yayiliyorsa sojurma

katsayisi

Aolhv-Eg —E¢ )
—Ef (4.25)

(x(hv) =

denklemi ile ifade edilr. Hem sogurmanin, hem de yayilimin gecerli oldugu

durumlarda sogurma katsayisi i¢in

Aolhv—Eg+Ei) Aglhv—Eg—Ef )
+

Ef —Ef (4.26)
ekT _1 1_e kT

afhv) =

yaklasikligi yapilabilir.
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4.4.3 Optik dl¢iimlerin yapihigi

Cam uzerine kaplanan ince filmlerin optik gecirgenlik élgimleri, UV — gérundr —
yakin kizil 6tesi spektrofotometresi kullanilarak, 1100 — 190 nm dalga boyu
araliginda, 0.1 nm hassasiyetle ve yavas tarama hizinda gergeklestirilmistir. Optik
6lcumlerde kaplamalarin optik gecirgenliginin tespitinin yani sira bant araliginin

tayini de hedeflenmistir.

Bir malzemenin Uzerine dusen i1s1din siddeti ile gecirdigi 1sik siddeti arasinda

| =lpe™™

bagintisi bulunmaktadir. Burada

lo: Malzemenin Gzerine disen is1§in siddetini
I: Malzemenin gegcirdigi 1S1g1n siddetini

a: Optik sogurma katsayisini

t: Kaplamanin kalinhgini

ifade etmektedir. Denklemde Ustel ifade yalniz birakilirsa

elde edilir. Esitligin iki tarafinin da dogal logaritmasi alinirsa

Inl =—at

lo

olur. Esitligin iki tarafi da eksi ile ¢carpilirsa esitlik

|
m%:m

halini alir. Burada sogurma katsayisi yalniz birakilirsa sogurma katsayisi

1,1
oa=-In2

t |

denklemi ile ifade edilebilir. Gelen i1sik siddeti ile gecen 1sik siddeti arasinda
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I
[__lo

=700 (4.32)

esitligi yazilabilir. Burada “T” optik gecirim ylzdesidir. Bu esitlik sogurma katsayisini

veren denklemde yerine konursa

a=cin— (4.33)

denklemi elde edilir.

Sogurma katsayisi ile bant araligi arasinda

ahv = Ao(hv—Eg)% (4.34)

iliskisi vardir. Burada
Ey: Bant araligini

h: Planck sabitini

v: 1s131In frekansini
Aq: oranti sabitini

temsil etmektedir. Bu esitlie gére sogurma katsayisi bant araliginin bir
fonksiyonudur. Sogurma katsayisi ile gelen isik enerjisi garpiminin karesine karsilik
gelen 1sik enerjisinin grafigi cizildiginde, grafigin lineer kisminin edimi bant araligini

verecektir.
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5. INCE FILMLERIN URETIiMI, ELEKTRIK VE OPTiK OZELLIKLERI

Bu calismada Mg ve Al katkilanmis ZnO ince filmler, sol — jel daldirarak kaplama
yontemi ile hazirlanmistir. Kaplamalarda ISOLAB marka lameller althk olarak
kullaniimistir. Kaplama sureci sirasiyla ¢ézeltilerin hazirlanmasi, kaplama yapilacak
althiklarin temizligi, altliklarin ince film kaplanmasi ve firnlama adimlarindan
olusmaktadir. Ayrica XRD analizlerinin yapilabilmesi icin toz &rnekler de
hazirlanmistir. Son olarak da Gama isiniminin etkilerinin incelenebilmesi igin
kaplanmis cam o&rnekler Cs-137 isotopu ile radyoaktif isimaya maruz birakilmistir.
Yapilan katkilamanin ZnO filmelerin optik, elektriksel &zelliklerine etkileri

incelenmistir.

5.1 Zny.95.xMgo.05AIkO Toz drneklerin hazirlanmasi

Zn0O, ZngesMgo0sO,  ZNo.0sMgo.05Alo.01O,  ZNgesMgo.0sAlo.020,  ZNo.92Mgo.05Al0.030,
ZNno.91Mdo.05Al0.040 ve ZngooMgo.osAle 05O toz 6rnekler cinko asetat dihidrat (ZnAc,
(CH3C00),Zn.2H,0) magnezyum asetilasetonat dihidrat (MgAcAc,
[CH;COCHC(0O)CH3;).Mg.2H,0), ve aliminyum asetilasetonat (AIAcAc, Al(CsH;05)s)
baslangi¢ malzemeleri kullanarak sol-jel ydntemi ile sentezlenmistir. Zn;,Mgq 0sAILO
toz o6rnek icin c¢ozeltiler  hazirlanmistir. Hazirlanan c¢ézeltiler 1-2 gun oda
sicakliginda karistiricida  karistirllarak  ¢ézelti ve kilasyon malzemelerin
buharlagsmasi saglanarak kurutulmustur. Elde edilen toz érnekler normal kosullarda
finnda farkl sicakliklarda 200-400°C de ve farkh bekleme surelerinde 2-10 dak. 6n
Isil igsleme tutularak kalan karbon maddeler yakilmistir. Elde edilen topak halindeki
tozlar 6gutulerek 400-900°C -10 dak da normal sartlar altinda isil islem yapildi.
Elde edilen toz érneklerin analizi K, dalga boyu 1.5418 A olan Rigaku X-ray
difraktometre ile gerceklestiriimistir. Hazirlanan &rneklerin  kristal yapisinin
incelenmesi amaciyla yapilan kaplamalarla ayni katkilama oranlarina sahip toz
ornekler hazirlanmistir. Toz érnekler icin gerekli ¢cézelti, kaplama islemi icin gerekli
cozelti ile ayni yéntemle hazirlanmistir. Cézelti hazirlandiktan sonra, beherlerin
Ustlinde kapli olan parafilm kaldirilarak ¢ozeltiler ceker ocakta manyetik karistirici ile
karigtirilarak kurutulmus ve jel olusturulmustur. Olusan jel, olustugu beherin

icerisinde kil firnina konarak hava ortaminda 400°C sicaklikta 10 dakika 6n isll
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isleme tabi tutulmus, blnyesindeki organik yapilar uzaklastiriimis ve toz haline
gelmistir. Olusan toz daha sonra spatille beherden kazinarak seramik kayik¢iga
alinmis ve hava ortaminda kil firininda 600°C sicaklikta 30 dakika tavlanarak kristal

yapisinin olusmasi saglanmistir.
5.2 Sol — jel Daldirarak Kaplama Yontemi ile Hazirlanan ince Filmlerin Uretimi

5.2.1 Cozeltilerin hazirlanmasi

Cizelge 5.1 de verilen baslangic malzemeleri ayri ayri denenmis ve bunlardan en
uygunu c¢inko asetat dihidrat (ZnAc, (CH;COOQ),Zn.2H,O) magnezyum
asetilasetonat dihidrat (MgAcAc, [CH;COCHC(O)CHs].Mg * 2H,0), ve alliminyum
asetilasetonat (AIAcAc, AI(CsH;0,);) olarak tespit edilmistir. Coézlcl olarak
methanol (CH;OH) ve kilasyon malzemesi olorakta asetil aseton (CsHgO,) ve pH

ayarlayici olarak da TEA (CgH1sNO3) kullaniimistir.

Cizelge 5.1 : ZnMgAl ince film kaplanmasinda kullanilan ¢ézlciler ve bilesenler.

_ Kilasyon pH Ayarlayici ve
Baslangi¢c Malzemesi . Coézucu . _
Malzemesi jelasyon Maddesi
e 7/n-2,4 Pentanedionate e Asetil aseton e Metanol ¢ Metilendiamine
e Zn-Asetat dihidrat ¢ Glasiyel e Etanol e Trietanolamin
e Mg-2,4 Asetik Asit ¢ |sapropanal e Detiendiamine

Pentanedionate
o Mg- Asetat
e Al-2,4 Pentanedionate
o Al-Asetat

Cozeltiler hazirlanirken, 6n maddeler hassas terazide tartilarak behere konulmustur.
On maddelerin molar konsantrasyonlari arasindaki ZnAc: MgAcAc: AlIAcAc orani
0.95-x:0.05:x seklinde ayarlanmistir. “x” AIAcCAc molar oranini vermekte olup degeri
0.01 — 0.05 arasindadir. Behere konulan én maddeler, molar konsantrasyonlar
toplami 0.05 olacak sekilde metanolde ¢6zilmis, daha sonra kilasyon maddesi
olarak asetil aseton (AcAc) ve stabilizér olarak trietanolamin (TEA), 6n maddelerin
molar oranlarinin toplamiyla, 6n madde: AA: TEA sirasina goére oranlari 1:1:1 olacak
sekilde eklenmis, ¢6zlicinin buharlagsmamasi igin beherin Ustl parafilm kaplanarak
ve manyetik karistiricida 8 saat karistiriimistir (Sekil 5.1). ZnMgAlI kaplama strecinin

sematik gosterimi Sekil 5.2’de arz edilmektedir.
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Sekil 5.1 : Ornek ZnMgAl Cozeltisi.

Baslangi¢c malzemelerin tartiimasi

A 4

Kilasyon malzemelerin ilavesi

A 4

Cozicindn ilavesi

A 4

pH ayarlayicisi ve jelasyon maddesinin llavesi

A\ 4

Manyetik karistiricida 6 - 18 saat karistirma

\4

Dinlendirme

l

Daldirma

Sekil 5.2: ZnMgAl kaplama surecinin sematik gésterimi.
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5.2.2 Kaplama yapilacak althgin temizligi

Kaplamalar 75mm x 25mm x 1 mm ebatlarindaki mikroskop camlari (zerine
yapilmistir. Kaplama yapilacak camlar, dért asamali temizlie tabi tutulmustur:
Camlar énce teknik kalitede metanolde ultrasonik banyoda 3 dakika temizlenmistir.
Akabinde distile suda ultrasonik banyoda 3 dakika durulanmigtir. Daha sonra teknik
kalite isopropil alkolde ultrasonik banyoda 3 dakika temizlendikten sonra yine distile
suda ultrasonik banyoda 3 dakika durulanmistir. Son durulama islemi sonrasinda

kurutma makinesi ile kurutulmustur.

5.2.3 Zny.95.xMgo.05AIKO ince filmlerin kaplanmasi

Kaplamalar daldirarak kaplama dizenegdi kullanilarak kaplanmistir. Bu diizenekte
camlar oda kosullarinda beher icerisindeki ¢ézeltiye daldiriidiktan sonra tip firin
icerisine 4 cm/sn hizla cekilerek, 400°C sicaklikta 30 saniye &6n isil isleme tabi
tutulmustur. Béylece cam Uzerine tutunmus jeldeki organik yapilar uzaklastiriimistir.
Ayni sUre¢ 20 defa tekrar edilerek kaplama islemi tamamlanmistir. Kaplanmis olan
camlar daha sonra kil firininda 600°C sicaklikta 30 dakika tavlanarak kaplamalarin
kristal yapilarinin olusmasi saglanmistir. Daldirarak kaplama cihazi Sekil 5.3'de arz
edilmektedir.

Sekil 5.3 : Dardirarak kaplama cihazi.
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5.3 ince Filmlerin Karakterizasyonu

Karakterizasyon, Uretilen malzemenin fiziksel ézelliklerinin belirlenmesinin yani sira
uygulanabilirliginin  élgttiinin belirlenmesi agisindan da énemlidir. Calismada, ince
film olarak kaplanan malzemerin karakterizasyonunda c¢ozeltilerin igerigindeki
kimyasal bilesiklerin ayrisma sicakliklarinin belirlenmesi amaciyla DTA — TGA;
olusturulan malzemenin kristal yapisinin diézeninin belirlenmesi amaciyla XRD;
nano Olcekte film ylzeyinin belirlenmesi amaciyla taramal elektron mikroskobu
(SEM); 1s1k gecirgenliginin ve yansitma 6zelliklerinin belirlenmesi amaciyla UV — Vis
— NIR spektrofotometre; sicakhida bagli olarak elektrik iletkenliginin belirlenmesi

amaciyla da hazne, sicaklik kontrol Unitesi ve elektrometre kullaniimistir.

5.3.1 Ayrimsal isil analiz ve 1sil agirlikga analiz

Cozeltideki kimyasal maddelerin fiziksel ve kimyasal o6zelliklerinin Is1 alan
(endotermik) ve 1s1 veren (ekzotermik) reaksiyonlar olarak belirlemek amaciyla
ayrimsal isil analiz (Differential Thermal Analysis, DTA) kullaniimaktadir. Kurutma
sicakligi denilen butin organometaliklerin yandi§i kaplamada sadece ZnMgAIO
alasiminin kaldigi sicaklik tespit etmek icin DTA cihazi olarak Perkim Elmer DTA 7
kullanilmistir. Olgimin yapilabilmesi icin ¢ozeltiler oda sicakliinda 1-2 gin
kurutularak hazirlanmistir. Kurutulan c¢ézeltideki partiktller 10 — 15 mg arasinda
tartilarak potaya konulmustur. DTA 6lcimlerinde referans malzeme olarak 60
meslik aliimina tozu kullaniimistir. DTA testleri 50 °C de ile 900 °C arasinda havada

yapilmistir.

Kimyasal tepkimeler, bozunma olaylari, ¢6ziicl ve oksidasyon olaylari Isil Agirlikca
Analiz (Thermogravimetric Analysis, TGA) ile tespit edilmektedir. Ayrica jel yapilarda
oksit olusum sicakliklar tespit edilerek isil islem tespiti yapiimistir. Calismalarda
TGA cihazi olarak Perkim Elmer TGA7 kullaniimistir. Olgimin gerceklestiriimesi icin
hazirlanan c¢ézeltiler oda sicakliginda 1 — 2 gin  kurutularak hazirlanmigtir.
Kurutulan ¢ézeltideki partiktller 10-15 mg arasinda tartilarak potaya konulmustur.
TGA 6lcimlerinde referans kap olarak platin pota kullaniimistir. TGA testleri 50-
900 °C arasinda havada yapilmistir.

ZnMgAl cokeltisinin DTA — TGA egrilerine iliskin sonuglar Sekil 5.4'te verilmistir.
DTA testlerinden endotermik reaksiyon 200°C’den dusik sicakliklarda
gerceklesmistir. 100°C’a kadar ¢ozeltide maksimum su ve kimyasallar ortamdan
uzaklasmaktadir. Ekzotermik reaksiyon ise 280°C de baslamis ve 500°C de sona
ermistir. Ayni zamanda TGA o6l¢umleri DTA 6lcimlerini desteklemektedir. 100°C ye
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kadar c¢ozeltideki su yapidan ayriimistir. 280°C ye kadar methanol ve asetil
asetonda bulunan karbon esasli maddeler oksijenle yanarak CO, ve CO gazlarina
dénasmistir. 280°C -500°C arasinda ¢oézelti iginde arta kalan diger maddeler
yanarak ortamda sadece ZnMgAIO kalmistir.

100.0

50.00 -

40.00 —90.0

30.00 —{80.0

20.00 -

TG %

DTA uVv

10.00 -

0.00 -

-10.00 -

-20.00

400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200
Temp K

Sekil 5.4 : ZnMgAl ¢okeltisinin DTA — TGA grafidi.
5.3.2 X isin1 kirlnimi analizi

ZnNg.95xMgo.05ALO filmlerin kristal yapi analizi ve fazlarinin tanimlanmasi i¢in X Isini
Kirimim Olger (X-Ray Difraktometer, XRD) kullanilmistir. X Isini kirinim deseni,
yuksek enerjili elektron demetlerini yiksek voltaj ile hizlandirilarak (40 kV) metal
hedefe (genellikle Bakir, Cu) ¢arptirarak elde edilir. Cu i¢in 2p—1s gegisine K, denir
ve dalga boyu 1.5418 A'dur. 3p—1s gegisine ise K denilir ve dalga boyu 1.3922
A'dur. K, gegcisi K; gecisinden daha sik meydana gelir. K, gegisi daha siddetli
oldudu icin difraktometrede kullanilir. Orneklerin analizi K, dalga boyu 1.5418 A olan
Rigaku ve Scintag DMC-105 X-ray difraktometre ile 20° — 80° 20 acI araliinda
0.02° adim araligiyla yapilmistir.
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5.3.3 Taramali elektron mikroskobu analizi

Kaplamalarin ylzey ve ara ylzey yapilarini, deformasyonlarini, tane sinirlarini,
tane blyukltklerini ve kaplamalarin kalinliklarini arastirmak icin Philips XL30 ESEM-
FEG/EDAX Taramali elektron mikroskobu (SEM) kullaniimistir. Numune SEM’e
yerlestirildiginde numunenin butiin yuzeyini tarayan odaklanan elekton demeti ile
bombardiman edilir. Electron demeti numunenin yuzeyine c¢arptigi anda
numunenin ylzeyi ile etkilesir ve ikincil elektronlar, geri sacilan elektronlar ve X-

Isini Uretir. SEM’de numune analizlerinde 3 dedektor kullaniimaktadir:
1- Environmental Secondary Electron Detector (ESD)
2- Backscattered Elektron Detector (BSD).

3- Energy Dispersive X-ray (EDS) detector

5.3.4 Optik 6zelliklerin belirlenmesi

Optik 6zelliklerin belirlenmesinde, PG Instruments marka UV — Vis — NIR bélgelerde
6lcim alabilen spektrofotometre kullaniimistir ve cihaz araciligiyla ince filmlerin optik
gecirgenlik ve yansitma oézellikleri incelenmistir (Sekil 5.5). Olcimlerde cihazin
azami 6l¢ctiim arahdi olan 190 — 1100 nm dalga boyu araligi secilmistir ve élgiimlerde
0.1 nm adim ayari yapilmistir. Olcimler sonucunda elde edilen verilerden ince

filmlerin optik bant araliklari hesaplanmistir.

Sekil 5.5: Optik élgimler i¢in kullanilan UV-Vis-NIR spektrofotometre.
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5.3.5 Sicakliga bagh elektriksel 6zelliklerin belirlenmesi

Sicakhga bagl elektriksel 6zelliklerin belilenmesinde Gebze Yuksek Teknoloji
Enstitist Fizik Boélima binyesinde bulunan Sensér Laboratuvarindaki UNIVEX
marka 450 model termal evaporatér, 6zel Uretim kaplama maskesi, ézel Uretim
iIsitmali hazne, Lake Shore marka 340 model sicaklik kontrolérii ve Keithley marka
elektrometre kullaniimistir (Sekil 5.6, Sekil 5.7, Sekil 5.8).

Kaplanan ince filmlerin sicakhda bagl elektriksel ézelliklerinin belirlenmesi icin énce
Uzerlerine 6zel Uretim maske kullanilarak termal evaporatérde 8 parmakli interdijital
transduser (IDT) yapisinda altin kaplanmistir. Daha sonra 6zel Gretim 1sitmali hazne
icerisinde atmosfer kosullarinda sicaklik kontrolérii denetiminde 10°C sicaklik
adimiyla 30°C sicakliktan 200°C sicakhda kadar érnekler isitilmis ve her sicaklik
adiminda 0.05V elektrik potansiyel adimiyla 500 ms aralikla +1V — -1V araliginda

potansiyel farki uygulanarak gerilime kargi akim élgimleri alinmistir.

.
: X ‘ Q;
K - L
* %
e Y RTY

‘4

L Y
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A zﬁ.:?

(a) (b)

Sekil 5.6: IDT yapisinin kaplanmasi amaciyla kullanilan termal evaporatér (a) ve
maske (b).
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(a) (b)

Sekil 5.7: IDT yapisinin kaplamanmasi icin maske Uzerinde ince film kapli camlarin
yerlesimi (a) IDT kaplamasinin tamamlanmigs hali.

(a) (b)

Sekil 5.8: Isiya badl elektrik élciimlerin belirlenmesi icin kullanilan sicaklik kontrol
Unitesi ve elektrometre (a) ve érneklerin yerlestirildigi hazne (b).

5.3.6 ince filmlerin isinlama iglemleri

5.3.6.1 Cs-137 izotopu

ZnNg.95xMg0.05ALO ince filmlerin radyasyon absorbsiyon islemlerinde Cs-137 gama
radyoizotopu kullaniimistir. Deneyde kullanilan Cs-137 gama radyoizotop kaynagina

ait dzellikler Cizelge 5.2’de verilmigtir.
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Cizelge 5.2: Radyasyon islemlerinde kullanilan Cs-137 izotpunun ézellikleri.

K,(Rm?/Cih) ARC)  Tia(y) E(keV)  Uretim Modu

0.33 8.39 30.17 661.66 Fisyon

Uretilen ince filmler, 0.2 ve 0.4 Gy olmak Uzere iki farkli radyasyon dozuna maruz
birakilmistir. Deneyde kullanilan Cs-137 gama radyoizotopunun yandan gérinimu
Sekil 5.9'da arz edilmektedir.

Sekil 5.9: Isinlama islemlerinde kullanilan Cs-137 izotopu.

5.3.6.2 Isinlama diizenegi

Gama isinlarini zirhlama Unitesi olarak, 5 cm kalinligindaki kursun bariyerler
kullaniimistir. S6z konusu kursun bariyerler geometri olarak birbiri igine gecen
kemer tuglalardan olusmaktadir. Sekil 5.10’da deneyde kullanilan zirh Unitesi bariyer
gorilmektedir.
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Sekil 5.10: Deneyde zirh Unitesi olarak kullanilan kursun bariyerler gama isin
kaynagi ile birlikte.
ZNg.95xM00.0sALO ince filmler Cs-137 izotopu kullanilarak iki farkli dozda gama
isinlarina maruz birakilmistir.  Zng g5xM@o.05AIKO ince filmler Sekilde-5.11’de
goérildugu gibi, Cs-137 izotopu cevresinde dizgin besgen olusturucak cekilde
panoramik olarak yerlestirilmistir ve kullanilan izotopla aralarinda 1.75 cm mesafe

bulunmaktadir. Isinlama islemleri oda sicakliginda gerceklestirilmistir.

Sekil 5.11 : Zng ¢5\Mg0.05AlO ince filmlerin iginlama islemi icin Cs-137 ¢evresinde
yerlesimi.
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6. DENEY SONUGCLARININ DEGERLENDIRILMESI
6.1 ince Filmlerin Karakterizasyon Sonuglari

6.1.1 XRD analiz sonuglari

Sekil 5.1°de 600 C de 30 dak. Isil islem yapilan érneklerin XRD sonuglari verilmistir.
XRD analizleri sonucunda (100), (002), (101), (102), (110), (103), (200), (112), (201)
difraksiyon pikleri gértlmustir. ZnO piklerinin haricinde ekstra pik ve ikincil faz
goérilmemistir. Aynl zamanda bitin érnekler Wurtzite kristal sisteme ait ve tek kristal
faza sahip oldugu goérilmektedir. Sekil 6.1'deki arz edilen difraksiyon
dizlemlerindeki difraksiyon piklerinin siddeti incelendiginde en siddetli pik veren

difraksiyon dizleminin (002) dizlemi oldugu gériimektedir.

1600
1400 - Zn 95.xMJg 05A1,0
d ~~
1200 - 8 S
T =) .
- 3 —
1000 - 5 ~ c §
= T
£) = " 5
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Sekil 6.1: ZnMgAl toz numunelerin XRD grafigi.

Cizelge 6.1’de (002) duzlemi dogrultusundaki piklerin yari maksimumda tam genislik
(Full Width at Half Maximum, FWHM) degerleri PeakFit isimli program kullanilarak
hassas bir sekilde belirlenmistir. FWHM degerlerindeki azalma, Uretilen filmlerdeki
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kristalitlerin buyudugune isaret etmektedir. En buylk kristalitlere sahip ince film
yapisl, Zng 93Mgo.05Al0.020 ince filmlerde tespit edilmistir.

Cizelge 6.1: Zng ¢5.xMgo 05AlO filmlerin (002) dizlemi dogrultusundaki FWHM

degerleri.
Ince Film Bileseni FWHM Degeri
Zno 95Mgo 050 0,366891
Zno.94Mgo.05Al0 010 0,323104
Zn.93Mgo 05Al 020 0,306368
Zno.90Mgo.05Al0 0s0 0,320575
Zng 8sMgo.05Alg.100 0,358647

Uretilen ince filmlerin ortalama kristalit buylklikleri Esitlik 6.1°deki Scherrer
denklemi kullanilarak belirlenebilmektedir (Baydogan ve dig., 2013). S6z konusu bu
denklemde, 6 difraksiyon acisi, B radyan cinsinden FWHM olarak ve A da CuK,nin
dalga boyu (1.54A) olarak alinmaktadir. Scherrer denklemi kullanilarak filmlerin
ortalama kristalit bUyUklUkleri Cizelge 6.2'de arz edilmektedir.

D_ 0.9%
[BcosO (6.1)

Cizelge 6.2: Zn; 95xMQgy 05AILO filmlerin ortalama kristalit buyuklikleri.

Ince Film Bileseni Ortalama Kristalit Bayuklaga (nm)
Zng.95sMgo.050 25.48
Zng.94Mg0.05Al0.010 24.79
Zn;.93Mgo.05Al0.020 23.89
Zng.60Mgo.05Al0.0s0 22.80
Zng.65Mgo.05Al0.100 20.77

ZNg.95xMQo.0sALO filmlerin  ortalama kristalit bUyUklUklerinin Al kansantrasyon
miktarinin artigiyla azaldigi tespit edilmistir. Al konsantrasyonunun artisi, ZnO:Al
kristalitlerin bUyUkliguni azaltici etki yapmaktadir (Baydogan, 2013). Bu tez
calismasinda, Al artisi ile Zng ¢5.xMgo.05AIO filmlerin kristalit buyUklGgunin benzer bir
sekilde azaldigi belirlenmistir.

6.1.2 SEM analiz sonuglari

Sekil 6.2'de 600°C sicakliktaki kil firninda 30 dakika hava ortaminda tavlanmis
Zng.93MQgo.05Al0.020 konsantrasyonundaki, ince filmin yizey morfolojisi gérulmektedir.
Ince film ylizeyinin homojen bir yapiya sahiptir. Ortalama parcacik buyukltgu
yaklasik 45 nm olarak tespit edilmistir.
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Sekil 6.2 : Zng 43Mgo05Al0.020 konsantrasyonundaki ince filmin ylizey morfolojisi.

Sekil 6.3'te cam ylzey Uzerinde olusturulan Zng s3Mgo.05Al0.020 konsantrasyonundaki
ince filmin carpraz ylzey gorintist gérilmektedir. Cam ylzey Uzerinde ince filmin

tutundugu tespit edilmistir.

Acc.V Spg_t.M
500 kv 30 3

ey

SRAS R ST ]

Sekil 6.3 : Zng g3Mgo 05Al0.0.0 konsantrasyonundaki ince filmin ¢arpraz ylzey
goruntusa.
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Sekil 6.4 ‘de Zng 94Mgo 05Al0.01O konsantrasyonundaki ince filmin ylizey morfolojisi
gorulmektedir. Film ylzeyi homojen bir yapiya sahiptir. Ortalama pargagcik
blyuklugd 37 nm olarak tespit edilmistir.

AccV SpotMagn Det WD —— | 500 nm
500KV 20 ©65000x SE 3.7

Sekil 6.4 : Zn; 94Mgg 05Al0010O konsantrasyonundaki ince filmin ylizey morfolojisi.

Sekil 6.5te  ZnggesMgo.osAlo 2O ince filmin  EDS spektrumu gérilmektedir.
Spektrumda ZnO yapisinda bilingli katkilanan safsizliklar diginda kontrolsiiz safsizlik
tespit edilmemistir.
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Sekil 6.5 : Zng ¢3Mgo.05Al0.02.0 ince filmin EDS spektrumu.
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6.2 ince Filmlerin Optik Olgiimlerinin Sonuglar

Katkisiz Zn0, Zno.95Mgo.050, Zn0.94Mgo.05Al0.010, Zn0.93Mg0.05Al0.020,
Zng 92MQo 05Al0 030, ZNge1Mgo.05Al0.040 Ve Zng goMgo 05Ale 0sO olmak tizere yedi farkli
konsantrasyonda Uretilen ince filmlerin ve altik olarak kullanilan, ince film
kaplanmamis camin optik gecirgenliginin konsantrasyondaki artisa bagl olarak
degdisimi Sekil 6.6’da arz edilmektedir. Cam Uzerinde Uretilen film 6rneklerinde
sogurma esiginin 300 nm’nin 6tesinde oldugu tespit edilmistir. Gérinir bélgede ZnO
filmin Mg katkilanmasi ile film gecirgenliginin bir miktar arttigi tespit edilmistir. ZnO
yapinin Mg ve Al ile katkilanmasi sonucu gecirgenliin daha da arttigi tespit

edilmistir.

Katkisiz Zn0, ZN0.9sMgo.050, Zn.94Mg0.05Al0.010, Zn0.93Mgo.05Al0.020,
Zn0.92Mg0.05Al0.030, ZNg.91Mgo.05Al0.040 Ve ZNnggoMgo.0sAlo0sO olmak lzere yedi farkli
konsantrasyonda dretilen ince filmlerin ve alttas olarak kullanilan kaplanmamis
camin optik yansiticiligl, konsantrasyondaki artisa bagl olarak $Sekil 6.7°'de arz
edilmektedir. ZnO yapinin Mg ve Al ile katkilanmasi sonucu yansiticiigin bir miktar

azaldigi gérulmektedir.

Katkisiz Zn0, Zng.95Mgo.050, Zn0.94Mgo.05Al0.010, ZnN0.93Mg0.05Al0.020,
Zno.9oMg0.05Al0 030, ZNg91Mgo.05Al0.040 Ve ZNng oMo 05Al0 050 olmak Uzere yedi farkl
konsantrasyonda Uretilen ince filmlerin optik bant araligi, konsantrasyondaki artisa
baglh olarak Sekil 6.8'de arz edilmektedir. ZnO filmin optik bant araligi 3.2 eV
civarindadir. Ancak filmin Mg ve Al ile katkilanmasi sonucu optik bant araliginin bir
miktar arttigi tespit edilmistir. ZnO yapinin %0.05 mol Mg ile katkilanmasi sonucu
optik bant araliginin 3.27 eV’e kaydigi gérulmektedir. ZnO yapinin Al ve Mg ile
katkilansi sonucu optik bant aralhidinin bir miktar daha genigleyerek
ZNg.04Mdo.05Al0.010 konsantrasyonunda 3.28 eV’dan, Zng 9oMgo 05Al0 050

konsantrasyonunda 3.33 eV’a ulastigi tespit edilmistir.
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Sekil 6.6 : ince film kaplanmamis cam alth@in, katkisiz ZnO’nun ve Zn.,Mgo ¢sAlO ince filmkaplanmis camlarin gecirgenlik grafigi.
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Sekil 6.7 : ince film kaplanmamig cam althgin, katkisiz ZnO’nun ve Zn,, Mg, ¢sAlO ince filmkaplanmis camlarin yansiticilik grafigi.
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Sekil 6.8 : ZnO ve Zn,,Mg 05AIO ince filmlerin bant araligi grafigi.
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6.3 ince Filmlerin Sicakliga Bagh Elektriksel Olgiimlerinin Sonuglari

Zng.04MQ0.05Al0.010,  ZNg g3Mdo.05Al0.020,  ZNo.92Mgo.05Al0.030,  ZNo.91Mgo.05Al0.040 Ve
Zno.90Mgo.05Al0 050 olmak lzere bes farkli konsantrasyonda uretilen ince filmlerin
sicakhiga bagh iletkenliklerin degisiminin 6&lgutini veren Arrhenius grafikleri
cizilmistir. Arrhenius grafiginin egimi aktivasyon enerjisinin bir élcutudur.

Arrhenius grafiginin egimi birim dénusumlerinin saglanmasi icin -0.08625 ile
carpildiginda, aktivasyon enerjisi elde edilmis olur. Sekil 6.9'da Zng 94Mgo.05Al0.01O
ince filmin Arrhenius grafigi ve Sekil 6.10'da Zng ¢3Mdo.05Al0.020 ince filmin Arrhenius

grafigi arz edilmektedir.

1000/T
2 22 24 26 28 3 3.2 34
0 wwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwww
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. \\
4 \
. y =-9.5192x + 19.696
* R? = 0.9991
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10 >
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Sekil 6.9 : Zng 94Mgo 05Al0.01O molar konsantrasyondaki ince filmin Arrhenius grafigi.
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Sekil 6.10 : Zng ¢3MQgo 05Al0.0.0O molar konsantrasyondaki ince filmin Arrhenius grafigi.
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Sekil 6.11'de ZnggMgo.0sAl0030 ince filmin Arrhenius grafigi, Sekil 6.12'de
Zng.91Mgo.05Al0.040 ince filmin Arrhenius grafigi, Sekil 6.13'de Zng 90Mgo.05Al0.050 ince

filmin Arrhenius grafigi verilmistir.

Cizilen Arrhenius grafiklerinin egimlerinden elde edilen aktivasyon enerjileri Cizelge

6.3'te verilmigtir.

1000/T
2 22 24 26 258 3 3.2 34
2 m
0 ] L ’\A L L L
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] R>=0.9953
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Sekil 6.11 : Zng Mg 05Al0.030 molar konsantrasyondaki ince filmin Arrhenius grafigi.
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Sekil 6.12 : Zng ¢1Mgo05Al0.040 molar konsantrasyondaki ince filmin Arrhenius grafigi.
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Sekil 6.13 : Zng 40Mgo 05Al0.050 molar konsantrasyondaki ince filmin Arrhenius grafigi.

Cizelge 6.3: ince filmlerin aktivasyon enerijileri.

ince Film Aktivasyon Enerjisi (eV)
Zn0.94Mgo 05Alo.010 0.82
Zn0.93Mgo.05Alo.020 0.87
Zn0.92Mgo 05Alo.030 0.83
Zn0.91Mgo 05Alo.040 0.85
Zn0.90Mgo 05Alo.0s0 0.83

6.4 ince Filmlerin hsinlanmasi ve Isinlama Sonrasi Optik Ozelliklerin

Belirlenmesi

Gama i1sinlarina maruz kalan ince filmlerin optik gecirgenlik ve yansiticilik ézellikleri
spektrofotometre kullanilarak incelenmistir. 190 — 1100 nm dalga boyu araliginda

olcimler yapilmis olup, élciimlerde 0.1 nm adim ayari yapilmistir.

6.4.1 ince filmlerin 1sinlama sonrasi optik gegirgenliginin belirlenmesi

Zng.04MQ0.05Al0.010,  ZNg g3Mdo.05Al0.020,  ZNo.92MGo.05Al0.030,  ZNo.91Mgo.05Al0.040 Ve
Zno.90Mgo.05Al0.050 olmak Uzere bes farkli konsantrasyonda dretilen ince filmlerin 0.2
Gy ve 0.4 Gy olmak uUzere iki farkli dozda isinlama sonrasi olusan optik
gecirgenliklerinin  élcimlerini  beliten  grafikler  cizilmistir.  Sekil  6.14'te
Zng.94Mgo.05Al0.01O ince filmin iki farkli dozda isinlama sonrasi elde edilen gegirgenlik
grafigi ve Sekil 6.15'te Zng ¢3Mgo 05Al0.020 ince filmin 1sinlama islemleri sonrasinda,
iki farkll dozda elde edilen gecirgenlik grafigi verilmektedir.
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Sekil 6.14 : Isinlanmamis Zng 94Mgo.05Al0.01O molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin birinci ve ikinci 1Isinlamadan sonra optik gecirgenligi.
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Sekil 6.15 : Isinlanmamis Zng 93Mgo.05Al0.020 molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin birinci ve ikinci 1Isinlamadan sonra optik gecirgenligi.
Sekil 6.16'da ZnggoMgp.05Alp 030 ince filmin ince filmin iki farkh dozda isinlama
sonrasi elde edilen gecirgenlik grafigi, Sekil 6.17'de Zng¢1Mgo.05Al0.040 ince filmin
Isinlama islemleri sonrasinda, iki farkli dozda isinlama sonrasi elde edilen
gecirgenlik grafigi, Sekil 6.18'de ZnggoMgo0sAlp0sO ince filmin iki farkli dozda
Isinlama sonrasi elde edilen gecirgenlik grafigi verilmistir. Sogurulan doza bagli
olarak 1simaya maruz kalmis ince film optik gecirgenliinde azalma oldugu

g6zlenmistir. Optik sogurma esiginin 300 nm’nin étesinde oldugu gérilmektedir.
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Sekil 6.16 : Isinlanmamis Zng 9oMgo.05Al0.030 molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin birinci ve ikinci 1Isinlamadan sonra optik gecirgenligi.
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Sekil 6.17 : Isinlanmamis Zng ¢1Mgo.05Al0.040 molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin birinci ve ikinci 1Isinlamadan sonra optik gecirgenligi.
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Sekil 6.18 : Isinlanmamis Zng 90Mgo.05Al0.0s0O molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin birinci ve ikinci 1Isinlamadan sonra optik gecirgenligi.

6.4.2 ince filmlerin i1sinlama sonrasi optik yansiticiiginin belirlenmesi

ZNn0.94Mg0.05Al0.010,  ZNg.esMgo.05Al0.020,  ZNo.62Mgo.05Al0.030,  ZNo.91MQo.05Al0.040  ve
Zng.90Mgo.05Al0 050 olmak lzere bes farkli konsantrasyonda uretilen ince filmlerin
Isinlama sonrasi olusan optik yansiticiliklarinin ~ élgtimlerini  belirten grafikler
cizilmistir.

Sekil 6.19'da Zng 94Mg.05Al0.01O ince filmin 1sinlama éncesi ve 0.4 Gy’de i1sinlama
sonrasi elde edilen gecirgenlik grafigi ve Sekil 6.20°de Zng g3Mgo.05Al0.020 ince filmin
Isinlama o6ncesi ve 0.4 Gy isinlama sonrasi elde edilen yansiticilk grafigi

verilmektedir.
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Sekil 6.19 : Isinlanmamis Zng 94Mgo.05Al0.01O molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin 0.40 Gy doz absorbladiktan sonra optik yansiticiligi.
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Sekil 6.20 : Isinlanmamis Zng 93Mgo.05Al0.020 molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin 0.40 Gy doz absorbladiktan sonra optik yansiticiligi.

Sekil 6.21'de Zng ¢o:Mgp05Al0030 ince filmin ince filmin 1ginlama éncesi ve 0.4 Gy

iIsinlama  sonrasi  sonrasi elde edilen yansiticihlk grafigi, Sekil 6.22'de

Zng 91Mgo.05Al0.040 ince filmin ince filmin iginlama éncesi ve 0.4 Gy isinlama sonrasi

sonrasi elde edilen yansiticilik grafigi, Sekil 6.23te ZnggMQgo.05Al0.0s0 ince filmin

ince filmin isinlama o6ncesi ve 0.4 Gy isinlama sonrasi sonrasi elde edilen

yansiticilik grafigi verilmistir. 0.4 Gy’lik uygulanan dozun filmin yansiticilik ézelligini
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etkiledigi tespit edilmistir. Sogurulan doza bagh olarak gama isinlarina maruz kalmis
ince film optik yansiticiliklarinda azalma oldugu gézlenmistir.
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Sekil 6.21 : Isinlanmamis Zng 9oMgo.05Al0.030 molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin 0.40 Gy doz absorbladiktan sonra optik yansiticiligi.
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Sekil 6.22: Isinlanmamis Zng ¢1MQgo.05Al0.040 molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin 0.40 Gy doz absorbladiktan sonra optik yansiticiligi.
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Sekil 6.23: Isinlanmamis Zng 50Mgo.05Al0.0s0O molar konsantrasyondaki ince filmin ve
ayni filmin 0.40 Gy doz absorbladiktan sonra optik yansiticiligi.

6.4.3 Deney sonuglarinin karsilagtirmali incelenmesi

6.4.3.1 Isinlama isleminden sonra optik gegirgenlikte olugsan degisimlerin

iIsinlanmamig érnege gore bagil olarak degerlendirilmesi

Zn0.94Mg0.05Al0.010,  ZNg.esMgo.05Al0.020,  ZNo.62Mgo.05Al0.030,  ZNo.91MQo.05Al0.040  ve
Zno.eoMdo.05Al0.05 0lmak Uzere bes farkl konsantrasyonda olusturulan ince filmlerin
sogurulan doza bagh olarak bagil gecirgenliginde olusan degisimler, Sekil 6.24'te
arz edilmektedir. Béylece, i1sinlama isleminden sonra optik gecirgenlikte olusan

degisimler, isinlanmamig érnege goére ayrintili olarak degerlendirilmistir.
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Sekil 6.24 : Uretilen ince filmlerin 1sinlama isleminden sonra, isinlanmamis érnege
goére badil olarak optik gegirgenliginde olusan degisimler.
6.4.3.2 Isinlama isleminden sonra optik yansiticilikta olugsan degisimlerin

iIsinlanmamis érnege goére bagil olarak degerlendirilmesi

Zng.04MQ0.05Al0.010,  ZNg g3Mdo.05Al0.020,  ZNo.02MGo.05Al0.030,  ZNo91Mgo.05Al0.040 Ve
Zno.90Mgo.05Al0 05 0lmak Uzere bes farkli konsantrasyonda olusturulan ince filmlerin
sogurulan doza bagh olarak bagil yansiticiiginda olusan degisimler, Sekil 6.25'te
arz edilmektedir. Béylece, 1sinlama isleminden sonra optik yansiticilikta olusan
degisimler, 1Isinlanmamis érnege gdre ayrintili olarak degerlendirilmistir.
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Sekil 6.25: Uretilen ince filmlerin isinlama isleminden sonra, isinlanmamis érenede
gore bagdil olarak optik yansiticiidinda olusan degdisimler.
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%1-4 Al katki oranlari g6z énune alindiginda, incelenen ince filmlerin yansiticilik
6zelligini 1sinlanmamis hallerine gére 6nemli miktarda (~%20-25 oraninda)
kaybettigi tespit edilmistir.

Mg-Al oksit alasiminin, magnezyum oksit ve aluminyum oksitten daha fazla
radyasyon direncine sahip oldugu arz edilmektedir (Zeller, 2005). Gama isinlarina
maruz birakilan Zng goMgo.05Al0.0s0 molar konsantrasyondaki ince filmin, 1ginlama
isleminden sonra optik yansiticiiginda olusan badil dedisimleri incelendiginde
Isinlama igleminden sonra bu filmin yansiticiliginda kaydadeger bir degisim olmadigi
tespit edilmistir. Mg 0.05 molar ve Alnin 0.05 molar olacak sekilde esit olarak
katkilandiginda, yansiticikta kaydadeger bir degisim olmayip, yansiticilik ézelliginde

radyasyona kars! dire¢ s6z konusudur.

6.4.3.3 Isinlama isleminden sonra optik bant araliginda olusan degisimlerin

iIsinlanmamis érneklerle karsilagstirmali olarak degerlendirilmesi

0.2 Gy ve 04 Gy doz soguran ZnggesxMgoosAlO ince filmlerin, gama isini
sogurmalari sonrasi olusan bant araliklarini veren grafikler sirasiyla Sekil 6.26’da ve
Sekil 6.27'de verilmistir. Grafiklerden sojurma sonucunda Zng g5xMgo.0sAILO ince

filmlerin bant araliklarinin daraldigi gérulmustur.

5E+12
5E+12 | = =7n94Mg0.05Al10.01
- - - - Zn93Mg0.05AI0.02
4E+12 -
Zn92Mg0.05AI10.03
4E+12 - .
Zn91Mg0.05Al10.04 T
5 SE+12 ,-
) = =Zn90Mg0.05AI0.05 H
& 3E+12
£ 2E+12
2
2E+12 -
1E+12 -
5E+11 |
0
2.9 36 37

hv(eV)

Sekil 6.26: 0.2 Gy Doz absorblayan Zng ¢5.xMgo.05AlO filmlerin optik bant araliklari.
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Sekil 6.27: 0.4 Gy Doz absorblayan Zng g5 xMgo.05AlO filmlerin optik bant araliklari.

Gama i1sinimina maruz kalmamis ve 0.2 Gy ve 0.4 Gy gama Isini soguruan ince

filmlerin bant araliklarinin degisimini gdsteren grafik, Sekil 6.28'de verilmistir.

Grafikten artan sogurma miktariyla bant araligindaki diusus acikga gézikmektedir.

3.35

Bant Araligi (eV)
w w
- w )
()] N (&)

@
—

3.05

—& - Zn94Mg0.05Al10.010
- W - Zn93Mg0.05A10.020
—4—27Zn92Mg0.05A10.030

i - Zn91Mg0.05A10.040
—X-Zn90Mg0.05Al0.050

0.2
Sogurulan Doz (Gy)

0.4

Sekil: 6.28 : Artan sogurulan doz miktariyla bant araliginin degisimi.
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7. SONUCLAR VE TARTISMA

Teknolojik uygulamalarda (gegirgen iletken elektrot, géruntileme cihazlari, isik
yayan diyotlar (LED), gaz sensérleri, gunes pilleri, lazer sistemleri uzay
arastirmalarinda ve radyasyona karsi yiksek dire¢ gdsterebilen yeni malzeme
arayisi dikkatleri ZnO Uzerinde odaklanmis durumdadir.

Bu nedenle bir gok arastirmaci farkli fiziksel ve kimyasal yontemler kullanilarak ZnO
peryodik tablodaki II-IV ve IlI-V grub elementleriyle katkilayarak film ve yigin
malzeme Uretimi Uzerine calismaktadir. Bu malzemelerin elektriksel, manyetik ve
optik ozellikleri kullanilan yénteme goére blylk degisiklikler gdstermektedir.
Kullanilan yéntemler icerisinde, bu tezde kullanilan sol — jel yéntemi disik maliyeti,
Uretilen filmlerin uzun émri ve distk slrec¢ sicakligiyla en ¢ok Umit vaadeden
yéntemlerden biridir. Bu yéntemle ayrica amaclanan oksit bilesigi ylksek
homojenlikte ve bir cok degisik parametreyle istenilen alttas Uzerine uygulanabilir.

Ayrica amaglanan malzemenin Uretimini de oldukca kolaylastirir.

Literatirde Mg-Al oksit alasiminin, magnezyum oksit ve aluminyum oksitten daha
fazla radyasyon direncine sahip oldugu belirtiimistir. Bu nedenle, yapilan bu tez
calismasinda, 0.01, 0.02, 0.03, 0.04 ve 0.05 olmak Uzere bes farkli Al molar
konsantrasyonunda Uretilen Zngg54Mgo.05AIKO ince filmlerin optik 6zelliklerinde
olusan degisimler incelendikten sonra, Cs-137 radyoizotopu kullanilarak, 0.2 Gy ve
0.4 Gy olmak uzere iki farkli dozda gama isinlarina maruz birakilmistir.
Zng.95xMgo.0sAlKO ince filmlerde sogurulan dozun artisina bagli olarak, optik
Ozelliklerde olusan degisimler mukayeseli olarak incelenmistir.

Ilk defa Ugli yapida sefaf ve iletken Zn;,MgoosAlO ince film sol-jel daldirmali
kaplama yoéntemi ile gelistiriimistir. Gelistirlien ince filmin XRD sonuglari
incelendiginde  tek kristal faza sahip Wurtzite kristal yapisii gézlenmistir.
Literatirdeki farkl elektriksel, manyetik, optiksel ve radyasyon sonuclari elde
edilmesinin sebeplerin basinda farkli yéntemlerle elde dilen toz ve ince filmlerin
gercekte tek faz elde edilememisinden kaynaklanmaktadir. Kaliteli film Gretiminin ilk

adimi tek fazli yapi olusturmaktir.

ZnNg.95xMgo.0sALO filmlerdeki Al artisi ile, kristalit bUyUkligunin yaklasik 25 nm’den

20 nm seviyelerine distigu belirlenmistir. Zng g5.«Mgo.05AIO yapilarin, (002) duzlemi
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dogrultusundaki  difraksiyon  pikleri incelendiginde  piklerin  siddeti Al
konsantrasyonundaki artisla azaldigi ve FWHM degerlerinin bir miktar arttigi tespit
edilmistir.

Uygulanan isil iglem , ¢ézicu ve kilasyon malzeme oranlari ile Zn;,Mgo.05AIkO ince
filmin homojen, diz c¢atlaksiz gézeneksiz 180 nm kalinlikta Uretilebilecedi
bulunmustur. Uretilen farkli konsantrasyonlarda (x=0.00, 0.01, 0.02, 0.03, 0.05 ve
0.1) Zn1xMgo05AlO ince filmlerin d.c elektrik alanlari altinda 20 dip 180 nm kalinlikta

sicakliga bagh olarak havada incelenmistir.

ince filmlerin dogru akim iletkenlik &lcimlerinde tum filmler ohmik davranis
gosterdigi tespit edilmistir. En iyi iletkenlik oda sicakliginda Zng ¢3Mgo.05Al0.020 Kkatki
oraninda bulunmustur. iletkenlik dlciimleri vakum ortaminda tekrarlanabilir ve ilave

olarak alternatif elektrik alan altindaki davranislari incelenebilir.

Farkli konsantrasyonlarda hazirlanan ince filmlerin sicakliga bagh &lcimelerin
iletkenligin sicakhda bagl degisimi esitlik 4.13'te verildigi gibidir. Bu esitlikten
hesaplanan aktivasyon enerjisinin konsantrasyona goére dedisim cizelge 6.3'te
verilmistir. Cizelgeye bakildiginda aktivasyon enerjisi  konsantrasyona gére
degismektedir. En ylksek aktivasyon enerjisi 0.87 eV olarak Zng 93Mgo 05Al0.020 ince
filmlerde tespit edilmistir. Sadece aktivasyon enerjisi élgimlerine bakarak (x=0.00,
0.01, 0.02, 0.03, 0.05) Zn;4Mgo05AlO ince filmlerde yUk iletim mekanizmasinin tam
olarak anlamak muUmkin degildir. Kalinhda bagh olarak aktivasyon enerijisi
incelenmelidir.  Aktivasyon enerji degerleri sicakliga bagh 6lcimlerden
hesaplandigindan, ince filmin isitiimasi esnasinda filmin kristal yapisinda bir degisim
ve bu degisim sebebiyle farkli konsantrasyonlarda farkli aktivasyon enerji degerleri
elde edilmesi olasidir. Bu sebeple artan sicaklikla XRD élgimleri alinarak, filmin faz

yapisinin sicakliga baglhgi incelenmelidir.

Katkisiz ZnO, Mg ve Al katkili ZnO ince filmlerin ve altlik olarak kullanilan, ince film
kaplanmamis camin optik gecirgenliginin konsantrasyondaki artisa bagl olarak
degisimi incelenmis ve sogurma esiginin 300 nm’nin étesinde oldugu gézlenmistir.
ZnO yapinin Mg ve Al ile katkilanmasi sonucu gecirgenligin konsantrasyona bagli

olarak daha da arttig1 géralmustar.

Zn,Mgo.0sALKO  (x=0.00, 0.01, 0.02, 0.03, 0.04 ve0.05) farkli konsantrasyonda
Uretilen ince filmlerin optik bant araligi Mg ve Al ile katkilanmasi sonucu 3.2 eV tan

3.33 eV’a arttigi tespit edilmistir.

Zng 9sMQgo.05Al0 010,  ZNge3Mgo.05Al0.020, ZNg92Mgo05Al0 030,  ZNge1Mgo 05Al 04O Ve
Zng.90Mgo.05Al0 050 olmak lzere bes farkli konsantrasyonda uretilen ince filmlerin
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optik gecirgenliginin konsantrasyona bagli degistigi tespit edilmistir. Sogurulan
dozdaki 0.2 Gy’den 0.4 Gy’e kadar olan artisa bagli olarak, ince filmin gecirgenlik ve
yansiticih§inda, genel olarak azalma tespit edilmistir. Uretilen filmlerin 0,4 Gy’lik doz
sogurmasi durumunda, optik gecirgenlikleri ile hi¢ radyasyona maruz kalmamis
filmlerin optik gecirgenlikleri arasindaki fark karsilastinldiginda, yaklasik % 3’luk
bagil gecirgenlikte azalma olmustur.

0,4 Gy'lik sogurulan doza maruz kalmis ince filmlerin optik yansiticiliklari ile hi¢
radyasyona maruz kalmamis filmlerin optik yansiticiliklarinin arasindaki fark

karsilastirildiginda yaklasik % 20 - 25’lik bir bagil azalma oldugu tespit edilmistir.

Zno.eoMdo0sAlo0s molar konsantrasyondaki dretilen ince filmler de, 0.05 molar
konsantrasyonda Mg ve 0.05 molar konsantrasyondaki Al katki oraninda, esit
oranlarda katkilandiginda, 1sinlama isleminden sonra, yansiticikta énemli bir

degisim olmadigi tespit edilmistir.

Aktivasyon enerjisindeki artis, ZnggsxMgo0sAIKO filmde iletkenligin degisiminin
Olcitinl arz etmekte olup, aktivasyon enerjisinin genel artis egilimi, ince filmlerde
iletkenligin bir miktar azaldigini isaret etmektedir. Al konsantrasyonundaki artisa
bagl olarak aktivasyon enerjisi artarken, optik bant araligi da genelde artma
egilimindedir. Bu artislar, elektronlarin iletkenlik bandina ¢ikiginin bir miktar
zorlastigl sonucunu desteklemektedir.

incelenen filmlerin  optik bant araliklari géz 6nine alindiginda, Al
konsantrasyonundaki artisa badh olarak genelde optik bant araliginin 3.18 eV’den
3.33 eV'e ciktrigi tespit edilmistir. 0.2 Gylik doza maruz kalan filmlerin Al
konsantrasyonundaki artisa bagh olarak optik bant araliginin 3.21 eV ile 3.31 eV

arasinda degistigi, 0.4 Gy'lik doza maruz kalan filmlerin optik &ézelliklerinin de Al
konsantrasyonuna bagh olarak 3.11 eV ile 3.29 eV arasinda degistigi tespit
edilmistir. Sogurulan doz ile optik bant araliginin azaldigi gérilmektedir. Sz konusu
optik banttaki bu azalma, isinlama islemi sonrasinda, ZnggsxMgo0sAIKO filmde

elektronlarin iletkenlik bandina daha kolay bir sekilde ¢ikabildigini isaret etmektedir.
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