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Bu tez ¢alismasinda tabakali I1I-VI yariiletken ailesinden dar yasak enerji aralikli indiyum selenid (InSe =
1.3 eV) ve genis yasak enerji aralikli galyum selenid (GaSe = 2.1 eV) kristallerinin ¢izgisel olmayan
sogurma Ozellikleri acik yarik Z-tarama deney yontemi kullanilarak incelendi ve karsilastirildi. Daha
sonra GaSe kristalleri % 0.01 oraninda germanyum (Ge) ve % 0.5 oraninda kalay (Sn) katkilandirild1 ve
katkilandirmanin ¢izgisel olmayan sogurma tepkisi lizerindeki etkisi aragtirildi. Bu tez ¢aligmasinda 20 ile
104 nm araliginda farkli kalinliklarda InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletkenlerinin ince filmleri
1s1sal buharlastirma yontemiyle biiyiitiilerek ¢izgisel olmayan sogurma oOzellikleri arastirildi. Ayrica,
cizgisel olmayan sogurma davranisinin bagli oldugu, elektronlarin uyarilmis durumda kalma siireleri ultra

hizli spektroskopi (pump-probe) yontemiyle belirlendi.

Yukarida bahsedilen yariiletkenlerin ¢izgisel olmayan sogurma 6zellikleri farkli atma siirelerine (4 ns, 65
ps ve 44 fs) sahip ii¢ lazer kaynagi kullanilarak Z-tarama deney yontemiyle incelendi. Kiilge (bulk)
yapidaki InSe ve GaSe kristalleri ¢izgisel olmayan sogurma gostermektedirler. Bununla beraber % 0.01
Ge ve % 0.5 Sn katkili GaSe kristalleri diisiik siddetlerde doyurulabilir sogurma gosterirken daha yiiksek
siddetlerde ¢izgisel olmayan sogurma baskin olmaktadir. Literatiirde bu durum ilk kez gbzlendi. Amorf
halinde biiyiitiilen filmlerden ince olanlar (20 — 55nm), yasak enerji araligindaki kusur ve katki seviyeleri
az oldugundan dolay1 doyurulabilir sogurma, daha kalin (65 — 104) olanlar ise kalinliga bagli olarak kusur
seviyelerinin artmasiyla ¢izgisel olmayan sogurma gostermektedirler. Bununla beraber filmlerin
kalinliginin azaltilmasiyla doyum esik siddetlerinin diisiiriilebildigi gbzlendi. Bu sonuglar, amorf ince
filmlerde kalinlik ve katki oranmin degistirilmesiyle ince filmlerin doyum esik siddetlerinin kontrol
edilebilecegini gostermektedir. Ornegin en diisiik doyum esik siddeti nanosaniye lazer kaynagiyla
incelenen 20 nm kalinhigimdaki InSe ince filmi i¢in 3x10° GW/cm® olarak bulundu. Bu deger literatiirde
daha 6nce bulunmus en diisiik doyum esik siddetinden yaklagik olarak 75 kat daha diigiiktiir. Elektronlarin
uyarilmigs durumda kalma siirelerini belirlemek i¢in yapilan ultra hizli spektroskopi deneylerinden, en
yavas bilesen yaklasik 10 ns’dir ve bu elektronlarin tuzaga yakalanip daha sonra desiklerle birlesme

islemlerine dayanir.
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In the study of this thesis, nonlinear absorption properties of indium selenide (InSe = 1.3 eV) and gallium
selenide (GaSe = 2.1 eV) crystals which have narrow and wide band gaps respectively have been
investigated and compared by using open aperture Z-scan experimental technique. Afterward, GaSe
crystals have been doped with % 0.01 germanium (Ge) and % 0.5 tin (Sn) and the effect of doping
concentration on the nonlinear absorption have been investigated. In the study of this thesis, InSe, GaSe,
GaSe:Ge and GaSe:Sn semiconductor thin films with thicknesses between 20 and 104 nm have been
deposited by using thermal evaporation method and the nonlinear absorption properties of these films
have been investigated. Besides, the lifetime of excited electrons which effect nonlinear absorption

behavior was determined by using ultrafast spectroscopy (pump-probe) technique.

Nonlinear absorption properties of studied semiconductors were investigated with Z-scan experiment
technique by using three laser sources with different pulse durations (4 ns, 65 ps and 44fs). Bulk InSe and
GaSe crystals show nonlinear absorption. However, % 0.01 Ge and % 0.5 Sn doped GaSe crystals were
showed saturable absorption at low input intensities. On the other hand, the nonlinear absorption become
dominant at higher input intensities. This behavior was observed for the first time in the literature.
Amorphous thin films at various thicknesses were deposited on glass substrates. The thin films (20 — 55
nm) showed saturable absorption due to low number of defects and doping states in the band gap, on the
other hand thicker films (65 — 104 nm) showed nonlinear absorption because of increased defect and
doping states in the band gap. It was observed that saturation threshold can be lowered by decreasing the
thicknesses of the films. These results showed that saturation threshold of amorphous thin films can be
controlled by altering defect and doping concentrations. For instance, the lowest saturation threshold was
found about 3x10° GW/cm? for 20 nm film thickness with nanosecond pulse duration. This value is about
75 time lower than the lowest value studied in the literature. Ultrafast spectroscopy experiments was
performed to determine the life times of excited electrons. It was observed that the slowest component is

about 10 ns and this is attributed to slow trapping and recombination processes.

May 2010, 112 page

Key Words: Nonlinear absorption, saturable absorption, InSe, GaSe crystals, amorphous thin films, Z-
scan experiment, ultrafast spectroscopy (pump-probe) experiment
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SIMGELER DiZIiNi

T Ugiincii dereceden gizgisel olmayan alinganlik
B Iki foton sogurma katsayisi

PBeff Cizgisel olmayan sogurma katsayisi

o Sogurma tesir kesiti

cc Serbest tastyici arakesiti

E, Yasak enerji bant araligi

on cizgisel sogurma katsayisi

N Sistemdeki molekiil sayis1

Nc (D) siddete bagli tastyic1 yogunlugu

T Gegirgenlik

T Atma siiresi

Tc Elektron-desik birlesme siiresi

TPA Iki foton sogurmasi

RSA Ardisik foton sogurmasi

SA Doyurulabilir sogurma

Fs Malzemenin doyum akis1

I, Odaktaki siddet

Is malzemelerin doyuma ulagma esik siddeti
(on Odaktaki 151n yarigapi

Z Isinin kirinim uzunlugu (Rayleigh araligi)
ns Nanosaniye

ps Pikosaniye

fs Femtosaniye
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1. GIRIS

Optik, 151810 madde ile etkilesmesini inceleyen bir bilim dalidir. Optik ve optige dayali
teknolojiler her gecen gilin hayatimiza daha ¢ok girmektedir. Optigin en 6nemli ¢aligma
alanlarindan birisi de ¢izgisel olmayan optik konusudur. Cizgisel olmayan optik, yiiksek
siddetteki 151k ile malzemelerin optik 6zelliklerinin (sogurma, kirilma, yansima... gibi)
degistirilmesi olaylarini inceleyen bir bilim dalidir. Malzemelerin optik 6zelliklerini
degistirmek icin yeterli yiiksek siddet sadece lazer 151k kaynaklarindan elde
edilebilmektedir. Cizgisel olmayan optik, 1960°ta Maiman tarafindan ilk ¢alisan lazerin
yapilmasindan kisa bir siire sonra, 1961°de Franken ve calisma arkadaslar tarafindan
ikinci harmonik tretiminin kesfiyle baslar (Boyd 1992, Franken vd. 1961) ve bu
cizgisel olmayan optigin ilk kilometre tasi olarak bilinir (Guang vd. 1999). Bundan kisa
bir siire sonra, toplam frekans iiretimi (Bass vd. 1962), ii¢lincii harmonik tiiretimi
(Terhune vd. 1962), optik diizeltme (Bass vd. 1962), fark frekansi iiretimi (Neihuhr
1963, Smith vd. 1963) ve optik parametrik yilikseltme ve salinimini (Wang vd. 1965,
Giordmaine vd. 1965) igeren, lazer 1sinlarinin kullanimina dayali birkag¢ optik frekans

karisimi etkisi deneysel olarak kanitlanmistir.

Yariiletkenler uzun yillardir diyot, transistor gibi elektronik aygitlarda ve fotovoltaik
(glines pilleri) teknolojisinde genis bir kullanim alani bulan malzeme gruplarindan
biridir. Ayn1 zamanda yariiletkenlerin optik iletisim, optik anahtarlama ve optik

siirlama gibi diger uygulama alanlar1 da bulunmaktadir (Smektala vd. 1998).

Bu tez caligmasinda yer alan III-VI yariiletken ailesinden biri olan indiyum selenid
(InSe) kristali kiilge (bulk) halinde ¢izgisel olmayan optik alaninda ilk kez Catalano vd.
(1979) tarafindan calisilmistir. Burada genis bir iletim aralifina (1,1 — 22 pum) sahip
InSe kristalinin ikinci harmonik tiretimi verimliligi incelenerek galyum selenid (GaSe)

kristalinin ikinci harmonik tiretimi verimliligi ile karsilastirilmistir.

InSe kiilge kristalinin ¢izgisel olmayan sogurma davranisi, Segura vd. (1997) tarafindan
gbzlenmis ve bu davranig kristal simetrisine bagli olarak degerlik (valans) bandi

arasindaki izinli gegise atfedilmistir.



GaSe kristali, InSe kristali ile ayni1 yariiletken ailesindendir. GaSe kristali ¢izgisel
olmayan optik alaninda genis olarak incelenmistir. Bu c¢alismalardan bazilar1 asagida

verilmektedir.

Catalano vd. (1978) tarafindan GaSe ile diger bazi tabakali kristallerin 694 ve 1060 nm
dalga boylarindaki ikinci harmonik {iretimi verimlilikleri arastirilmis ve ikinci harmonik

verimliliginin yasak enerji aralifina 6nemli derecede bagli oldugu gézlenmistir.

Solomonov vd. (1982) tglincii harmonik sinyali verimliligini, GaSe kristaline
gonderilen 15181n siddeti ve malzemeye gelen 151k ile kristalin optik eksenine dik olan
eksen arasindaki aciyr degistirerek incelemislerdir. GaSe kristalinden yansimada

neodmiyum 1s181nin {igiincii harmonik tiretimi ilk kez gézlenmistir.

Bringuier vd. (1994) tarafindan ikinci harmonik 1smin1 soguran GaSe ve InSe
kristallerinde ikinci harmonik {iretimi ile ilgili ¢alisma yapilmistir. Burada temel ve
ikinci harmonik 1511 arasindaki faz eslemesi yeteri kadar iyi yapilamamustir. Ikinci
harmonigin sogurulmasi ve faz eslemesinin yapilamamasi olaylarinin her ikisinin
pompa 1sminin (temel 151k) dalga boyunun azalmasina neden oldugu bulunmustur. Son
olarak GaSe ve InSe kristallerinde 1064 nm dalga boyunda temel 151k kullanilmasi

durumunda ikinci harmonigin ¢ikis siddeti rapor edilmistir.

Oudar vd. (1979) tarafindan GaSe kristali optik karistirict olarak caligilmistir. Kizilotesi
dalga boyunda c¢ikis1 olan YAG:Nd** boya lazer ile Q-anahtarli YAG:Nd®" 1smnin GaSe
icinde fark frekansi iiretimi sonucunda 9 ile 19 um araliginda ayarlanabilen ¢ikis elde

edilmistir.

Adduci vd. (1977) tarafindan tabakal1 yariiletken kristallerden biri olan GaSe kristalinin
iki foton sogurma 6zelligi ve serbest tastyicilarin Omdirleri sirasiyla ¢izgisel olmayan
gecirgenlik ve cizgisel olmayan fotoiletkenlik yontemleri ile arastirilmistir. 20 ns atma

siireli Q-anahtarlt Nd:YAG lazer kullanilarak GaSe kristalinin direk bant gegisli iki



foton sogurma katsayisinm 1.1x107 cm/W ve serbest tasiyic1 omiirlerinin 0.4 ns oldugu

belirlenmistir.

Vodopyanov vd. (1998) tarafindan oda sicakliginda GaSe kristalinin ¢izgisel olmayan
gecirgenlik yontemiyle iki foton sogurma katsayisi incelenmistir. Burada atma siireleri
ns ve ps olan ii¢ farkli lazer kullanilmistir. 70 nm atma siiresi, 3 Hz tekrarlama frekansi
ve 700 nm dalga boyuna sahip (2800 nm dalga boylu, mod-kilitli Er,Cr:YSGG lazerinin
dordiincti harmoniginden elde edilmis) lazer kullanildiginda GaSe kristalinin iki foton

sogurma katsayst, = 6x10” cm/W olarak bulunmustur.

Allakhverdiev (1999) kalkojen kristal ailesinden olan GaSe kristalinin iki foton
sogurma Ozelligini, 35 ps atma siiresi ve 1064 nm dalga boyuna sahip Nd:YAG lazer
kullanarak ¢izgisel olmayan gecirgenlik yontemiyle aragtirmistir. Buradan iki foton

sogurma katsayist, £ = (6.3£2.2)x10™ cm/W olarak belirlenmistir.

Kulibekov vd. (2004) farkli kalinliklardaki (0.86, 1.92 ve 2.32 mm) GaSe kristalinin
ultra hizli spektroskopi yontemiyle ¢izgisel olmayan sogurma 6zelligini incelemislerdir.
Deneyde kullanilan ultra hizli spektroskopi 1sinlarinin her ikisi 60 fs atma stiresi ve 628
nm dalga boyuna sahiptir. Sifir noktasindaki (At = 0, pompa ve geciktirilmis olarak
gonderilen diger bir 1s1nin zaman ekseninde iist tiste bindigi an) yliksek sogurma iki
foton sogurmasma atfedilmistir. Burada siddetin 3 mJ/cm®den 16 mJ/cm®ye
arttirilmasi durumunda ¢izgisel olmayan sogurma katsayisinin g = 3x10™° cm/W’tan
1x10"° c/W’a diistiigii bulunmustur. At = 1.5 ps’deki (geciktirilmis 1s1min pompa
isinindan 1.5 ps kadar geciktirilmis oldugu durum) serbest tasiyict sogurmasina

atfedilmistir.

Allakhverdiev vd. (2006) tarafindan GaSe kristalinin optik eksenine dik veya optik
eksenine paralel kutuplu 1sik ile uyarilmasi durumunda cizgisel olmayan sogurma
ozelliginin degisimi incelenmistir. Deneyde 10 ps atma siiresi, 81 MHz frekansh ve
1064 nm dalga boylu Nd:Y VO, lazeri kullanilmigtir. Geometriye bagl ¢izgisel olmayan
sogurma Ozelliginde ¢ok biiytik farklilik gézlenmemistir. Optik eksene dik kutuplu 151k
ile uyarildiginda cizgisel olmayan sogurma katsayist # = 1.07x10° cm/W ve optik



eksene paralel kutuplu 151k ile uyarildiginda ise ¢izgisel olmayan sogurma katsayisi f =

1.88x10” cm/W olarak bulunmustur.

Yariiletkenler ¢ok hizli tepkime siiresine ve biiyiik c¢izgisel olmayan sogurma
davraniglarindan dolayr c¢izgisel olmayan aygit ve alet yapimi igin elverisli
malzemelerdir (Van Stryland vd. 1985). Yariiletkenlerin ¢izgisel olmayan ve
doyurulabilir sogurma 6zellikleri; optik sinirlama, optik veri depolama, Q-anahtarlama,
foton enerjisini artirma (upconversion lasing) ve mod-kilitleme gibi bilimsel ve

teknolojik uygulama alanlarinda aranilan malzemeler olmalarina yol agmaktadir.

Yariiletkenlerin ¢izgisel olmayan veya doyurulabilir sogurma davranis1 gostermeleri
kullanilan lazer 15181inin atma enerjisi ile yasak enerji araliklarinin rezonans durumda

olup olmamasina baglidir. Kullanilan lazer 1§1g¢min atma enerjisi, yariiletkenin yasak
enerji araligininin yarisindan bitytik ve tamamindan kiigiik ise (£, > o > Tg ) cizgisel

olmayan sogurma (iki foton sogurmasi) davranisi gozlenir. Yariiletkenin yasak enerji
araliginda katki veya kusur seviyelerinin olmamasi durumunda bu kural gecerlidir. ki
foton sogurmasi davranigt gosteren yariiletkenlerde, kullanilan lazer 1s1gmin atma
enerjisinin yasak enerji araligina orani (Z—w) 0.5’ten 1’e dogru yaklastik¢a iki foton
4
sogurma olasilig1 artar (Van Stryland vd. 1985, Mizunami vd. 1997, Mizunami vd.
1999, Gonzalez vd. 2009). Mizunami vd. (1997) tarafindan optik fiberlerde dalga
boyuna bagli iki foton sogurma katsayisinin degisimi incelenmistir. Dalga boyu 440
nm’den 560 nm’ye arttirildiginda iki foton sogurma katsayismin f = (9+2)x107
cm/MW’tan f = (4+1)x10”° c/MW’a azaldig1 bulunmustur. Z—w orani 1’e yaklagmali
4
fakat 1 olmamalidir. Ciinkii 1 oraninda olursa rezonans durumundan dolayi
doyurulabilir sogurma gozlenme olasiligi dogar. Yariiletkenin yasak enerji araliginda,
kullanilan lazer 1518 atma enerjisine denk gelecek seviyelerde katki veya kusur
seviyeleri varsa ve lazer 1s18inin siddeti iki foton sogurmasini baskin kilacak derecede

yiiksek degilse doyurulabilir sogurma gozlenir. Ayrica kullanilan lazer 15181nin enerjisi,



yariiletkenin yasak enerji araligindan biiytik ise (2@ > E, ) bu durumda da doyurulabilir

sogurma gozlenir.

Bu tez ¢alismasinda Selenyum (Se) igeren bazi yariiletkenlerden Indiyum Selenid
(InSe), Galyum Selenid (GaSe), Germanyum (Ge) katkili GaSe ve Kalay (Sn) katkili
GaSe yariiletkenlerinin kristal ve amorf formunda ¢izgisel olmayan sogurma 6zellikleri
Z-tarama deney sistemi yardimiyla incelendi. InSe dar yasak enerji bant araligina (~ 1.3
eV) (Sreekumar vd. 2006) ve GaSe genis yasak enerji bant araliina (~ 2.11 eV) (Lee
1976, Grasso 1986) sahip yariiletkenler olarak bunlarin ¢izgisel olmayan sogurma

ozellikleri karsilastirildi.

In, Ag ve S gibi atomlarla katkilandirilmis GaSe kristallerinin harmonik {iretimi
ozellikleri literatiirde incelenmistir (Suhre vd. 1997, Singh vd. 1999, Das vd. 2006). Bu
tez calismasinda % 0.01 oraninda Ge ve % 0.5 oraninda Sn katkili GaSe kristallerinin
cizgisel olmayan sogurma ozellikleri Z-tarama deney yontemiyle incelenerek, saf GaSe

kristalinin ¢izgisel olmayan sogurma 6zelligi ile karsilastirildi.

Literatiirde ¢alisilan amorf filmler mikrometre mertebesindedirler ve bu filmler cizgisel
olmayan sogurma davranis1 gostermektedirler (Troles vd. 2004, Henari 2008). Bu tez
calismasinda 20 ile 104 nm araliginda farkli kalinliklarda InSe, GaSe, GaSe:Ge ve
GaSe:Sn yariletkenlerinin ince filmleri 1sisal buharlastirma ydntemiyle biiyiitiilerek
cizgisel olmayan sogurma Ozellikleri arastirildi. Literatiirde ilk defa ince amorf
yariiletkenlerde doyurulabilir sogurma gozlendi. Ayrica yine ilk kez kalinligin
degistirilmesiyle doyurulabilir sogurmadan ¢izgisel olmayan sogurmaya gecis gozlendi.
Ayrica, ¢izgisel olmayan sogurma davraniginin bagli oldugu, elektronlarin uyarilmis

durumda kalma stireleri ultra hizli spektroskopi (pump-probe) yontemiyle belirlendi.

Kullanilan lazer kaynaginin atma siiresine bagli olarak malzemelerin ¢izgisel olmayan
sogurma davraniglar1 degisebilir. Ando vd. (1995) tarafindan metal oksitlerde yapilan
calismada, 7 ns atma siiresine sahip lazer 15181 ile malzeme uyarildiginda elde edilen
cizgisel olmayan sogurma katsayisi, 35 ps atma siireli lazer 1s181yla uyarilmasi

durumundan elde edilen c¢izgisel olmayan sogurma katsayisindan daha biiyiik



bulunmustur. Bu nedenle, bu tez calismasinda incelenen yariiletkenlerin cizgisel
olmayan sogurma Ozellikleri farkli atma siirelerine (4 ns, 65 ps ve 44 fs) sahip ii¢ lazer

kaynag1 kullanilarak Z-tarama deney yontemiyle incelendi.

Cizgisel olmayan optigin tanimindan da anlasilacagi iizere, malzemelerin farkli
siddetlerde uyarilmalart durumunda malzemelerin optik tepkileri farli olur. Nitekim Ge
ve Sn ile katkili GaSe kristallerinde diisiik siddetlerde doyurulabilir sogurma, daha
yiiksek siddetlerde de cizgisel olmayan sogurma tepkisi gozlenmistir. Bununla beraber
bu tezde amorf ince filmler halinde incelenen ve ¢izgisel olamayan sogurma davranisi
gosteren filmler (65-104 nm araligindaki kalin filmler) ise siddetin arttirilmasiyla

doyurulabilir sogurma gosterdikleri bulunmustur.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1 Yaniletkenler ve Bant Yapilar

Yariiletkenler elektrik iletkenlikleri bakimindan iletkenler ile yalitkanlar arasinda yer
almaktadirlar. Bu malzemeleri diger malzemelerden ayiran en 6nemli 6zellik, serbest
tastyicilarinin (elektron ve desikler) rahatlikla hareket edebilecekleri genis bantlara ve

bu bantlar arasinda farkli yasak enerji bant araliklarina (£,) sahip olmalaridir.

Yariiletkenlerin davraniglarini incelemede metallerin teorisi sinirli bilgiler vermektedir
(Wilson 1931). Ustelik bilinen biitiin yariiletkenlerde, periyodik tablonun IV.
grubundan VII. grubuna kadar olan bolgede yer alan tek atomlu molekiillerde ve bir
malzemenin yariiletken olup olmadigi hakkinda bu metot gerekli olan aciklamay1 tam
olarak yapamamaktadir. Bu nedenle iiglii bilesiklerin hazirlanmast icin degisik
yaklagimlar gelistirilmistir. Mooser ve Pearson (1956) tarafindan yariiletkenlerin valans
bandi teorisi ortaya koyulmus ve bir yariiletken bagin belirlenmesi de onlar tarafindan
yapilmistir. Mooser ve Pearson (1956) yariiletkenlerin kovalent yapilar1 tizerinde
ozellikle durmuslardir. Bilesigi olusturan elementlerin elektronegatifliklerindeki fark,
bagdaki iyonlasma derecesindeki ylizde orani verir. Pauling 1960, ikili yariiletkenlerin
% 25°den daha fazla iyonik karaktere sahip olduklarmi ileri siirmiistiir. iki atom

arasindaki iyoniklik asagidaki gibi ifade edilir,

% iyonik karakter = l—exp(— wj (2.1)
X, ve X, sirastyla A ve B atomlarinin elektronegatiflikleridir. Mooser ve Pearson’a
(1956) gore yariletkenlerde birbirlerine tek bagla bagli iki atomdan birisi valans
bandindaki s ve p orbitallerini doldurmustur. Boylece atomik orbitallerin doluluk
oranlarina gore yariiletkenlerin 6zellikleri tahmin edilebilir. Dogal olarak yariiletkenler
8-N kuralina uyarlar yani, kovalent kristaldeki her bir atom 8 tane komsu atoma

sahiptir, N atom ¢izgilerindeki periyodik gruplarin sira sayilarini gosterir ve su sekilde

ifade edilir:



(j&jw:s 2.2)

a

Burada Ng; bir yariiletkendeki her bir molekiiliin valans elektronlarinin sayisini, N,; IV-
VII atom gruplarindan olan molekiillerin sayisini ve b ise IV-VII atom gruplarindan
olan molekiillerin kendi aralarinda ve diger molekiillerle yaptiklari bag sayisini temsil

eder.

Yariiletkenlerde bant olusumu: tek bir atomu ele aldigimizda, atom cekirdegi ve
cekirdek etrafinda elektronlarin uyarilabilecegi izinli kuantum seviyeleri vardir. Iki
atom yan yana getirildiginde atomlarin bu seviyeleri ikiye yarilir. Bir katiyr
(malzemeyi) olusturmak i¢in N tane atom yan yana getirildiginde her bir atomun bu
seviyeleri N tane seviyeye yarilarak bantlari olustururlar. Bantlar arasinda kalan bosluk
ta yasak enerji bant aralig1 olarak bilinir (Sekil 2.1). Bu bantlar arasinda kalan bosluk ta
elektronlarin oda sicakliginda uyarilamayacaklar1 kadar biiyiiktiir ve yasak enerji aralig1

olarak bilinir. Degerlik band1 mutlak sifirda tamamen doludur.
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E.: Iletim Band:
E.: Degerlik Band:
E,: Bant Aralig1 veya Yasak Bant

Sekil 2.1 Yariiletkenlerde bant olusumu (Sari 2008)



Bu bant kovalent baglanmadan sorumlu elektronlari i¢erdigi i¢in degerlik (valans) bandi
olarak bilinir. En diisiik isgal edilmemis enerji bandi da iletkenlik band1 olarak bilinir

(Hook ve Hall 1999).

Degerlik bandi ile iletkenlik bandi arasinda tipik olarak yaklasik 1 eV’luk bir yasak
enerji araligi vardir (Hook ve Hall 1999) ve bu yasak enerji araliginin olmasi dolayisiyla
oda sicakliginda yalitkan olan bu malzemelere; 1sitma, 1518a veya elektrik akimina
maruz birakma gibi islemler uygulanarak elektronlarinin degerlik bandindan iletim

bandina uyarilmasi saglanir ve iletkenlik 6zelligi kazandirilir.

Yukarida bahsedildigi gibi, yari iletkenler sahip olduklart degerlik bandi, iletim bandi
ve yasak enerji araliklariyla karakterize edilirler. Degerlik bandinin maksimumu iletim
bandinin minimumunun tam tstiinde yer aliyorsa bu yariiletken malzeme direk bant
araligina sahiptir denir. Degerlik bandinin maksimumu iletim bandinin minimumunun
tizerine denk gelmiyorsa bu yariiletkene de indirek bant gecisli denir. Direk ve indirek

bant gecisleri sekil 2.2°de gosterilmektedir.

A d

< [109}/,_,._"}-[ ooh]:‘“‘“\L (111] K

/ \ //

Indirek Bant aralig1 Direk Bant araligi

Sekil 2.2 Yariletkenlerde indirek ve direk bant gegisleri (Sari 2008)



2.2 Cizgisel ve Cizgisel Olmayan Sogurma

2.2.1 Cizgisel sogurma

Malzemelerin ¢izgisel olmayan sogurmalarinin belirlenebilmesi i¢in bilinmesi gereken
parametrelerden biri ¢izgisel sogurma katsayisidir. Kalinligt d olan saydam bir ortam
lizerine enerjisi, birinci uyarilmig seviye ile taban seviyesi arasindaki enerji farki kadar
ya da ondan daha biiylik (yariiletkenler i¢in Av > Ej) bir 151k demeti gonderildiginde
cizgisel sogurma gerceklesir. Siddeti /, olan v frekansl 151k demeti gonderilirse (Sekil
2.3) bu ortamda bir sogrulma meydana geleceginden (sadece sogrulma goz Oniine
alindigindan 15181n ylizeyden yansimasi ve sacilmasi gdz Oniine alinmayacaktir) ¢ikan
15181n siddetinde bir azalma olur, yani /<[, olur (Ates 2002). Burada malzemeye
gonderilen 1518 siddeti I, malzemede ¢izgisel olmayan optik tepkiler

gergeklestiremeyecek kadar diistiktiir.

le— d —>
I, I
— >
>
> >
- »
— > - »

Sekil 2.3 Isigin madde i¢inden gegerken ¢izgisel sogurulmasi

Bu sogurulma elektronlarin taban seviyesinden birinci uyarilmis seviyeye tek foton

yardimiyla ¢ikarilmalar1 sonucunda gerceklesir.

2.2.2 Cizgisel olmayan sogurma

Lazer kaynakli siddetli bir 1is1ma malzemenin optik 6zelliklerinde belirgin degisikliklere

neden olabilir. Cizgisel olmayan sogurma, siddet veya akinin bir fonksiyonu olarak
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malzemenin gegirgenligindeki degisiklige atfedilir. Yeteri kadar yliksek siddetlerde,
malzemenin taban seviyesine inmeden Once birden fazla foton sogurmasinin olasilig
biiyliik ol¢iide arttirlabilir. Goppert-Meyer (1931) ikinci dereceden pertiirbasyon
teorisini kullanarak bir sistemde iki-fotonlu gegis olasiligini teorik olarak tliretmistir
(Sutherland vd. 2003). Lazerin kesfinden beri, malzemelerin genis bir bolimiinde
sadece kendiliginden iki-foton sogurmasi degil, ikiden ¢ok foton sogurmasi genis
Olgiide calisilmistir. Buna ek olarak, siddetli lazer alanlar1 tarafindan indiiklenen
niifuslanmanin yeniden diizenlenmesi, katilarda serbest tasiyicilarin {iretilmesi,
karmagik molekiillii sistemlerde karmasik enerji gegisleri (ardisik foton sogurmasi) ve
uyarilmis yayilma ve sogurma da c¢alisilmistir. Bu olay optik olarak, artan siddete bagl
olarak gecirgenlik artiyorsa; doyurulabilir sogurma, gecirgenlik azaliyorsa; ardisik foton
sogurmast, iki veya daha fazla foton sogurmasi, serbest tasiyict sogurmasi ve uyarilmisg

durum sogurmasi olarak adlandirilir.

Malzemenin frekansa bagli gecirgenliginde ¢izgisel olmayan sogurma tarafindan
iretilen farkli bircok etki bilim ve teknolojide bir¢ok farkli uygulamaya yol agmistir.
Bunlar ¢izgisel olmayan spektroskopi, optik veri depolama, optik anahtarlama ve optik

siirlama gibi degisik alanlar1 kapsar.

2.2.2.1 Doyurulabilir sogurma

Cizgisel olmayan optik sogurmadan biri doyurulabilir sogurmadir. Malzeme
sistemlerinin bir¢ogu siddetin arttirilmasi durumunda sogurma katsayilarinin azalmasi
ozelligine sahiptirler ve bu malzemelere doyurulabilir sogurucular denir. Siddetli lazer
1s18ina maruz birakilan malzemenin Olgililen sogurma katsayisinin (@) gelen lazer

151811n siddetine (/) bagliligi

g
a:
1+1/1,

(2.3)

esitligi ile verilir, burada «, ¢izgisel sogurma katsayisi ve I, malzemenin doyuma

ulasma siddetidir. Doyurulabilir sogurmanin bir sonucu optik kararsizliktir. Bu
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Ozelliklere sahip olan malzemeler; atmali lazerlerde lazer atmasinin seklinin
diizenlenmesinde ve lazerlerde yiliksek sidddetli 151k elde edilmesine neden olan kavite

yapiminda kullanilabilirler.

2.2.2.1.1 IKki seviyeli sistemlerde cizgisel olmayan sogurma

Iki seviyeli bir sistem, alt seviye degerlik band1 ve iist seviye iletim band1 olmak iizere,
yariiletkenlerin bant yapilariyla en iyi sekilde agiklanabilir. Yariiletkenin degerlik ve
iletim bantlar1 arasinda kalan yasak enerji araligina denk gelecek enerjiye sahip bir 1s18a
maruz birakildiginda, bu 1sik sayesinde degerlik bandindaki elektronlar direk iletim
bandma uyarilirlar. iki seviyeli sistemlerde niifuslanmanin yeni dagilimi, 15181n yiiksek
siddetteki 1smlarimin sogurulmasinda bir azalmaya neden olur. Gelen 15181 fotonlari,
elektronlart bir iist enerji seviyesine uyarmalar1 sonucunda taban seviyesindeki elektron
sayisinda azalma olur. Ayrica iist seviyenin niifuslanmasi fotonlarin kendiliginden ve
uyarilmis yayimnimlarina yol agar. Sonug olarak, sistem diisiik siddetlerdeki kosullarda
oldugu kadar gelen 15181n biiylik boliimiinii sogurmayacaktir. Bu islem doyurulabilir
sogurma olarak adlandirilir (Shen 1984, Yariv 1989, Butcher ve Cotter 1990, Boyd
1992). Fakat bu islemin taban (degerlik) seviyesindeki elektronlarin sayist ve
cikarilacaklari seviyelerin sayistyla iligkili oldugunu gozoniinde bulundurmak gerekir.
Gelen 151n demeti sayesinde taban seviyesindeki elektronlarin yaris1 {ist seviyeye
uyarildiklarinda, bu malzemenin taban seviyesinde geri kalan elektronlarin1 uyarmak
mimkiin olmayacaktir ve malzeme doyuma ulagmis olur. Ayni zamanda uyarilan
elektronlarin yerlesebilecekleri seviye sayisi smirli ise, bu durumda da malzeme
doyuma ulastirilabilir ve iizerine gelen 15181n biiylik boliimiinii gegirebilir. Bunun tersi
durumda, uyarilan elektronlarin ¢ikabilecekleri seviyeler fazla ise, bu seviyeleri belli bir
siddete kadar doyurmak miimkiin olmayacagindan malzeme doyurulabilir sogurma
yerine ¢izgisel olmayan sogurma gosterecektir. Iki seviyeli sistem sekil 2.4’te

gosterilmektedir.
iki seviyeli sistemlerde doyurulabilir sogurmanin iki durumu géz 6niinde bulundurulur.

Birincisi homojen genisleyen sistem olarak adlandirilir. Genisleme terimi sogurma

spektrumunun genisligini (genellikle frekans olarak 6lgiiliir ve birimi Hz veya cm™)
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belirtmektedir. Homojen genisleyen bir sistemde, sistemin i¢inde yer alan atom veya
molekiillerin hepsi iki seviye arasinda kalan enerji ile rezonans frekansa sahiptirler.
Homojen olmayan bir sekilde genisleyen bir sistemde ise, sistemi olusturan atom veya

molekiillerin bazilar farkli rezonans frekansina sahiptirler.

fiw ho

eg

g

Sekil 2.4 Iki seviyeli bir sistemin sematik gdsterimi

Ornegin, kat1 malzemelerde homojen olmayan bir gerilim dagilimi homojen olmayan
bir dagilima yol agabilir. Buna 6rnek olarak amorf malzemeler verilebilir. Homojen ve
homojen olmayan bir sekilde genisleyen sistemlerin sogurma ¢izgilerinin genisligi,

diisiik siddetlerdeki mikroskobik sontim faktoriiyle belirlenir.

2.2.2.2 iki-foton sogurmasi

Iki foton sogurmasi; gelen 151k demetinden elektrik alan yada alanlarindan iki fotonun
kendiliginden sogurulmalar1 sonucu sistemin taban seviyesinden bir {ist seviyeye
gecisini icerir. Tek-foton sogurmasi enerjiye bagli iken iki foton sogurmasi siddete
baglidir. Dolayisiyla iki foton sogurmasi spektroskopisi sistemlerin uyarilmis

durumlarinin ¢alisilmasinda ¢izgisel sogurma spektroskopisini tamamlar.

Bu olay1 agiklayan muhtemel iki durum sekil 2.5’te gosterilmektedir. Birincisinde, @
frekansinda salinan, ayni optik alandan iki fotonun yaklasik olarak rezonansa (2®)

gecisini saglayan sogurmadir. Ikinci durumda, @, ve o, frekanslarma sahip iki alandan
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birer foton sogurularak yaklasik olarak @, + @, ile rezonansta olan gecis saglanir. Bu

durumdaki ilk alan (e alt indisli olan) pompa veya uyarma 1s1n1, ikincisi ise (p alt indisli
olan) pompa 1s1nina gore geciktirilmis diger bir 151n (probe) olarak diisiiniilebilir. Her iki
durumda, aradaki seviye gercek degil sanal seviyedir. Dolayisiyla sistem kendiliginden

iki fotonu sogurmalidir. Bu, islemleri ani optik siddete kars1 hassaslastirir.

Uyarilmis Uyarilmis
4 seviye [ seviye
ho,
o 1 - Sanal
A .
Sanal seviye
____________ A seviye
ho,
ho
Taban Taban
seviyesi seviyesi
b
(a) (b)

Sekil 2.5 iki foton sogurmasinin sematik gdsterimi.
a. Kendiliginden cift foton sogurmasi, b. ultra hizli spektroskopi (pump-probe) ¢ift foton sogurmasi

Gegis gergel ara seviye igermemesine ragmen, genellikle var olan safsizliklardan dolayi
az miktarda da olsa ¢izgisel sogurma olusur. Bu sogurma iglemin son durumuna gegiste
bir katkida bulunmaz, fakat ek bir kayip mekanizmasi olarak gorev yapar. Tek fotonlu
pompalama sonucu seviyeler arasi gecisi igeren iki-basamakli sogurma uyarilmis durum

sogurmasi olarak adlandirilir.

2.2.2.2.1 Tek sinla iki-foton sogurmasi

Bu durumda cizgisel olmayan sogurma anlik siddetin karesiyle orantilidir. Isik

malzemeden gegerken olusan optik kaybi tanimlayan diferansiyel esitlik:

L pl’ (2.4)
dz
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seklinde verilir. Burada « safsizliklardan kaynaklanan ¢izgisel sogurma katsayisi ve S

iki foton sogurma katsayisidir.

Iki foton sogurmasi katsayisi /> malzemeyi karakterize eden makroskobik bir
parametredir. Genellikle, iki foton sogurma ara-kesiti (o, ) olarak adlandirilan 6zgiin

molekiillerin iki foton sogurmasi 6zelligi ile ilgilenilir. o, ile B arasindaki baginti:

o, =2 (2.5)

seklindedir, burada N sistemdeki molekiil sayis1 ve 7w gelen optik alandaki fotonlarin

enerjisidir.

iki foton sogurma katsayisinin iiciincii dereceden alinganlikla iliskisi de:

f=—" Imy® 2.6)
gnca

(3) 90

seklindedir. y"’’lin sanal (imajiner) kismindan ¢izgisel olmayan sogurma giicii

belirlenir.

Bir 6l¢lim alindiktan sonra iki foton sogurmasi gibi nicelikleri belirlemek icin @
frekansindaki 1518a karst malzemenin net gecirgenliginden faydalanilir. Strekli lazer
veya atmali lazer kullanimina bagli olarak malzemenin gegirgenligi degisir. Her zaman
Olciilen fiziksel nicelik optik enerjidir. Boylece gecirgenlik (7) gecen enerjinin gelen
enerjiye orant olarak adlandirilir. Gaussian atmali lazer kullanildiginda malzemelerin

gecirgenligi (Sutherland vd. 2003):

T= (l — R)2 exp(— aL) ]Eln[l +q, exp(— x’ )}lx 2.7)

\/;q 0
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1= exp(— aL)

ile verilir. Burada, ¢, = ﬂ(l—R)I Ly, Ly =

0 eff 2 ve x =z/z, (z9 Rayleigh

o

araligidir).

Biitiin durumlarda /), havadan malzeme iizerine gelen pik siddetine karsilik gelirken, R

parametresi malzemenin yiizeyindeki Fresnel yansimasidir.

Atmal1 1sinlar i¢in, zamanin integrasyonu atma siiresine gore uzun olarak farzedilir.
Dolayisiyla smirlart +oo aralifinda alinir. Gaussian sekilli atmalara sahip 1smlarin
kullanilmast durumunda atma ¢ = () zamaninda yerlestirilir ve 7 parametresiyle dlgtliir.
Bu parametre Gaussian atmasi i¢in atma yari genisligidir (1/e). Parametre her zaman
Olciiliir ve maksimumun yarisindaki tam genislik (full width at half maximum) olarak

adlandirilir. Gaussian atmasi i¢in 7 ile #,,,,, arasindaki baginti (Sutherland vd. 2003):

o= Lo 2.8)

24/In2

ile verilir.

2.2.2.2.2 ikisinla iki-foton sogurmasi

Bu islem Sekil 2.5.b’de gosterildigi gibi farkli frekanslardaki iki fotonun eszamanl
sogurulmasini igerir. Bu islem, malzemelerde uyarilan elektronlarin Omiirlerini
(uyarilmig durumda kalma stirelerini) belirlemek i¢in yapilan ultra hizli spektroskopi

(pump-probe) deneylerinde kullanilmaktadir. Bunlar pompa veya uyarma frekansi (@, )
ve geciktirilmig diger bir 15181n (probe) frekansi (@, ) olarak belirlenirler. Her iki 1ginin

siddetleri karsilastirilabilir derecede olmalidir, fakat genelde 7, << I, olur.

Bu islemde yer alan iki foton sogurmasi katsayilar1 da {igiincii dereceden alinganlikla
iligkilendirilirler. Pompa ve geciktirilmis 1s1k 1sinlar1 ortogonal kutuplanmaya sahip

olmalilar, yani bu cizgisel olmayan islemler malzemede uyarilmis iki renklilige
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(dichroism) yol agmalidir. Isinlarin gii¢ yitirimini tanimlayan diferansiyel esitlikler

(Sutherland vd. 2003):

Y
dl
: =_a616_2 a)e ﬁeplelp_ﬁeelez
dz @,

dz pep

dl w h 5
P p
—t=—a l - 2[;] ﬂpelple —,Bpplp (2.9)

seklinde verilirler.

Bu esitliklerde ortadaki terimler uyarilmis iki renkliligi tanimlarken, ilk ve son terimler
strastyla cizgisel ve kendiliginden uyarilmis iki foton sogurmasini tanimlarlar. Burada
iki durum g6z Oniinde bulundurulur. Birincisi, pompa fotonunun enerjisi ilk iki foton

gecisine izinli enerjinin yarisindan kiigliktiir. Boylece f,, igeren terim ihmal edilir.

Ayrica, geciktirilmis 1s1in enerjisinin pompa 1sininin enerjisinden daha zayif oldugu

varsayildigindan dolayr kendiliginden uyarilmis sogurmayi igeren £, terimi de ihmal

edilir. Ikinci durumda, pompa 1sm1 tarafindan kendiliginden uyarilmis iki foton
sogurmasina izinli ve pompa 1sininin yaninda geciktirilmis 1s1n ile beraber uyarilmis iki
renkliligin ihmal edildigi g6z 6niinde bulundurulur. Bu pompa isininin tek basina iki
fotonla (2, ’deki) ve geciktirilmis diger 1sinla beraber (o, + @,’deki) seviyeleri
pompalayabildigi durumdur. Yariiletkenlerin iletim bandinda ve ¢ok atomlu

molekiillerin uyarilmis durum spektrumunda meydana gelen iki fotona izinli seviyelerin

yogunlugunun ¢ok olmasi durumunda bu olay gerceklesir.

2.2.2.3 Serbest tasiyici sogurmasi

Yariiletkenlerde ¢izgisel sogurma ile iiretilen serbest tastyicilar, iletim bandinda daha
yiiksek (degerlik bandinda daha diisiik seviyelere) seviyelere fonon yardimli sogurma
yaparak gecerler. Bu islem serbest tasiyict sogurmasi olarak bilinir. Diisiik sogurma

diizeninde sOniimleme;
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%=—aOI—JCNC(1)I (2.10)
z

seklinde tanimlanabilir. Burada N_(/) siddete baglh tasiyici yogunlugu ve o, serbest

, 1le orantili olarak katkida

tasiyict ara kesitidir. Yiksek frekans gegirgenligine y
(4]

bulunmaktadir, yani yariiletkenlerde kizildtesi 1simalarda ¢ok dnemli bir yere sahiptir.

Serbest tasiyict yogunlugu orant1 denklemlerinden;

oN, ad N
e - 2T e @.11)
ot ho T

c

seklinde verilir. Burada 7 elektron-desik birlesmesine bagli serbest tasiyict durulma

suresidir.

Malzemeye gelen 15181n atma siiresi tasiyict durulma siiresinden daha diisiik oldugunda
esitlik (2.11)’deki ikinci terim ihmal edilir ve aki soniimleme esitligini elde etmek i¢in

esitlik (2.10) ve (2.11) zaman iizerinden integre edilirler:

or _ —ao(l +i]F (2.12)
0z
Burada F, = h% doyum akisidir (buradaki doyum akisinin tanimlamasinda yer alan

ara kesit serbest tasiyici arakesitidir, yani ¢izgisel sogurma ara kesiti degildir).

2.2.2.4 Uyarilmis durum sogurmasi

Gelen 15181n siddeti doyum siddetinden c¢ok biiyiik ise uyarilan seviye dnemli derecede
doldurulmug olur. Yariiletkenler ve c¢ok atomlu sistemlerde uyarilan seviyenin
yakininda ytliksek yogunlukta seviyeler vardir. Uyarilan bir elektron taban seviyesine
inmeden bu seviyelerden birine hizli bir sekilde gecis yapar. Ayrica uyarilan seviyeden

daha yukarida yer alan ve gelen foton ile yakin rezonansta olan seviyeler de mevcuttur.
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Bu yiizden, elektron taban seviyesine inmeden bir foton sogurarak yukaridaki seviyelere
gecis yapabilir. Bu islem uyarilmis durum sogurmasi olarak bilinir ve gelen 15181in
siddeti taban seviyesinin niifuslanmasi 6nemli derecede azalttiginda meydana gelir.
Uyarilan seviyenin sogurma tesir kesiti taban seviyesinin sogurma tesir kesitinden daha
kiigiik olmasi durumunda, sistem yliksek siddetlerdeki 1s18a maruz birakilmasi
durumunda sistemin gecirgenligi artacaktir. Bu islem duyurulabilir sogurma olarak
adlandirilir (Sutherland vd. 2003). Bu islem iki seviyeli sistemlerdeki doyurulabilir
sogurmaya benzer fakat ondan c¢ok daha karmasiktir. iki seviyeli sistemlerde
doyurulabilir sogurma, gelen 15181 atma siiresi uyarilmis elektronun taban seviyesine
veya herhangi bir alt seviyeye inme siiresinden daha diisiik oldugunda ve daha yiiksek

bir seviyeye ge¢is olmadiginda gerceklesir.

Yariiletkenlerde, yasak enerji araligindan daha biiyiik enerjiye sahip bir foton
sogurulmasi durumunda, yariiletkenin bir elektronu iletim bandina yiikseltilir. Uyarilan
elektron iletim bandinin iistiinde kalan fazlalik enerjisini hizli bir sekilde ortama vererek
iletim bandinin tabanina iner. Buradan da karakteristik birlesme siiresinden sonra
degerlik bandindaki uyarilmis bir desikle birlesir. Bununla beraber, yeteri kadar yiiksek
siddetlerde, iletim bandinda iken biiyiik bir olasilikla bagka bir foton sogurur. Bu islem

serbest tagiyici sogurmasi olarak adlandirilir (Sutherland vd. 2003).

2.2.2.4.1 iki-foton yardimh uyarilmis durum sogurmasi

Malzemede iki foton sogurmasi fazla ise iki fotona izinli bir seviyenin dnemli derecede
dolmasina yol acar ve genellikle bu seviyeden sistemin daha yliksek seviyelerine 1s1mali
gecis icin izin verir. Bu islem yariiletkenler ve ¢ok atomlu sistemlerde meydana gelir.
Bu durumda soniim ve uyarilmis seviyenin niifuslanmasini veren esitlikler (Sutherland

vd. 2003);

g£=ﬂﬂ—ﬂﬁ—dw (2.13)
Z

Ve
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2
oN_A N (2.14)
dt  2he T,

seklinde verilir. Burada o safsizlik sogurucularinin ¢izgisel sogurma katsayisi ve 7, iki

fotonla uyarilan seviyenin 6mriidiir. Malzemenin uyarildig1 15181n atma siiresi iki fotonla
uyarilan seviyenin Omriinden ¢ok biiyiik ise esitlik (2.14)’teki ikinci terim ihmal

edilebilir.
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3. MATERYAL ve YONTEM

Bu boliimde InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletken ince filmlerinin hazirlanmasi,
film kalinliklarimin belirlenmesi ve ¢izgisel ve cizgisel olmayan optik ozelliklerini

belirlemek i¢in kullanilan 6l¢lim yontemleri anlatilacaktir.

InSe ve GaSe A"-B"! grubunda tabakali yapida kristallesen yariiletken ailesindendirler.
Bu kristaller fotovoltaik ve optik 6zellikleri bakimindan oldukga ilgingtirler. InSe, Se-
In-In-Se (Blasi vd. 1982, Ates 2002) ve GaSe, Se-Ga-Ga-Se (Therhell 1983, Mc Canny
ve Murray 1977) seklinde bir yapida paketler halinde sekillenirler. Sekil 3.1°de siki
paketlenmis dort GaSe tabakasinin olusturdugu yapi gosterilmektedir (Kamimura ve
Nakao 1968). InSe de ayn1 yapida kristallesir. Her bir tabaka diger bir tabakaya van der
Waals kuvvetiyle baglidir. InSe ve GaSe biiyiitiilme yontem ve kosullarina bagli olarak
hekzagonal veya rombohedral yapida kristallesebilirler. Ayrica bu kristaller biiytitiilme
kosullarina bagli olarak n-tipi veya p-tipi yariiletkenler seklinde elde edilebilmektedirler
(Sanchez-Royo vd. 1998, Ates 2002). Bu tezde ¢alisilan InSe kristali n-tipi (Ates 2002),
GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kristalleri ise p-tipi (Yiiksek vd. 2009, Yiiksek vd. 2010a)

yariiletkenlerdir.

GaSe’ye Ge veya Sn elementleri katkilandirildiginda Ga ile Ge veya Ga ile Sn tek
elektronla katki seviyesi olustururlar (Therhell 1983), yani Ge veya Sn atomlar1 Ga
atomuyla bag yaparlar. Ge ve Sn atomlar1 kristal igerisinde baglandiklar1 yer ve
sekillerine bagl olarak alic1 (akseptor) veya verici (donor) katki seviyeleri olustururlar.
Sekil 3.2°de (Sanchez-Royo vd. 1998) GaSe kristaline Sn atomu katkilandirildiginda Sn
atomunun kristal igerisinde yerlestigi yere gore olusturdugu katki seviyeleri

gosterilmektedir. InSe ve GaSe kristallerinin diger baz1 6zellikleri ise;

InSe kristalinin 6zellikleri (Ates 2002);

Tabakali yapiya sahiptirler. Tabakali yapilar oldukca fazla anizotropik ozelliklere
sahiptirler. Atomlar birbirlerine kovalent veya iyonik bagla baglanmiglardir. Her bir
tabaka arasinda ise van-der Waals bag1 vardir.

Oda sicakliginda 1.3 eV’luk bir enerji bant araliina sahiptir.
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InSe’in dort farkli ¢ok tipi vardir bunlar; InsSes, InSe, InpsSe;» ve In,Se;. Bunlar
arasinda InSe en basit kristal yapiya sahiptir.

InSe; Se-In-In-Se tabakalar1 seklinde kristallesir.

Isiya ve 1518a duyarhidir.

Erime sicakligi 660 °C’ dir.

Eksiton seviyelerine sahiptirler.

Glines enerjisi ile ¢alisan aletlerde, elektronik teknolojisinde kapasitdr ve mikro batarya

gibi mikro devre elemanlarinda temel malzeme olarak kullanilmaktadir (Ates 2002).

Sekil 3.1 GaSe kristalinin siki paketli tabakalarinin gosterimi (Kamimura ve Nakao 1968)

GaSe kristalinin 6zellikleri:
InSe kristali gibi bu kristal de tabakali yapiya sahiptir ve tabakalar birbirlerine van-der
Waals kuvvetleriyle baglanarak, c-ekseni dogrultusunda biiyiiyen hekzagonal veya
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rombohedral yapilar olustururlar. Bu yiizden bu kristalleri rastgele bir dogrultuda
kesmek zor olsa da c-eksenine dik bir sekilde keserek tabakalar1 birbirinden ayirmak
kolaydir (Mc Canny ve Murray 1977). Oda sicakliginda ~ 2.11 eV’luk indirek yasak
enerji bant araligina sahiptir (Lee 1976, Grasso 1986) ve direk veya indirek bant gegisli
yasak enerji araliklari arasinda sadece 25 meV’luk fark vardir (Chikan ve Kelley 2002).

® Se
o Ga

Osn

(b)

Sekil 3.2.a. GaSe’de verici gibi davranan Sn atomunun yerlesim sekli. Bu yerlesimde
Sn atomu bir Ga atomuyla yer degistirir, b. GaSe’de Sn atomunun iki Ga
atomunun yerini almasi durumundaki yerlesim sekli. Bu yerlesimde Sn
atomu iki alict seviye olusturur, c. GaSe’de iki alict seviye olusturan Sn
atomunun yerlesim seklinin sematik gosterimi.

Sanchez-Royo vd. (1998) Sn atomu Ga bosluguna yakin, tabakalar arasi oktahedral
kenara baglidir

GaSe’nin erime sicakligi 936 °C’dir (Gouskov vd. 1982).
GaSe kristali ¢ok genis bir iletim araligina (0.62 — 2.0 um) sahiptir.
Cok yiiksek ¢ift kiricilik 6zelligine sahiptir (Fernelius 1994).

Koyu kirmizi renkte olan GaSe ¢ok kirillgan, yumusak ve kolayca boliinebilen tabakalar
halinde kristallesir (Gouskov vd. 1982).

23



GaSe gibi tabakali yapilar, zayif olan bantlar arasi baglanmadan dolayr yigilma

kusurlar1 veya dislokasyonlar igerir.

GaSe’nin ii¢ hekzagonal kristal (e-GaSe , B-GaSe , 9-GaSe) cok tiplerinin yaninda
rombohedral y-GaSe tipi mevcuttur. € ile B-cok tiplerinin birim hiicreleri iki tabakadan
ve y ile d—¢ok tiplerinin birim hiicreleri ise li¢ veya dort tabakadan olugmaktadir.
Tabakalar aralarinda mevcut olan iliski neticesinde tabakalarin bazi boliimlerinin
birbirlerine temas etmesi miimkiindiir ve ¢ok tiplerinin olusmasinin bir nedeni de budur.
GaSe kristalinin f, ¢ ve y-¢ok tiplerinin birim hiicreleri sekil 3.3’te gosterilmektedir. Bu
tez calismasinda kullanilan InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kristalleri Dikey

Bridgman yontemi ile biiylitiilmiistiir.

Sekil 3.3 f-GaSe, e-GaSe ve y-GaSe ¢ok tiplerinin birim hiicreleri (Nagel vd. 1979)
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3.1 Dikey Bridgman ( Bridgman-Stockbarger ) Yontemi

Dikey Bridgman-Stockbarger yontemi oldukg¢a kolay olmasindan dolay1 kiilge kristal
biiylitme i¢in yaygin olarak kullanilmaktadir. Bu yontemde iyi belirlenmis bir sicaklik
egrisine sahip, iki veya ii¢ bolgeli diisey durumda sabit bir biiyiitme firin1 kullanilir.
Biiyiitiilecek malzeme kuartz ampul igerisine yerlestirilir. GaSe ve InSe bilesiklerinin
cok 1yi kristalleri sivri ve diiz uglu ampuller kullanilarak biiyiitiilebilmektedir. Ampul
icerisine yerlestirilen malzeme kristal biiylitme firminin sicak bolgesinde eriyik
halindedir. Kristallesme siirecinin baslamasi i¢in firin ile ampul arasinda biiyiitme
ampuliiniin alt ucunda sicaklik azalmasiyla sonuglanan goreli bir hareket baslar. Dipteki
sicaklik, erime sicakliginin altina diistiigiinde kristallesme siireci baslar. Sonug¢ olarak
tiim kristal olusuncaya kadar daha fazla hareketle ¢ok daha fazla materyal katilagir. Bu
stirec devam ederken gz oniinde bulundurulmasi gereken en dnemli parametre firin ve
ampuldeki sicaklik dagilimidir (Gouskov vd. 1982, Boschert vd. 2000, Kokh vd. 2005).

Sekil 3.4’te Bridgman firininin sematik gosterimi ve 1s1 dagilimi yer almaktadir.

Kristal biiyiitme icin Bridgman metodunun kullanilmasimnin bazi avantajlart ve

dezavantajlar1 6zet olarak asagida verilmistir.

Bridgman metodunun avantajlart;

e Basit: kapali biiyiitme seklinde yapilir,

o Kristal seklini bulundugu kap belirler,

o Kristal seklini belirlemek i¢in radyal sicaklik gradyanlarina gerek yoktur,

e Diisiik 1s1sal gerilimler, gerilimin neden oldugu ¢izgisel kusurlarin az olmasini
saglar,

e Kiristaller kapatilmig ampullerde biyiitiilebilir, dolayisiyla ugucu bilesenlere
sahip eriyiklerin stokiyometrisinin kontrolii kolaydir,

e Eriyik dengelenmis sicaklik gradyanlarina maruz kalir,

e Kristallestirme siireci basladiktan sonra ¢ok az bakim gerektirir.

Bridgman metodunun dezavantajlari ise sdyle 6zetlenebilir;

e Kapali biiylitme: sogutma siiresince kristal {izerinde kabin basinci,
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e (ekirdeklenme (Seeding) siireci ve kristalin bliylimesini gézlemleme zorlugu,
e Eriyik kristallestikge dogal iletim seviyesi degisir, disaridan iletime miidahale
etmek zordur,

e Ampul ve tabanin hazirlanmasi, contalama (sealing).....vs. biiyiik dl¢ekli iiretimi

zorlagtirmaktadir.

(11
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Sekil 3.4 Bridgman firininin sematik gosterimi ve 1s1 dagilimi

3.1.1 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn tek kristallerinin biiyiitiilmesi

InSe kiilge kristali Atatiirk Universitesi Fizik Béliimii’nde (Ates 2002), GaSe, GaSe:Ge
ve GaSe:Sn kristalleri de Kafkas Universitesi Fizik Boliimii’nde Bridgman Stochbarger
yontemiyle biiyiitiildiiler (Yiksek vd. 2009, Yiiksek vd. 2010a). Elde edilen tabakali
GaSe kristalinin bir kesiti sekil 3.5’te gosterilmektedir.

Bu tez ¢alismasinda kullanilan amorf ince filmler vakum altinda 1sisal buharlagtirma

yontemi ile hazirlanmistir.
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Sekil 3.5 Tabakali GaSe kristalinden bir kesit (foto, 2010)

3.2 Vakum Altinda Isisal Buharlastirma Yontemi

Isisal buharlagtirma yontemi ince film biiylitme yontemlerinden biridir. Kat1 durumdaki
malzemelerin vakum altinda 1sitilarak buharlastirilmasi durumunda herhangi bir engelle
kargilasmadan alttag tizerine direk gitmeleri saglanir. Alttag {izerine gelen buhar
halindeki tanecikler enerjilerinin ¢ok biiylik boliimiinii alttas ile paylasarak sogurlar ve
tekrar kat1 hale gegerler. Bu sekilde tanecikler birbirlerinin iizerine eklenerek istenilen

biiyiikliiklerde ince film elde edilebilir.

InSe ince filmler Erzurum Atatiirk Universitesi arastirma labaratuvarlarinda vakum
altinda 1s1sal buharlastirma yontemiyle biiylitiildi (Yiiksek vd. 2010b). GaSe, GaSe:Ge
ve GaSe:Sn ince filmleri ise laboratuvarimizda sekil 3.6’da gosterilen vakum altinda
1s1sal buharlastirma sistemiyle biiyiitiildii. Vakum altinda 1sisal buharlastirma sisteminin
bilgisayara bagli bir programa sahip olmasi nedeniyle kontrollii bir sekilde (saniyede
0.1 Angsrom’den baslayarak) istenilen hizda ince film biiyiitiilebilmektedir. Cok kisa
siirede (~20 dak.) 8x10° Torr basinca inebilmektedir. Sahip oldugu kalinlik dedektérii
ve monitorii sayesinde alttas iizerine hangi kalinlikta ince filmin biiylidiigii hakkinda

bilgi vermektedir (yaklasik %20 hata ile).
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Sekil 3.6 Vakum altinda 1s1sal buharlastirma sistemi (foto, 2010)

3.2.1 GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn ince filmlerinin biiyiitiilmesi

Ince filmlerin biiyiitiildiikleri kristaller (GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn) bir jilet yardimiyla
kiigiik parcalar halinde kesilerek hassas terazide tartildilar. GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn
kristallerinden 38, 45, 55, 65 ve 74 nm kalinliklarinda ince filmler biiylitmek igin
sirastyla;  0.0072, 0.0088, 0.01, 0.0108 ve 0.0118 gram’lik kiitleler tartildi.
Buharlastirma esnasinda kesilip tartilan kristaller Molibden kasik igerisine
yerlestirildiler. Biiyiitiilen her bir malzeme igin farkli Molibden kasik kullamildi. ince
filmlerin tizerinde biyiitiildiikleri fused silika alttaglar ultrasonik banyoda yaklasik 2
saat siireyle yikandi ve oksitlenmenin engellenmesi amaciyla azot gazina maruz
birakildiktan sonra hemen alttas tutucuya yerlestirildiler. Alttas tutucu Molibden
kasiktan yaklasik olarak 14 cm yukarida asildi. Alttas tutucu ve malzemeler yerlerine
yerlestirildikten sonra vakum odasinin basmci 8x10° Torr’a getirildi ve kasik icinden
elektrik akimi gegirilerek 1sitilmaya baslandi. Kagsik ~44 Amper’de kizarmaya basladi
ve bilyiime hiz1 ~0.5A/s olacak sekilde kasiktan gegirilen akim ayarlandi (53 Amper
civarinda). Fused silika alttag iizerine biiyiitiillen bir GaSe ince filmi sekil 3.7°de

verilmektedir.
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Sekil 3.7 Fused silika lizerine biiyiitiilmiis GaSe ince filmi (foto, 2010)

3.3 Yarniiletkenlerde Cizgisel Sogurma Katsayis1 ve Yasak Enerji Arahgimmn
Belirlenmesi

Yariiletkenlerde cizgisel sogurma katsayilarn iki farklt durum icin iki sekilde

belirlenirler. Kiilge formundaki yariiletken kristaller i¢in (Urbach 1953, Pankove 1971);

a=ME_—Eg)nJ (3.1)

esitliginden bulunabilir. Burada A4 bir sabit, £ uygulanan dalgaboyundaki fotonun
enerjisi, E, yasak enerji araligi ve n =2, 3, 1/2 ve 3/2 gibi degerler alir. Burada n = 2
indirek bant gecisli fakat yasak enerji araliginda safsizlik yada katki seviyelerinin
olmasi, n =3 indirek bant gecisli ve yasak enerji araliginda herhangi bir seviyenin
olmamasi, n=1/2 direk bant gegisli olup yasak enerji aralifinda safsizlik veya katki
seviyelerinin olmasi ve n =3/2 direk bant gegisli olup yasak enerji araliginda herhangi

bir seviyenin olmamas1 durumlarinda kullanilir (Qasrawi 2005).

Amorf formundaki yariiletkenler i¢in durum biraz farklidir. Amorf yariletkenlerde

1

sogurma katsayist « >10*cm™ olmasi durumunda esitlik (3.1) kullanilirken,
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l<a<10*cm™ araliginda olmasi durumunda (Pankove 1971, Tauc 1974, Qasrawi

2005);

a=a, exp(%e) (3.2)

esitligi kullanilir. Burada «,, sabit, E gelen fotonun enerjisi ve E, ekponansiyel kenar

bolgesinin egimini karakterize eder ve filmde var olan kusur veya katki seviyelerinin

bant kuyrugunun genisligine karsilik gelir.

Hem kiilce hem de amorf formundaki yariiletkenlerin yasak enerji aralifinin

belirlenmesi i¢in ise esitlik (3.1) kullanilir. Bu durumda Av’ye karsilik (ahv)" cizdirilir

(x-ekseni v ve y-ekseni (ahv)’ olmak iizere). Burdaki n yukarida bahsettigimiz ayni
say1 degerlerini ayn1 durumlar icin alir. Sogurma kenariyla ¢akisik bir ¢izgi ¢izilip x-
eksenine indirilir, bu ¢izginin x-eksenini kestigi noktanin enerji degeri o malzemenin

yasak enerji araliginin degeridir.

3.3.1 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletkenlerinin kiilce kristal ve amorf
hallerinin cizgisel sogurma ozellikleri

Bu tez kapsaminda calisilan yariiletkenlerin kiilge kristal ve fused silika alttag lizerine
biiyiitiilen amorf ince film hallerinin ¢izgisel sogurma spektrumlar1 sekil 3.8’de
gosterilen ¢izgisel sogurma spektrometresi (Shimadzu UV-1800) ile alindi. Bu ¢izgisel
sogurma spektrometresi yardimiyla mordtesi (ultraviyole) ile kizilétesi (infrared) (190 —

1100 nm) arasindaki bdlgenin ¢izgisel sogurma spektrumu alinabilmektedir.
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Sekil 3.8 Cizgisel sogurma spektrometresi (Shimadzu UV-1800 foto, 2010)

Kiilge kristallerin ¢izgisel sogurma spektrumlarit alinirken, ortamdaki giiriiltiiyili yok
etmek i¢in spektrumun alinacagi bolge malzeme yok iken tarandi. Daha sonra malzeme

1s18a dik sekilde konumlandirilarak tekrar ayni spektrum bolgesi tarandi.

Amorf halindeki ince filmlerin ¢izgisel sogurma spektrumlart belirlenirken, Once
referans spektrumu (baseline) almak i¢in spektrometrenin i¢inde hem referans hem de
malzemenin konulacagi yerlere fused silika alttaslar (ince filmler fused silika alttaslar
lizerine biyiitiildiikleri i¢in) konularak alinacak spektrum bolgesi tarandi. Daha sonra
malzemenin konulacag:1 yerden fused silika alttas kaldirilip, onun yerine {izerine ince
film kaplanmis fused silika alttas konuldu ve spektrum bolgesi tarandi. Boylece
alttastan kaynaklanan ve sogurma spektrumuna katkida bulunabilecek etki Onlenmis

oldu.
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3.4 Kalinliklarin Belirlenmesi

Cizgisel olmayan sogurma katsayisinin belirlenebilmesi i¢in fit denkleminde kullanilan
ve bilinmesi gereken parametrelerden biri 6rnegin kalinhigidir. Kiilge formundaki
yariiletken kristallerin kalinliklari, tizerine kamera monte edilmis optik mikroskop veya
taramali elektron mikroskobu (SEM) ile belirlenebilirken, nanometre mertebesindeki
kalinliklara sahip ince filmlerin kalinliklarini daha hassas bir sekilde o6lcebilen

spektroskopik elipsometre yardimiyla belirlenebilmektedir.

Elipsometre yansima ve gecirgenligin iizerine kutuplanmanin degisimini 6lger. Ideal
elipsometre yansimaya dayali ol¢iim yapan elipsometredir. Malzemelerin kalinlik,
kirllma indisi, sOniim katsayis1 gibi Ozellikleri kutuplanmanin degisiminden
belirlenmektedir. Spektroskopik elipsometreler birkag Angstrom ile birkag mikrometre
kalinliklar1 arasindaki kalinliklar1 Angstrom hassasiyetinde Ol¢ebilmektedir. Sekil

3.9’da bir spektroskopik elipsometrenin sematik gosterimi yer almaktadir.

Elipsometrenin ¢alisma prensibi sdyle Ozetlenebilir: bir 11k kaynagindan ¢ikan, bir
kutuplayict tarafindan kutuplanmis, ¢izgisel kutuplu 151k, dalga plakasindan gecirilerek
malzeme {lizerine dugiirilir. Isik yansidiktan sonra tekrar sirasiyla; dalga plakasi,
analizor denilen bir kutuplayicidan gegirilerek dedektdre diisiiriiliir. Incelenen filmin
tabakalarindan yansiyan 1smin kutuplulugundaki degisim malzemenin tabakalarinin

optik sabitleri ve kalinlig1 ile ilgili bilgi verir.

Malzeme iizerine gelen 1518in kutuplanma durumu bir s ve bir p bilesenine ayrigsmis
olmalidir (s bileseni gelis diizlemine dik ve malzemenin ylizeyine paralel titresir, p
bileseni ise gelis diizlemine paralel titresir). Yansiyan 1sinin s ve p bilesenlerinin

genliklerinin, gelen 1s1nin s ve p bilesenlerine oranlar sirasi ile 7, ve r, ile verilir.

Elipsometre kompleks Frensel yansima katsayilarinin (p) oranlarini 6lgmeye dayanir.

Kompleks yansima oran1t ¥ ve A gibi iki parametre ile tanimlanir:

p=r,/r, =tan(‘¥) exp(iA) (3.3)
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Esitligin sag tarafi kompleks bir saymin bagka bir ifadesi olarak diisiiniilebilir.

Isik Dedektor

Kutuplayici Kutuplayici

Malzeme

Sekil 3.9 Spektroskopik elipsometrenin sematik gdsterimi

Burada tan¥ yansima iizerindeki genlik orani ve A faz kaymasidir. Yapilan aritim
sonucunda Fresnel esitlikleri kullanilarak, hesaplanan W ve A degerleri deneyle en iyi
sekilde uyum gosterdiginde malzemenin optik sabitleri dedigimiz ¢izgisel kirilma indisi,

soniim katsayis1 ve kalinligi belirlenir.

Spektroskopik elipsometrede farkli dalga boylarinda 6l¢iim yapilabildigi i¢in kirilma

indisi ve sOniim katsayisinin dalgaboyuna bagli degisimi incelenebilir.

3.4.1 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletkenlerinin kiilce kristal ve amorf
hallerinin kalinhklarmin belirlenmesi

InSe kiilge kristalinin kalinlig1 taramali elektron mikroskobu (SEM) yardimiyla
belirlendi. GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kiilge kristallerinin kalinliklar1 iizerine kamera

monte edilmis optik mikroskop (Nikon-OPTIPHOT-100) yardimiyla belirlendi.
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InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletken ince filmlerin kalinliklar1 sekil 3.10’°da
gosterilen spektroskopik elipsometre yardimiyla 1.24 eV ile 3.34 eV (999 — 370 nm)

arasindaki foton araligi kullanilarak belirlendi. Biitlin ince filmler i¢in malzemeye ii¢

Sekil 3.10 Spektroskopik elipsometre (Woollam,-M2000V foto, 2010)

farkli acida (60°, 65° ve 70°) 1s1k gonderilerek spektrumlar alindi. Bu durum aritim (fit)
dogrulugunu arttirmaktadir.
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3.5 Z-Tarama Teknigi

Z-tarama teknigi c¢izgisel olmayan kirilma ve sogurma degisimlerini belirlemek igin
kullanilan yontemlerden biridir. Basit bir sekilde yorumlanabilmesinin yaninda basit
uygulanabilirliginin olmas1 bu teknigi kullanigh kilmaktadir. Bu teknik ilk olarak Bahae
ve ¢alisma arkadaglan tarafindan kesfedilmistir (Bahae vd. 1990). Bu teknikte tek 1sin
demeti kullanildigindan dolay1 diger tekniklere gore ¢ok daha kolaydir. Z- tarama
teknigini diger tekniklerden iistiin kilan bir diger ozelligi, cizgisel olmayan kirilma
indisi ve sogurma degerlerinin biiyiikliigline ve isaretlerine duyarli olmasidir. Bu teknik
iki boliimden olusmaktadir; agik yarik- ve kapali yarik Z-tarama bolimii. Kapali yarik
boliimiinde malzemelerin ¢izgisel olmayan kirilma indisleri belirlenirken, agik yarik Z-
tarama bolimiinde c¢izgisel olmayan sogurma ve doyurulabilir sogurma etkileri
belirlenebilmektedir. Cizgisel olmayan kirilma indisi degisimleri bu tez kapsaminin

disinda oldugundan dolay1 kapali1 yarik Z-tarama bdliimii tizerinde durulmayacaktir.

3.5.1 Acik yarik Z-tarama teknigi

Cizgisel olmayan sogurma katsayis1 (f) veya doyum esik siddetini (Is47) belirleme
yontemlerinden biridir. Ag¢ik yarik Z-tarama boliimiinde malzemeden gegen 1sinin
tamami bir mercek vasitasiyla toplanir ve dedektdre gonderilir. Boylece, bu durumda
cizgisel olmayan gecirgenlik sadece ¢igisel olmayan sogurma veya doyurulabilir
sogurma olmast durumunda degisir. Acik yarik Z-tarama deney diizenegi sekil 3.11°de
gosterilmektedir. TEMyy moduna ve Gaussian profiline sahip bir 151n demeti ince

kenarli bir mercek yardimi ile (L<<z,, burada z, havada 151k demetinin Rayleigh

araligidir) odaklanarak malzemeye disiiriilmektedir. Malzeme mercegin Oniinden
baslayarak hareket ettirilerek odaga getirilir ve odaktan gecirilip uzaklastirilarak farkli
siddetlere maruz birakilir. Bu durumda malzemenin odaga gelip ordan uzaklagmasi
durumunda dedektore diisiiriilen enerji oraninda iki farkli durum olusabilir. Bu
durumlardan birincisinde; Mercegin Oniinde siddetin diisiik olmasindan dolay1 sadece
cizgisel sogurma olusur. Malzeme ¢izgisel olmayan tepkinin gozlenecegi siddetin
oldugu bolgeye geldiginde (odaga yaklastiginda), ¢izgisel sogurmaya ek olarak ¢izgisel

olmayan sogurma da katkida bulunur ve dedektore ulagan enerjide diisiis olusur. Bu
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diisiis, siddetin en yiiksek oldugu odak noktasina ulasilincaya kadar devam eder.
Malzeme odag1 gectikten sonra siddet tekrar artmaya baslayacagindan dolayi, dedektore
ulasan enerji giderek artmaya baslar ve tekrar c¢izgisel olmayan tepkinin
gbzlenemeyecegi bolgeye ulasildiginda sadece c¢izgisel sogurma gozlenir. Dedektor
tarafindan Olgiilen enerji degerleri 1’e normalize edilerek sekil 3.12°de gosterilen egri

elde edilir.

Lazer

+z < » —Z

Sekil 3.11 Agik yarik Z-tarama deney diizenegi.
P: Prizma, A: Ayna, ND: ND Filtre, Y: Yarik, M: Mercek, N: Malzeme, D: Dedektor’li gostermektedir

Bu tepki, cizgisel olmayan sogurma tepkisi olarak bilinir ve bu tepkiye tek foton
sogurmasi (bu etki siddete degil akiya baglhdir), iki foton sogurmasi, serbest tasiyici
sogurmasi, ardisik foton sogurmasi gibi etkiler katkida bulunur. Ikinci durumda ise;
cizgisel bolge gecildikten sonra ¢izgisel olmayan tepkinin gozlenecegi noktaya
gelindikten sonra odaga kadar dedektore gelen enerjide bir artis olur, odak gecilip
cizgisel olmayan tepkinin gdzlenemeyecegi noktaya gelene kadar dedektore gelen
enerjide tekrar azalma olur ve ¢izgisel bolgeye gegilir. Burada dedektdrden alinan
veriler de 1’e normalize edilerek sekil 3.13’deki gibi bir egri elde edilir. Bu tepkiye de

doyurulabilir sogurma denir ve bu tepkiye yukarida bahsedilen tek foton sogurmasi, iki
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foton sogurmasi, serbest tasiyict sogurmasi ve ardisik foton sogurmasindan kaynakli

sogurmalar katkida bulunur.

1.1

1.0

09 -

0.8 |-

0.7 -

0.6 |-

0.5

Normalize Gegirgenlik (a.u.)

04

Z(mm)

Sekil 3.12 Cizgisel olmayan sogurma egrisi

14

1.2

11

1.0 - e

Normalize Gegirgenlik (a.u.)

09 |-

Z(mm)

Sekil 3.13 Doyurulabilir sogurma egrisi
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3.5.2 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletkenlerinin kiilce kristal ve amorf
hallerinin c¢izgisel olmayan ve doyurulabilir sogurmalarinin belirlenmesi

InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletken malzemelerinin hepsinin ¢izgisel olmayan
ve doyurulabilir sogurmalart literatiirde tanimlanan acik yarik Z-tarama deney
yontemiyle (Bahae vd. 1990) belirlendi. Ag¢ik yarik Z-tarama deney diizenegi sekil
3.14’te gosterilmektedir. A¢ik yarik Z-tarama deneyleri li¢ farkli lazer 151k kaynag:
kullanilarak yapildi. Bu 151k kaynaklarindan birincisi, 4 ns atma siireli, 1064 nm dalga
boylu (1.16 eV) ve 10 Hz frekansli, neodmiyum katkil1 yitriyum-aliiminyum garnat
(Nd:YAG) lazeridir (Quantel Brillant). ikinci 151k kaynag1 65 ps atma siireli, 1064 nm
dalga boylu (1.16 eV) ve 10 Hz frekansh diger bir Nd:YAG lazeridir (Continuum
Leopard SV). Ugiincii 151k kaynag1 44 fs atma siireli, 800 nm dalga boylu (1.55 eV) ve 1
kHz frekansli, mod-kilitli Ti:Safir lazer yiikselte¢ sistemidir (Spectra Physics, Spitfire
Pro XP).

Sekil 3.14 Agik yarik Z-tarama deney diizenegi (foto, 2010)
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InSe kiilge kristalinin ¢izgisel olmayan sogurma davranist hem nanosaniye hem de
pikosaniye lazer sistemleri kullanilarak incelendi. Ag¢ik yarik Z-tarama deneylerinde
odaklama mercegi olarak, 20 cm odak uzaklikli ince kenarli mercek kullanildi.
Nanosaniye lazer 151k kaynagi yardimiyla yapilan agik yarik Z-tarama deneyleri [ =
5.02x10"" W/m? ile I, = 1.08x10"* W/m® odak siddetleri araliginda 4 farkli siddette
yapildi. Pikosaniye lazer 151k kaynagi yardimiyla yapilan acik yarik Z-tarama deneyleri
de Iy = 7.81x10'2 W/m? ile Iy = 1.49x10" W/m? odak siddetleri araliginda 4 farkh
siddete yapildi.

GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kiilge kristallerinin ¢izgisel olmayan ve doyurulabilir
sogurma davraniglarini belirlemek i¢cin de nanosaniye ve pikosaniye lazer 1s1k
kaynaklar1 kullanildi. Burda da yola bagl olarak siddeti degistirmek icin odaklama
mercegi olarak, 20 cm odak uzaklikli ince kenarli mercek kullanildi. GaSe ve GaSe:Ge
kiilge kristallerinin nanosaniye ve pikosaniye agik yarik Z-tarama deneyleri [, =
4.90x10"" W/m? ile I, = 1.06x10"* W/m?* arasindaki odak siddetleri araliginda 6 farkli
siddette yapildi. GaSe:Sn kiilge kristalinin nanosaniye ve pikosaniye agik yarik Z-
tarama deneyleri /) = 4.90x10'" W/m? ile I, = 1.06x10'> W/m? arasindaki odak siddetleri
araliginda 3 farkli siddette yapildi.

InSe amorf ince filmlerinin kalinliga bagl olarak ¢izgisel olmayan ve doyurulabilir
sogurma davraniglarim1 belirlemek icin agik yarik Z-tarama deneylerinde, nanosaniye,
pikosaniye ve femtosaniye lazer 151k kaynaklari kullanildi. Nanosaniye ve pikosaniye
acik yarik Z-tarama deneylerinde odaklama merce8i olarak 20 cm, femtosaniye
deneylerinde ise 40 cm odak uzaklikli ince kenarli mercekler kullanildi. Nanosaniye
acik yarik Z-tarama deneyleri /) = 4.14x10"" W/m? odak siddetinde, pikosaniye agik
yarik Z-tarama deneyleri 7, = 3.06x10"> W/m” siddettinde ve femtosaniye deneyleri de Iy
= 8.77x10"° W/m” siddetinde yapildi. Ayrica 70 nm kalinhigindaki InSe ince filminin o
=0.88x10"® W/m® ile I, = 1.41x10'® W/m? arasindaki odak siddetleri araliginda 4 farkli
siddette acik yarik Z-tarama deneyleri yapildi.

GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerinin kalinliga bagl olarak cizgisel

olmayan ve doyurulabilir sogurma davranislarini belirlemek i¢in acik yarik Z-tarama
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deneylerinde nanosaniye ve pikosaniye lazer 151k kaynaklari kullanildi. Nanosaniye ve

pikosaniye acik yarik Z-tarama deneylerinde odaklama mercegi olarak 20 cm odak

uzakliklt ince kenarli mercek kullanildi. Nanosaniye agik yarik Z-tarama deneyleri /
1.94x10"> W/m® siddetinde ve pikosaniye agik yarik Z-tarama deneyleri de I, =
4.23x10"” W/m® siddetinde yapildi. Ayrica 74 nm kalmhgindaki GaSe, GaSe:Ge ve
GaSe:Sn ince filmlerinin pikosaniye lazer kullanilarak I, = 0.86x10" W/m? ile I, =
3.06x10"° W/m? arasindaki odak siddetleri araliginda 4 farkli siddette agik yarik Z-

tarama deneyleri yapildu.

3.6 Ultra Hizh Spektroskopi (Pump-Probe Spektroskopisi)

Ultra hizli spektroskopi teknigi, kisa siireli sogurma spektroskopisinde kullanilir. Bu
teknik malzemelerdeki elektronlarin uyarilabilecekleri izinli seviyeleri ve elektronlarin
birinci uyarilmig seviyesinde kalma siirelerini belirlemeye yardimci olur. Beyaz 151kl
ultra hizli spektroskopi (pump-probe) deney diizenegi sematik olarak sekil 3.15°te

gosterilmektedir.

Ultra hizli spektroskopi teknigi ile incelenen 6rneklerin elektronlar: siddetli ve ¢ok hizli
bir pompa (pump) atmasiyla taban seviyesinden birinci uyarilmig seviyeye uyarilirlar.
Siddetge zayif olan geciktirilmis diger 151 (genellikle beyaz 151k kullanilir ve probe
olarak adlandirilir) elektronlar birinci uyarilmis seviyesine uyarildiklar1 anda
gonderilerek, pompa ve beyaz 1sik atmalarinin fiziksel olarak ayni anda, malzeme
tizerinde ayni noktaya disiiriiliir ve birinci uyarilmis seviyesindeki elektronlarin biiyiik
bir kisminin daha st uyarilmis seviyelere ¢ikmalari saglanir. Bu olay zamanda sifir
noktasi olarak bilinir. Beyaz 151n spektrumundan sogurulan dalgaboylar1 vasitasi ile
elektronlarin uyarilabilecekleri izinli seviye yada seviyeler belirlenebilir. Birinci
uyarilmig seviyesine uyarilan elektronlarin bir kismi da beyaz 1sik atmasi ile
kargilasmadan taban seviyesine inebilirler. Beyaz 11k atmalar1 pompa atmalarina gore
geciktirilir. Bu durumda beyaz 151k ile karsilasmadan taban seviyesine inen elektronlarin
sayisinda artis olacagindan, daha iist uyarilmis seviyelere uyarilabilen elektronlarin
sayisinda eksponansiyel olarak azalma olur. Beyaz 1s1k atmalarinin geciktirilmesi islemi

birinci uyarilmis seviyesinden daha iist seviyelere elektronlar uyarilamayana kadar, yani
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tiim elektronlar taban durumuna diisene kadar devam ettirilir. Beyaz 151n spektrumunun
bir dalgaboyunda olusan sogurmanin zamanla azalisi, eksponansiyel diisiis ifadesi ile
aritilarak bu dalgaboyuna kars1 gelen seviyenin Omrii yani elektronlarin bu seviyede

kalma stireleri belirlenir.

OPA’nin (Optik Parametrik Yiikselteg) ¢ikist 250 — 2800 nm arasinda ayarlanabilir bir
pompa 1s1n1 elde etmek i¢in kullanilir. Beyaz 151k (probe) Spitfire’den ¢ikan 800 nm
dalga boyundaki 1s1k safir plaka {izerine gonderilerek iiretilir. Pompa ve beyaz 151k
atmalarinin malzeme iizerinde fiziksel olarak ayni noktadan ge¢meleri saglanir.
Malzemenin i¢inden gegen pompa 1sin1 malzemenin arkasinda bir bloklayici ile
kesilirken, malzemeden gegen beyaz 151k optik spektrometre ile algilanir. Pompa ile
beyaz 151k atmalar1 arasinda zamandaki gecikme, {izerine ters yansitici ayna
(retroreflector mirror) monte edilmis adim motorunun hareket ettirilip beyaz 1s18in
geciktirilmesiyle ayarlanir. Pompa ve beyaz 1sik atmalarinin malzeme iizerinde ayni

anda ayni noktadan gegmelerini saglamak bu deneyin 6nemli bir asamasidir.

Bilgisayar

A OPA

Sekil 3.15 Ultra hizli spektroskopi (pump-probe) deney diizeneginin sematik gosterimi.
TFP : Ince film kutuplayici, A : Ayna, Y : Yarik, TYA : ters yansitici ayna, S : Adim motoru, ND : ND
filtre, SP : Safir plaka, N : Malzeme, M : Mercek, F : Filtre, FOK : Fiber optik kablo, FOS : Fiber optik
spektrometre, OPA : Optik parametrik yiikselteg, K : Kesici, P : Kutuplayict ve B : Bloklayiciy1
gostermektedir
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3.6.1 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerinde serbest tasiyici
omiirlerinin belirlenmesi

InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerinde serbest tasiyicit dmiirleri ultra
hizli spektroskopi yardimiyla belirlendi. Bu deneyin yapildigi ultra hizli spektroskopi
(Spectra Physics, Helios) sekil 3.16°da gosterilmektedir.

Bu deneyde pompa 1511 olarak, Ti:Safir lazer yiikselteci-optik parametrik yiikselte¢
sisteminden elde edilen, 800 nm dalga boylu, 1 kHz frekansli ve 200 fs atma siireli lazer
15181 kullanildi. Sonda 1g1n1 olarak da, safir plakadan tiretilen siireli beyaz 1s1k kullanildi.

Sonda 151m1n1n geciktirilmesi motorize hareket diizenegi yardimiyla gergeklestirildi.

Sekil 3.16 Ultra hizli spektroskopi deney diizenegi (Spectra Physics, Helios foto, 2010)

42



4. BULGULAR

Bu tez kapsaminda InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletkenlerinin kristal ve amorf
hallerinin ¢izgisel olmayan ve doyurulabilir sogurma o6zellikleri incelendi. Cizgisel
olmayan ve doyurulabilir sogurma parametrelerinin aritimdan (fitten) elde
edilebilmeleri i¢in, malzemelerin c¢alisilan dalga boyundaki ¢izgisel sogurma katsayilari,
yasak eneji bant araliklar1 ve kalinliklar1 gibi parametrelerin bilinmesi gerekir. Bununla
beraber, incelenen yariiletkenlerin ¢izgisel olmayan davranislarinin modellenerek
artimlarinin  yapilabilmesi icin, serbest tagiyicilarin 6miirlerinin belirlenmesi gerekir.
Ornegin incelenen yariiletkende tastyict dmiirleri kullanilan lazer atma siiresinden daha
kisa ise bu yariiletkende doyurulabilir sogurmanin gézlenememesi gerekir. Ancak
incelenen yariiletkenin tastyict dmiirleri kullanilan lazer atma siiresinden biiylik olmasi
durumunda doyurulabilir sogurma gozlenebilir. Yariiletkenlerde ¢izgisel olmayan ve
doyurulabilir sogurmaya neden olan fiziksek olaylar hakkinda yorum getirilebilmesi
i¢in, yariiletkenlerin kristal veya amorf halinde olduklari, yasak enerji araliklari, amorf
yapida olmalart durumunda parca biiytikliikleri ve yasak enerji araliginda kusur veya

katk1 seviyelerinin var olup olmadiklarinin bilinmesi gerekir.

Bu boliimde, acgik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen c¢izgisel olmayan ve
doyurulabilir sogurma verileri, bu verilerin aritimi ve yorumlanmas i¢in gerekli diger
fiziksel niceliklerin (kalinlik, yasak enerji bant araligi, ¢izgisel sogurma spektrumu gibi)
Olciim sonuclar1 yer almaktadir. Bu bolimde once kiilge (bulk) kristallerin 6l¢iim
sonuglart (boliim 4.1°de), daha sonra amorf ince filmlerin 6l¢iim sonuglart (bSliim

4.2°de) verilecektir.

4.1 Kiilge (Bulk) Kristallerin Olciim Sonuclari

4.1.1 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kiil¢e yariiletken kristallerin kalinhiklar:

InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kiilge yariiletken kristallerin kalinliklar1 sekil 4.1-
4.4’te verilmektedir. InSe kiilge kristalinin kalinlig1 taramali elektron mikroskobu

(SEM) yardimiyla belirlendi. Bununla beraber GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kiilge
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kristallerinin kalinliklari, {izerine kamera monte edilmis optik mikroskop (Nikon-

OPTIPHOT-100) yardimiyla belirlendi.

wD mag HV spot| det HFW 1/23/2010
8.9 mm |3072x|500kV| 3.0 |[ETD|97.1 pm|3:25:51 PM

Sekil 4.1 InSe kiilge kristalinin SEM’den belirlenen kalinligi

-

HH L1
Kabnhk: 3006 um

Sekil 4.2 GaSe kiilce kristalinin optik mikroskoptan elde edilen kalinlig
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HHL1
Kalinhk: 312.2 um

Sekil 4.3 GaSe:Ge kiilge kristalinin optik mikroskoptan elde edilen kalinlig:

WML
Kahnbk: 93.2 um

Sekil 4.4 GaSe:Sn kiilge kristalinin optik mikroskoptan elde edilen kalinlig1

45



4.1.2 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kiilce yariiletken kristallerin cizgisel
sogurma spektrumlari

Bu tez kapsaminda ¢alisilan, InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletkenlerinin kiilgce
kristallerinin Shimadzu UV-1800 spektrometresi yardimiyla alinan ¢izgisel sogurma

spektrumlar sirastyla sekil 4.5-4.8de verilmektedir.
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Sekil 4.5 InSe kiilge kristalinin ¢izgisel sogurma spektrumu
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Sekil 4.6 GaSe kiilce kristalinin ¢izgisel sogurma spektrumu
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Sekil 4.7 GaSe:Ge kiilce kristalinin ¢izgisel sogurma spektrumu
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Sekil 4.8 GaSe:Sn kiilce kristalinin ¢izgisel sogurma spektrumu

4.1.3 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kiil¢e yariiletken kristallerin yasak enerji
araliklar

Yariiletkenlerin yasak enerji araliklar1 3. boliimde bahsedildigi gibi ¢izgisel sogurma
spektrumlarindan yararlanilarak hesaplandi. InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kiilce
yariiletken kristallerinin yasak enerji araliklar esitlik 3.1°den hesaplandi. Bu yariiletken
kristaller direk bant gec¢isine sahip olduklarindan dolayi, esitlik 3.1°deki “n™ 1/2 olarak
secildi ve yasak enerji bant araliklar1 hesaplandi. Elde edilen yasak enerji bant
araliklarinin degerleri sonu¢ ve tartisma boliimiinde (5. Boliimde) tablolar igerisinde
verilecektir. Yasak enerji bant araliklar1 belirlenirken InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn

kiilge yariiletken kristallerinin yapilan aritimlar sekil 4.9-4.12°de verilmektedir.

48



100

90 |-
80
~_ 70
> I
= 60
o L
E 5l
©
o L
* 40}
> 30+
e
3 I
20
10 |
0 I f | ! | ! | ' | !
1.1 1.2 1.3 14 1.5 1.6
Enerji (eV)
Sekil 4.9 InSe kiilge kristalinin yasak enerji bant aralig1
675 |-
600 |-
525
E 450 |-
‘£ 375}
S 300}
x
- L
S~ 225 |-
>
_% L
~ 150 |-
75 |
0 L | '
1.00 1.25 1.50 1.75 2.00 2.25 2.50

Enerji (eV)

Sekil 4.10 GaSe kiilge kristalinin yasak enerji bant aralig
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675 - égﬁf

600 |-

525 |-
L D
450

375 |-
300 -

225 +

(ahv)%.1x10° (m?)(eV)?

150 |-

75 |-

1.00 1.25 1.50 1.75 2.00 2.25 2.50
Enerji (eV)

Sekil 4.12 GaSe:Sn kiilge kristalinin yasak enerji bant aralig1
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4.1.4 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn kiilce yariiletken kristallerin cizgisel
olmayan ve doyurulabilir sogurmalari

4.1.4.1 InSe

InSe kiilge kristalinin, nanosaniye agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen
cizgisel olmayan sogurma egrileri sekil 4.13’te ve pikosaniye acik yarik Z-tarama

deneylerinden elde edilen ¢izgisel olmayan sogurma egrileri de sekil 4.14’te

verilmektedir.
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Sekil 4.13 InSe kiilge kristalinin nanosaniye agik yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.14 InSe kiilge kristalinin pikosaniye ag¢ik yarik Z-tarama egrileri

4.1.4.2 GaSe

GaSe kiilge kristalinin nanosaniye acik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen

cizgisel olmayan sogurma egrileri sekil 4.15’te ve pikosaniye agik yarik Z-tarama

deneylerinden elde edilen ¢izgisel olmayan sogurma egrileri de sekil 4.16’da

verilmektedir.
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Sekil 4.16 GaSe kiilce kristalinin pikosaniye acik yarik Z-tarama egrileri
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4.1.4.3 GaSe:Ge

GaSe:Ge (% 0.01 oraninda Ge katkili GaSe) kiilge kristalinin agik yarik Z-tarama
deneylerinden, nanosaniye lazer 151k kaynagi kullanilarak elde edilen ¢izgisel olmayan
ve doyurulabilir sogurma egrileri sekil 4.17°de ve pikosaniye lazer 151tk kaynagi

kullanilarak elde edilenler de sekil 4.18°de verilmektedir.
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Sekil 4.17 GaSe:Ge kiilge kristalinin nanosaniye ag¢ik yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.18 GaSe:Ge kiilge kristalinin pikosaniye acik yarik Z-tarama egrileri

4.1.4.4 GaSe:Sn

GaSe:Ge (% 0.5 oraninda Sn katkili GaSe) kiilge kristalinin agik yarik Z-tarama
deneylerinden, nanosaniye lazer 151k kaynagi kullanilarak elde edilen ¢izgisel olmayan
ve doyurulabilir sogurma egrileri sekil 4.19°da ve pikosaniye lazer 1s1k kaynagi

kullanilarak elde edilenler de sekil 4.20’de verilmektedir.
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Sekil 4.19 GaSe:Sn kiilge kristalinin nanosaniye agik yarik Z-tarama egrileri
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4.2 Amorf Ince Filmlerin Ol¢iim Sonuclar

4.2.1 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn ince filmlerinin XRD grafikleri

Cizgisel olmayan ve doyurulabilir sogurma davranislar1 incelenmek {izere biiyiitiilen
InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletken ince filmlerinin kristal ya da amorf yapida
olduklarini belirlemek i¢in X-151m1 kirinim (XRD) teknigi kullanildi. XRD verileri Cu
K, kullanilarak, InSe ince fimleri i¢in 20 = 20° - 80°, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn ince
filmleri i¢in ise 20 = 10° - 70° aralifinda kaydedildi. Buradan InSe, GaSe, GaSe:Ge ve
GaSe:Sn ince filmlerinin hepsinin amorf yapida olduklar1 belirlendi. 70 nm
kalinligindaki InSe ince filminin XRD grafigi sekil 4.21°de ve 74 nm kalinliklarindaki
GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn ince filmlerinin XRD grafikleri de sirasiyla sekil 4.22-
4.24°te verilmektedir.
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Sekil 4.21 70 nm kalinligindaki InSe ince filminin XRD verileri
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Sekil 4.22 74 nm kalinligindaki GaSe ince filminin XRD verileri
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Sekil 4.23 74 nm kalinligindaki GaSe:Ge ince filminin XRD verileri
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Sekil 4.24 74 nm kalinligindaki GaSe:Sn ince filminin XRD verileri

4.2.2 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerin kalinhklar:

InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerinin kalinliklar1 spektroskopik
elipsometre yardimiyla belirlendi. 3. boliimde bahsedildigi gibi, elipsometre Stokes
parametrelerinden iki tanesini (W ve A) dalga boyuna bagli olarak olcer. Bu
parametreler elipsometre ile gelen bilgisayar programi kullanilarak teorik olarak Fresnel
yansima katsayilar1 yardimi ile hesaplandi. Hesaplanan ve 6l¢iilen parametreler kirilma
indisleri ile film kalinlig1 degistirilerek aritildilar. InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn
amorf ince filmlerinin kalinliklarin1 belirlemek i¢in spektroskopik elipsometreden elde
edilen ¥ ve A parametrelerinin dalga boyuna bagli grafikleri sirasiyla sekil 4.25-
4.28’de verilmektedir. Cizgisel olmayan ve doyurulabilir sogurma davranislarini
incelemek tizere, InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn yariiletken malzemelerinin her
birinden farkli kalinliklarda birkag ince film biiyiitiildii, ancak ayni malzemenin biitiin
ince filmleri benzer davranislar gosterdigi icin, her bir malzemeden sadece bir ince
filmin  spektroskopik elipsometreden alinmis, dalga boyuna karsihlk ¥ ve A

degerlerinin egrileri verilmektedir.
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Sekil 4.26 74 nm kalinligindaki GaSe ince filminin spektroskopik elipsometre
yardimiyla 6l¢iilen, dalga boyuna karsilik ¥ ve A egrileri

30

27

24

21

¥ (derece)
o

Sekil 4.27 74 nm kalinligindaki GaSe:Ge ince filminin spektroskopik elipsometre
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Sekil 4.28 74 nm kalinligindaki GaSe:Sn ince filminin spektroskopik elipsometre
yardimiyla 6l¢iilen, dalga boyuna karsilik ¥ ve A egrileri

4.2.3 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerin cizgisel sogurma
spektrumlar:

InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerinin Shimadzu UV-1800
spektrometresi yardimiyla alinan ¢izgisel sogurma spektrumlar sirasiyla sekil 4.29-

4.32°de verilmektedir.
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Sekil 4.29 InSe ince filmlerinin ¢izgisel sogurma spektrumlari

61



1.0

09 |-

0.8 |-

0.7 -

0.6 |-

0.5

04 -

Sogurma (a.u)

03 |-

0.2 |-

0.1

> O @ O

45 nm
55 nm
65 nm
74 nm

700 800

Dalga boyu (nm)

900

1000

1100 1200

Sekil 4.30 GaSe ince filmlerinin ¢izgisel sogurma spektrumlari
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Sekil 4.31 GaSe:Ge ince filmlerinin ¢izgisel sogurma spektrumlari

62



0.9

0.8 |-

0.6
0.5

04 +

Sogurma (a.u)

03 |-

0.1

0.0 PR U A (SR SRS NS R B R
300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200

Dalga boyu (nm)

Sekil 4.32 GaSe:Sn ince filmlerinin ¢izgisel sogurma spektrumlari

4.2.4 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerin yasak enerji bant
araliklan

InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerin yasak enerji bant araliklari
sogurma spektrumlarindan hesaplandi. InSe amorf ince filmlerinin yasak enrji bant
araliklar belirlenirken, InSe amorf ince filmleri direk bant gecisine sahip olduklarindan
dolay1 esitlik 3.3’teki n terimi 1/2 olarak alindi. GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince
filmlerinin yasak enerji bant araliklari belirlenirken, » terimi 2 olarak alindi. Ciinkii
GaSe amorf ince filmleri indirek bant gecisine sahiptirler (Thamiselvan vd. 2004) ve bu
tez kapsaminda ¢alisilan GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerinin yasak enerji
bant araliklarinin belirlenmesi i¢in yapilan aritim islemlerinde en iyi sonug # teriminin
yerine 2 sayisi alindiginda elde edilmistir. InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince

filmlerin yasak enrji bant araliklari sirasiyla sekil 4.33-4.36°da verilmektedir.
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Sekil 4.33 InSe amorf ince filmlerinin yasak enerji bant araliklar1
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Sekil 4.34 GaSe amorf ince filmlerinin yasak enerji bant araliklari
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Sekil 4.35 GaSe:Ge amorf ince filmlerinin yasak enerji bant araliklar
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Sekil 4.36 GaSe:Sn amorf ince filmlerinin yasak enerji bant araliklar
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4.2.5 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerin ¢izgisel olmayan ve
doyurulabilir sogurmalar

4.2.5.1 InSe

20, 52, 70 ve 104 nm kalinliklarindaki InSe amorf ince filmlerinin kalinliga bagh
cizgisel olmayan ve doyurulabilir sogurma o6zellikleri nanosaniye (Sekil 4.37),
pikosaniye (Sekil 4.38) ve femtosaniye (Sekil 4.39) agik yarik Z-tarama deneyleri
yapildi. Ayrica 70 nm kalinhigindaki InSe amorf ince filminin siddete bagl ¢izgisel
olmayan ve doyurulabilir sogurma davranist da femtosaniye acik yarik Z-tarama deney

yontemi ile incelendi (Sekil 4.40).
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Sekil 4.37 InSe ince filmlerinin 7, = 4.14x10"" W/m? siddetinde alinan nanosaniye acik
yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.38 InSe ince filmlerinin /) = 3.06x10" W/m? siddetinde alinan pikosaniye agik
yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.39 InSe ince filmlerinin /) = 8.77x10" W/m? siddetinde alinan femtosaniye agik
yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.40 70 nm kalinligindaki InSe ince filminin 800 nm dalga boyu, 44 fs atma
siiresi ve farkl siddetlerdeki femtosaniye acik yarik Z-tarama egrileri

4.2.5.2 GaSe

Farkl1 kalinlardaki (45, 55, 65 ve 74 nm) GaSe amorf ince filmlerinin nanosaniye agik
yarik Z-tarama egrileri sekil 4.41°de, pikosaniye agik yarik Z-tarama egrileri sekil
4.42°de verilmektedir. 74 nm kalinligindaki GaSe amorf ince filminin 1064 nm dalga
boyunda, 65 ps atma siiresinde ve farkli odak siddetlerinde elde edilen normalize

gecirgenlik egrileri sekil 4.43°te verilmektedir.
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Sekil 4.41 GaSe ince filmlerinin /) = 1.94x10'* W/m” siddetinde aliman nanosaniye acik
yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.42 GaSe ince filmlerinin /) = 4.23x10"* W/m” siddetinde alman pikosaniye acgik
yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.43 74 nm kalinhigindaki GaSe amorf ince filminin 1064 nm dalga boyunda, 65
ps atma stiresinde ve farkli siddetlerde alinan normalize gegirgenlik egrileri

4.2.5.3 GaSe:Ge

Farkli kalinlardaki (45, 55, 65 ve 74 nm) GaSe:Ge amorf ince filmlerinin nanosaniye
acik yarik Z-tarama egrileri sekil 4.44’°te, pikosaniye acgik yarik Z-tarama egrileri sekil
4.45te verilmektedir. 74 nm kalinligindaki GaSe:Ge amorf ince filminin 1064 nm dalga
boyunda, 65 ps atma siiresinde ve farkli odak siddetlerinde elde edilen normalize

gecirgenlik egrileri sekil 4.46°da verilmektedir.
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Sekil 4.44 GaSe:Ge ince filmlerinin 7, = 1.94x10'* W/m? siddetinde alinan nanosaniye
acik yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.45 GaSe:Ge ince filmlerinin 7, = 4.23x10"> W/m” siddetinde alinan pikosaniye
acik yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.46 74 nm kalinligindaki GaSe:Ge amorf ince filminin 1064 nm dalga boyunda,
65 ps atma siiresinde ve farkli siddetlerde alinan normalize gegirgenlik
egrileri

4.2.5.4 GaSe:Sn

Farkli kalinlardaki (38, 45, 55, 65 ve 74 nm) GaSe:Ge amorf ince filmlerinin
nanosaniye agik yarik Z-tarama egrileri sekil 4.47°de, pikosaniye acik yarik Z-tarama
egrileri sekil 4.48°de verilmektedir. 74 nm kalinligindaki GaSe:Sn amorf ince filminin
1064 nm dalga boyunda, 65 ps atma siiresinde ve farkli odak siddetlerinde elde edilen

normalize gecirgenlik egrileri sekil 4.49°da verilmektedir.
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Sekil 4.47 GaSe:Sn ince filmlerinin 7, = 1.94x10"* W/m? siddetinde alinan nanosaniye
acik yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.48 GaSe:Sn ince filmlerinin 7, = 4.23x10" W/m? siddetinde alinan pikosaniye
acik yarik Z-tarama egrileri
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Sekil 4.49 74 nm kalinhigindaki GaSe:Sn amorf ince filminin 1064 nm dalga boyunda,
65 ps atma stiresinde ve farkli siddetlerde alinan normalize gecirgenlik
egrileri
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5. TARTISMA VE SONUC

5.1 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn Kiil¢e Kristalleri

5.1.1 InSe kiilce kristali

Kalinlig1 28.85 um olan (Sekil 4.1) InSe kiilge kristali sekil 4.5’ten goriildiigu gibi 1020
nm dalga boyuna denk gelen sogurma kenarina sahiptir. Kristal bu dalga boyundan daha
diisiik dalga boylarindaki 15181 siddetli bir sekilde sogurmaktadir. Bu durum, 1020 nm
dalga boyundan daha diisiik enerjili 1sinlarin, degerlik bandindaki elektronlari iletim
bandinin {stline (rezonans durumu) uyaracagl anlamina gelir. Bu sogurma kenar1 InSe
kristalinin yasak enerji bant aralifin1 gostermektedir. Sekil 4.9’dan goriildiigi gibi, InSe
kiilce kristalinin yasak enerji bant araligi 1.22 eV’tur. Burada incelenen InSe kiilge
kristalinin yasak enerji bant araligmin literatiirde incelenen InSe kiilge kristallerinin
yasak enerji bant araliklarindan (1.29 eV (Ates 2002), 1.3 eV (Sreekumar vd. 2006))
daha diislik ¢cikmasi, kristalin biiyiitiilme kosullarina bagli olarak safsizlik veya kusur
seviyeleri igermesi ile agiklanabilir. Sekil 4.1°de InSe kiilge kristalinin sogurma
kenarinin keskin yiikselmemesi, bu kristalin safsizlik veya kusur seviyeleri igerdigini

gostermektedir.

InSe kiilge kristalinin nanosaniye ve pikosaniye acik yarik Z-tarama deneylerinden elde
edilen Ol¢limler sirasiyla sekil 4.13 ve 4.14’te verilmektedir. Yukarida bahsedildigi gibi
InSe kiilge kristalinin yasak enerji bant aralig1 1.22 eV’tur ve nanosaniye ve pikosaniye
acik yarik Z-tarama deneylerinde kullanilan lazer 1siklarinin her ikisinin enerjisi 1.16
eV’tur (1064 nm). Bu durumda kullanilan lazer i1siklarinin enerjileri rezonansa ¢ok
yakin olmaktadir. Bu nedenle burada gozlenen cizgisel olmayan sogurma, uyarilmis
durum sogurmasi olarak alinabilir. Uyarilmis durum sogurmasi, ¢oklu atomlardan
olusan yapilarda olusan ardisik foton sogurmasina (reverse saturable absorption, RSA)
benzemektedir. Bu tip sogurmalar siddete bagli sogurmalardir (¢izgisel olmayan
sogurma). Bununla beraber, iki foton sogurmasi da bu ¢izgisel olmayan sogurma

grubunda yer almaktadir. Siddete bagli sogurmalarda, sogurma katsayzsi,

all)y=a,+pl (5.1)
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esitligi ile tanimlanir. Burada ¢ ¢izgisel sogurma katsayist ve S cizgisel olmayan

sogurma katsayisidir. Buradan gegirgenlik denklemi (Bahae vd. 1990)

1%
T(z,S=1)= N L 1n[1 +q,(z,0)e ]dr (5.2)

seklinde verilir. Burada; ¢,(z,0) = gI,L,; /(1+ 21z}, z, =ko) 12, Iy lazer 1s1ninm

odaktaki (z = 0) siddeti, x=2z/z;, ve L, malzemenin etkin kalinhgidir. InSe kiilge

kristalinin nanosaniye ve pikosaniye agik yarik Z-tarama deney verileri esitlik 5.2
kullanilarak aritildilar. Elde edilen ¢izgisel olmayan sogurma katsayilar1 () ¢izelge
5.1’de verilmektedir. Z-tarama deney verilerinin aritimindan, aritim parametresi olarak
secilen lazer 1s1831nin odaktaki yaricapi nanosaniye lazer i¢in 27.6 um ve pikosaniye
lazer i¢in 29.2 um olarak bulunmustur. Nanosaniye lazer 151k kaynagiyla yapilan agik
yarik Z-tarama deneylerinde odaktaki siddet 5.02x10'"" W/m*den 1.08x10'*’ye
arttirldiginda B degerlerinin 2.77x10™® m/W’tan 7.83x10™® m/W’a arttig1 goriilmektedir.
Bununla beraber pikosaniye lazer 151k kaynagi kullanilarak yapilan agik yarik Z-tarama
deneylerinde siddet 7.81x10' W/m*den 1.49x10"”° W/m”ye arttinldiginda g
degerlerinin 2.43x10” m/W’tan 5.94x10” m/W’a arttig1 goriilmektedir.

Cizelge 5.1 InSe kiilge kristalinin nanosaniye ve pikosaniye lazer 151k kaynaklariyla
farkli odak siddetlerinde yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde
edilen ¢izgisel olmayan sogurma katsayilari (). Burada L malzemenin
kalinlig1 ve oy ¢izgisel sogurma katsayisidir

. Nanosaniye sonuglart  Siddet Pikosaniye sonuclar1  Siddet
L (pm) a, (m™) 2 2
B (/W) (W/m”) B (m/W) (W/m?)
2.77x107® 5.02x10'"  2.43x10” 7.81x10"
3.81x10°° 8.54x10"  3.39x107 9.24x10"?
28.85 21906 . . . 5
5.63x10" 9.51x10 4.15x10 1.23x10
7.83x10°° 1.08x10"%  5.94x10° 1.49x10"
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Nanosaniye atma siiresine (4 ns) sahip lazer ile yapilan agik yarik Z-tarama
deneylerinden elde edilen f degerleri, ayn1 siddetlerde fakat farkli atma siiresine (65 ps)
sahip pikosaniye lazer kullanilarak yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde
edilen S degerlerinden daha biiyiiktiir. Bunun nedenlerinden bir tanesi nanosaniye atma
stiresine sahip lazer ile yapilan deneylerde ¢izgisel olmayan sogurma tepkilerine serbest
tastyicilarin  katkilarinin ¢ok daha fazla olmasi, digeri de nanosaniye atmalarin
malzemeyle etkilesme siirelerinin pikosaniye atmalara gére daha uzun olmasi
dolayistyla 1sinmanin bu tepkilere katkida bulunmasidir. Literatiirde kiilce kristallerin
genellikle cizisel olmayan sogurma oOzellikleri (iki foton sogurma Ozellikleri)
incelenmistir (Van Stryland vd. 1985). Iki foton sogurma ozellikleri rezonanstan uzak
durumlarda incelendiginden dolayr S degerleri 10" m/W mertebesinde bulunmustur
(Van Stryland vd. 1985). Burada incelenen InSe kiilge kristalinin yasak enerji bant
aralig1 ile kullanilan lazer 15181n1n enerjileri rezonansa yakin olmasi ve InSe kristalinin
yasak enerji bant araliginda safsizlik veya kusur seviyelerinin var olmasi nedeniyle, f
degerleri literatiirde incelenen kiilge kristallerin f degerlerinden biiyiilk bulunmustur.
Mitchell vd. 2006, indiyum arsenat (InAs, Eg = 0,36 eV) plakasinin ¢izgisel olmayan
sogurma oOzelliklerini agik yarik Z-tarama deney yontemiyle, 200 ns atma siireli, 9550
nm dalga boyunda CO, lazerinin ikinci harmonigini (4780 nm = 0.26 eV) kullanarak
incelemislerdir. Cizgisel olmayan sogurma katsayismi S = 8.90x10° m/W olarak
bulmuslardir (Henari vd. 2006). Bu sonug, burada nanosaniye acik yarik Z-tarama
deney yontemi ile incelenen InSe kiilge kristalinin ¢izgisel olmayan sogurma

katsayilariyla ayn1t mertebededir.

5.1.2 GaSe kiilce kristali

Kalinligt 300.6 pm (Sekil 4.2) olan GaSe kiilge kristalinin ¢izgisel sogurma
spektrumundan (Sekil 4.6), sogurma kenarinin 628 nm de (1.98 eV) oldugu
goriilmektedir. Bu da, bu tez ¢alismasinda yer alan GaSe kiilge kristalinin yasak enerji
bant araligmin Eg = 1.98 eV oldugunu gosterir (Sekil 4.10). Cizgisel sogurma
kenarindaki pik, GaSe kristalinin bu dalga boyu civarinda bir ekziton bdlgesine sahip
oldugunu gostermektedir. Literatiirde GaSe kristalinin yasak enerji bant arali1 2.0 eV

(Vodopyanov vd. 1998) ve 2.11 eV (Lee 1976, Grasso 1986) olarak bulunmustur. Bu
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tez caligmasinda incelenen GaSe kristalinin yasak enerji bant araliginin bunlardan kiiciik
¢ikmasi, Frenkel ekzitonlar1 olarak adlandirilan ve GaSe kristalinin ¢ok tipli olusundan

kaynaklanan kusur seviyelerinden kaynaklanmaktadir (Yiiksek vd. 2010a).

GaSe kristalinin nanosaniye ve pikosaniye agik yarik Z-tarama Ol¢iimleri benzer
davranig gostermektedirler. 1064 nm dalga boyu ve 4 ns atma stireli nanosaniye lazer ile
yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden alinan ol¢limler sekil 4.15°te ve 1064 nm
dalga boyu ve 65 ps atma siireli pikosaniye lazer ile yapilan agik yarik Z-tarama
deneylerinden alinan ol¢iimler de sekil 4.16°da verilmektedir. Sekil 4.15 ve 4.16’dan
goriildiighi gibi GaSe kristali ¢izgisel olmayan sogurma gostermektedir. Ag¢ik yarik Z-
tarama deneylerinde kullanilan lazerlerin enerjileri (1.16 eV) GaSe kristalinin yasak

enerji bant araliginin (1.98 eV) yarisindan biiyiikk ve tamamindan kiigiik oldugu i¢in
E
(E, >hv >7g) buradaki ¢izgisel olmayan sogurma, iki foton sogurmasi olarak

gergeklesir. Nanosaniye ve pikosaniye agik yarik Z-tarama deneylerinden alinan
Olciimler esitlik 5.2 ile verilen aritim denklemiyle aritildilar. Elde edilen c¢izgisel

olmayan sogurma katsayilari ¢izelge 5.2°de verilmektedir.

Cizelge 5.2 GaSe kiilge kristalinin nanosaniye ve pikosaniye lazer 151k kaynaklartyla
farkl1 odak siddetlerinde yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde
edilen ¢izgisel olmayan sogurma katsayilari (f). Burada L malzemenin
kalinlig1 ve oy ¢izgisel sogurma katsayisidir

p Nanosaniye sonug¢lar1  Pikosaniye sonuclar1  Siddet (W/m?)
L (pm) a, (m™)

B (/W) B (/W)
+1.73x10” +3.20x107"° 4.90x10"
+1.94x10” +3.46x107"° 5.40x10"
+2.26x10” +3.63x107"° 6.60x10""
300 8.83 . o ;
+2.47x10° +3.92x10° 7.60x10
+2.77x10” +4.11x107"° 8.20x10"
+3.30x10” +4.32x107"° 1.06x10"
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Cizelge 5.2°den goriildigii gibi, odaktaki siddet 7, = 4.90x10"" W/m?*’den I, = 1.06x10"*
W/m?® ye arttirildiginda ¢izgisel olmayan sogurma katsayilarmin nanosaniye sonuglari A
= 1.73x10° m/W’tan g = 3.30x10” m/W’a ve pikosaniye sonuglar1 f = 3.20x107"°
m/W’tan f = 4.32x10” m/W’a artmaktadir. GaSe kiilge kristalinin literatiirde yapilan
calismalarinda 1064 nm dalga boyunda elde edilen iki foton sogurma katsayilari
(Adduci vd. 1977, Vodopyanov vd. 1998, Allakhverdiev 1999, Kulibekov vd. 2004,
Allakhverdiev vd. 2006) referanslarinda verilmektedir. GaSe kiilce kristalinin literatiirde
elde edilen iki foton sogurma katsayilar1 birbirleriyle tutarli degildir. Adduci vd. 1977,
yaptiklar1 ¢alismada GaSe kiilge kristalinin iki foton sogurma katsayismi g = 1.1x10”
m/W bulurken, Allakhverdiev 1999, yaptig1 calismada 8 = 6.3x10™"" m/W bulmustur.

Cizelge 5.2°den goriildiigli gibi, nanosaniye atma siiresine sahip lazer kullanilarak
yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen f degerleri, pikosaniye atma
stiresine sahip lazer kullanilarak yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen £
degerlerinden yaklagik olarak 10 kat daha biiyliktiir. Bagl elektron etkilerinden
kaynaklanan iiclincli dereceden optik tepkiler femtosaniye siiresinde dnemli olurken,
serbest tasiyict etkilerinden kaynaklanan optik tepkiler nanosaniye veya daha uzun
stirelerde 6nemli olmaktadirlar. Yariiletkenlerde, bu artis atma siiresiyle iliskili tagiyict
hareketlerinin davranislarindan kaynaklanmaktadir (Van Stryland vd. 1993). Daha once,
yiiksek siddetteki pikosaniye atma siireleriyle incelenen yariiletkenlerde serbest tasiyici
tiretimi olusabileceginin géz oOnilinde bulundurulmasi gerektigi bulunmustur (Li vd.
2001). Pikosaniyeden daha uzun atmalar iki foton uyarmali serbest tagiyici sogurmasi
gibi birbirini takip eden ¢izgisel olmayan sogurma islemleri gerceklestirebilirler. Bu
olay iki foton sogurmasindan daha biiylik bir kaybin olmasina yola agar. Ayni pik
siddetine fakat farkli siirelere sahip atmalar malzeme {izerine gonderilirlerse, daha fazla
enerjiye sahip olan daha uzun atma daha fazla tasiyici lretecektir. Yariiletkenlerde
tagiyict Omiirleri birkag on nanosaniyeye kadar ¢ikabilir, hatta silikon veya germanyum
gibi indirek gecise sahip yariiletkenlerin tasiyicilarinin  Omiirleri milisaniye
mertebesinde olabilir (Fox ve Van Driel 1993). Ornegin, CdS ve ZnSe icin elektron-
desik birlesme siireleri 0,6 — 4,0 ns mertebesinde bulunmustur (Fox ve Van Driel 1993,
Wang vd. 1994, Tseng vd. 1996, Lami ve Hirlimann 1999, Li vd. 2001) ve bu olay

nanosaniye atma siireli lazer kullanilmasi durumunda serbest tasiyicilarin cizgisel
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olmayan sogurma tepkisine katkilarinin Oonemli derecede olacagini gostermektedir.
Bizim acgik yarik Z-tarama deneylerimizde, ayni siddet degerlerinde farkli atma
stirelerine sahip (4 ns ve 65 ps) lazerler kullanildi. Nanosaniye atma siiresine sahip
lazerle yapilan deneylerde serbest tasiyicilarin cizgisel olmayan sogurma tepkisine
katkilariin pikosaniye atma siiresine sahip lazerle yapilan deneylerden kaynaklanan
katkidan ¢ok daha biylik oldugu gozlenmistir (Cizelge 5.2). Bununla beraber
nanosaniye atmalar, pikosaniye atmalardan daha wuzun bir siire malzemeyle
etkilestiklerinden dolayi, nanosaniye atma siiresine sahip lazerle yapilan deneylerde

cizgisel olmayan sogurma tepkisine 1sinin da katkisi olabilmektedir.

5.1.3 GaSe:Ge Kkiilge kristali

Kalinligi 312 pum olan (Sekil 4.3) % 0.01 oraninda Ge katkili GaSe kiil¢e kristalinin
sogurma kenar1 623 nm’de yer almaktadir (Sekil 4.7). Bu dalga boyuna karsilik gelen
enerji (1.99 eV) GaSe:Ge kiilge kristalinin yasak enerji bant araligidir (Sekil 4.11).
GaSe:Ge kiilge kristalinin sogurma kenar1 civarinda GaSe kiilge kristalinde oldugu gibi
cok tipli bir kristal olmas1 ve katki seviyeleri igermesi dolayisiyla bir ekziton bolgesi

goriilmektedir (Sekil 4.7).

GaSe:Ge kiilge kristalinin nanosaniye (Sekil 4.17) ve pikosaniye (Sekil 4.18) acik yarik

Z-tarama Olc¢timleri benzer davranig gostermektedirler.

Malzemelerin doyurulabilir sogurma gostermeleri durumunda, siddete bagli sogurma

katsayisi;
“,
1+ (1]
IS

ile verilir. Burada /; malzemenin doyuma ulasma esik siddetidir. Eger malzemenin

a(l)=

uyarildig siddet (/), /;’den daha kii¢lik ise doyurulabilir sogurma siddete bagli cizgisel
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olmayan sogurma iglemi gibi goz Oniinde bulundurulabilir ve —%, [’ya esdegerde

olur (Irimpan vd. 2008). Bu durumda gecirgenlik denklemi esitlik 5.2’deki gibi olur,
sadece denklem Oniine eksi isareti alir. Dolayisiyla, burada GaSe:Ge’nin yapilan agik
yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen oOlgiimlerden g¢izgisel olmayan sogurma
gosterenler esitlik 5.2 ile ve doyurulabilir sogurma gosterenler esitlik 5.2°nin eksi

isaretlisine gore aritildilar. Elde edilen £ degerleri cizelge 5.3°te verilmektedir.

Doyurulabilir sogurma karakteristikleri malzemeye 0zgli Ozelliklere ve kullanilan
lazerin siddeti ve atma siiresi gibi parametrelere baglidir (Philip vd. 2000, Kulibekov
vd. 2004, Gurudas vd. 2008). Teorik model homojen genisleyen iki seviyeli bir
sistemde doyurulabilir sogurma etkisini ¢ok 1yi aciklamaktadir. Kullanilan foton enerjisi
(hv) yasak enerji bant aralifindan (E;) daha kiigiik ise iki foton sogurmasi veya iki
foton sogurmastyla iliskili islemler baskin olur (GaSe kiilge kristalinde gozlendigi gibi).

hv 2 E, olmasi durumunda, bandin doldurulabilmesinden dolay1 doyurulabilir sogurma

onemli olmaktadir. Burada kullanilan lazer 1s181nin enerjisi ~1.16 eV ve kristalin yasak
enerji bant araligi ~ 2 eV oldugundan dolayr nanosaniye ve pikosaniye agik yarik Z-
tarama denylerinde, GaSe:Ge kiilge kristali diisiik siddetlerde doyurulabilir sogurma
gosterirken daha yiliksek siddetlerde iki foton sogurmasi daha baskin olmaktadir. Daha
once genelde, doyurulabilir sogurmadan ¢izgisel olmayan sogurmaya gecis siddete bagh
gbzlenmistir. Burada yapilan ¢alismada ise ¢izgisel olmayan sogurmadan doyurulabilir
sogurmaya gecis kristalin yasak enreji bant aralifinda katki seviyeleri olusturularak
saglanmaktadir. Germanyum atomunun alic1 (akseptdr) seviyelerinde olusturdugu katki
seviyelerinin sayisinin az olmast dolayisiyla diisiik siddetlerde bu seviyelerin
doyurulabilmesi ve ayni siddetlerde iki foton sogurmasinin ¢ok zayif olmamasi
dolayisiyla negatif sogurma (doyurulabilir sogurma) gozlenmektedir. Daha yiiksek
siddetlere c¢ikildiginda ise, alici seviyelerden kaynakli doyurulabilir sogurma olmasina
ragmen iki foton sogurmasi baskin olmakta ve pozitif sogurma (¢izgisel olmayan
sogurma) gozlenmektedir. Aym1 dalga boyunda doyurulabilir ve ¢izgisel olmayan
sogurma gosteren kristaller optik atma daraltma islemlerinde kullanilabilirler (Band vd.

1986).
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Cizelge 5.3 GaSe:Ge kiilge kristalinin nanosaniye ve pikosaniye lazer 151k kaynaklariyla
farkli odak siddetlerinde yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde
edilen cizgisel olmayan sogurma katsayilari (f)

. Nanosaniye sonu¢lar1  Pikosaniye sonuclar1  Siddet (W/mz)
L(pm) o (m”)

B (/W) B (/W)

-1.49x10” -1.87x107"° 4.90x10"

-7.86x107™"° -7.67x107™"! 5.40x10"
T 016 -7.86x107™"° +8.48x107™"! 6.60x10"

+1.37x107 +1.26x107"° 7.60x10"

+1.61x10” +1.54x107™"° 8.20x10"

+2.71x10” +2.57x107™"° 1.06x10"

Nanosaniye ve pikosaniye atma siirelerine sahip lazer kaynaklariyla yapilan agik yarik
Z-tarama deneylerinde siddet 4.90x10"" W/m?*’den 1.06x10'> W/m*’ye arttirlldiginda, /3
degerleri sirasiyla, nanosaniye igin f = -1.49x10° m/W’tan 2.71x10° m/W’a ve
pikosaniye i¢in f = -1.87x10™"° m/W’tan 2.57x10'° m/W’a artmaktadir (Cizelge 5.3).

Cizelge 5.3 ten gorildiigii gibi, nanosaniye atma siiresine (4 ns) sahip lazer ile yapilan
deneylerden elde edilen S degerleri, pikosaniye atma siiresine (65 ps) sahip lazer ile
yapilan deneylerden elde edilen S degerlerinden 10 kat daha biiyiiktiir. Bu fark
nanosaniye atma siiresine sahip lazer kullanildiginda serbest tasiyict ve 1sinma
etkilerinin  ¢izgisel olmayan sogurma tepkisine katkida  bulunmasindan

kaynaklanmaktadir.

5.1.4 GaSe:Sn kiilge kristali

Kalinligi 93.2 um (Sekil 4.4) olan % 0.5 oraninda kalay katkili GaSe (GaSe:Sn) kiilge
kristalinin sogurma kenart 629 nm’de olugmaktadir (Sekil 4.8). Bu dalga boyuna

karsilik gelen enerji de (1.97 eV) GaSe:Sn kiilge kristalinin yasak enerji bant araligidir
(Sekil 4.12). Sekil 4.8’den goriildiigii gibi, GaSe ve GaSe:Ge kiilge kristallerinde
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gozlendigi gibi GaSe:Sn kiilge kristalinin de sogurma kenari civarinda ¢ok tiplilik ve

katki atomlarindan dolay1 olusan Frenkel ekzitonlar1 gézlenmektedir.

GaSe:Sn kiilge kristalinin nanosaniye atma siireli (4 ns) lazer kaynagiyla yapilan agik
yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen olgiimler (Sekil 4.19) ile pikosaniye atma
stiresine (65 ps) sahip lazer kaynagiyla yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde

edilen dl¢iimler (Sekil 4.20) benzer davranis gostermektedirler.

Cizgisel olmayan sogurma iki gruba ayrilabilir; birincisi, optik siddetin artmasiyla
gecirgenliginin artmasidir. Bu ¢izgisel olmayan sogurma doyurulabilir sogurmaya
karsilik gelir. ikincisi, optik siddetin artmasiyla gegirgenligin azalmasidir. Bu ¢izgisel
olmayan sogurma da iki foton sogurmasi, ikiden fazla foton sogurmasi, uyarilmis durum

sogurmasi ve ardisik foton sogurmasi gibi sogurmalari igerir.

Bu calismada GaSe:Sn kiilge kristalinin nanosaniye ve pikosaniye a¢ik yarik Z-tarama
deneylerinden elde edilen dl¢limlerden cizgisel olmayan sogurma gosterenler esitlik 5.2
ile ve doyurulabilir sogurma gosterenler de esitlik 5.2°nin eksi isaretlisi ile aritildilar.

Farkli odak siddetlerinde elde edilen S degerleri ¢izelge 5.4’°te verilmektedir.

Cizelge 5.4 GaSe:Ge kiilge kristalinin nanosaniye ve pikosaniye lazer 151k kaynaklariyla
farkli odak siddetlerinde yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde
edilen cizgisel olmayan sogurma katsayilari (f)

Nanosaniye sonuglart  Pikosaniye sonuclar:

L (pm) a (m™) Siddet (W/m?)
B (m/W) B (/W)
-4.72x107 -6.62x10° 4.90x10"
93.2 25.2 -1.02x10°¢ -1.15x107 8.20x10"!
+9.49x107’ +1.63x10® 1.06x10"

Buradan goriildiigii gibi GaSe:Ge kiilge kristalinde oldugu gibi diisiik siddetlerde
doyurulabilir sogurma baskin iken daha yiiksek siddetlerde iki foton sogurmasi baskin

olmaktadir. Cizelge 5.3 ve 5.4 goz onilinde bulunduruldugunda GaSe:Ge kiilge kristali
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8.20x10"" W/m® siddetinde ¢izgisel olmayan sogurma (iki foton sogurmasi) gosterirken
GaSe:Sn kiilge kristali ayn1 siddette doyurulabilir sogurma gostermektedir. Bu durum
katkilama oranlariyla iligkilendirilebilir. GaSe:Ge kiilce kristalinde germanyumun
katkist % 0.01 oraninda ve GaSe:Sn kiilge kristalinde ise kalaymn katkist % 0.5
oranindadir. Dolayisiyla GaSe:Sn kiilge kristalinde katki seviyelerinin sayisi GaSe:Ge
kiilge kristalindeki katki seviyelerinin sayisindan daha fazla olacaktir. Bu yiizden
8.20x10"" W/m*lik siddet GaSe:Ge kiilge kristalindeki katk1 seviyelerini doyurmaya
yeterli olurken, GaSe:Sn kiilge kristalindeki katki seviyelerini doyurmaya yeterli

olmamaktadir.

Cizelge 5.4’ten goriildiigii gibi, nanosaniye atma siiresine (4 ns) sahip lazer kullanilarak
yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen f degerleri, pikosaniye atma
stiresine (65 ps) sahip lazer kullanilarak yapilan acik yarik Z-tarama deneylerinden elde
edilen f degerlerinden yaklasik olarak 10 kat daha biiyiiktiir. Yukarida da agikladigimiz
gibi, nanosaniye atma siiresine sahip lazer kullanildiginda serbest tasiyic1 sogurmasi ve
isinmanin  etkisinin {i¢lincli dereceden c¢izgisel olmayan optik tepkilere katkida
bulunmasindan kaynaklanmaktadir. Pikosaniye atma siiresine sahip lazer kullanilmasi
durumunda serbest tagiyici sogurmasi ve 1sinmanin etkisinin ¢izgisel olmayan sogurma

tepkisine katkisi ¢ok daha kiigtiktiir.

5.2 InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn Amorf ince Filmleri

Amorf yariiletkenlerde, safsizlik ve kusurlardan kaynaklanan bir¢ok kusur seviyesi var
oldugundan dolay1 yasak enerji araligi bulanik bir durumda olur, buna bagl olarak da
bu yariiletkenlerde iki foton sogurmasinin yaninda, tek foton sogurmasi, serbest tastyici
sogurmast ve bunlarin doyurulabilir durumlar1 ¢izgisel olmayan sogurmaya katkida
bulunurlar. Bu nedenle, amorf ince filmlerinin agik yarik Z-tarama deneylerinden elde
edilen verileri aritmak i¢in yukaridaki fiziksel etkiler géz oniinde bulunduruldugunda,

malzeme igerisinde hareket ederken (yayilirken) siddetteki (/) kayip

dl _ al  pI’+o,4ANI
d  1+1/1,, 1+I°/I, "

(5.3)
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diferansiyel esitligi ile verilir. Burada z malzeme i¢inde yayilma mesafesi, o tek foton
sogurma katsayisi, Isyr doyurulabilir sogurmanin esik siddeti, f iki foton sogurma
katsayisi, oy serbest tasiyict sogurma tesir kesiti ve AN serbest tasiyict yogunlugudur.
Uretilen serbest tasiyic1 yogunlugu a ve f’nin her ikisine baglidir. Deneylerde rezonans
durumunda olmayan femtosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagi kullanilmasi
durumunda, doyurulabilir sogurmaya sadece iki foton sogurmasinin katkida bulunacagi
g0z Online alinarak esitlik (5.3)’{in ikinci terimi Adomian ayristirma yontemiyle ¢oziildii
(Adomian 1994). Burada incelenen amorf ince filmlerde yasak enerji bant araliginda
kusur ve katki seviyeleri var oldugundan dolayi, hem nanosaniye hem pikosaniye hem
de femtosaniye atma siiresine sahip lazer 1sik kaynaklari kullanilmasi durumunda
doyurulabilir sogurmaya tek foton sogurmasinin katkis1 daima var olur. Oysa,
nanosaniye ve pikosaniye atma slirelerine sahip lazer 1s1k kaynaklar1 kullanilmasi
durumunda, serbest tasiyict sogurmasi da doyurulabilir sogurmaya katkida bulunur.
Literatiirde genellikle, sadece tek foton sogurmasinin veya sadece iki foton
sogurmasinin doyurulabilir sogurmaya katkis1 incelenmis. Bu tez calismasinda ise, tek
fotonla doyurulabilir sogurmanin iki foton sogurmasi ve serbest tasiyici sogurmasina
katkis1 goz onilinde bulundurulurken, doyurulabilir sogurmaya iki foton sogurmasi ve
serbest tasiyict sogurmasiin katkisi hesaba katilmamistir (Kamaraju vd. 2007). Bu
modelle literatiirde ilk kez tek foton sogurmasi, iki foton sogurmasi ve serbest tastyici

sogurmasinin doyurulabilir sogurmaya katkilar1 hesaba katilmistir.

Malzemenin serbest tasiyicilarinin uyarilmis durumda kalma siireleri kullanilan lazer
151k kaynaginin atma siiresinden daha uzun ise, iretilen serbest tasiyict yogunlugu

(Kamaraju vd. 2007),

AN = 2%

= I 5.4
o (54)

seklinde yazilabilir. Bu durumda esitlik (5.3),

i a By’
dz  \+1/Iy, 1+I°/I%,

=) (3.5)
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halini alir. Burada
By =B+ (o,ar, /hao,) (5.6)

@, odaktaki Gaussian atmalarmin olusturdugu 151k demetinin yarigapidir. Bu tez

calismasinda kullanilan nanosaniye, pikosaniye ve femtosaniye lazer 151k kaynaklari
Gaussian atmalara sahiptirler. Esitlik (5.5)’teki ilk terim tek fotonla doyurulabilir
sogurmay1 gostermektedir. Ikinci terim ise hem iki foton sogurmasi hem de serbest
tagiyicilardan kaynaklanan doyurulabilir sogurmayi gostermektedir. Esitlik (5.5)’in tam
analitik ¢6ziimiinii bulmak ¢ok zordur. Adomian ayristirma metodu (Adomian 1994),
acik yarik Z-tarama teorisi i¢in doyurulabilir sogurmanin ¢oziimii i¢in bir yaklasiklik

saglar (Gu vd. 2006, Gu vd. 2007). Esitlik (5.5)

L

Io=1,~ j f()dz (5.7)

seklinde integre edilebilir. Burada /. malzemeden gegen, malzemenin ¢ikis

yiizeyindeki optik siddet, /. malzemenin girisindeki Gaussian atmalarindan olusan 151k
demetinin optik siddeti ve L malzemenin kalinligidir. Adomian ayristirma metodunun
ilk bes mertebesi kullanilarak (Gu vd. 2006, Gu vd. 2007); /. polinom terimleriyle

verilebilir. Goreli x konumundaki malzemenin bir fonksiyonu olarak normalize

gecirgenlik;

J-IC (x,t)rdr
T(x,L)="2 -
ef%L_[lGrdr
0

(5.8)

ile verilir. Burada x=z/z, malzemenin goéreli konumu, z malzemenin konumu,

z, = 0, / A Rayleigh aralig1 ve A kullanilan lazerin dalga boyudur. Atmali lazer i¢in

acik yarik z-tarama ifadesi
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TT(x, £)h(t)dt
T(x)=—=—F—" (5.9)
[ ()

ile verilebilir. Burada #/(¢#) lazer atmasmin zamansal profilini tanimlar, Gaussian
atmalar i¢in A(z) = exp[—(t/ t,)’1 seklinde verilir. Esitlik (5.5) iki terimden olustugu
i¢in, /. i¢in Adomian polinomlari gésterimi ¢ok fazla terim igerir. Bu ytizden, 7.,

T(x,f) ve T(x) niimerik olarak hesaplandi.

Eger esitlik (5.5)’teki sadece ilk terim hesaplanirsa, doyuma ulasma esik siddetini
diisiirerek cok yiiksek doyum degerlerine ulasilabilir. Bu davranis, + z dogrultusunda
genislemis ve deneysel sonuglarla tutarli olmayan agik yarik Z-tarama sekline yol agar.
Bununla beraber, sadece ikinci terim hesaba katilirsa, iki foton sogurmasi ve serbest
tasityict sogurmasindan kaynaklanan doyurulabilir sogurma ancak yiiksek Zg4r
degerlerinde gerceklesir. Bu da agik yarik Z-tarama seklinin = z dogrultusunda
daralmasina yol acar. Fakat, doyurulabilir sogurmanin agik yarik Z-tarama seklinin
yilksek normalize gecirgenligi sadece iki foton sogurmasi ve serbest tasiyici
sogurmasindan elde edilemez. Bu nedenle, incelenen filmlerin deneysel verilerinin

aritimini yapmak i¢in her iki terim hesaba katilmalidir.

5.2.1 InSe amorf ince filmleri

Bu tez kapsaminda calisilan InSe ince filmlerinin alinan XRD 6lgiimleri sonucunda
hepsinin amorf yapida olduklar1 belirlenmistir. Biitlin InSe ince filmlerin XRD
Olciimleri benzer davranig gosterdikleri i¢in sadece 70 nm kalinligindaki ince filmin
XRD bl¢iimii sekil 4.21°de verilmektedir. Ince filmlerin kalinliklarin1 belirlemek igin
spektroskopik elipsometreden 6l¢giilen A ve ¥ degerlerinin ve aritimlarinin dalga boyuna
gore grafigi sekil 4.25’te (70 nm kalinligindaki ince fim igin Olgiilen degerler)
verilmektedir. Farkli kalinliklardaki (20, 52, 70 ve 104 nm) InSe amorf ince filmlerinin

cizgisel sogurma spekrumlarindan (Sekil 4.29) goriildiigii gibi sogurma kenarlar kiilce
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kristallerde oldugu gibi keskin bir sekilde yiikselmemektedir. Bu durum, InSe amorf
ince filmlerin yasak enerji bant araliklarinda kusur seviyelerinin oldugunu
gostermektedir. Burada InSe amorf ince filmlerinin kalinliklarinin yasak enerji bant
araliklan iizerine etkisi de incelendi ve literatiirde gbzlendigi gibi (Ates vd. 2006, Ates
vd. 2008) kalinlik arttikca yasak enerji bant araliginin daraldig1 gézlenmistir. Kalinliga
bagli yasak enerji bant araliklar1 sekil 4.33’te ve deger olarak c¢izelge 5.5°te
verilmektedir. Film kalinliklar arttik¢a ¢izgisel sogurma spektrumlarinda yiiksek dalga
boylarinda farkli davraniglar gézlenmektedir (Sekil 4.29). Daha kalin filmler ytliksek
dalga boylarinda sogurma tepecikleri olusturmaktadirlar. Bu gozlenen oOzellik, film
kalinliklart arttik¢a yerlesik (localized) kusur seviyelerinin 6nemli derecede artmasina

atfedilebilir.

Nanosaniye, pikosaniye ve femtosaniye agik yarik Z-tarama deney verileri sirasiyla
sekil 4.37-4.39°da verilmektedir. Deneysel veriler film kalinligina bagh olarak c¢izgisel
olmayan ve doyurulabilir sogurmanin her ikisini gostermektedir. Amorf
yariiletkenlerde, yerlesik kusur seviyeleri yasak enerji bant araliginda dagilmis
olduklarindan dolay1, rezonans olmayan kosullarda iki foton sogurmasinin yaninda tek
foton sogurmast da gozlenebilir. Bu nedenle, gozlenen ¢izgisel olmayan ve
doyurulabilir sogurma davraniglar1 yerlesik kusur seviyelerine atfedilebilir. Cok ince
filmler, daha kalin filmlere gore daha az sayida kusur seviyesi igerirler. Eger kusur
seviyelerinin dmiirleri uzun ise, bu seviyeler diisiik siddetlerde de ¢ok kolay bir sekilde
doyurulabilirler. Bu, ince filmlerde (20 ve 52 nm) doyurulabilir sogurma davraniginin
gozlenmesiyle aciklanabilir. Daha kalin filmler (70 ve 104 nm) daha ¢ok kusur seviyesi
icerdikleri i¢in diisiik siddetlerde doyurulamadiklarindan dolay1 cizgisel olmayan

sogurma gozlenir.

Doyurulabilir sogurma, ancak yerlesik kusur seviyelerinin tuzaklama siiresinin
kullanilan lazer 151k kaynaginin atma siiresinden daha uzun olursa goézlenebilir. Bu
nedenle tuzaklama siirelerini belirlemek icin ultra hizli spektroskopi deneyleri yapildi.
Zamana baglh ultra hizli spektroskopi verileri sekil 5.1.a,b’de verilmektedir.
Baslangictaki hizli bilesen (~1 ps), iletim bandinin istiine uyarilan, 1sinmis tasiyici

gazinin Orgiiyle etkilesip InSe’nin orgii sicakligina sogumasi stiresidir. Soguma
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isleminden sonra, tastyicilar yerlesik kusur seviyeleri tarafindan tuzaklanarak veya
yeniden birlesme merkezlerinde birleserek yok olurlar. Daha yavas ve yaklagik birkag
yiiz pikosaniye mertebesinde olan bilesen herhangi bir tuzak tarafindan yakalanmadan
birlesme siiresidir. En yavas bilesen (14 ns) yavas tuzaklama ve yeniden birlesme
islemlerine atfedilir. Sekil 5.1.c’den goriildiigii gibi, beklendigi gibi yasak enerji bant
araliginin Ustiinde siirekli ¢izgisel olmayan sogurma vardir. (A) t = 0 ve (B) t = 3
ns’deki ¢izgisel olmayan sogurma spektrumlari birbirlerine ¢cok yakindir. Yani, ¢izgisel
olmayan sogurmadan dolay1, ayrica daha diisiik dalga boylarinda da yavas tuzaklama ve

yeniden birlesme islemleri olugsmaktadir.

InSe ince filmlerinin agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen veriler, Is4r ve By
aritim parametresi secilerek, teoriye gore aritildilar. @, nanosaniye ve pikosaniye atma
stirelerine sahip lazer 151k kaynaklariyla yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde
edilen veriler aritilirken 31 pm ve femtosaniye lazer 151k kaynagi kullanilarak yapilan
acik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen veriler aritilirken 28 pm olarak alindi.

Arntim islemlerinden belirlenen Is4r ve B degerleri cizelge 5.5°te verilmektedir.
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Sekil 5.1 Ultra hizli spektroskopi grafikleri.
a. 800 nm dalga boyundaki zamana bagl ¢izgisel olmayan sogurma, b. 800 nm dalga boyundaki, sifir

zamani civarindaki zamana bagli ¢izgisel olmayan sogurma ve c. (A) sifir zamanindan 1 ps sonraki,
(B) sifir zamanindan 3 ns sonraki dalga boyuna bagl ¢izgisel olmayan sogurmay1 goéstermektedir

90



Cizelge 5.5 InSe amorf ince filmlerinin kalinliga ve kullanilan lazer 151k kaynaginin
atma stiresine bagl olarak agik yarik Z-tarama deneylerinden elde dilen /g7

ve S degerleri

L (nm) [Igqr (W/mz) B (m/W) E; (eV) Atma siiresi (s)

20 3.0x10™ 3.0x107® 1.89

52 4.8x10" 9.4x107"'® 1.74 .
4x10°

70 2.6x10"° 1.6x10° 1.52

104 3.1x10% 1.0x10° 1.27

20 0.8x10" 1.0x107 1.89

52 0.9x10" 4.0x107 1.74
65x107"?

70 8.3x10% 4.1x107 1.52

104 9.0x10" 9.0x107’ 1.27

20 0.6x10" 2.2x1071° 1.89

52 0.9x10" 7.5x107° 1.74

s . 44x1075
70 3.0x10 1.1x10° 1.52
104 8.0x10% 2.0x10” 1.27

Cizelge 5.5’ten goriildiigli gibi nanosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla
yapilan acik yarik Z-tarama deneylerinden 104 nm kalinlifindaki ince filmin S, degeri
1.0x10° m/W civarinda bulunmustur. 20 nm kalinligindaki ince filmin Ig4; degeri
3.0x10" W/m? 104 nm kalinligindaki ince filmin /s47 degerinden on bin kat daha
kiigiiktiir. Pikosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan agik yarik Z-
tarama deneylerinden, 104 nm kalinligindaki ince filmin f.4 degeri 9.0x10” m/W olarak
bulunmustur. 104 nm kalinligindaki ince filmin Is,7 degeri 9.0x10" W/m? olarak
bulunmus ve 20 nm kalinligindaki ince filminkinden yaklasik yiiz kat daha biyiiktiir.
Femtosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan agik yarik Z-tarama
deneylerinden, 104 nm kalinligindaki ince filmin f.; degeri 2.0x10° m/W olarak
bulunmustur. 104 nm kalinligindaki ince filmin Is,7 degeri 8.0x10"> W/m? olarak
bulunmus ve 20 nm kalinligindaki ince filmin /547 degerinden yaklasik olarak on kat

daha biiyiiktiir.
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Acik yarik Z-tarama deneylerinde kullanilan biitiin atma siireleri i¢in, filmin kalinliginin
artisina bagl olarak 7s,7 degerlerinin arttigi bulunmustur. Bu durum, yasak enerji bant
araliginda yerlesik kusur seviyelerinin sayisinin artmasiyla iligkilendirilebilir. Bu
davranig, InSe amorf ince filmlerinin ¢izgisel sogurma spektrumlarindaki biiyiik dalga
boylarinda gozlenen tepeciklerle tutarlidir. Bunun yaninda, tek foton sogurmasi enerji
akisina bagli oldugu i¢in biitiin atma siireleri i¢in karsilastirilabilir. Nanosaniye atma
stiresine sahip lazerle yapilan deneylerde p.; degerlerinin yiiksek cikmasi serbest
tastyict sogurmasinin katkisinin iki foton sogurma katkisindan daha biiylik oldugunu
gostermektedir. Boylece, doyuma ulasma davranisi nanosaniye atma siiresine sahip
lazer kullanildiginda, pikosaniye ve femtosaniye atma siirelerine sahip lazerlere kiyasla

daha diistiik /5,7 degerlerinde gergeklesir.

Yukarida bahsedildigi gibi, doyuma ulagma esik siddeti, atma siiresinin degistirilmesi
veya film kalinliginin digiiriilmesiyle azaltilabilir. Bu ¢alismada, doyuma ulagma esik
siddeti nanosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan deneylerden elde
edilmistir (3.0)(1010 W/mz). Bu deger literatiirdeki ZnO i¢in bulunan /547 degerinden
yaklagik olarak 75 kat daha diistiktiir (Irimpan vd. 2008).

Hesaplanan doyuma ulasma esik siddetini dogrulamak igin, femtosaniye a¢ik yarik Z-
tarama deneyleri /547 degerinin {istiindeki birka¢ farkli siddette yapildi. Siddete baglh
doyurulabilir sogurma davranisi sekil 4.40°ta verilmektedir. Siddete bagli doyurulabilir
sogurma, nanosaniye ve pikosaniye atma siirelerine sahip lazer 1sik kaynaklariyla

yapilan deneylerde de benzer davranis gostermektedir.

5.2.2 GaSe amorf ince filmleri

Bu tez ¢alismasinda yer alan GaSe ince filmlerinin XRD 6l¢iimlerinden hepsinin amorf
oldugu belirlenmistir. GaSe ince filmlerinin XRD o0l¢timlerinin hepsi benzer davranis
gosterdiginden, sekil 4.22°de 74 nm kalinligindaki GaSe ince filminin XRD o&l¢iimii
verilmektedir. GaSe amorf ince filmlerinin kalinliklarin1 belirlemek i¢in spektroskopik
elipsometreden dalga boyuna karsilik A ve W degerleri Ol¢iiliip aritilmistir. Bu tez
calismasinda yer alan GaSe amorf ince filmlerinin kalinliklar1 spektroskopik

elipsometreden 45, 55, 65 ve 74 nm olarak belirlenmistir. Sekil 4.26’da 74 nm
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kalinligindaki GaSe amorf ince filminin spektroskopik elipsometreden Olciilen dalga
boyuna karsiik A ve YW degerleri ve aritimlari verilmektedir. GaSe amorf ince
filmlerinin ¢izgisel sogurma spektrumlart sekil 4.30°da verilmektedir. Sekil 4.30’dan
gorildiigii gibi, GaSe amorf ince filmlerinin sogurma kenarlari keskin bir sekilde
yikselmemektedir. Bu durum, GaSe amorf ince filmlerinin yasak enerji bant
araliklarinda kusur seviyeleri icerdiklerini gostermektedir. Ayni dalga boylarindaki
cizgisel sogurmanin kalinliga bagli olarak artmasi da, kalinlik arttikca kusur

seviyelerinin sayisinin da arttigini1 gosterir.

Sekil 4.34’ten gorildiigi gibi, GaSe amorf ince filmlerinin kalinliklar arttik¢a yasak
enerji bant araliklar1 da artmaktadir. 45 ve 74 nm kalinliklarindaki GaSe ince filminin
yasak enerji bant araliklart sirasiyla 0.85 ve 1.48 eV olarak bulunmustur. Bu beklenen
bir durum degildir. InSe amorf ince filmlerinde oldugu gibi, genellikle ince filmlerin

kalinliklar arttik¢a yasak enerji bant araliklar1 azalmaktadir (Yiiksek vd. 2010b).

Literatiirden bilindigi gibi, amorf nanotabakalarin ebatlarinin kii¢iilmesiyle yasak enerji
bant araliklar1 artmaktadir (Allan vd. 1997, Tang vd. 2000). Bu olay kuantum sinirlama
(quantum confinement) etkisine atfedilebilir. Amorf yariiletkenlerde enerji seviyeleri;
kristal yapilarda goriilen yerlesik olmayan (delocalized) seviyeler, degerlik ve iletim
band1 arasina yayilmis yerlesik kusur seviyeleri ve yasak enerji aralifinin alt tarafinda
zay1f olarak (diisiik enerjilerle) yerlesik seviyeler olmak {izere ii¢ gruba ayrilirlar (Allan
vd. 1997). Yerlesik olmayan seviyeler malzemenin kiiciik parcalardan olugsmast (Bohr
yarigapt mertebesinde) durumunda quantum sinirlamasindan etkilenirlerken, degerlik
band1 ile iletim bandi arasinda bulunan yerlesik kusur seviyeleri quantum sinirlamasi
etkisine duyarsizdirlar. Bununla beraber, amorf yariiletkenlerde zayif olarak yerlesik
seviyeler quantum sinirlamasi etkisinden orta derecede etkilenirler. Bu nedenle,
nanometre mertebesindeki biiyiikliiklere sahip amorf yariiletkenlerin yasak enerji bant

araliklarinda maviye kayma gortilebilir.

Bu calismada parcacik ebatlarinin maviye kayma iizerine etkisini gormek icin, GaSe

amorf ince filmlerinin morfolojik yapilart atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ile
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incelendi. Sekil 5.2.a ve b. sirasiyla 45 ve 74 nm kalinliklarindaki GaSe amorf ince

filmlerinin yiizeylerinin ti¢ boyutlu AFM goriintiilerini gostermektedir.

Sekil 5.2.a. 45 nm ve b. 74 nm kalinliklarindaki GaSe amorf ince filmlerinin {i¢
boyutlu AFM goriintiileri

45 nm kalinligindaki GaSe amorf ince filminin ortalama parcacik biiytikliikleri 8-16 nm
araliginda ve 74 nm kalinligindaki GaSe amorf ince filminin pargacik biiyiikliikleri 7-12
nm araliginda bulunmustur. Burada ince film kalinliklarinin artmasiyla parcacik
buiytikliiklerinde azalma ve ylizey morfolojisinde degisimler gozlenmistir. Yukarida
bahsedildigi gibi GaSe amorf ince filmlerinin kalinliklarinin artmasiyla yasak enerji
bant araliklarinin artmasi, kalinlik arttikca parcacik biiytikliiklerinin azalmasi ve buna

bagli olarak kuantum sinirlamasi etkisinin gozlenmesi ile iliskilendirilebilir.

Sekil 4.41 ve 4.42 farkli kalinliklardaki (45, 55, 65 ve 74 nm) GaSe amorf ince
filmlerinin, sirasiyla nanosaniye ve pikosaniye atma siirelerine sahip lazer 11k
kaynaklariyla yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen grafikleri
vermektedirler. Sekillerden goriildiigii gibi ince filmler doyurulabilir sogurma
gosterirken, daha kalin filmler cizgisel olmayan sogurma gostermektedirler. Bu
gozlenen durum, GaSe amorf ince filmlerinin yasak enerji bant araliklarinda var olan
kusur seviyeleriyle iliskilendirilebilir. Sekil 4.41 ve 4.42°den gorildigi gibi,
nanosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan agik yarik Z-tarama

deneylerinden gozlenen doyurulabilir sogurma, pikosaniye lazer 151k kaynagiyla yapilan
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acik yarik Z-tarama deneylerinden gozlenen doyurulabilir sogurmadan daha biiyiiktiir.
Bilindigi gibi bu malzemelerin doyurulabilir sogurma davranisina tek foton sogurmasi,
iki foton sogurmasi ve serbest tasiyict sogurmasi katkida bulunmaktadir. Tek foton
sogurmast enerji akisina bagli fakat atma siliresine bagli olmadigindan, tek foton
sogurmast ayni kalinliktaki filmler i¢in hem nanosaniye hem de pikosaniye atma
stiresine sahip lazer 151k kaynaklartyla yapilan deneylerde ayni etkiyi gosterecektir.
Serbest tastyic1 sogurmasi pikosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan
deneylerden ziyade nanosaniye atma siiresine sahip lazer 1sik kaynagiyla yapilan
deneylerde daha cok etkisini gosterir. iki foton sogurmasi siddete bagl oldugundan
dolay1 pikosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan deneylerde daha ¢ok

etkisini gosterir.

Tuzaklama siirelerini belirlemek i¢in ultra hizli spektroskopi deneyleri yapildi. Zamana
bagli ultra hizli spektroskopi verileri sekil 5.3’te verilmektedir. Baslangigtaki hizli
bilesen (~1 ps), iletim bandinin istiine uyarilan, 1smnmis tasiyict gazinin Orgiliyle
etkilesip GaSe’nin Orgii sicaklifina sogumasi siiresidir. Soguma isleminden sonra,
tastyicilar yerlesik kusur seviyeleri tarafindan tuzaklanarak veya yeniden birlesme
merkezlerinde birleserek yok olurlar. Daha yavas ve yaklasik birkac¢ yiiz pikosaniye
mertebesinde olan bilesen herhangi bir tuzak tarafindan yakalanmadan birlesme
stiresidir. En yavas bilesen (10 ns) yavas tuzaklama ve yeniden birlesme islemlerine

atfedilir.
Nanosaniye ve pikosaniye agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen veriler esitlik

5.9’a gore aritildilar. Aritimdan elde edilen Isyr ve Sy degerleri ¢izelge 5.6°da

verilmektedir.
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Sekil 5.3 74 nm kalinligindaki GaSe amorf ince filminin ultra hizli spektroskopiden
800 nm dalga boyunda elde edilen ¢izgisel olmayan sogurma grafigi

Cizelge 5.6 GaSe amorf ince filmlerinin kalinliga ve kullanilan lazer 151k kaynaginin
atma siiresine bagli olarak acik yarik Z-tarama deneylerinden elde dilen

Lsqr ve Py degerleri
L (nm) Igr (W/m?) B (m/W) E;(eV) Atma siiresi (s)
45 1.9x10" 4.4x10° 0.85
55 9.6x10'" 6.2x10°° 0.92
4x10”
65 5.5x10'"! 8.2x107 1.12
74 4.5x10" 3.1x10°¢ 1.48
45 9.1x10'" 5.5x107 0.85
55 4.0x10" 3.5x10°® 0.92
’ , 65x107"2
65 6.7x10 1.7x10 1.12
74 8.5x10" 2.5x107 1.48

Cizelge 5.6’dan goriildiigii gibi nanosaniye atma siiresine (4 ns) sahip lazer 1s1k
kaynagiyla yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen f.; degerleri, 74 nm
kalmhgindaki GaSe ince film igin 3.1x10° m/W olarak bulunmustur ve 45 nm
kalinligindaki GaSe amorf ince filminkinden yaklasik yiiz kat daha biiytiktiir. 45 nm
kalinligindaki GaSe amorf ince filmi i¢in /5,7 degeri 1.9x10'° W/m? olarak bulunmus ve
bu deger 74 nm kalinligindaki GaSe amorf ince filminkinden yaklasik olarak yiiz kat
daha kiigtiktiir. Pikosaniye atma siiresine (65 ps) sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan agik

yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen S, degerleri, 74 nm kalinlifindaki GaSe ince
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film i¢in 2.5x10”7 m/W olarak bulunmustur ve 45 nm kalinhigindaki GaSe amorf ince
filminkinden yaklasik elli kat daha biiyiiktiir. 45 nm kalinligindaki GaSe amor ince filmi
icin Ig,r degeri 9.1x10"" W/m? olarak bulunmus ve bu deger 74 nm kalinhigindaki GaSe

amorf ince filminkinden yaklasik olarak on kat daha kiigtiktiir.

Literatiirden bilindigi gibi cizgisel olmayan sogurma davranisi gosteren, daha kalin
filmler yiiksek siddetlerde doyurulabilir sogurma gosterebilirler. Hesaplanan doyuma
ulagsma esik siddetini dogrulamak i¢in, pikosaniye agik yarik Z-tarama deneyleri s r
degerinin istliindeki birkac¢ farkli siddette yapildi. Siddete bagli doyurulabilir sogurma

davranisi sekil 4.43’te verilmektedir.

Bu calismada nanosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan acik yarik Z-
tarama deneylerinden 45 nm kalinligindaki GaSe amorf ince filmi i¢in elde edilen I 7
degeri (1.9x10'® W/m?), literatiirde calisilmis ince filmlerin arasinda en diisiik sz

degerine sahip olan ince filminkinden daha diisiiktiir (Yiiksek vd. 2010b).

5.2.3 GaSe:Ge amorf ince filmleri

GaSe:Ge amorf ince filmlerinden 74 nm kalinligindaki ince filmin XRD o6l¢iimii sekil
4.23’te ve spektroskopik elipsometreden elde edilen dalga boyuna karsilik A ve ¥
degerleri ve aritimlart sekil 4.27°de verilmektedir. Sekil 4.24’ten 74 nm kalinligindaki
GaSe:Ge ince filminin amorf yapida oldugu goriilmektedir. Diger GaSe:Ge ince filmleri
de benzer davranis gostermektedirler. Bu tez calismasinda yer alan GaSe:Ge ince
filmlerinin kalinliklar1 spektroskopik elipsometreden 45, 55, 65 ve 74 nm olarak

belirlenmistir.

Sekil 4.31’de GaSe:Ge amorf ince filmlerinin ¢izgisel sogurma spektrumlar
gosterilmektedir. Bu ince filmlerin de sogurma kenarlarinin keskin bir sekilde
yiilkselmemesi yasak enerji bant araliklarinda kusur seviyelerinin var oldugunu
gostermektedir. Ayrica, ayn1 dalga boylarinda kalinligin artmasiyla sogurmanin artmast,
kalinliga bagli olarak kusur seviyelerinin sayisinin da arttigini gdstermektedir. GaSe

amorf ince filmlerinde oldugu gibi bu filmlerde de kalinlik arttik¢a yasak enerji bant
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araligi artmaktadir. Bu davranisin kuantum sinirlamasi etkisinden kaynaklandigi

yukarida vurgulanmaisti.

GaSe:Ge amorf ince filmlerinde tuzaklama siiresini belirlemek i¢in ultra hizhi
spektroskopi deneyi yapildi ve 800 nm dalga boyunda elde edilen ¢izgisel olmayan
sogurma grafigi sekil 5.4’te verilmektedir. GaSe:Ge amorf ince filmlerinin tuzaklama
stireleri GaSe amorf ince filmlerinin tuzaklama siireleriyle ayn1 bulunmustur ve en uzun

tuzaklama stresi 10 ns’dir.

00 200.0 400.0 &00.0 &00.0 1000.0 1200.0 1400.0 1600.0 1800.0 2000.0 22000 2400.0 2600.0 8000 30000 3200.0
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Sekil 5.4 74 nm kalinligindaki GaSe:Ge amorf ince filminin ultra hizli spektroskopiden
800 nm dalga boyunda elde edilen ¢izgisel olmayan sogurma grafigi

Sekil 4.44 ve 4.45 farkli kalinliklardaki (45, 55, 65 ve 74 nm) GaSe:Ge amorf ince
filmlerinin, sirasiyla nanosaniye ve pikosaniye atma siirelerine sahip lazer 1s1k
kaynaklariyla yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen grafiklerini
gostermektedirler. InSe ve GaSe amorf ince filmlerinde oldugu gibi, GaSe:Ge amorf
ince filmlerinden daha ince olanlar doyurulabilir sogurma gosterirken, daha kalin
olanlar cizgisel olmayan sogurma gostermektedirler. GaSe ve GaSe:Ge amorf ince
filmlerinin ac¢ik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen sekillerden gortildigi gibi,
GaSe amorf ince filmlerinde doyurulabilir sogurmaya gore cizgisel olmayan
sogurmayanin baskin oldugu kalinlik 74 nm iken, GaSe:Ge amorf ince filmlerinde bu
davranis 65 nm kalinhi§inda ger¢eklesmektedir. Bu durum, GaSe:Ge ince filmlerindeki
Germanyum katkisinin da yasak enerji bant araliginda katki seviyeleri olusturdugu ve

bu katki seviyelerinin kusur seviyeleri gibi davranmastyla agiklanabilir.
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Nanosaniye ve pikosaniye agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen veriler esitlik
5.9’a gore aritildilar. Aritimdan elde edilen Isyr ve foy degerleri ¢izelge 5.7°de

verilmektedir.

Cizelge 5.7 GaSe:Ge amorf ince filmlerinin kalinliga ve kullanilan lazer 151k kaynaginin
atma siiresine bagli olarak acik yarik Z-tarama deneylerinden elde dilen

Is 7 ve Boy degerleri

L (nm) [Igqr (W/mz) B (m/W) E; (eV) Atma siiresi (s)

45 2.2x10" 5.4x10° 0.78

55 1.2x10" 8.7x107 0.86 .
4x10°

65 4.1x10" 3.4x10°¢ 1.03

74 6.3x10" 4.3x10° 1.43

45 2.9x10" 6.8x10” 0.78

55 6.7x10" 2.8x10® 0.86 b
65x10°

65 7.9x10"? 4.8x107 1.03

74 9.3x10" 6.3x1077 1.43

Cizelge 5.7°den goriildiigii gibi, GaSe:Ge amorf ince filmlerinden 74 nm kalinligindaki
ince filmin nanosaniye acik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen f.; degeri 43x10°
m/W olarak bulunmustur ve 45 nm kalinligindaki GaSe:Ge ince filminkinden yaklasik
olarak yiiz kat biiyiiktiir. /547 degeri de 45 nm kalinligindaki GaSe:Ge ince filmi igin
2.2x10" W/m? bulunmus ve 74 nm kalinhigindaki GaSe:Ge ince filminkinden yaklasik
yetmis kat daha kiicliktiir. Pikosaniye agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen
verilerden, 74 nm kalinligindaki GaSe:Ge igin elde edilen f.; degeri 6.3x107 m/W
olarak bulunmus ve 45 nm kalinligindaki GaSe:Ge amorf ince filminkinden yaklasik
yiiz kat daha biiyiiktiir. 45 nm kalinhigindaki ince filmin Is,7 degeri de 2.9x10'* W/m®
olarak bulunmus ve 74 nm kalinligindaki ince filminkinden yaklasik iic kat daha
kiigiiktiir. Nanosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan deneylerden
elde edilen Is4r degerlerinin pikosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla
yapilan deneylerden elde edilen /547 degerlerinden daha biiylik ¢ikmaktadir. Bu durum,

nanosaniye atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapilan deneylerde serbest tastyici
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sogurmasinin  doyurulabilir sogurmaya katkisinin daha fazla olmasindan

kaynaklanmaktadir.

Cizgisel olmayan sogurma davranisi gosteren, daha kalin filmler yiliksek siddetlerde
doyurulabilir sogurma gosterebilirler. GaSe:Ge amorf ince filmleri i¢in hesaplanan
doyuma ulagsma esik siddetini dogrulamak i¢in, 74 nm kalinligindaki GaSe:Ge ince
filminin pikosaniye ac¢ik yarik Z-tarama deneyleri /547 degerinin istiindeki birka¢ farkl
siddette yapildi. Siddete bagli doyurulabilir sogurma davranmis1 sekil 4.46’da

verilmektedir.

5.2.4 GaSe:Sn amorf ince filmleri

Bu tez calismasinda yer alan GaSe:Sn ince filmlerinin kalinliklar1 spektroskopik
elipsometreden 38, 45, 55, 65 ve 74 nm olarak belirlenmistir. GaSe:Sn ince filmlerinin
aliman XRD ol¢iimlerinden amorf yapida olduklar1 gozlenmistir. 74 nm kalinhigindaki
GaSe:Sn amorf ince filminin XRD ol¢limii sekil 4.24’te ve spektroskopik
elipsometreden alinan dalga boyuna karsilik A ve ¥ degerleri ve aritimlar sekil 4.28’de
gosterilmektedir. GaSe:Sn amorf ince filmlerinin sogurma spektrumlarindan (Sekil
4.32) goriildiigli gibi, sogurma kenarlarinin yavas yiikselmesi yasak enerji bant
araliklarinda kusur seviyeleri icerdiklerini gostermektedir. GaSe amorf ince filmlerinde
oldugu gibi, GaSe:Sn ince filmlerinin de kalinliklar1 arttik¢a yasak enerji bant araliklari
artmaktadir. Bu davranis yukarida bahsedildigi gibi, quantum simirlamasi etkisine

dayanur.

GaSe:Sn amorf ince filmlerinde tuzaklama siiresini belirlemek i¢in ultra hizh
spektroskopi deneyi 800 nm dalga boyunda yapildi ve elde edilen ¢izgisel olmayan
sogurma grafigi sekil 5.5°te gosterilmektedir. GaSe:Sn amorf ince filmlerinin tuzaklama
stireleri GaSe ve GaSe:Ge amorf ince filmlerinin tuzaklama siireleriyle ayni olmak

lizere, en uzun tuzaklama siiresi 10 ns olarak bulunmustur.
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Sekil 5.5 74 nm kalinligindaki GaSe:Sn amorf ince filminin ultra hizli spektroskopiden
800 nm dalga boyunda elde edilen ¢izgisel olmayan sogurma grafigi

Farkli kalinliklardaki (45, 55, 65 ve 74 nm) GaSe:Sn amorf ince filmlerinin nanosaniye
ve pikosaniye atma siirelerine sahip lazer 151k kaynaklariyla yapilan agik yarik Z-tarama
deneylerinden elde edilen grafikleri sirasiyla sekil 4.47 ve 4.48°’de gostermektedir.
GaSe amorf ince filmlerinde 74 nm’de, GaSe:Ge amorf ince filmlerinde 65 nm
gerceklesen doyurulabilir sogurmadan ¢izgisel olmayan sogurmaya gegis, GaSe:Sn
amorf ince filmlerinde 55 nm’de ger¢ceklesmektedir. GaSe:Ge amorf ince filmlerinde Ge
katkis1 % 0.01 ve GaSe:Sn amorf ince filmlerinde Sn katkist % 0.5 oldugundan dolay1
GaSe:Sn de GaSe:Ge’den daha ¢ok katki seviyesi olusur. Bununla beraber, katki
seviyesi veya kusur seviyelerinin sayisinin artmast malzemenin diisiik siddetlerde

doyuma ulagsmamasina neden olur.
GaSe:Sn amorf ince filmlerinin nanosaniye ve pikosaniye acik yarik Z-tarama

deneylerinden elde edilen verileri esitlik 5.9’a gore aritildilar. Aritimdan elde edilen Zs47

ve B degerleri cizelge 5.8°de verilmektedir.
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Cizelge 5.8 GaSe:Sn amorf ince filmlerinin kalinliga ve kullanilan lazer 151k kaynaginin
atma siiresine bagli olarak acik yarik Z-tarama deneylerinden elde dilen

Lsqr ve Py degerleri
L (nm) Igr (W/m®) By (m/W) E;(eV) Atma siiresi (s)
38 3.2x10'"° 9.8x10° 0.42
45 6.6x10'" 6.8x107 0.64
55 9.1x10'" 3.2x10°¢ 0.73 .
5 4x10°
65 6.1x10 5.5x10°¢ 0.87
74 9.4x10" 7.3x10°¢ 1.36
38 1.9x10" 4.8x10” 0.42
45 4.2x10"7 3.2x10°® 0.64
55 8.1x10" 2.9x107 0.73
- 65x107'2
65 9.3x10 7.2x107 0.87
74 1.3x10" 9.0x107’ 1.36

Cizelge 5.8’den goriildiigii gibi, GaSe:Sn amorf ince filmlerinden 74 nm kalinligindaki
ince filmin nanosaniye agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen . degeri 7.3x10°°
m/W olarak bulunmustur ve 38 nm kalinligindaki GaSe:Sn ince filminin S, degerinden
yaklasik olarak yiiz kat buiyiiktiir. /s4r degeri, 38 nm kalinligindaki GaSe:Sn ince filmi
i¢in 3.2x10'° W/m? bulunmus ve 74 nm kalinhigindaki GaSe:Sn ince filminin ZIgyr
degerinden yaklasik altmis kat daha kiigiiktiir. Pikosaniye atma siiresine sahip lazer 151k
kaynagiyla yapilan agik yarik Z-tarama deneylerinden elde edilen verilerden, 74 nm
kalinhgindaki GaSe:Sn icin elde edilen £ degeri 9.0x10” m/W olarak bulunmus ve 38
nm kalinligindaki GaSe:Sn amorf ince filminkinden yaklasik iki ytliz kat daha biiyiiktiir.
38 nm kalinligindaki ince filmin /547 degeri de 1.9x10" W/m? olarak bulunmus ve 74

nm kalinligindaki ince filminkinden yaklasik yiiz kat daha kiiciiktiir.
GaSe:Sn amorf ince filmleri i¢in hesaplanan doyuma ulagma esik siddetini dogrulamak

icin, 74 nm kalinligindaki GaSe:Sn ince filminin pikosaniye agik yarik Z-tarama

deneyleri [Isyr degerinin istiindeki birkag farkli siddette yapildi. Siddete bagh
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doyurulabilir sogurma davranist sekil 4.49°da verilmektedir. Ayn1 deneyler nanosaniye

atma siiresine sahip lazer 151k kaynagiyla yapildiginda benzer davranislar gozlenmistir.

InSe, GaSe, GaSe:Ge ve GaSe:Sn amorf ince filmlerinin nanosaniye ve pikosaniye agik
yaritk Z-tarama deneylerinden elde edilen Isqr ve por degerleri goz Oniinde
bulunduruldugunda, amorf ince filmlerinin doyuma ulasma esik siddetlerinin,
doyurulabilir sogurma veya ¢izgisel olmayan sogurma davraniglarinin, film
kalinliklarinin ve buna bagli olarak kusur seviyelerinin sayisinin degistirilmesi ile ya da

ince filmlerin katkilandirilarak kontrol edilebilecegi belirlenmistir.
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