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OZET

SOL JEL SPIN KAPLAMA YONTEMIYLE ELDE EDIiLEN NANO YAPILI
METAL OKSIiT FILMLERININ FiZiKSEL KARAKTERIZASYONU

Seval AKSOY

Fizik Anabilim Dah

Anadolu Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Mayzis, 2017

Damisman: Prof. Dr. Yasemin CAGLAR

Bu ¢alismada sol jel spin kaplama yontemiyle farkli alttaslar (cam, ITO ve p-Si)
tizerine metal oksit (ZnO, CdO, TiO2 ve SnOy) filmleri elde edilmistir. Dondiirme hizi,
¢ozelti molaritesi, ¢ozeltinin pH degeri, depolama sicakligi ve tavlama sicakligi gibi
depolama ve ¢ozelti parametrelerinin filmlerin kristallenmesi, ylizey morfolojileri ve
yasak enerji araligi degerlerinin iizerine etkisi arastirilmistir. Bu arastirmalarda X-1s1n1
kirmim spektrumlari (XRD), alan emisyonlu taramali elektron mikroskobu (FESEM)
analizleri ve optik Ol¢iimlerinden faydalanilmigtir. Ortalama kristal boyutu, Orgii
parametreleri ve yapilanma katsayisi gibi yapisal parametreler hesaplanmistir. Filmlerin
yiizey morfolojileri FESEM ile incelenmistir. Optimum parametre degerleri
belirlendikten sonra, belirlenen filmler kullamlarak n-XO/p-Si (X:Zn*?, Cd*2, Ti*4, Sn*%)
pn  heteroeklem diyotlar1 iretilmistir. Heteroeklem diyotlarin  elektriksel
karakterizasyonlar1 akim-voltaj (I — V) karakterizasyonlari ile arastirtlmistir. Oncelikle
p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotu iretilmistir. [ —V dlgimlerinden; diyotlarin idealite
faktorii (n), engel yiiksekligi (¢,), doyma akimi (lo) ve seri direng (Rs) degerleri

bulunmustur.

Anahtar Sozciikler: Metal oksit film, Sol jel spin kaplama, Yariiletken filmlerin

fiziksel 6zellikleri, Heteroeklem diyot.



ABSTRACT

PHYSICAL CHARACTERIZATION OF NANO STRUCTURE METAL OXIDE
FILMS DEPOSITED BY SOL GEL SPIN COATING METHOD

Seval AKSOY

Department of Physics
Anadolu University, Graduate School of Sciences, May, 2017

Supervisor: Prof. Dr. Yasemin CAGLAR

In this thesis, metal oxide (ZnO, CdO, TiO2 and SnO) films were deposited by sol
gel spin coating method on different substrates (glass, ITO and p-Si). X-ray diffraction
(XRD) patterns, field emission scanning electron microscope (FESEM) analysis and
optical measurements were used to investigate the effect of deposition and sol parameters
such as spin speed, sol molarity, pH value, deposition temperature and annealing
temperature on crystallinity, surface morphology and band gap value of the films.
Structural parameters such as grain size, lattice parameters and texture coefficients were
calculated. Surface morphology was investigated by a FESEM. After the best-formed
film parameter was determined, the pn heterojunction diodes were fabricated n-XO/p-Si
(X:zn*, Cd*, Ti*2, Sn*?) using this films. The electrical characterization of
heterojunction diodes have been investigated by current-voltage characterization. Firstly,
n-ZnO/p-Si heterojunction diode was fabricated. From the I — V results the ideality factor
(n), barrier height (¢,,), saturation current (I,) and series resistance (Rs) of diodes have

been calculated.

Keywords: Metal oxide film, Sol gel spin coating, Physical properties of semiconductor

films, Heterojunction diode.
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1. GIRIS VE AMAC
1.1. Giris

Yariiletken malzemeler, giiniimiizdeki teknolojiye ulasilmada 6nemli derecede
paya sahiptir. Bu malzemelerin, tistiin optik ve elektriksel 6zelliklerinden dolay1 iletken
ve yalitkan malzemelerden ayrilan birgok yonii bulunmaktadir. Onemli bir calisma
alanma sahip olan yariiletkenler, gliniimiizde kullandigimiz bir¢ok teknolojik aygitin
temelini olusturur ve bu konuda yapilan ¢alismalarin insan yasamina dogrudan katkisi
olmasi sebebiyle de yariiletkenler giincelliklerini korumaktadir.

Yariiletken teknolojisini gelistirmek igin yapilan arastirmalar yillardir devam
etmektedir. Bu alanda yapilmis olan arastirmalarin bir bolimii yeni yariiletken
malzemelerin hazirlanmas: yoniinde gelisirken, bir boliimii de bu malzemelerin
elektronik o6zelliklerinin belirlenmesi ve bu 6zelliklerden faydalanilarak yeni metal-
yariiletken devre elamanlar1 gelistirmeyi amaglar. Bu alanda yapilan ¢alismalar sonucu
tiretilen devre elemanlarinin nano yapili olmasi da gelisen nanoteknoloji agisindan 6nemli
bir yer teskil etmektedir. Kendilerine 6zgii 6zellikleri sayesinde yariiletkenler icerisinde
ayr1 bir grup olusturan metal oksitler (ZnO, CdO, TiO2, SnOsy,...), pek cok aygit
yapiminda elverigli olmalarindan dolayr 6nemli bir malzeme sinifidir. Elektrotlar [1],
transistorler [2], gaz sensorleri [3], fotovoltaik aygitlar [4], enerji toplama aygitlari [5],
bilgi depolama aygitlar1 [6] gibi pek ¢ok uygulama alaninda kullanilirlar.

Metal oksit filmlerin {retilmesi asamasinda sol jel spin kaplama yontemi
ekonomik olusu, vakum gerektirmemesi, oda sartlarinda uygulanabilir olmas: ve film
kalinliginin kontrol edilebilmesinden dolay: diger ¢cozelti metotlarina bir alternatiftir.

Sol jel spin kaplama yontemiyle elde edilen metal oksit filmler kullanilarak
iretilen pn heteroeklem diyotlar yariiletken teknolojisinde Onemli yer tutmaktadir.
Heteroeklem yapilar, yasak enerji araligi birbirinden farkli iki yariiletken materyalin
birlesmesiyle meydana gelir. Eklemdeki yapisal ani degisikliklerin sebep oldugu orgii
uyumsuzluklari, 1sisal yayilim uyumsuzlugu gibi nedenlerden dolay1 arayiizey ener;ji
durumlart olusur. Heteroeklem yapiin akim-voltaj mekanizmasinin anlasilmasinda
araylizey yakinlarindaki enerji durumlar biiyilk 6nem tasir. Ayn1 zamanda bu
malzemeleri elektronik devrelerde kullanmak icin uygun metal yariiletken kontaklar
olusturulmasi, sonrasinda ise elde edilen devre elemanlarinin elektriksel
karakteristiklerinin iyi yapilmasi gerekir. Uretilen bir devre elemaninmn istenilen

performansta c¢alisabilmesi, devre yapisina ait biitiin Ozelliklerinin bilinmesi ve
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dogabilecek olumsuzluklarin giderilmesine baglidir. Bu nedenle metal-yariiletken (MS),
metal-yalitkan-yariiletken (MIS) ve metal-oksit-yariiletken (MOS) yapilari arastirmak da

bliyiik 6nem tagimaktadir.

1.2. Metal Oksit Bilesikleri ve Genel Ozellikleri
1.2.1. Cinko oksitin genel 6zellikleri

Cinko oksit (ZnO) bilesigi periyodik tablonun II. grup elementlerinden olan Zn
ile VI. grup elementlerinden olan O’dan olusan II-VI grup elementlerinin olusturdugu bir
bilesiktir. ZnO genis yasak enerji arahigma (E;= 3,37 eV) sahip n-tipi yariiletken bir
malzemedir. Filmlerinin kirilma indisi goriiniir bolgede (~400—800 nm) ~2 dir. ZnO,
yiizy1li askin stiredir merhemler [7], kozmetik iiriinler [8], giines kremleri [9], katalizorler
[10], piezoelektrik dontistiiriiciiler [11], varistorler [12] ve gecirgen iletken elektrotlar
[13] gibi pek ¢ok alanda kullanilmaktadir.

Bu malzemeler, goriiniir bolgede yiiksek gegirgenlige sahiptir. Eksiton band
enerjisi yaklasik 60 meV dir. Bu degerin GaN i¢in yaklagik 25 meV civarinda oldugu
diistintildiiginde pek ¢ok malzemeye kiyasla oldukca yiiksek eksiton band enerjisine
sahiptir. Eksiton band enerjisinin yliksek olmasi, malzemenin liiminesans verimliliginin
artmasit anlamina gelir. Uzay ve niikleer uygulamalarda ZnO malzemeden yapilmis olan
aygitlar pek cok malzemeye gore (GaN gibi) radyasyona karsi daha fazla direng
gostermektedir.

ZnO filmlerin optik ozellikleri ile ilgili caligmalarda fononlar, plazmonlar,
dilektrik sabitleri ve kirilma indisleri dahil olmak iizere simdiye kadar pek ¢ok konu
tizerinde durulmustur. Bir yariletkenin optik 6zellikleri, hem kendi yapisinin
degistirilmesi ile hem de dis etkiler ile degistirilebilir. Dis etkiler, yani katkilar/kirlilikler
veya nokta kusurlar yasak enerji araliginda elektronik durumlar meydana getirdigi i¢in
hem absorplama hem de emisyon (yayma) siireclerini etkiler. ZnO, katkilama igsleminin
kolay yapildig1 bir malzemedir. Dolayisiyla optik ve elektriksel 6zellikleri aragtirmacinin
istedigi dogrultuda degistirilebilir.

Zn0O, cam gibi diisiik maliyetli alttaslar basta olmak tizere pek ¢ok alttas lizerine
bliyiitiilebilen bir malzemedir. Ayn1 zamanda biiyiitme islemi esnasinda c¢ok yliksek
sicakliklara da ihtiya¢ duyulmamaktadir. ZnO kullanilarak nanogubuk (nanorod), nanotel

(nanowire), nanotlip (nanotube) ve nanogicek (nanoflower) seklinde yapilar



tiretilebilmektedir. Bu yapilarda genis bir ylizey alani s6z konusu oldugu i¢in sensor
uygulamasi i¢in ideal bir malzemedir [14].

ZnO g farkli kristal yapiya sahiptir. Bunlar kiibik, kiibik ¢inko blend ve
hekzagonal wurtzite yapilar olup, sematik olarak Sekil 1.1’de gosterilmistir. Normal
kosullar altinda termodinamik olarak kararli faz hekzagonal wurtzite yapidir. Kiibik

yapisinin olusmasi igin diger fazlara gore daha yiiksek basing gerekmektedir [15].

Sekil 1.1. ZnO kristal yapilar: (a) kiibik (b) kiibik ¢inko blend (c) hekzagonal wurtzite
(Beyaz kiireler Zn atomlarini, siyah kiireler O atomlarin temsil etmektedir.)

Kaynak: [15]

ZnO’in orgli parametreleri uzun yillardir aragtirilmaktadir [16]. Bir yariiletkenin
orgii parametreleri genellikle asagidaki faktorlere baglidir:
o Serbest elektron konsantrasyonu
. Yabanci atomlarin konsantrasyonu
. D1s gerilmeler (external strain) (6rnegin alttassin sebep oldugu gerilmeler)
o Sicaklik

Oda sicakliginda wurtzite yapi i¢in orgli parametreleri ¢esitli deneysel 6l¢timler
ve teorik hesaplamalar yardimiyla belirlenmektedir. Elde edilen sonuglar genelde birbiri
ile uyum igindedir. Cogunlukla bulunan 6rgii sabitleri a parametresi i¢in 3,2475—3,2501
A arahginda, c¢ parametresi igin 5,2042—5,2075 A araligindadir [17]. Deneysel
calismalardaki Orgii parametreleri degerlerinin ideal wurtzite kristaldeki degerinden
sapmast Orgiiniin dengede olmayisindan ve iyoniklikten kaynaklanmaktadir. Ayrica
yapilan c¢aligmalar serbest yiik miktarmin da 6rgili sabitlerinin oranindaki biiylime ile

iligkili oldugu sonucunu ortaya koymustur. Ayrica mevcut olan nokta kusurlarin



varliginin da orgii sabitlerinin degerlerinde artiglara neden oldugu ortaya koyulmustur
[15].

ZnO filmlerin iiretilmesi i¢in pek ¢ok yontem kullanilmaktadir. Filmin iiretim
tekniginin secilmesi iiretilen filmin hangi alanda kullanilacag ile yakindan iliskilidir.
Kullanilan film biyiitme yontemlerinde yiiksek kalitede ZnO film {iretilmesi
amaglanmistir. Bu hedef dogrultusunda, molekiiler demet biiyiitme (MBE) [18], pulsed
laser deposition (PLD) [19], organometalik buhar faz (OMVPE) [20] ve sol jel [21] gibi
kimyasal yontemlerin agirlikli olarak kullanildig: film iiretim yontemleri kullanilmistir.

Zn0O aygit uygulamalart alaninda pek ¢ok agidan GaN ile rekabet igerisinde olan
bir malzemedir. Gegirgen ince film transistorlerin (TFTs) yapiminda ZnO 6nemli bir
potansiyele sahiptir. Diger yandan diinya ¢capinda artan indium kalay oksit (ITO) talebinin
karsilanmasinda yasanan zorluklar nedeniyle ZnO ge¢irgen oksitlerin ticari olarak {iretimi
sikca glindeme gelmektedir. ZnO adina bu alanda basarili olundugu takdirde, ¢ok biiyiik
bir uygulama alan1 kazanacaktir. Diger yandan ZnO’nun baglanma enerjisinin 60 meV
oldugu diisiiniildiigiinde, etkili bir 151k yayici oldugu da goriilmektedir. Ayrica ZnO’nun
elektromekanik birlesimi (coupling), 6zelikle c-ekseni yoniinde GaN’dan daha yiiksektir.
Bu 0zelligi sayesinde, akustik dalga aygitlar1 gibi uygulamalarda daha fazla tercih
edilmeye baslanmistir. Bunlara ilave olarak, nano malzeme lretimi i¢in de uygun bir
malzemedir. Ozellikle, aygit iiretimi i¢in yapilan malzeme segiminde bu durum ayirt edici
bir 6zelliktir. ZnO tabanli aygitlar ve uygulama alanlar1 iizerine yapilan son aragtirmalarin
onemli bir kismi nano yapili malzemeler (nanotel, nanaogubuk, nanotip, nanobelt gibi)
ile ilgilidir. Bu alandaki ZnO kullanim1 genellikle Si, GaN ve organik yariiletkenler gibi
ana yariiletken malzemelerin i¢ine entegre edilerek gerceklesmektedir. Nanoteller gibi
bir boyutlu (1D) yariiletkenler iyi yiik tasima 6zellikleri ve yliksek kalitede kristal yapiya
sahip olmalar1 gibi avantajlar1 nedeniyle de ¢ok fazla ilgi ¢ekmektedirler [15].

Genis bir eksiton band enerjisine sahip olan ZnO, UV bolgede 151k yayan
aygitlarin tretimi i¢in de ¢ok cazip bir malzemedir. p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotlar
idealite faktorlerinin c¢ok yliksek olmamasindan dolayr pek c¢ok c¢alismaya konu
olmuslardir. pn heteroeklemler UV fotodedektorler (PDs) olarak kullanilmiglardir ve
1518a  duyarhiliklar1 (fotorespons 0Ozellikleri) arastirilmistir. Yiiksek iletkenlik ve
gecirgenlige sahip olmasi nedeniyle de dzel bir malzemedir. Ornegin fotodedektorlerde,
sahip oldugu elektrik ve optik Ozellikleri nedeniyle gegirgen kontak malzemesi

(transparent contact material) olarak da kullanilmaktadir. Bu 6zelliklerine ilave olarak



ZnO’nun disiik maliyetli olmasi, zehirsiz olmasi ve diger malzemelere nispeten daha
diisiik sicakliklarda elde edilebilmesi, bu malzemenin tercih edilmesinde belirleyici
ozelliklerindendir [15].

1.2.2. Kadmiyum oksitin genel 6zellikleri

Kadmiyum oksit (CdO) bilesigi periyodik tablonun II. grup elementlerinden olan
Cd ile VL. grup elementlerinden olan O’dan olusan II-VI grup bir bilesiktir. CdO yiiksek
absorpsiyon ve emisyon kapasitesine sahip olmasi nedeniyle gecirgen iletken oksit (TCO)
bir malzemedir. Yasak enerji aralig1 2,2—2,7 eV arasinda olup, dogrudan band gegislidir
ve n-tipi iletkenlik gostermektedir. Elektriksel iletkenligi 10% — 10* S/cm arasindadir.
Bu filmler yiiksek mobiliteye (130 cm?/Vs) sahiptirler [22]. CdO filmlerinin kirilma
indisi yaklasik olarak 2—2,2 degerleri arasindadir. CdO; fotodiyotlar, gaz sensoérleri,
giines pilleri, fototransistorler, yansima onleyici kaplamalar ve IR dedektorler i¢in uygun
bir malzemedir. Cd ve onun bilesikleri olduk¢a zehirli olmasina ragmen pil tiretiminde ve
celikte korozyonu engellemede kilit malzemelerdir [23]. Ancak CdO filmleri dar yasak
enerji araligina sahip olmalarindan dolayr az ilgi gormiis malzemelerdir. ZnO ile
karsilagtirildiginda goriiniir bolgede gegirgenligi cok yiiksek degildir, fakat direng degeri
daha diistiktiir.

CdO filmler; sol jel, DC magnetron piiskiirtme, rf piiskiirtme, spray pyrolysis ve
kimyasal buhar depolama gibi ¢esitli yontemler kullanilarak tretilebilir.

CdO yiizey merkezli kiibik yapiya sahiptir. Kristal yapi, iki tane i¢ ice ge¢mis
paralel ylizey merkezli kiibik orgiiye sahiptir. CdO’nun kristal yapis1 Sekil 1.2°de
gosterilmistir.
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Sekil 1.2. CdO kristal yapus:
Kaynak: [22]
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1.2.3. Titanyum oksitin genel 6zellikleri

Titanyum oksit (TiO.) toz halinde antik ¢aglardan beri kullanim alan1 bulmus bir
malzemedir. Bu malzemenin yillardir tercih edilmesinin sebebi; malzemenin pahali
olmamasi, kimyasal olarak kararli bir yapiya sahip olmas1 ve goriiniir bolgede absorplama
yapmamasi sayilabilir. 1970’ler de rutil fazda tek kristal n-tipi TiO yariiletken elektrotu
gelistirilmis ve suyun fotoelektrolizini aragtirmada kullanilmistir. 1970’lerin petrol krizi
fotokatalitik kullanilarak hidrojen gazi (Hz) iiretmek i¢in toz TiO> kullanilarak kismen
asilmistir. Bununla birlikte elektrotlarin kullanilmasiyla H» iiretilmis fakat toz halinde
TiO2 yeniden elde edilememistir. 1990’larda TiO2’nin; fotokatalitik temizleme,
antibakteriyel ve hidrofilik 6zellikleri aragtirilmistir. TiO2’nin fotokatalitik o6zelligi
sayesinde TiO; ile kaplanmig fayanslarin egzoz ortaminda temiz kaldigi bulunmustur.
2000’lerde yap1 malzemeleri kullanilarak hava kirleticileri ayristirmak icin fotokatalist
olarak TiOz kullanimi lizerine ¢alismalar yogunlagsmistir. Bu ¢alismanin 3-boyutlu uzayda
etkili olmamasi, sorun ¢ikmasma neden olmustur. Ciinkii TiO2 kapli malzemeler o
zamana kadar hep iki boyutlu malzemeler i¢in calisilmisti. Yaklasik olarak son on bes
yildir ticari olarak ¢imento iiretiminde kullanilmaktadir [24].

TiO2 bilesigi periyodik tablonun IV. grup elementlerinden olan Ti ile VI. grup
elementlerinden olan O’dan olusan IV-VI grup bir bilesiktir. TiO2 yariiletken malzemeler,
kristal yapisina bagli olarak hem dogrudan hem de dolayli band yapisina sahiptir. Rutil
faz i¢in ~ 3,06 eV ile dogrudan band yapisi ve ~ 3,10 eV ile dolayli band yapisina sahip
iken,anataz fazda kristallenen TiO2 ise ~ 3,23 eV yasak enerji araligina sahip dolayli band
yapisina sahiptir [25].

TiO; kristal yapisi itibariyle de ¢ok dikkat ¢eken bir malzemedir. TiO> ti¢ farkl
kristal formdan birinde kristallenme sergileyebilir (Sekil 1.3). Bunlar 3,84 g/cm?®
yogunlugundaki anataz tetragonal yap1, 4,065 g/cm® yogunlugundaki brukit ortorombik
yap1 ve 4,235 g/cm?® yogunlugundaki rutil tetragonal yapidir. Orgii parametreleri anataz
faz icin a=3,7852 A, ¢=9,5139 A, brukit faz icin a=5,4360 A, b=9,1660 A, ¢c=5,1350 A,
rutil faz i¢in a=4,5900 A, c=2,9570 A degerlerine esittir.

Yapilan ¢alismalarda, 800°C ve iizerindeki sicakliklarda film yapisinin anatazdan
rutile kaydigi ve sicakligin 1000°C iizerine ¢ikarilmasiyla kristal yapinin rutil faza
kaydig1 goriilmiistiir. Bu fazlar arasinda rutil en kararlisidir. Rutil faz, yiiksek dayaniklilik
gosteren celik imalatinda kullanilan ferrotitanyum kaynagidir. Rutil faz hem goriiniir

bolge hem de UV 1sik altinda uyarilabilir. Fakat anataz faz yalnizca UV 1sik altinda
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uyarilabilir. Eger yapida brukit fazda kristallenme s6z konusu ise 151k altinda uyarilmay1
saglayabilmek icin yliksek 1s1 altinda kristal yapinin 6nce rutil faza dogru kaymasi
saglanmalidir. Clinkii brukit faz ne goriiniir ne de UV 151k altinda uyarilamamaktadir.
TiO2 filmlerinin kirilma indisi rutil faz i¢in yaklasik olarak 3,18; anataz faz igin yaklasik
olarak 2,90 degerindedir [26].

Genellikle, TiO2, n-tipi bir iletkenlik davranist sergiler ve iletkenlik tipi, oksijen

bosluklar1 ve titanyum gegis atomlar1 gibi donér atomlarina baglidir [27].

(b) (©)

Sekil 1.3. TiO2 'nin kristal yapisi (a) rutil, (b) brukit, (c) anataz
Kaynak: [28]

1.2.4.Kalay oksitin genel 6zellikleri

Kalay oksit (SnO.) bilesigi periyodik tablonun IV. grup elementlerinden olan Sn ile
VI. grup elementlerinden olan O’dan olusan IV-VI grup bir bilesiktir. SnO2 genis band
aralikli (~ 3,6 eV) olmasindan dolay1 literatiirde sik¢a kullanilan yariiletken bir
malzemedir. SnO: optik 6zelliklerinden dolayr TCO grubunda yer almaktadir. Yiiksek
kararliliga sahip olmasi nedeniyle korozif ortam uygulamalarinda kullanilan bir
malzemedir. Bu 6zellikleri nedeniyle piller, diisiik emisyonlu pencere kaplamalari, giines
pilleri gibi uygulamalar1 vardir.
SnO2, dogada kasiterit minerali olarak bulunur. Tetragonal birim hiicreli rutil
kristal yapiya sahiptir. Orgii parametreleri sirasiyla a = b = 4,738 A ve ¢ = 3,188 A
degerlerine esittir. SnO2’nin kristal yapist Sekil 1.4’te gosterilmektedir.
SnOg, kararhh ve teknolojik olarak onemli bir oksit olmasina ragmen, SnO ve

Sn304 gibi kalay oksitler de vardir. Fakat diger kalay oksitler daha az bilinir. SnOg,



yiiksek iletkenlige sahip n-tipi bir malzemedir. Diger ikili metal oksitlerde (ZnO, In203
gibi) oldugu gibi oksijen bosluklar1 SnO2 de elektronlarin tasinmasindan sorumludurlar

[29].

Sekil 1.4. Tetragonal SnO> 'nin kristal yapist
Kaynak: [29]

SnO: kaplamalarinin hem yiiksek iletkenlige hem de goriiniir bolgede yliksek
gecirgenlige sahip olmasi ilgi ¢ekicidir. Katkisiz iletken SnO3 filmler 3,6 eV degerinden
daha genis yasak enerji araligina sahiptirler. Ayn1 zamanda dogrudan band geg¢isli bir
malzemedir. Genis band aralikli SnO2’ler UV led uygulamalari ig¢in uygundur. Yaklagik
olarak 130 meV gibi bir yiiksek eksiton band enerjisine sahip olmas1 uygulamalar i¢in
umut vericidir. SnO; filmlerinin kirllma indisi yaklasik olarak 1,9—2 degerleri arasinda
gozlenir. SnO: filmler, gecirgen film transistorler, gaz sensorleri, gegirgen iletken oksitler

ve manyetik 6zelliklerinden dolay1 spintronik uygulamalar i¢in ¢ok uygun malzemelerdir.

1.3. Onceki Cahsmalar

Sol jel spin kaplama yontemiyle elde edilmis metal oksit filmler, bu filmlerin
karakterizasyonlar1 ve bu filmlerle yapilmis aygitlarin performanslart pek c¢ok
arastirmacinin ¢alismasina konusu olmustur. Bu metal oksit filmlerden ZnO, CdO, TiO>
ve SnOy yariiletken filmlerinin {iretilmesi, iretilen filmlerin karakterizasyonlar1 ve bu
filmler kullanilarak iiretilen aygitlarin 6zelliklerinin arastirilmasi ile ilgili literatiir

arastirmasi yapilmis ve bu ¢aligsmalardan bazilarina asagida yer verilmistir.



Sol jel spin kaplama yontemiyle ZnO filmlerin elde edilmesi ile ilgili ilk ¢caligma
1996 yilinda R. Konekamp ve A. Wahi tarafindan yaymlanmistir. Elde edilen filmlerin
50 A degerinden daha kiigiik kiimelesmis yapilardan olustugu rapor edilmistir. Ayrica bu
calismada, filmlerin elektronik 6zelliklerinin filmlerin morfolojik 6zellikleri ile kontrol
edilebilecegi belirtilmistir [30].

Sol jel spin kaplama yontemiyle yapilmis katkili ZnO filmler ile ilgili ilk ¢alisma
ise yine 1996 yilinda K. Nishio ve arkadaslar1 tarafindan yaymlanmistir. Calismalarinda,
kuvars alttaglar iizerine elde edilmis Al katkili ZnO filmlerin elektriksel 6zelliklerine
¢oziiciiniin  etkisini aragtirmiglardir. Coziiciniin, filmlerin kristallenmelerinde ve
iletkenliklerinde oldukga etkili oldugunu rapor etmislerdir. Ayrica filmlerin goriiniir
bolgedeki gecirgenlik degerlerini yaklasik %85 olarak bulmuslardir [31].

Sol jel spin kaplama yontemiyle elde edilmis ZnO film kullanilarak iiretilen
heteroeklem yapr ile ilgili ilk calisma ise 1998 yilinda D. G. Baik ve S. M. Cho tarafindan
yaymlanmistir. n-Si alttag lizerine ZnO film elde ederek, heteroeklem giines pillerini
tretmislerdir. ZnO filmlerin elektriksel iletkenlik degerlerini arttirmak icin Al katkisi
yapmuslardir. Uretilen giines pillerinin verimliligini yaklasik %5,3 olarak rapor
etmislerdir [32].

Sol jel spin kaplama yontemiyle elde edilmis ZnO filmlere tavlama isleminin
uygulanmas: ile ilgili ilk ¢alisma 2001 yilinda Y. Natsume ve H. Sakata tarafindan
yaymlanmistir. 350°C’de elde etmis olduklari ZnO filmleri, 500, 525, 550 ve 575°C’de
tavlamiglar ardindan tavlama sicakliginin filmlerin elektriksel ve optik 6zellikleri iizerine
etkisini aragtirmiglardir. En diisiik 6zdireng degerini 350°C’de ilk elde ettikleri film igin
0,22 Qcm olarak bulmuslardir. Ttim filmlerin yliksek gegirgenlige sahip oldugunu ve E,
degerinin tavlama sicakligi ile degismedigini (3,21 eV) rapor etmislerdir [33].

C. Z. Lu ve arkadaslar1 sol jel spin kaplama yontemiyle ZnO filmlerini elde etmisler
ve filmlerin yapisal, elektriksel ve optik 6zellikleri iizerine tavlama sicakliginin etkisini
arastirmiglardir. Filmlerin kristallenmelerinin ve morfolojik 6zelliklerinin tavlama
sicakligina bagh olarak iyilestigini, tiim filmlerin giirliniir bolgede yaklasik % 80 optik
gecirgenlige sahip oldugunu rapor etmislerdir. Ayrica 500°C’de tavlanan filmin 5,5x107
Qcm ile en diisiik dirence sahip oldugunu bulmuslardir [34].

Y. Cao ve arkadaslart sol jel spin kaplama yontemiyle katkisiz, N katkilt ve In-N
katkilt ZnO filmler elde etmislerdir. Katkisiz filmin n-tipi yariiletken 6zellik gosterdigini,
katkilt filmlerin p-tipi yariiletken Ozellik gosterdigini ve katkili filmlerin direng
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degerlerinin 10! Qcm mertebesinde oldugunu rapor etmislerdir. n-tipi katkisiz ZnO film
ile p-tipi N katkili ZnO filmi kullanarak pn homoeklem yap1 tiretmislerdir. Bu yapinin
dogrultma karakteristigi sergiledigini ve idealite faktoriinii yaklasik 24 oldugunu
bulmuslardir [35].

Sol jel spin kaplama yontemiyle elde edilen ZnO filmlerin fiziksel 6zelliklerine
¢ozeltinin pH degerinin etkisi ile ilgili ilk ¢alisma, 2006 yilinda P. Sagar ve arkadaslar
tarafindan literatiire eklenmistir. Cinko asetat (ZnAc) ¢ozeltisinin pH degerini ¢ozeltiye
monoethanolamin (MEA) ilave ederek degistirmislerdir. Cozeltiye MEA ilavesi ile
¢ozeltinin pH degerini 6,4 ten 10,6’ya kadar degistirmislerdir. pH degeri 10,6 olan ¢6zelti
kullanilarak elde edilen filmin en iyi film oldugunu rapor etmislerdir [36].

Sol jel spin kaplama yontemiyle farkli dondiirme hizlarinda elde edilen ZnO filmler
ile ilgili ilk galisma 2008 yilinda S. Ilican ve arkadaslari tarafindan literatiire eklenmistir.
Filmlerin yapisal, optik ve elektriksel Ozelliklerine dondiirme hizinin etkisini
aragtirmiglardir. Artan dondiirme hizi ile ortalama kristal boyutunun 32 nm’den 26 nm’ye
azaldigini, E; degerinin 3,28 eV’den 3,29 eV’ye arttigini, Urbah enerji degerinin (E,,)
73 meV degerinden 53 meV degerine azaldigini ve tim filmler igin % gegirgenlik (%T)
degerinin %92’nin {izerinde oldugunu rapor etmislerdir. Ayrica, karanlik ve UV
aydinlatmasi altinda filmlerin I — V 6l¢limlerini almislar ve fotovoltaik malzeme olarak
kullanilabilecegini rapor etmislerdir [37].

M. H. Mamat ve arkadaglar1 2009 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle farklh
molaritelerde ¢ozeltiler hazirlayarak ZnO filmler elde etmislerdir. Bu filmlerin elektriksel
ozelliklerini ve fotoliiminesans (PL) spektroskopisi yardimiyla optik &zelliklerini
arastirmiglardir. Yiiksek molaritelerdeki ¢ozeltiler kullanilarak elde edilen filmlerin
fotoakim Slglimlerinin iyilestigini rapor etmislerdir. PL 6l¢iim sonuglarindan da artan
molarite degeriyle UV emisyon pikinin siddetinin arttigini belirtmislerdir. Ayrica yiiksek
molaritelerde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak elde edilen filmlerdeki kusur olusumunun
daha fazla oldugunu rapor etmislerdir [38].

Sahoo ve arkadaglar1 2010 yilinda sol jel spin kaplama yontemini kullanarak farkli
molaritelerde ZnO filmler elde etmisler ve bu filmlere farkli sicakliklarda tavlama islemi
uygulamiglardir. Depolama sicakligi olarak 200°C, tavlama sicakligi olarak sirasiyla 700,
800 ve 900°C’yi se¢mislerdir. Daha sonra elde etmis olduklar1 filmlerin yapisal ve
morfolojik 6zelliklerini incelemislerdir. Molariteye bagl olarak film kalinlig1 ve kristal

boyutunun degistigini rapor etmislerdir. Kristal boyutunun artan metal iyon
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konsantrasyonuna bagli olarak arttigini ve bu biiylimenin de hidroliz isleminden
kaynaklandigini ifade etmislerdir. Ayrica, 2-metoksietanol gibi polar bir ¢dziicliniin ¢inko
naftenat (zinc naphthenate) igin bir sabitleyici ile islenmesinin Kkristallenme enerjisini
azaltarak, kristallerde sekil ve boyutta homojenligi saglamak suretiyle olduk¢a diisiik
tavlama sicakliklarinda homojen kristallenmeyi kolaylastirabilecegini ifade etmislerdir
[39].

Sol jel spin kaplama yontemiyle elde edilen ZnO filmlerin depolama
parametrelerinin filmlerin yapilari, morfolojik 6zellikleri ve PL 6zellikleri iizerine etkisi
ile ilgili yapilmis ilk ¢alisma S. Aksoy ve arkadaslari tarafindan 2011 yilinda literatiire
eklenmisgtir. Ayrica bu c¢alismada filmlerin kalinliklarinin dondiirme hizi ve ¢ozelti
molaritesi ile degisimleri arastirilmistir. Bu ¢alismada artan dondiirme hizi ile film
kalinliginin azaldigi, artan molarite ile de film kalinliginin arttig1 rapor edilmistir. En iyi
kristallenme 0,5 M ¢6zelti kullanilarak 4000 rpm hizinda elde edilen filmde gézlenmistir.
En biiyiik kristal boyutu 1 M ¢d6zelti kullanilarak elde edilen filmde gozlenmistir. Tim
filmlerin yiiksek gegirgenlige sahip oldugu rapor edilmistir. Ayrica PL 6l¢iim sonnuglari
depolama parametrelerinin film kalitesi lizerine Onemli etkilere sahip oldugunu
gostermistir [40].

S. Aksoy ve Y. Caglar 2012 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle p-Si alttas
tizerine ZnO film elde ederek p-Si/n-ZnO heteroeklem diyot liretmislerdir. Bu ¢alismada
ilk olarak ZnO filmin yapisal ve morfolojik 6zellikleri incelenmis, ardindan diyotun
elektriksel karakterizasyonu I —V olgiimleri yardimiyla yapilmistir. I — V' Slgtimleri
farkli ortam sicakliklarinda yapilmistir. 296 K’de idealite faktorii ve engel yiiksekligi
degerleri sirastyla 6,40 ve 0,61 eV olarak bulunmustur. 100 mWcem™ aydinlatma siddeti
altinda maksimum agik devre voltaji (Voc) 0,19 V ve kisa devre akimi (Isc) 8,03x10% A
olarak bulunmustur [41].

S.Ilican ve arkadaslar1 2008 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle cam alttaslar
tizerine CdxZn1.xO filmlerini elde etmislerdir. Bu islem sirasinda Cd/Zn oranini 0’dan 1’e
kadar degistirmislerdir. Elde ettikleri filmlerin yapisal ve optik o6zelliklerini
incelemislerdir. Tiim filmlerin polikristal yapida oldugunu ve x degerinin 0’dan 1’e
degisimi halinde kristal yapmnin da wurtzite (ZnO) yapidan kiibik (CdO) yapiya
doniistiigiinii rapor etmislerdir. CdO igin (x=1) E;=2,35 eV ve ZnO igin (x=0) E;=3,27
eV olarak bulmuslardir. E, enerjisinin de yapinin CdO’dan ZnO’ya kaymasiyla
447 meV’den 81 meV’e azaldigini rapor etmislerdir [42].
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M. Caglar ve F. Yakuphanoglu 2008 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle p-Si
alttas tizerine CdO film tretmislerdir. Daha sonra iirettikleri pn heteroeklem diyotun
80—400 K arasindaki ortam sicakliklarinda elektriksel Ozelliklerini incelemislerdir.
Ayrica filmin yapisal ve optik 6zelliklerini de incelemislerdir. Filmin polikristal yapida
ve (111) tercihli yonelime sahip oldugunu rapor etmiglerdir. E; degerini ise 2,57 eV
olarak hesaplamiglardir. Ortam sicakliginin 80 K’den 400 K’e artmasi durumunda
heteroeklem diyotun idealite faktoriiniin de 8,62°den 5,11°e azaldigimi belirtmislerdir.
Akim taginim mekanizmasinin diisiik sicakliklarda tlinelleme mekanizmasi ile yiliksek
sicakliklarda ise rekombinasyon akimlart ile kontrol edildigini belirtmislerdir [43].

S. Aksoy ve arkadaglar1 2009 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle CdO
filmlerini tiretmisler ve farkli tavlama sicakliklarinda (400—600°C) 1 saat tavlamislardir.
Tavlama sicakliginin filmin yapisal ve optik 6zellikleri lizerine etkisini arastirmislardir.
Filmlerin polikristal yapida kristallendigini ve (111) tercihli yonelime sahip oldugunu
belirtmislerdir. Ayrica E; degerinin artan tavlama sicakhigy ile 2,47 eV’den 2,22 eV’ye
azaldigini rapor etmislerdir. Hem yapisal hem de optik karakterizasyon sonuglarini goz
oniinde bulundurarak, en iyi filmin 400°C tavlama sicakligina maruz kalan film oldugunu
rapor etmislerdir [44].

S. Ilican ve arkadaslar1 2009 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle katkisiz ve Al
katkili CdO filmler elde etmislerdir. Al katkisi olarak %1 ve %3 oranlarini
kullanmislardir. Katkisiz ve Al katkili filmlerin polikristal yapida kristallendiklerini ve
(111) tercihli yonelime sahip olduklarini belirtmislerdir. Optik absorpsiyon olc¢timleri
sonucunda filmlerin E; degerlerini hesaplamislardir. Katkisiz, %1 Al katkili ve %3 Al
katkili filmler i¢in sirasiyla 2,476; 2,591; 2,682 eV olarak bulmuslardir. Optik sabitlerin
Al katkisindan oldukca fazla etkilendigini buna bagli olarak da optik sabitlerin ve
absorpsiyon sinirinin Al katkist ile rahatlikla kontrol edilebilecegini belirmislerdir [45].

S. Dhankhar ve arkadaglart 2010 yilinda sol jel spin kaplama ydntemiyle CdO
filmlerini elde etmislerdir. Depolama sicakligi olarak 200°C, tavlama sicakligi olarak da
250°C’den baslayarak dakikada 3°C artan sicakliklarla 450°C’ye kadar 2 saat hava
ortamini se¢mislerdir. CdO filmlerinin polikristal yapida kristallendigini belirtmislerdir.
Ayrica ¢ozelti molaritesi ve kaplama sayisindaki artisa bagli olarak film kalinliginin
artttigini, kalinligin artmasma bagli olarak da ortalama kristal boyutunun arttigin

belirtmislerdir. Ayrica ¢dzelti molaritesinin artmasiyla orgii parametre degerlerinin
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azaldigin1 rapor etmislerdir. Kaplama sayis1 ve molaritenin artmasiyla E, degerinin de
azaldigini belirtmislerdir [46].

M. J. Cheon ve arkadaglar1 2011 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle
CdxZn1xO filmlerini elde etmislerdir. Filmlerin yapisal, morfolojik ve optik 6zelliklerini
incelemislerdir. x degerinin 0’dan 1’e degismesiyle; filmlerin ortalama kristal
boyutlarmin 42,1 nm’den 63,9 nm’ye arttigin1 ve E; degerinin 3,25 ¢V’den 2,16 eV’ye
azaldigini belirtmislerdir [47].

F. Yakuphanoglu 2011 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle katkisiz ve Ni katkilt
CdO filmler elde etmistir. Ni katkis1 olarak %2, 4, 6 ve 8 katki oranlarin1 belirlemistir.
Filmlerin yapisal, morfolojik ve optik karakterizasyonlarini yapmistir. Tiim filmlerin
polikristal yapiya sahip oldugunu ve kiibik yapida kristallendigini ayrica filmlerin (111)
ve (200) diizlemlerinde iki karakteristik pike sahip oldugunu belirtmistir. Filmlerin Ej
degerlerinin 2,26—2,60 eV aralifinda oldugunu, %6 Ni katkili CdO filmine kadar E,
degerinin arttigini, %8 Ni katkili CdO filminin E; degerinin azaldigim belirtmistir. Sonug
olarak CdO filminin E; degerinin ve ortalama kristal boyutunun Ni katkis: ile kontrol
edilebilecegini belirtmistir [48].

Gupta ve arkadaslar1 2011 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle Cu katkili CdO
filmler elde etmislerdir. Filmlerin optik ve morfolojik 6zeliklerini aragtirmiglardir. AFM
sonuglarindan filmlerin kristal boyutlarinin nanometre mertebesinde oldugunu ve artan
Cu katkisi ile boyutlarin azaldigini rapor etmislerdir. Cu katkilama isleminin katkisiz
CdO filmine gore E; degerinde azalmaya sebep oldugunu, fakat Cu katki miktarmin
artmastyla E; degerlerinin 2,41 eV’den 2,49 eV degerine arttigini rapor etmislerdir. Bu
artigin sebebinin kuantum boyut etkisi oldugunu belirtmislerdir [49].

S. Aksoy ve Y. Caglar 2011 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle elde ettikleri
CdO filmi kullanarak p-Si/n-CdO heteroeklem diyot iiretmislerdir. ilk olarak filmin
yapisal ve morfolojik 6zelliklerini incelemislerdir. Filmin polikristal yapida oldugunu ve
nanoboyuttaki pargaciklarin biraraya gelerek olusturduklari kiimelesmis yapilarin filmi
olusturdugunu belirtmislerdir. Al/p-Si/n-CdO/Au heteroeklem diyotunun elektriksel
karakterizasyonu sonucu diyotun idealite faktoriinii 3,02; engel yiiksekligini 0,64 eV
olarak bulmuslardir. Ayrica diyotun 1s13a duyarliligini arastrmiglar ve 100 mWem >
aydinlanma siddeti altinda maksimum agik devre voltajini Voc=0,04 V, kisa devre akimini

15c=9,92x10"° A bulmuslardir [50].
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N. Ozer ve arkadaslar1 1991 yilinda ilk kez sol jel spin kaplama yontemiyle TiO>
filmleri elde etmiglerdir. Filmlerin yapisal ve optik oOzelliklerini incelemislerdir.
350°C’nin altindaki sicakliklarda amorf yapida oldugunu belirtmislerdir. Ultraviyole,
gorliniir ve yakin kizilotesi bolgelerdeki gegirgenlik spektrumlarindan yararlanarak
kirtlma indisi ve soniim katsayisi degerlerini hesaplamislardir [51].

M.Z. Atashbar ve W. Wlodarski 1997 yilinda ylizey akustik dalga (SAW)
aygitlarini iiretmek i¢in ilk kez sol jel spin kaplama yontemiyle LiNbO3 alttaslar {izerine
katkili TiOz filmler elde etmislerdir. Yiiksek frekansli bir elektronik yazilim paketi
kullanarak SAW oksijen sensoriiniin performansini belirleyebilmek i¢in modelleme ve
simiilasyon ¢aligmalar1 yapmislardir. Simiile edilen sonuglar1 degerlendirmek i¢in yapilan
deneysel caligmalar sayesinde, oksijen konsantrasyonundaki diismeye bagli olarak katkili
TiO> filmlerin direncinin de distiigiinii rapor etmislerdir. Sonug olarak, katkili TiO;
filmleri ile kaplanmis olan SAW sensorlerinin belirli konsantrasyon araliginda oksijen
tesbiti yapabilecegini rapor etmislerdir [52].

Y .X. Li ve arkadaslar1 1997 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle ITO alttaglar
tizerine TiO2 filmlerini elde etmislerdir. TiO2 filmlerinin yapisal analizleri sonucu anataz
fazda kristallendiklerini rapor etmislerdir. TiO2 filmlerini kullanarak boya duyarli
fotovoltaik piller iiretmislerdir. I — V karakteristikleri yardimiyla lsc degerini 7 mA/cm?
ve Vo degerini 0,6 V bulmuslardir [53].

N. Kaliwoh ve arkadaslar1 2000 yilinda ilk kez sol jel spin kaplama yontemiyle
elde edilen TiO. filmlerinin fiziksel Ozellikleri iizerine dondiirme hizinin etkisini
arastirmiglardir. Filmlerin kalinliklarinin 10—200 nm arasinda oldugunu ve kalinlik
degerlerinin dondiirme hiz1 ile kontrol edilebilecegini belirtmislerdir. Kirilma indisini
2,4, goriniir bolgedeki ortalama gecirgenlik degerlerinin de %85—95 araliginda
oldugunu rapor etmislerdir [54].

T. Attia ve arkadaslar1 2000 yilinda ilk kez sol jel spin kaplama yontemiyle farkli
konsantrasyonlarda ¢ozeltiler hazirlayarak TiO; filmlerini elde etmislerdir. Daha sonra
farkli dondiirme hizlarimin ve farkli tavlama sicakliklarinin filmlerin kalinliklar1 ve optik
ozellikleri tizerine etkisini arastirmislardir. Film kalinliklarinin 56—-129 nm araliginda
oldugunu ve artan dondiirme hizi ile film kalinliklarinin eksponansiyel olarak azaldigini
rapor etmislerdir. Kirilma indisinin, artan dondiirme hizi ile azaldigini, artan tavlama
sicakligr ile de arttigini ifade etmislerdir. Cozelti konsantrasyonu ve yaslanma siiresine

bagli olarak baslangi¢ ¢ozeltisinin viskozitesinin arttigini rapor etmislerdir [55].
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X. S. Li ve arkadaglar1 2004 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle TiO2
filmlerini elde etmisler ve bu ¢aligmada ilk kez bu yontemle elde edilen filmlerin fiziksel
Ozellikleri iizerine pH’1n etkisi arastirilmistir. Filmlerin solucan benzeri gozenekli bir
yapiya sahip oldugunu ve filmlerin yapisal 6zelliklerinin, 6zellikle gézeneklilik oraninin
pH ve ¢oziicii buharlastirma gibi yontemlerle kontrol edilebilecegini rapor etmislerdir
[56].

Z. Liu ve arkadaslar1 2006 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle elde ettikleri
TiO2 filmini kullanarak ilk kez ITO/nano-crystalline TiO2/polyaniline/ITO heteroeklem
yapty1 Uretmislerdir. Heteroeklem yapinin dogrultma ozelligi gosterdigini, bu pn
heteroeklem yapmin fotovoltaik giines pili olarak kullanima uygun oldugunu
belirtmislerdir [57].

T. S. Senthil ve arkadaslar1 2010 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle TiO2
filmlerini elde etmislerdir. Filmlerin yapisal, morfolojik ve optik 6zellikleri {izerine
tavlama sicakliginin etkisini aragtirmiglardir. Tavlanmamig filmin amorf yap1
sergiledigini, 450°C ve 550°C’de tavlanan filmlerin anataz fazda kristallendigini ve
ortalama kristal boyutlarinin sirastyla 19 nm ve 22 nm oldugunu rapor etmislerdir. Elde
edilen filmlerin Raman spektrumlarinda 145 cm™, 394 cm™!, 513 cm™! ve 635 cm™"de
bulunan titresim piklerinin TiO2’nin anataz fazinin Raman modlar1 oldugunu rapor
etmislerdir [58].

U. O. Akkaya Arier ve F. Z. Tepehan 2011 yilinda sol jel spin kaplama ydntemiyle
TiO. filmler elde etmislerdir. Hazirladiklar1 ¢ozeltilerin pH degerlerini asetik asit
yardimiyla 4 olarak sabitlemislerdir. Filmlerin fiziksel 6zellikleri {izerine sicakligin
etkisini arastirmak i¢cin 400°C’de depolanan filmleri 450, 500 ve 550°C’de tavlamislardir.
Filmlerin kristal boyutlarinin tavlama sicakligi ile arttigini bu sonucun da sicakliga bagh
olarak artan kristalizasyon hizindan kaynaklandigini ve tiim filmlerin tercihli yoneliminin
(211) diizleminde oldugunu belirtmislerdir. Ayrica, artan kristal boyutu ile filmlerin
pliriizliliginiin arttigini, gecirgenliklerinin azaldigini belirtmislerdir. Bunlara ilave
olarak artan tavlama sicaklig1 ile E; degerinin azaldigini da rapor etmislerdir [59].

M. M. El-Nahass ve arkadaslar1 2012 yilinda sol jel spin kaplama yontemi ile
kuvars alttaglar lizerine farkli kalinliklarda TiOz filmler elde etmiglerdir. Filmlerin yapisal
ve optik karakterizasyonlarin1 yapmiglardir. Tiim filmler icin dogrudan enerji araligi

degerini 3,721 eV, dolayl enerji araligi degerini 3,47 eV olarak bulmuslardir. Ayrica
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Urbach enerji degerini de 415 meV olarak bulmuslardir. Filmlerin goriiniir ve NIR
bolgedeki ortalama %T degerinin yaklasik %95 oldugunu rapor etmislerdir [60].

S. Nadzirah ve U. Hashim 2013 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle TiO2
filmler elde etmislerdir. Tavlama sicakligimin filmlerin morfolojik, yapisal ve elektriksel
ozelllikleri tizerine etkisini incelemiglerdir. Tavlama sicakliginin 300°C’den 900°C’ye
arttirllmasiyla ortalama kristal boyutlarinin 14,4 nm’den 39,8 nm’ye arttigin1 rapor
etmiglerdir. Her sicaklikta hem anataz hem de rutil faza ait piklere rastlanmis olup,
tavlama sicakliginin artmastyla birlikte rutil faza ait piklerin siddetlerinin daha da arttigini
XRD spektrumlarindan yararlanarak rapor etmislerdir [61].

S. Aksoy ve Y. Caglar 2014 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle farkli depolama
sicakliklarinda TiO2 filmler elde etmislerdir. Bu filmlerin yapisal ve morfolojik
ozelliklerini arastirmislardir. XRD spektrumlari yardimiyla, artan depolama sicakligi ile
birlikte filmlerin kristal yapilarinin anataz fazdan rutil faza gectigini belirtmislerdir. Artan
depolama sicakligi ile kristal boyutunun arttigini belirtmislerdir. Ardindan 700°C’de
depolanan filmi kullanarak n- TiO2/p-Si heteroeklem diyot yapmislardir. Diyotun idealite
faktoriinti ve engel yiiksekligini sirasiyla 5,39 ve 0,58 eV olarak bulmuglardir. Ayrica
Cheung ve Norde metotlar1 yardimiyla da engel yiiksekliklerini ve seri direng degerlerini
hesaplamiglardir. Engel yiiksekligi ve seri direng degerlerini Cheung metodunu
kullanarak 0,68 eV ve 30,8 kQ, Norde metodunu kullanarak 0,51 eV ve 49,0 kQ olarak
bulmuslardir [62].

D. J. Yoo ve arkadaslar1 1996 yilinda ilk kez sol jel spin kaplama ydntemiyle
kuvars alttaglar {izerine 150 nm’ye kadar farkli kalinliklarda SnO filmlerini elde
etmiglerdir. Ayrica filmleri 800°C’ye kadar farkli sicakliklarda 1sil isleme maruz
birakmislardir. Kalinlig1 daha az olan filmlerde kristal boyutunun daha kiigiik oldugunu
belirtmislerdir. Isil isleme maruz birakilmig filmlerdeki kristal boyutunun bastirilmasinin
yani daha kii¢iik Kristal boyutu olusmasinin, artan sicaklikla birlikte ultra ince SnO>
filmdeki tanelerin hareket ettirilmesi ve birbiri ile birlesmesinden dolay1 kristal
boyutlarinin kiiglildiigiinii belirtmislerdir [63].

Y. J. Lin ve C. J. Wu sol jel spin kaplama yontemiyle ilk kez 1996 yilinda katkili
SnO:; filmler elde etmislerdir. Katki maddesi olarak antimon (Sb) kullanmiglardir. Elde
ettikleri filmlerin yapisal ve optik 6zelliklerini incelemislerdir. Yiizey morfolojilerinin
piiriizsliz oldugunu belirtmislerdir. Filmlerin goriiniir bolgedeki en diisiik ortalama

gecirgenlik degerini %80 olarak bulmuslardir. Sb katkist ile jellesme isleminin
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hizlandigini, kristal boyutunun kiiciildiigiinii ve filmlerin diren¢ degerlerinin dustiigiinii
rapor etmislerdir [64].

C. Goebbert ve arkadaglari sol jel spin kaplama yontemiyle ilk kez 1998 yilinda Sb
katkili SnO; toz tiretimi yapmuslar ve bu tozlarin fiziksel 6zellikleri {izerine hazirlanan
¢ozeltinin pH degerinin etkilerini arastirmiglardir. Calismalarinda pH degeri 8 ve daha
yiiksek ¢ozeltiler kullanmiglardir. Ancak sol jel spin kaplama yontemiyle farkli pH (10,5
ve 12,2) degerlerinde ¢ozeltiler kullanarak SnO; filmini ilk kez 2004 yilinda D. D. Vuong
ve arkadaglar1 iiretmistir. Bu calismada ise elde ettikleri filmlerin yapisal 6zelliklerini
incelemiglerdir. Her bir ¢6zelti i¢in farkli hidrotermal islem (200°C ve 250°C)
uygulamislardir. Ayrica hidrotermal islemin uygulanma siiresi tizerinde de calismalar
yapmiglar ve filmleri 1—36 saat arasi degisen siirelerde 1s1l isleme maruz birakmislardir.
Sonug olarak artan pH degerinin ve 1s1l islem siiresinin ortalama kristal boyutunda artisa
neden oldugunu rapor etmislerdir [65, 66].

S. S. Kim ve arkadaglar1 sol jel spin kaplama yontemiyle 1999 yilinda In katkili
SnO; filmler elde etmisler ve ilk kez bu yontemle elde edilmis filmlerin bazi fiziksel
ozellikleri tizerine tavlama sicakliginin etkilerini arastirmislardir. Daha homojen olmasi
ve istenilen kalinlikta film tiretilebilmesi i¢in her spin-kurutma igleminin 150°C ve 300°C
olmak iizere iki agsamadan olustugunu belirtmislerdir. Film kalinliklarin1 50—500 nm
arasinda olacak sekilde belirlemislerdir. Ayrica tavlama sicakliklarini da 350—550°C
arasinda se¢mislerdir. Elde ettikleri filmleri farkli ortamlarda (hava, oksijen ve azot) ve
farkli ortam sicakliklarinda tavlama islemine maruz birakmislardir. 250 nm kalinlhigindaki
filmleri 350, 400 ve 500°C hava ortaminda tavlama islemine maruz biraktiktan sonra
filmlerin optik 6zelliklerini incelemek i¢in gecirgenlik dl¢limlerini gergeklestirmislerdir.
Sonugta artan tavlama sicakligi ile filmlerin goriiniir bolgedeki ortalama %7 degerlerinin
arttigin1 rapor etmiglerdir. Bu sonucu, artan tavlama sicakligina bagli olarak filmlerin
yapisal olarak homojenlesmesi ve kristal yapinin iyilesmesinden kaynaklandig: seklinde
yorumlamislardir [67].

L. B. Roberson ve arkadaslari sol jel spin kaplama yontemiyle 2004 yilinda ilk kez
farkli spin hizlarinda (17, 33, 50 ve 83 rps) SnO> fimler elde etmislerdir. Artan dondiirme
hizina bagli olarak film kalinliklarini sirastyla 100, 70, 40 ve 12 nm olarak bulmusglardir.
Filmlerin AFM goriintiileri yardimiyla, 1s1l igslem sirasinda kalin filmlerin yiizeylerinde
catlaklar gozlendigini, oysa daha ince filmlerin yiizeylerinin daha homojen oldugunu

belirtmislerdir [68].
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E. Savarimuthu ve arkadaslari sol jel spin kaplama yontemiyle 2006 yilinda en iyi
kalitede SnO: film elde etmek i¢in en uygun parametreleri aragtirmiglardir. Bu
parametreler arasinda ¢ozelti konsantrasyonu, dondiirme hizi ve siiresi, kaplama
kalinligina bagli olarak film kalinlig1 ve 1s1l islem i¢in uygun sicaklik degerlerine yer
vermislerdir. Molarite degerini 0,06; 0,055; 0,050; 0,045; 0,035; 0,030 ve 0,025 M olarak
belirlemislerdir. Azalan molarite degerine bagli olarak filmlerin diren¢ degerlerinin
azaldigini, ¢ozelti konsantrasyonunun 0,035 M degerinde en disiik dirence sahip
oldugunu, daha diisiik konsantrasyonlarda ise filmlerin diren¢ degerlerinin arttigini rapor
etmislerdir. Bu durumun sebebi olarak, ¢ozelti konsantrasyonunun artmasiyla, atom
sayisinin ve dolayisiyla oksijen bosluklarinin sayisinin artabilecegini ve buna bagli olarak
iletkenlik degerinin artabilecegini, dolayisiyla da diren¢ degerinin diisebilecegini
belirtmislerdir. Bu durumun, ¢6ziinen madde konsantrasyonunun, dolayli olarak atom
sayisinin film i¢in en uygun degeri alincaya kadar devam edecegini belirtmislerdir. Sonug
olarak oksijen bosluklarinin sayisinin ve buna bagli olarak da iletkenligin maksimum
oldugu, diren¢ degerinin minimum oldugu bu degerin film icin optimum deger
olabilecegini rapor etmislerdir [69].

Y. Caglar ve arkadaslar1 2009 yilinda sol jel spin kaplama yontemi ile SnO; filmini
elde etmiglerdir. Filmin optik ve morfolojik 6zelliklerini incelemiglerdir. Filmin Ej
degerini 3,58 eV olarak bulmuslardir. Filmin FESEM gériintiileri yardimiyla nano yapili
taneciklerden olustugunu belirtmislerdir. Bu fiziksel 6zelliklerin arastirilmasindan sonra
ilk kez bu ¢alismada SnO/p-Si diyotunu iiretilmislerdir. Diyotun I — V karakteristigi
yardimiyla idealite faktoriinii, engel yiiksekligi ve seri direng degerlerini sirasiyla 2,1;
0,87 eV ve 36,35 kQ olarak hesaplamiglardir. Ayrica C — V olgiimleri yardimiyla da
engel yiiksekligi degerini hesaplamiglardir. C — V 6lgiimii yardimiyla hesaplanan engel
yiiksekligi, I — V' 6l¢limii yardimiyla hesaplanan engel yiiksekliginden daha yiiksektir.
Bu durumun, SnO2/p-Si arayiizeyinde engel yiiksekliginin homojen olmamasindan
kaynaklanmis olabilecegini ifade etmislerdir [70].

Z. L. Gui ve arkadaslar1 2010 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle Nb katkili
SnO; filmler iiretmislerdir. Filmlerin yapisal, morfolojik ve optik 06zelliklerini
incelemislerdir. %0,99 degerinden daha az Nb katkilt SnO: filmlerinin tetragonal rutil
fazda kristallendigini, filmin homojen dagilmis nanopargaciklardan olustugunu ve bu
parcaciklarin boyutlariin 5—7 nm arasinda oldugunu rapor etmislerdir. En diisiik direng

degerinin 9,49x102 Qcm ile %0,37 Nb katkih SnO. film icin hesaplandigim
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belirtmiglerdir. Filmlerin E; degerlerinin 3,9—4,1 eV arasinda bulundugunu rapor
etmislerdir [71].

J. S.Jeng 2012 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle Sb katkili SnO> filmler elde
etmiglerdir. Filmlerin fiziksel karakterizasyonlarini arastirmadan o6nce N> ve O
ortamlarinda tavlamiglardir. Bu filmlerin artan tavlama sicakligi ile diren¢ degerlerinin
azaldigini, bu durumun ise film kusurlarinin azalmasindan ve kristal yapinin
iyilesmesinden kaynaklandigini ifade etmislerdir. XRD spektrumlarinda yer alan SnO>
pikinin siddetinin artan tavlma sicakligi ile arttigini belirtmiglerdir. N2 ortaminda tavlanan
SnO: filmlerinin yiizeylerinde ortaya ¢ikan bosluklar, ayni atmosfer ortaminda Sb
katkisindan sonra yiiksek sicakliklarda tavlanmasiyla kayboldugunu rapor etmislerdir
[72].

R. D. Sakhare ve arkadaglar1 2013 yilinda sol jel spin kaplama ydntemiyle SnO2
filmlerini elde etmislerdir. Depolama sicakliginin filmlerin yapisal, morfolojik,
elektriksel iletkenlikleri ve optik Ozellikleri iizerine olan etkilerini arastirmislardir.
Filmlerin tetragonal fazda kristallendiklerini, filmlerin yilizeyinin nano yapidaki
taneciklerden olustugunu, nanokristallerin 5 — 10 nm capinda oldugunu ve film
yiizeylerinin piiriizsiiz oldugunu rapor etmislerdir. Filmlerin oda sicakligindaki
elektriksel iletkenlik degerlerinin depolama sicakliginin  400°C’den 700°C’ye
arttirlmasiyla 107 (Qcm)™? mertebesinden 10° (Qcm)™? mertebesine arttigini rapor
etmislerdir. Depolama sicakliginin artrisi ile birlikte E; degerinin 3,88 €V’den 3,60 eV
degerine azaldigini rapor etmislerdir [73].

M. P. S. Rana ve arkadaglar1 2014 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle Sb katkili
SnO; filmleri farkli tavlama sicakliklarinda elde etmislerdir. Tavlama isleminin fimlerin
yapisal, optik ve elektriksel Ozellikleri {lizerine etkisini incelemislerdir. UV-goriiniir
bolgede fimlerin E; degerindeki degisimin kuantum boyut etkisinden kaynaklanmis
olabilecegini belirtmislerdir [74].

B. Ozugur Uysal ve U. O. Akkaya Arier 2015 yilinda sol jel spin kaplama
yontemiyle SnO; filmlerini elde etmislerdir. Filmler elde edilirken farkli su oranlarinda
cozeltiler hazirlanmistir. Su oraninin ve 1s1l islemin filmlerin yapisal ve optik 6zellikleri
tizerine etkilerini arastirmiglardir. Sonu¢ olarak SnClz:su orani ile kristal boyutunun
kontrol edilebilecegini ve tetragonal rutil fazin 450°C’ye yakin bir sicaklikta ortaya

¢ikmaya basladigini belirtmislerdir. Filmlerin aktivasyon enerjisi (E;=42,8 klJ/mol) ve E,
degerlerinin (3,02 — 3,25 eV) SnClz:su orani ile iligkili oldugunu, E, degerindeki
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kaymanin nano parcaciklar tizerindeki kuantum boyut etkisinden kaynaklandigini rapor
etmislerdir [75].

S. Aksoy ve arkadaslart 2016 yilinda sol jel spin kaplama yontemiyle SnO:
filmlerini elde etmisler ve tavlama sicakliginin filmlerin yapisal ve optik o6zellikleri
tizerine etkisini arastirdiktan sonra p-Si/n-SnO> diyotunu iiretmislerdir. Artan tavlama
sicakligi ile ortalama kristal boyutunun arttigini, filmlerin yiizeyinin yaklasik 10 nm
boyutundaki taneciklerin homojen dagilimindan olustugunu belirtmislerdir. 600°C’de
tavlanan film kullanilarak elde edilen heteroeklem diyotun idealite faktiiriinii ve engel
yiiksekligini sirasiyla 5,22 ve 0,49 eV olarak bulduklarini rapor etmislerdir. Ayrica ara
yiizey durumlarinin diyotun iletim mekanizmasinda 6énemli rol oynadigin1 belirtmislerdir.

Difiiz reflektans spektrumlar1 yardimiyla 400, 500 ve 600°C’de tavlanan filmlerin Ej
degerlerini sirasiyla 3,70; 3,86 ve 4,06 eV olarak bulmuslardir [76].

14. Amacg

Bu tez c¢alismasinda, farkli alttaglar iizerine sol jel spin kaplama yontemi
kullanilarak ZnO, CdO, TiO2 ve SnO> metal oksit filmleri farkli ¢ozelti ve depolama
parametrelerinde elde edilerek, fiziksel karakterizasyonlarinin yapilmasi, ardindan da bu
filmler kullamilarak tretilen heteroeklem diyotlarin elektriksel karakterizasyonlarinin
yapilmast amaglanmistir. Bu amag dogrultusunda ilk olarak ZnO, CdO, TiOz ve SnO:
farkli depolama ve ¢ozelti parametrelerinde elde edilmistir. Elde edilen bu filmlerin
kristal yapilari, ylizey morfolojileri, goriiniir bolgedeki gegirgenlik degerleri ve yasak
enerji aralig1 degerleri arastirilmistir. Daha sonra elde edilen bu filmlerden uygun olanlari
ile n-XO/p-Si (X:Zn*2, Cd*?, Ti*!, Sn*!) pn heteroeklem diyotlarinin fabrikasyonlart
yapilmistir. Ardindan bu yapilarin [ —V  Ol¢timleri  kullanilarak, elektriksel

karakterizasyonlar1 yapilmistir.
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2. TEORIK BILGILER
2.1. Yapisal Karakterizasyon

X-1ginlar1, dalgaboylar1 ~1A mertebesinde olan elektromagnetik dalgalardir. X-
1sinlarinin dalgaboylarinin kristaldeki atomlar aras1 mesafe mertebesinde olmasi, kristal
yap1 hakkinda bilgi edinme imkan1 saglar. Kristal yapinin analizi X-1s1n1 kirinim (XRD)
metodu ile yapilabilir. XRD metodu, analiz sirasinda kristalin yapisina zarar vermez ve
cok az miktardaki numunelerin dahi analizlerinin yapilmasina olanak saglar. Bu nedenle
X-1sinlari, yapt analizi ¢aligmalarinda oldukg¢a 6nemli bir yer tutar.

Bu tez ¢alismasinda, elde edilen filmlerin yapisal karakterizasyonlar1 Gorsel 2.1°de
gosterilen BRUKER D8 Advance marka ve modelindeki XRD kullanilarak yapilmustir.
Cihaz bakir hedefli X-151n1 tiipiine ve tilipteki ani sicaklik degisimlerini kontrol eden su
sogutucusuna sahiptir. Karakterizasyon ¢alismalar1 A = 1,54059 A dalga boylu CuKa
1s1n1 kullanilarak oda sicakliginda gerceklestirilmistir. Toz Orneklerin ya da filmlerin
XRD spektrumu elde edildikten sonra yapilan kalitatif analizlerde, cihazin
kiitliphanesindeki kartlarla karsilastirma yapilarak fazlar belirlenmektedir. Elde edilen
XRD spektrumu, DIFFRAC EVA programinda ve kiitiiphanedeki kartlara gore
degerlendirilmektedir. Bu program ile elde edilen XRD spektrumu ve veri Kartlari
eslestirilmektedir. Ornegin, bir malzeme icin hesaplanan orgii sabiti degerleri veri
kartindaki degerle kiyaslandiginda arada bir fark olmasi, malzemede bir deformasyon
oldugunu gosterir. Bu durum yer degistiren kusurlardan veya amorf alttag tarafindan
olusturulan gerilmelerden kaynaklanabilir [77].

X-1ismlarinin  elde edilmesinde, Sekil 2.1°de gosterilen X-151n1 (Rontgen)
tiiplerinden yararlanilmaktadir. Bu sistemlerde, havasi bosaltilmis cam tiip icerisindeki
anot ve katot levhalari arasina yiiksek voltaj uygulanir. Termoiyonik olay sonucu katottan
kopan elektronlar, anot-katot arasina uygulanan yiiksek voltajin etkisiyle hizlandirilarak
hedef metal konumunda olan anot {izerine diisiiriiliir. Bu sirada enerjisini ve hizim
kaybeden elektronlar her dogrultuda X-ismn1 yayar. Hedefe carpan elektronlarin
enerjilerinin ¢ogu 1stya dontistirken %1 kadar1 da X-1s1mina doniisiir. Bu ylizden hedefin
erimemesi i¢in sogutma islemi yapilir. Uygulanan voltaj degerine bagli olarak ¢esitli

dalga boylarinda X-1ginlar1 elde edilebilir.
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Gorsel 2.1. BRUKER D8 Advance X-wsini kirinim (XRD) cihazt
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Sekil 2.1. X-i51m tiipii

X-1sinlart kristal yapi iizerine diisiirtildiigiinde, 1s1nlar kat1 yiizeyinden kii¢iik gelis
acilartyla tam yansimaya ugrarlar ve kristaldeki atomlarin paralel diizlemleri tarafindan
sagilirlar. Kristal yapidaki bu sagilmalar kirinim olarak adlandirilir. ingiliz fizikgi Sir

William Henry Bragg ve oglu Sir William Lawrence Bragg 1913 yilinda X-1ginlarinin
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kristale belirli agilarda (¢) geldiginde yansimaya ugradigini agiklayan bir iliski

gelistirmislerdir. Bu ¢aligsmalari sayesinde 1915 yilinda Nobel Fizik 6diiliinii almislardir.

Gelen X-151m
demeti

Sagilan X-1g1m1
demeti
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Sekil 2.2. Bir diizlemdeki A ve B ardisik 6rgii noktalarindan X-isinlarinin sagilmasi

Sekil 2.2°de goriildiigi gibi diizlem takiminin bir diizlemine @ agisi ile gelen X-
1sinlari ele alinsin. Bu sekil, AC ve DB uzakliklar esit ise, diizlemdeki iki ardisik A ve B
orgii noktalarindan sagilan dalgalarin yapici bir girisimi olacagini agiklamaktadir. Sagilan
dalga, gelen dalga gibi, diizlemle ayn1 € agisin1 yaparsa durum yukarida belirtildigi
gibidir. Boylece kiriima ugramis dalga diizlemden yansimis gibi bir izlenim birakir. X-
15101 demetinin 26 agis1 kadar sapmasi gerekir ve bu durum yansima sart1 olarak bilinir.
Burada 26 kirinim agis1 olup, gelen X-1giminin dogrultusu ile kirmima ugrayan X-igini
arasindaki agidir.

Kristalin gercek tekrarlanan birimi, her 6rgii noktasina eslik eden ve atomlardan
olusan yap1 birimi oldugu i¢in, atomlardan daha ¢ok orgii noktalartyla ilgili sagilma goz
oniine almir. Orgii noktasi bir optik kirmim agindaki gizgilerin benzeridir. Yapi birimi ise
¢izginin yapisini belirler. Sekil 2.2°de verilen bir diizlemde gergeklesen sagilma bir
kirinim maksimumu elde etmek i¢in yeterli degildir. Ayni1 zamanda ardisik diizlemlerden
de ayn1 fazda sacilma olmalidir. Sekil 2.3’te goriildiigii gibi iki ardigik diizlemden olan
sa¢ilmalarda yol farki, dalga boyunun tam kati ise yapici girisim gergeklesir ve bir kirmnim

maksimumu elde edilir. Yani,

yol farki =n'A n'=1,2,3,..) (22)

olmalidir. Buna gore Sekil 2.3’teki gelen 1sinlar arasindaki yol farki
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yol farki=BC + CD =n'A (2.2)

dsinf + dsinf = n'A (2.3)

2dsin® = n'A (2.4)

olmalidir. Bu denklem Bragg Yasasi olarak adlandirilir. Burada d, diizlemler arasindaki

mesafedir ve n’ ise yansimanin mertebesini veren bir tam sayidir [78].

Gelen X-1g1n1 demeti Yanstyan X-1gin1 demeti

Sekil 2.3. Ardisik diizlemlerden X-isinlarinin sa¢ilmasi

XRD spektrumlari; amorf, polikristal ya da tek kristal durum, kristalografik
yonelim, 6rgii parametreleri ve ortalama kristal boyutu hakkinda bilgi vermektedir.

Bilesimi bilinen bir malzemede tercihli yonelimi karakterize etmenin en yaygin
yolu, tercihli yonelim gésteren malzemenin kirinim siddetlerini cihazda kayith olan veri
kartlarindaki siddetlerle karsilagtirmaktir. Tercihli yonelimleri belirlemek amaciyla
yapilanma katsayis1 ( 7€) i¢in asagida verilen ifade kullanilir [79].

Ltniery/Tocnk (2.5)

- (A/N) [ 2w Ly /Tocuin |

Burada Iouuy » (hkl) diizleminin standart siddeti, Iy ise ayni diizlemin gozlenen

siddetini ifade eder. Tercihli bir yonelme i¢in TC degeri birden biiyiik olmalidir [80].

Hekzagonal kristal yapinin a ve ¢ 6rgii parametreleri ve d diizlemler aras1 uzakligi
arasindaki iliski [81].
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1  4[h?+hk+1%2] [?
——[—]+ (2.6)

dz "~ 3 a? c2?

esitligi ile tanimlanir.
Kiibik kristal yapinin a 6rgili parametresi ve d diizlemler arasi uzakligi arasindaki
iliski

2.7)

a?

1 h? + k% + 12
a7 &

esitligi ile tanimlanir.
Tetragonal kristal yapinin birim hiicreleri a ve ¢ 6rgii parametreleri ve d diizlemler

arasindaki arasindaki iliski

(2.8)

1 [h2+k2] 12
— +

d? a? c?

esitligi ile tanimlanir.
Scherrer formiilii kullanilarak ortalama kristal boyutu belirlenebilir. Ortalama

kristal boyutu ifadesi asagidaki gibi ifade edilir [82]

~ 0942
B cos6

(2.9)

Burada D ortalama kristal boyutu, g ilgili kristal yonii i¢in radyan olarak yar1 pik
genisligi, 6 Bragg acist ve A kullanilan X-1sinmin dalgaboyudur. Bir malzemedeki
parcaciklarin boyutlar ne kadar kiigiiliirse, XRD spektrumundaki piklerde de buna bagli
olarak bir genisleme s6z konusu olur. Ayn1 zamanda kristaldeki kristal boyutu degerinden
faydalanilarak kusur (dislokasyon) yogunlugu da hesaplanabilir. Kusur yogunlugu ()
malzemenin kristallenmesi hakkinda bilgi verir. Bu degerin kiigiik olmasi1 malzemenin

kristallenmesinin iyi oldugunun gostergelerinden biridir.

§=>3 (2.10)

Kristalizasyon kalitesi kusur yogunlugu ile yakindan iligkilidir. Yukaridaki baginti
geregince, kusur yogunlugunun kiigiik olmasi, Kristal boyutunun biiyiik olmasini
gerektirir. Kristal boyutu biiyiik olan bir kristal i¢in yar1 pik genigliginin dar oldugu

yorumu yapilabilir. Bu durum da kristallenmenin iyi oldugunun kanitidir.
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2.2. Morfolojik Karakterizasyon

Gelisen teknoloji ile birlikte literatiire giren yeni malzemelerin morfolojik
karakterizasyonlart da olduk¢ca 6nem kazanmistir. Malzemelerin ortalama kristal
boyutlari, homojenligi, elde edilen malzemenin yapisinin gozenekliligi, kristallerin
geometrisi gibi pek ¢ok ozellik taramali elektron mikroskobu (SEM) kullanilarak
incelenebilir.

SEM’in tip ve fizik alaninda kullanilmasi 1950’lerin baslarindan itibaren olmustur.
SEM’in diger standart mikroskoplara gore ¢ok ¢esitli numunelerin incelenmesine izin
vermesi ve yiiksek ¢oziiniirliige sahip olmasi gibi birgok avantaji vardir. Bu yilizden kiigiik
taneli ya da i¢ ice ge¢cmis taneli yapilar kolaylikla incelenebilir. Cilinkii SEM’de, lensler
yerine elektromagnetler kullanir. Bu sayede incelenen numunenin biiyiitmesi
aragtirmacinin kontroliindedir. Tim bu avantajlar SEM’i gliniimiiz aragtirmalar1 i¢in
vazgegilmez cihazlardan birisi yapmustir.

SEM goriintii olusturmak icin 151k yerine elektronlar1 kullanir. SEM’de goriinti,
yiiksek voltaj ile hizlandirilmig elektronlarin numune iizerine odaklanmasi, bu elektron
demetinin numune ylizeyinde taratilmasi sirasinda elektron ve numune atomlar: arasinda
olusan cesitli girisimler sonucunda meydana gelen etkilerin uygun algilayicilarda
toplanmas1 ve sinyal gii¢lendiricilerinden gegirildikten sonra bir katot 1sinlar tiipliniin
ekranina aktarilmasiyla elde edilir.

Bu galismada elde edilen filmlerin morfolojik karakterizasyonlar1 Gorsel 2.2°de
gosterilen ZEISS ULTRA PLUS model yiiksek ¢oziiniirliiklii alan emisyonlu taramali
elektron mikroskobu (FESEM) kullanilarak yapilmstir. Sekil 2.4°te bir SEM cihazinin
ayrintili bir sematik yapist verilmistir. Elektron demeti, Sekil 2.4’te goriildigi gibi
mikroskobun iist tarafinda yer alan bir elektron tabancasi tarafindan tretilir. Elektron
demeti vakum i¢inde tutulan bir mikroskop boyunca lensler ve elektromanyetik alan
boyunca numuneye odaklanacak sekilde dikey bir yol izler. Elektron demeti numuneye

carptiktan sonra, numuneden elektronlar ve X-1sinlar1 sagilir.
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Gorsel 2.2. ZEISS ULTRA PLUS model yiiksek ¢oziiniirliiklii FESEM cihazt
Kaynak: [83]
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Sekil 2.4. Taramali elektron mikroskobunun (SEM) sematik yapisi
Kaynak: [83]
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Yiiksek voltaj altinda ivmelendirilen elektron demeti ile numune arasindaki
etkilesim sonuglart Sekil 2.5’te sematik olarak gosterilmektedir. Yiiksek enerjili elektron
demeti numune atomlarmin dis yoriinge elektronlar1 ile elastik olmayan girigimi
sonucunda diisiik enerjili Auger elektronlar1 olusur. Bu elektronlar numune yiizeyi
hakkinda bilgi tasir ve Auger Spektroskopisinin ¢aligma prensibini olusturur. Yine
yoriinge elektronlari ile olan girisimler sonucunda yoriingelerinden atilan veya enerjisi
azalan demet elektronlart numune yiizeyine dogru hareket ederek yilizeyde toplanirlar. Bu
elektronlar ikincil elektronlar olarak tanimlanirlar. Ikincil elektronlar numune odasinda
bulunan sintilatérde toplanarak ikincil elektron gdriintiisii sinyaline cevirilir. Ikincil
elektronlar numune yiizeyinin 10 nm Veya daha diisiik derinlikten geldigi icin numunenin
yiiksek ¢oziniirliige sahip topografik goriintiisiiniin elde edilmesinde kullanilirlar.
Numune atomlar1 ile elektron demeti arasinda elastik olmayan girisimler sonucu
numunede X-isinlar1 ve siirekli 1s1malar da meydana gelmektedir. Karakteristik 1simalar
yardimiyla numunenin kimyasal bilesimi hakkinda bilgi edinilebilir. Numune {izerine
odaklanan elektron demeti, numune atomlart ile ayrica elastik girisimlerde de bulunabilir.
Bu girisimlerde elektron demetleri, numune atomlarin ¢ekirdeginin ¢ekim kuvveti ile
saptirtlarak numune yiizeyinden geri sagilmaktadirlar. Bu elektronlar geri sagilmig (back

scattered) elektronlar olarak tanimlanir [84].

Elektron
Demeti

Sagilan
Elektronlar
X-1g1nlar1

ikincil

5 / Elektronlar

Auger
Elektronlar1

Numune

Sekil 2.5. Elektron demeti ile numune etkilesimi
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SEM’de c¢aligmalar vakum ortaminda yapilmalidir. Bunun i¢in birgok neden
bulunmaktadir.

(i) Eger ortam vakum edilmez ise elektron demetinin yiiksek kararsizligindan
dolay1 elektron demeti iiretilemez, iiretilse bile kalic1 olmasi saglanamaz.

(i)  Ortamda bulunan gazlar elektron kaynagi ile etkilesime girerek yanmasina
neden olabilir veya elektron demeti bu gazlarin iyonlagmasina neden olarak
rasgele yiiklerin olugsmasina neden olabilirler.

(ili)  Elektron demetinin 6rnege ulagsmasi giiglesir.

(iv)  Ortamdaki gaz veya mikroskobun kendinden kaynaklanabilecek molekiiller
ornegin safsizligini etkileyebilirler.

Tiim bu durumlar, 151k siddetinin azalmasina veya goriintiide belirsizliklerin olusmasina

neden olmaktadir [85].

2.3. Optik Karakterizasyon
Yariiletkenlerin E,; degerlerini belirlemek i¢in kullanilan yontemlerden bazilari
e Absorpsiyon yontemi,
e PL (fotoliiminesans) yontemi ve
o Kubelka-Munk yontemidir.
Bu yontemler arasinda optik absorpsiyon yontemi en yaygin kullanilanlardan
biridir. Absorpsiyon yontemi ile E; degerinin belirlenebilmesi igin absorpsiyon

katsayisinin da hesaplanmasi gerekmektedir.

2.3.1. Absopsiyon katsayisinin hesaplanmasi

Tek renkli 1s1k demeti absorplayici 6zelligi olan bir numune lizerine disiiriiliirse,
Sekil 2.6°da gosterildigi gibi gelen 1518in siddeti I, ve gecen 1s18in siddeti I olup,
numunenin ¢ok ince oldugu diisiiniiliirse 151k Ax kalinligindaki bolgeden gegtikten sonra

gelen 15181n siddeti —AI kadar azalir, azalma miktar1
Al = Iy — Iy = ljadx (2.11)

olur. a, absorpsiyon katsayisidir (&« = 2,303 X absorpsiyon/kalinlik) ve absorplayici

ortam ile 1s181n dalgaboyu hakkinda bilgi verir. Isigin iki ya da daha fazla ince Ax
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kalinligindaki tabakadan gegtigi kabul edildiginde, absorpsiyon katsayisi, numunenin
karakteristigini gosterecek ve gelen 1sin siddetinden bagimsiz olacaktir. Boylece Ax
kalinligindaki plakanin arkasina yerlestirilen ikinci plakadan gegen 15181n siddeti biraz
daha az olacaktir. Fakat ikinci plakaya gelen 15181n siddeti birinci plakaya gelenden az
olacagi i¢in kayip daha az olacaktir. Fakat mutlak kayip az olsa da her iki tabakadan olan
151k kayb1 orani esit olacaktir. Bu durum N tabaka olsa da gegerli olacaktir. Bu durumda

esitligin en genel hali

Al = —Iyadx (2.12)
Al
* = Tl ax (2.13)

seklinde yazilacaktir. Katmanlar1 dx kadar ¢ok kiigiik kalinliklara indirgersek, 1sik her
katmani gegerken absorplanan ilk 1sik siddeti orani1 (dI/I,) = —a dx halini alir. Toplam x
kalinliktan gegen 151k siddetindeki azalmay1 bulmak i¢in bu ifade, x; = 0’da I, ve x; =

x’de I7 olmak {izere integral alinirsa;

fIT dl fxd
—=—a x
T . (2.14)
I
In (—T) =—ax (2.15)
Iy -
Iy =Ty e™™ (2.16)

Bu yasa absorpsiyon yasasi olarak bilinir ve Lambert tarafindan gelistirilmistir. Beer
Lambert yasast;
. 1 dI(A)
I(A) dx

(2.17)

seklinde yazilabilir. Burada I (1) 151k siddetini, x ortam i¢inde gidilen yolu gostermektedir
[86].

Ax
Sekil 2.6. Ax kalinligindaki bir tabakada absorpsiyon
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2.3.2. Temel absorpsiyon olay1

Temel absorpsiyon valans bandindan iletim bandina bir elektronun, bandtan banda
veya eksitonik gecislerine karsilik gelir. Temel absorpsiyon bir yariiletkenin yasak enerji
araligini belirlemede kullanilir. A 151810 dalgaboyu, a 6rgii sabiti olmak tizere bir fotonun
momentumu h/A, Kristalin momentumu h/a ile kiyaslandiginda ¢ok kii¢iik oldugundan
foton absorplama esnasinda elektronun momentumu korunmalidir. hv enerjili bir foton
i¢in absorpsiyon katsayis1 @, elektronun ilk durumdan son duruma gegcis olasilig1 P;f, ilk

durumdaki elektron yogunlugu n; ve son durumdaki elektron yogunlugu n ile orantihidir.
a(h) =4 ) Pyning (2.18)

Kolaylik olmasi acisindan 0 K’de katkisiz yariiletkenler igin tiim alt durumlarin

dolu, tiim {ist durumlarin bos oldugu kabul edilir [86].

2.3.2.1. Izinli dogrudan gecisler
Iki dogrudan band arasinda absorpsiyon gecisleri diisiiniiliirse, tiim korunumlu
momentum gegisleri izinli olmalidir. Sekil 2.7°de gosterildigi gibi E;’deki her ilk durum

E¢’deki son durum ile iligkilidir. Yani,

Ef = hv — |E;| (2.19)
olarak yazilir.
Parabolik bir band i¢in
h2k?
Er —E, = 2.20
h2k?
= 2.21
olarak alinir. Buradan hareketle,
h?k? (1 1
hv —E; = —— +— (2.22)
2 \mg my

bulunur. Durum yogunlugu;

8rk2dk  (2m,)3/?
(2m)3 ~  2m2h3

N(hv)d(hv) = (o — E))*d(hw) (2.23)

bulunur. Burada m, indirgenmis kiitle olup
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1 1 1

m_r = mz + m;; (2.24)

esitligi ile tanimlhidir. Absorpsiyon katsayisi

1/2

a(hv) = A*(hv — Eg) (2.25)
seklinde ifade edilir. Burada A*
3
2 ( 2mpme )2
s my, +mg (2.26)
T nch?m}

seklinde ifade edilir. Yukarida ifade edilen hv ve E,, eV cinsinden ifade edilir [86].

hv

> k

Sekil 2.7. Parabolik bir band yapisinda dogrudan gegis
Kaynak: [86]

2.3.2.2. Yasakli dogrudan gecisler

Bazi malzemelerde, kuantum se¢im kurallar1 dogrudan gegisler icin k = 0’da
izinsiz iken k # 0’da izinlidir. Gegis olasilig1 k2 ile artar. Sekil 2.7°de goriildiigii gibi, bu

durum gegis olasihiginin (hv — Ej;) ile artmasi anlamina gelir. Dogrudan gecislerde durum

yogunlugu (hv — Eg)l/ ? ile orantil oldugundan absorpsiyon katsayst;
a(h) = A'(hv — Ey)3/? (2.27)
ile tanimlanir. Burada A’
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P my, + me (2.28)
3 nch?mymyhv

seklinde ifade edilir.

2.3.2.3. Dolayli bandlar arast dolayl gegisler

Bir ge¢is hem enerji hem de momentumda bir degisim gerektirdigi zaman ikili ya
da iki asamali islem s6z konusudur. Ciinkii foton momentumunda bir degisme
saglayamaz. Momentum Sekil 2.8’de goriildiigii gibi fonon etkilesmesi yoluyla korunur.
Fonon, 6rgii titresiminin bir kuantumudur. Fononlar genis bir spektrumda kullanilabilir
olmalarina ragmen yalnizca yeterli momentum degisimi yapanlar kullanilabilir. Bunlar
genellikle boyuna ve enine akustik fononlardir. Bu fononlarin her biri karakteristik bir E,,
enerjisine sahiptir. Bu ylizden Ef ile E; ge¢isini saglamak i¢in ya bir fonon yayilir

(emission) ya da bir fonon absorplanir. Bu iki siire¢ Denklem 2.29 ve 2.30 ile ifade edilir.

hve = Ef — E; + E, (emisyon) (2.29)

hv, = E; — E; — E, (absorpsiyon) (2.30)

Dolayl gecislerde, valans bandinin tiim isgal edilmis durumlari iletim bandinin tiim bos

durumlarina baglanabilir. E; enerji seviyesindeki ilk durumlarin yogunlugu

N(E) = (2mp)3/?|E;|'/? (2.31)

2m?h3
Ef enerji seviyesindeki durumlarin yogunlugu,

1/2

1
N(Er) = 5raps (@m)** (E; — Ey) (232)
Denklem (2.22) ve (2.23) kullanilarak,
1 —
N(Ef) = 55 (2me)**(hv — Eg F E, + E;) (2.33)

seklinde yazilabilir.

a; Denklem (2.31) ve (2.32) ile tanimli N(E;) ve N(E;) ifadelerinin garpimiyla
orantilidir. @, ayn1 zamanda fononlarin birbirleri ile etkilesmesinin bir 6l¢lisii olarak

tanimlanir. Fonon sayis1 N,,, Bose-Einstein istatistigi ile Denklem (2.34)’teki gibi verilir.
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N, = ————
P Ep (2.34)
exp T — 1
(Eg+Ep) 4
|
)‘\’ i

| E&-E

Sekil 2.8. Dolayli bandlar arast dolayli gecisler
Kaynak: [86]

Boylece,
—(hv-EgtEp) 1 1
a(hv) = Af(N,) f |E;|2(hv — E; + E, + E;)2dE; (2.35)
0

Yukaridaki denklemde N, yerine yazilip, integral alindiktan sonra fonon

absorplamali gecis i¢in absorpsiyon katsayisi,

A(hv — B, + E,)°

a,(hv) = (hv > E; — Ep)

2.36
exp ﬁ -1 ( )

olarak bulunur. Fonon emisyon olasiligi (N, +1) ile orantihdir. Bu yiizden fonon

emisyonuyla gecis i¢in absorpsiyon katsayist,
2
A(hv —E; — Ep)

E
1—exp (— ﬁ)

ae(hv) = (hV >E,+E )
g p

(2.37)
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hv > E; + E, oldugu zaman hem fonon emisyonu hem de fonon absorpsiyonu

olasilig1 oldugu i¢in absorpsiyon katsayist,
a(hv) = a,(hv) + a.(hv) (hv>E; +E)) (2.38)

Eger yariiletken asir1 katkili ise band i¢indeki Fermi seviyesi n-tipi yariiletken igin
E, dir. E, enerjisinin altindaki durumlar dolu oldugundan E; + E,, altindaki durumlara
olan temel gecisler yasaklidir. Béylece absorpsiyon smir E,, kadarlik bir degerle daha
yiiksek enerji seviyelerine kayar (Sekil 2.11) [86].

—

\

" N(E)

Sekil 2.9. Dejenere n-tipi germanyumun enerji-momentum diyagrami (Foton
absorpsiyon mekanizmasi)

Kaynak: [86]

Asiri katkilanmig dolayli enerji araligina sahip yariiletkenlerde elektron-elektron
sacilmasi gibi sa¢ilma islemleriyle momentumu korumak miimkiindiir. Béyle durumlarda
fonon katkisina ihtiya¢ duyulmaz ve sagilma olasiligr sagicilarin saysi N ile orantilidir.
Absorpsiyon katsayisi;

2
a(hv) = AN(hv — E, — E,,) (2.39)

olarak bulunur [86].
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2.3.2.4. Dogrudan bandlar arast dolayli gegisler

Dogrudan bandlar arasinda dolayli gegisler Sekil 2.12°de verilmistir. Momentum;
fonon emisyonu, fonon absorpsiyonu veya tasiyicilarin sagilmasi gibi siireglerle korunur.
Valans bandindaki herhangi isgal edilmis ilk durum iletim bandinin tiim bos durumlari
ile baglidir. Bu yilizden bu durum i¢in absorpsiyon katsayisi eger fononlar mevcutsa,
momentum korunumunda fononlar kullanilamiyorsa, Denklem 2.36’dan Denklem 2.38’¢

kadar olan denklemlerle,
a(hv) = AN(hv — E; — Ep)? (2.40)

ifadesi bulunur. Bu tiir dolayli gegisler iki adimli islemlerle olur ve bunlarin olasilig

dogrudan gecislerin olasiligindan azdir.
1E

>
_

E__>

0 k
Sekil 2.10. Ej ilk durumdan iletim bandina olas: gegislerden bazilar
Kaynak: [86]

2.3.3. Absorpsiyon yontemi ile yasak enerji arali@inin belirlenmesi

Bir yariiletkenin E; degerinin belirlenmesinde sik¢a tercih edilen yontemlerden biri
optik Olgiim sonuglarindan faydalanilarak E, degerinin belirlenmesidir. «a ile E,

arasindaki iliski

(ahv) = (hv - Eg)n (2.41)
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ile verilmisti. Optik absorpsiyon yontemi ile E; degerinin belirlenmesi isleminde
hv — (ahv)? grafigi cizilir (Sekil 2.13). Bu grafigin lineer kismina kars: gelen dogrunun,
enerji eksenini kestigi noktanin degeri yariiletkenin E; degerini vermektedir. Yariiletken

n=2, 3 ise dogrudan enerji araligina, n=1/2, 3/2 ise dolayl1 bant araligina sahip olacaktir.

1&

(ahv)™

» hv
Eq

Sekil 2.11. Yariiletkenin absorpsiyon katsayisinin enerji ile degisimi

Bu tez calismasinda, elde edilen filmlerin optik karakterizasyonlar1 Schimadzu
marka UV 2450 model

fotometre kullanilarak yapilmistir.

2.3.4.Fotoliiminesans (PL) spektroskopisi

Enerjinin madde tarafindan absorplanmast ve goriiniir dalga boyunda
yaymlanmasina liiminesans adi verilir. Liiminesans uyarict kaynaga gore adlandirilir.
Eger uyarici fotonlar ise buna fotoliiminesans (PL), uyarici yiiksek enerjili elektronlar ise
katotliiminesans (CL), uyarict akim ise elektroliiminesans (EL) denir. PL 1simnimli bir
gecis olayidir ve 1s1mim yaymimiyla uyarilmis durumdaki malzemenin denge durumuna
gelmesi olarak tanimlanabilir. PL, yariiletkenlerde kirlilikleri, malzeme kalitesini, yasak
enerji araligini ve arayiizey pirizliligi bilgilerini belirleyen ve malzemeye zarar
vermeyen bir tekniktir. Ozellikle s1g seviye kirliliklerini bulmak igin uygun olmasina
ragmen derin seviye kirlilikleri i¢in de uygulanabilir. PL ile kirliliklerin tanimlanmasi
kolaydir. Fakat kirliliklerin konsantrasyonunu 6lgmek zordur. Yariiletkendeki Kirlilikler

sadece 1s1mal1 yeniden birlesme (recombination) yaptiginda belirlenebilir [87].
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Olusum mekanizmasina bakildiginda absorplama olayinin tersi oldugu sdylenebilir.

Fotoliiminesans geg¢isleri 1s1mali ve 1s1masiz olmak iizere iki grupta incelenebilir.
Isimasiz gegisler Auger ve termal gegisler, 1s1mali gegisler ise bandtan banda gegisler,
donor-akseptor ¢ifti gegisleri ve eksitonik gecisler olarak smiflandirilabilir. Bu
mekanizmalardan bazilar1 asagida verilmistir.

Kendiliginden ya da disaridan bir uyarici yardimiyla olusturulan liiminesans

gecislerin sematik olarak gdsterimi Sekil 2.14°te verilmistir.

iletim band1 iletim band1 iletim band1 iletim band1

£ foton fonon
a A VAVAVad
O VAVAVad

foton foton Eg

A VAVAYad S VAVAVad Y & l fonon
—— g
valans bandi valans bandi valans bandi valans bandi
(@) (b) () (d)

Sekil 2.12. (a-c) Istmali gegis tirleri: (a) banttan banda (b) dondr seviyesinden valans
bandina (C) iletim bandindan akseptor bandina, (d) bir orta seviye yoluyla
1§1masiz gegis

Isimasiz Gegigler: Tletim bandindaki bir elektronun, valans bandindaki bir hol ile
birlesmesi sonucunda olusabilecek fazla enerji yariiletken kristal 6rgiide 1s1 enerjisi olarak
ortaya ¢ikmasi, bir 1s1masiz gegise karsilik gelir. Bu birlesmede enerji foton olarak degil,
oOrgii titresimi veya fonon yaymlanmasi seklinde salinir. Bu birlesme mekanizmas: LED
ve LD gibi aygitlarin performansina etki eder ve esik akimini arttirir. Isimasiz yeniden-
birlesme siirecleri: Auger yeniden-birlesmesi, yiizey yeniden-birlesmesi ve kusurlarin
yeniden-birlesmesi olaylarini igerir.

Bir elektron-hol birlesmesinde olusan fazla enerjinin bir elektron veya bir hole
aktarilmasi siireci olarak tarif edilebilen Auger siireci, bir 151masiz yeniden-birlesme
olayidir. Bu siiregte elektron-hol cifti birlesmesinde bir foton yaymlanmaz. iki hol ve bir
elektron veya iki elektron ve bir hol etkilesmesi sonucunda elektron-hol ¢ifti yok olur;
sicak elektron veya sicak hol iiretilmis olur. Sicak elektron veya hol fazla enerjisini fonon
yayinlayarak kaybeder ve boylece 1s1masiz ge¢is meydana gelir. Auger orani, yasak enerji
aralig arttikca azalir; sicaklikla artar. Isimasiz gecis mekanizmalar igerisinde en etkeni
kabul edilen Auger siireci, 1,5 eV’dan biiyiik (GaAs, GaAsP, InGaN, ...) band aralikli

yariiletkenlerde 6nemsizdir.
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Izinli bandlarda bulunan serbest elektronlar, yapidaki Kusurlar ve Kirlilikler
tarafindan tuzaklanabilir. Kusurlar, elektron ve holiin yeniden birlesmesine, bir foton
yayinlanmaksizin izin de verebilir. Bu 1s1masiz yeniden birlesme yasak enerji araligi
igerisinde yer alan tuzak-kusur seviyelerinde olusur. Bu kusur enerji seviyeleri, diisiik
sicaklik PL ol¢iimlerinde, pik siddetinin degisimi analiz edilerek belirlenebilir. Kusur
seviyesi, yasak enerji araligi igerisinde yakin oldugunda tasiyicilarin tuzaklanma orani
artacaktir. Bu tuzaklanma sonrasinda 1simali gegis de go6zlenebilir. Eger kusur-enerji
seviyeleri band kenarlarina yakin olarak yerlesmis (s1g seviyeler) ise banda aktarilacak
termal emisyon, 1s1mali yeniden-birlesme oranini azaltacaktir.

Yariiletkenlerde diger 6nemli bir 1s1masiz yeniden-birlesme mekanizmasi da yiizey
veya araylizey yeniden birlesmeleridir. Yariiletkenlerin yiizeyleri bos baglar ve Kirlilikler
icerebilir. Bunlar yiizeyde band biikiilmesine ve ylizey durumlarinin (yasak enerji
araliginda olusan ara enerji seviyelerine karsilik gelir) olusmasina neden olur. Ote
yandan, orgii uyumsuz yapilarin biiyiitiilmesinde, arayiizeylerde olusabilecek bos baglar
da bir birlesme mekanizmas1 gibi davranir ve burada tuzaklanan tasiyicilar sagilmaya
ugrayarak 151masiz gegis yaparlar.

Istmali Gegisler: Bandtan banda gegisler, valans bandindaki serbest hollerle iletim
bandindaki serbest elektronlar arasindaki birlesmelerden kaynaklanan gegislerdir.
Yiiksek sicaklik ve uyarim yogunlugunun yiiksek oldugu durumlarda meydana gelir.
Dogrudan band aralikli bir yariiletkende enerjinin korunumuna gore uyarict fotonun
enerjisi,

hv = E; — E;
V=R (2.42)

ile verilir.

Dolayli band aralikli bir yariiletkende yiiksek seviyelere uyarilan elektron iletim
bandi minimumuna gelmek i¢in ilave bir momentuma ihtiya¢ duyar. Elektron bu
thtiyacini bir fonon ile etkileserek kazanir. Ciinkii momentumun korunmasi i¢in elektron

boyle bir etkilesmeyi yapmak zorundadir. Bu durumda yayinlanan fotonun enerjisi,
hv = E; — E; + hQ (2.43)

ile verilir. Burada hQ) gecise dahil olan fononun enerjisidir. (+) ve (-) isaretleri fononun
emisyonuna ve absorpsiyonuna karsilik gelir. Dogrudan ve dolayli gegislerin sematik

gosterimi Sekil 2.13°te verilmistir.
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»
>

— — ,iletim band1

Elektronun enerjisi

valans bandi

>k >k
@) (b)
Sekil 2.13. (a) Dogrudan ve (b) dolayli ge¢islerin sematik gosterimi

Donor-akseptor ¢ifti gecisleri, yariiletkene hicbir katkilama yapilmamasina ragmen
yariiletkenin yapisinda dogal olarak bulunan ya da katkilama sonucunda olusan kirlilik
seviyeleri arasinda gozlenen gecislerdir. Donér-akseptdr ciftleri arasindaki gecislerin
enerjisi,

2

4mtegr (2.44)

E=E,—E,—Eq+

ile verilir. Buradaki Coulomb etkilesimi nedeniyle gelen e?/4me,r terimini, r ise dondr
ve akseptor arasindaki mesafeyi gostermektedir. Formiildeki Coulomb kuvvetinin
anlami, notral durumdaki dondr ve akseptorlerin iyonize olmasiyla olusan elektrostatik
enerjiyi ifade etmektedir. Bu nedenle fotoliiminesans spektrumunda ayrik ¢izgiler grubu
gecisleri gozlenebilir. Eger r yeterince biiyiik ise, donor-akseptor cifti arasindaki enerji
dagilimi azalir ve boyle durumlarda ayrik ¢izgiler gbzlenmez. Donor-akseptor gecisleri,
aradaki mesafenin kritik yarigap (7.) degerinden daha biiyiik oldugu durumlarda meydana
gelir. Eger ciftler arasindaki etkilesim enerjisi elektron ve hol tarafindan perdelenir ise,
ciftler arasindaki elektrostatik etkilesim enerjisi sifir olur ve E; + E, enerjisi orgiiye
aktarilir. Bu nedenle perdeleme siireci sadece E; + E, = e?/4me,r oldugunda meydana
gelir.

Kirlilik gecisleri yariiletkenlerin yapisinda dogal olarak bulunan ya da istenmeden

olusmus gegislerdir. KT=0 i¢in bu gegislerin enerjileri Denklem 2.45 ve 2.46 ile verilir.
E =E; — E4 (dondr — band gegisi) (2.45)
E = E; — Eq (band — akseptor gegisi) (2.46)
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Sonlu sicaklik degerlerinde tepe gegis enerjilerinde %kBT’lik bir artig olur. Bu durumda

enerji degerleri,

1

E=Eg—Eq+5keT (2.47)
1

E=E,—E, + EkBT (2.48)

seklindedir. Burada kg Boltzmann sabiti (8,625x10° eV/K), T ise Kelvin cinsinden

sicakliktir. Bazi durumlarda iyonize olmus donér ve iyonize olmus akseptor enerji

seviyelerinde de gegisler goriilmektedir.

Eksitonik gegisler, diisiik sicakliklarda goriiliir. Eksitonlar, birbirine Coulomb
etkilesimi yolu ile kiigiik bir baglanma enerjisi (E,) ile bagh elektron-hol giftleridir.
Buradaki Coulomb etkilesimi hidrojen atomu gibi diisiiniilebilir. Coulomb etkilesimi ile
birbirine bagl olan elektron-hol giftleri bagka higbir merkez ile etkilesmiyorlarsa bunlara
serbest eksitonlar denir ve baglanma enerjileri hidrojen atomuna benzetilerek
hesaplanabilir. PL spektrumunda serbest eksitona ait tepe enerji degeri E = E; — E,
olacaktir. Bagli eksitonlar ise nétr veya iyonize olmus s1g Kirlilik merkezleri, derin kirlilik
merkezleri ya da yariiletken orgiisiindeki diger kusurlar gibi ¢cekici merkezlere baglidirlar.
Bagl eksitonlarin enerjisi, eksitonun bagli oldugu merkez tarafindan disiiriildiigiinden
serbest eksitonun enerjisinden diisiiktiir. Bagl eksitonlar bir kusur ya da Kirlilik
merkezine bagli olduklarindan herhangi bir kinetik enerjiye sahip degildirler.

Ozetle PL dl¢iimleri materyalin;

. Yasak enerji araliginin belirlenmesini saglar. Yariiletkenlerdeki en yaygin 1simalt
gecis, iletim ve valans bandlar1 arasindaki gegistir. Yasak enerji araliginin
belirlenmesi, 06zellikle bilesik yariiletkenlerin elektronik devre elemani
uygulamalarinda 6nemlidir.

o Kirlilik seviyeleri ve kusurlarin belirlenmesini saglar. Yariiletkenler 1simali
gegislere izin veren Kirlilik seviyeleri ve kusurlari igerirler. PL, kusurlar1 belirtmek
i¢in faydalidir, miktar1 ise bunlarin derigimlerini belirlemek amaciyla kullanilabilir.

o Birlesme mekanizmalarinin belirlenmesini saglar. Yeniden birlesme olarak da
bilinen dengeye doniis hem 1s1mali hem de 1s1masiz siiregleri igerebilir. PL miktari

kirlilik seviyeleriyle ve sicaklikla dogrudan baglantilidir.
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. Malzeme kalitesinin anlasilmasini saglar. Genelde 1simasiz gegisler, malzeme
kalitesine ve sonradan cihaz performansina zararli olan lokalize kirlilik seviyeleri
ile ilgilidir. Bu nedenle malzeme kalitesi, 1s1mali birlesme miktar1 hesaplanarak

Olciilebilir.

Bu tez ¢alismasinda kullanilan PL deney diizeneginde, uyarma kaynagi olarak 325

nm dalga boyuna sahip He-Cd lazer kullanilmistir.

2.3.5. Kubelka-Munk teorisi

E, degerini belirlemek igin kullanilan yontemlerden biri de reflektans spektrumu
yardimiyla gerceklestirilmektedir. Bunun i¢in Kubelka-Munk teorisi kullanilmaktadir.
Bu yontemde reflektans degerleri Kubelka-Munk fonksiyonu yardimiyla absorpsiyon
degerlerine donistiiriiliir. Kubelka-Munk fonksiyonu [88, 89]:

(1-R)?
2R

F(R) = (2.49)

ile tanimlanir. Burada R diffuse reflektans, F(R) absorbans degerine karsilik gelen
Kubelka-Munk fonksiyonudur. F(R) degeri absorbsiyon katsayisina Denklem 2.50 ile
dontistirilir [90].

F(R) Absorpsiyon
a = =
t t

(2.50)

Burada t, filmin kalinligidir. Bu durumda Denklem (2.42) asagidaki gibi yazilabilir:

F(R)h n
< ( t) v) = A(hv - Ey) (2.51)

F(R)hv)? L : . e
hv — (T) grafiginin lineer kismi1 ekstrapole edilerek hv eksenini kestigi noktadan

E, degeri bulunur.
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2.4. Elektriksel Karakterizasyon

Yariiletken fiziginin en 6nemli uygulama alanlarindan biri, yariiletken aygitlarin
kullanildig1 elektronik devreleri iceren aygitlardir. I¢inde bulundugumuz yiizyildaki
biitlin elektronik gelismelerin temelinde yatan baglica iki temel aygit diyot ve
transistordiir [91]. Bu aygitlarin performanslarmi etkileyen en 6nemli faktorlerden biri

aygit i¢in uygun kontagin yapilmasidir.

2.4.1. Metal yariiletken kontaklar

Yariiletken aygitin pek ¢ok 6zelligi disaridan gelebilecek etkilere baglidir. Aygitin
dis etkilerle performansinin degismemesi ancak kullanilan yariiletkenin diisiik direngli
omik kontaga sahip olmasiyla saglanabilir. Kontagin ideal olabilmesi i¢in yariiletken
malzeme ile birlestirildiginde pozitif ya da negatif yondeki hi¢bir tasiyict akisina engel
teskil etmemesi gerekir. Bu durum, yariiletkenin is fonksiyonu ile metalin is fonksiyonu
degerlerinin ayn1 oldugu ve araylizey durumlarinin olmadig ideal kosullarda gergeklesir.
Ancak metal-yariiletken sistem disiiniildigiinde, boyle ideal bir is fonksiyonu
kombinasyonu mevcut degildir. Ozellikle yariiletkenin is fonksiyonunun katki ile
degistigi diistintiliirse, tamamen dogru olan is fonksiyonu kombinasyonunu bulmak
imkansizdir. Kontagin omik olmadigi durumda ise, metal-yariiletken araylizeyinde
yiiksekligi metal ve yariiletkenin is fonksiyonlar: tarafindan belirlenen bir Schottky engeli
olusur [92].

Metal ve yariiletken arasinda kontak olusturuldugunda elde edilen kontak
dogrultucu ve omik olmak iizere ikiye ayrilir. Kontagin dogrultucu veya omik olmasi
metal ve vyariiletkenin is fonksiyonlar1 tarafindan belirlenir. Eger ¢m metalin is
fonksiyonu, ¢s de yariiletkenin is fonksiyonu olarak ifade edilirse, metal/n-tipi yariiletken
kontaklar i¢in ¢s<¢m olmasi halinde dogrultucu kontak ve ¢s > ¢m olmasi halinde de omik
kontak olusur. Metal/p-tipi yariiletken kontaklar icin ise ¢s < ¢m olmast halinde omik
kontak ve ¢s>¢m olmasi halinde de dogrultucu kontak olusur. Bu durum Cizelge 2.1°de

Ozetlenmistir. Baz1 metallerin is fonksiyonu degerleri ise Cizelge 2.2’°de verilmistir.
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Cizelge 2.1. Metal-yariiletken kontaklarda malzemelerin is fonksiyonlarina gore
kontaklarin yapisi

dm > ds n-tipi Schottky (Dogrultucu)
dm < Os p-tipi Schottky (Dogrultucu)
Om > Os p-tipi Omik
dm < ds n-tipi Omik

Kaynak: [93]

Cizelge 2.2. Bazi metallerin is fonksiyonlart

Aliiminyum (Al) 4,33
Altin (Au) 5,10
Gilimiis (Ag) 4,64

Kaynak: [93]

2.4.1.1. Omik kontak

Yariiletkenden elektrik akimmin gecebilmesi i¢in omik kontak biiyiikk Onem
tasimaktadir. Bir omik kontak en basit sekilde, hem pozitif hem de negatif voltaj degerleri
i¢in dogrusal ve simetrik akim-voltaj iliskisinin varlig1 olarak tanimlanabilir. Ideal olan
bir durumda bu lineerligi ve simetriyi bozacak hicbir direngle karsilasilmamasi gerekir.
Kontak direncinin varlig1 asir1 gii¢ sarfiyatina neden oldugu i¢in optik ve elektriksel
aygitlarin uzun 6miirlii ¢alismasinda 6nemli engellerden biridir. Yiiksek direngli metal-
yariiletken omik kontaklarin termal stres ve/veya kontak arizasina sebep olmalar
nedeniyle cihazin performansinda 6nemli bir kayba neden olurlar. Bu yiizden yiiksek
performansl optik ve elektriksel cihazlar elde etmek i¢cin omik kontaklar termal olarak
kararli ve diisiik direncli olmalidir. Bu nedenle metal-yariiletken arasi engel yiiksekligini
azaltabilmek i¢in, yani diisiik direncli bir omik kontak yapabilmek i¢in, kontak yapilacak
yiizeyi isleme hazirlarken dikkatli olunmasi gerekir. Bu durum, tasiyici tiinelleme
olasiligin1 arttirarak veya oksijen kaybindan yararlanilarak yiizeye yakin tasiyici
konsantrasyonunun arttirilmasi sayesinde gerceklestirilebilir.

Diisiik direngli omik kontaklar aygit performansini gelistirmede rol alan 6nemli

unsurlardandir. Genis band aralikli yariiletkenlerde diisiik direngli omik kontak termal
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tavlama yoluyla elde edilebilir. Termal tavlama sayesinde yiizey piiriizliilligl ve yapisal
bozulmalar en aza indirilir. Bu yolla aygit performansini arttirmak ¢ok fazla miimkiin
degilken, aygitin giivenilirligini arttirmak miimkiindiir. Bu yiizden bazi durumlarda
termal tavlama kullanimi diisiik direncli omik kontaklar gelistirmek i¢in ¢ok gilivenilir
degildir. Bu nedenden dolayi, diisiik kontak direngli alasimsiz omik kontaklar tercih edilir
[92].

Bir omik kontak, dogrultucu olmayan bir kontaktir. Kontagin akim-voltaj
karakteristikleri Ohm yasasina uyar ve kontak direnci miimkiin oldugu kadar kiiciik
olmalidir. Metalin Fermi enerjisi Eg,, olmak iizere Eg,, > Ep oldugu durumda, n-tipi
yariiletkenin enerji bandlar1 kontak yakininda biikiiliir (Sekil 2.14). Bandin biikiilme
miktar1 ve yariiletkendeki genisligi ¢ok kiigiiktiir. Sonugta, metal ile yariiletken arasinda
bir potansiyel engeli yoktur ve elektronlar kontak boyunca serbestge akabilirler. Bu tiir

bir kontak omik kontaktir [94].

_ [ B o Ec
Eem 7 J o

Konlaktan dnce Kontaktan sonra

Sekil 2.14. Bir omik kontagin enerji bandlari
Kaynak: [94]

2.4.1.2.Schottky kontak

Schottky kontak, bir metal ile bir yariiletken arasinda bir dogrultucu kontak
olusmasiyla meydana gelir. n-tipi bir yariiletken ile bir metalin enerji-band diyagrami
Sekil 2.15°de goriilmektedir. Metalden elektronlarin koparilip, elektronlarin vakum
ortamina itilebilmesi i¢in en az q@,, ile gosterilen metalin is fonksiyonuna esit bir enerji
gereklidir. Metalin is fonksiyonu, Eg, enerjisine sahip bir elektronu metalden
uzaklastirmak i¢in elektrona verilmesi gereken enerjidir. Yariiletkenin is fonksiyonu ise

Egpg enerjisine sahip bir elektronu yariiletkenden uzaklagtirmak igin gerekli olan enerjidir
[94].
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Bir yariiletkende bazi elektronlar Epg’den daha fazla enerjiye sahiptir. Bu
elektronlar iletim bandinda bulunurlar ve enerjileri yaklasik olarak E.’ye esittir. Bir
elektronu iletim bandindan vakum seviyesine ¢ikarmak i¢in gerekli enerji elektron ilgisi

(qx) olarak adlandirilir.

vakum
qba qx
¥ Ec
g }
Erg
EFm
metal vaniletken

Sekil 2.15. Bir metal ve bir yariiletkende enerji bandlar
Kaynak: [94]

Epm < Egs Olan n-tipi bir yariiletken ile metal kontak haline getirildiklerinde Fermi
seviyeleri esitlenir ve E; > Epg oldugu i¢in yariiletkenin iletim bandindan metale
elektronlarin gegmesi ile termodinamik denge hali olusur. Bu elektronlar yariiletkende
pozitif yiiklii donor Kirlilik atomlar1 birakirlar. Boylece yariiletkenin yiizeyi yakininda,
metal ile yariiletken arayiizeyinde bir kitlik bolgesi (W) olusur. Metalde, metal-
yariiletken araylizeyinde bir elektron yiikii goriiliir. Tiim pratik amaclar i¢in bu yiik
bolgesi sonsuz derecede ince kabul edilebilir. Bu tiir bir yiik dagilim1 bir yiik tabakasi
olarak adlandirilir. Fermi seviyelerinin esitlenmesinden ve bir kithk bdolgesinin

varhigindan dolay1 yariiletkende band biikiilmesi;

qVbi = qQ(dm — Psc) (2.52)

ifadesine esit olacaktir. Burada Vj; built-in potansiyel engel yiiksekligidir. Bu egrilik daha
fazla elektronun metale gecmesini engelleyen bir V,; potansiyel engelini ifade eder.

Metaldeki elektronlar,

qbp = q(pm — X) = qVp; + (Ec — Ep) (2.53)

ifadesine esit bir ¢, potansiyel engeli goriirler (Sekil 2.16) [94].
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vakum

metal yariiletken

Sekil 2.16. Bir metal/n-tipi yariiletkenin olusturdugu Schottky kontagin denge
durumundaki enerji-band diyagrami
Kaynak: [94]

Oda sicakliginda bu potansiyel engelleri kT /q’dan ¢cok daha biiyiiktiir ve birkag tane
elektron bu engelleri asabilecek kadar yeterli enerjiye sahiptir. Yariiletkendeki engeli asip
metale gecen elektronlardan kaynaklanan akim; I, ile gosterilir. Bu sekilde
gosterilmesinin nedeni; elektronlarin negatif bir yiik tasimasindan dolayidir. Bu yiizden
yariiletkenden metale gecen elektronlar, metalden yariiletkene akan pozitif bir akima
karsilik gelir.

Termodinamik dengede ve dis bir uygulama voltajinin olmamast durumunda I,,, ¢
akimi tamamen I;_,,, akimi ile dengelenmistir. Bu ylizden denge durumunda —1I,,_, =
I, olur.

Yapiya V, > 0 olacak sekilde bir ileri besleme voltaji uygulanirsa (metal tarafina +,
yariiletken tarafina —) yariiletken tarafindaki potansiyel engeli V,;’den V,,; — V,’ya diiser
(Sekil 2.17 (a)). Boylece ¢ok daha fazla sayida elektron yariiletkenden metale akar. Diger
taraftan metalden yariiletkene elektron akisi, I,_,,,, sabit kalir. Ciinkii metal tarafinda
goriilen ¢, potansiyel engeli degismeden sabit kalir. Sonug olarak yariiletkenden metale
dogru net bir elektron akim1 gozlenir.

Yapiya V, < 0 olacak sekilde bir geri besleme voltaji uygulanirsa (metal tarafina —,
yariiletken tarafina +) yariiletken tarafindaki potansiyel engeli Vp;’den V,; —V,’ya
yiikselir (Sekil 2.17 (b)). Sonug olarak I_,,, degismeden kalirken, yariiletkenden metale
dogru olan elektron akisi, I,,_,¢ azalmis olur. Sonugta metalden yariiletkene akan geri

besleme akimi (I5_,,, — Iy_s) Olciiliir. Tleri ve geri akim akis mekanizmalar arasindaki
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asimetri pn eklemine benzer olarak lineer olmayan bir akim-voltaj karakteristigi

olusturur.
@) (b)
[ qVii l Ec
qdb
l ________________ ava l Ers
EFM EFM
Metal Yariiletken Metal Yarsiletken

Sekil 2.17. Bir metal-yariiletken kontakta enerji-band diyagrami, (@) ileri besleme, (b)
geri besleme
Kaynak: [94]

Bir Schottky diyotta kitlik bolgesinin genisligi

2&g

W) = N, Vi —Va) (2.54)

esitligi ile ifade edilir. Burada & vyariletkenin dielektrik sabiti, N; dondr

konsantrasyonudur.

2.4.2. Akim iletim mekanizmalari

Metal-yariiletken sisteme bir voltaj uygulandigi zaman, metal veya yariiletkendeki
tasiyicilar yeterli enerjiyi kazanirsa akim akis1 gerceklesir. Yeterli enerjiyi kazanmalari
ya termal yolla, ya elektrik alan yoluyla ya da her ikisinin de etkisiyle potansiyel engeli
agsmak anlamina gelir. Fakat engel yeterince ince oldugu zaman, tasiyicilar dogrudan
tiinelleme yoluyla engelden gecebilirler. Bir metal-yariiletken kontak durumunda
meydana gelen engelin i¢inden ya da iizerinden gergeklestirilebilecek akim tasinim
mekanizmalar1 Sekil 2.18’de gosterilmistir. Bu mekanizmalar tuzaklarin meydana

getirebilecegi kusurlar tarafindan engellenebilir. Bu durumda metal-yariiletken akim
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taginimini agiklayan ii¢ temel mekanizmadan sz edilebilir. Bunlar temiyonik emisyon

(TE), termoiyonik alan emisyonu (TFE) ve alan emisyonudur (FE) [92, 95].

-5
b
EFm
{J 1.1 x
(a)
TFE
ol 1N A, Eg,
b
FE J{/
——————— GV
Efli'l. I P ____fr‘__l___
D 1'| f X

(b)

Sekil 2.18. (a) Termoiyonik emisyon (TE) (b) termoiyonik alan emisyonu (TFE) ve
alan emisyonu (FE) (direk tiinelleme) durumlari igin ileri besleme
durumundaki Schottky engelinde potansiyel enerji diyagrami ve akim
tasimim mekanizmalari

Kaynak: [92]

2.4.2.1. Termoiyonik emisyon (TE)

Sekil 2.18’de goriildiigii gibi termal olarak uyarilmis bir siire¢ termoiyonik emisyon
olarak adlandirilir ve sicak bir ylizeyden tasiyicilarin salinmasi anlamina gelir. Bu olay,
metal-yariiletken dogrultucu (Schottky) kontaklarda metal ya da yariiletken tarafindaki
tastyicilarin termal enerjileri nedeniyle potansiyel engelini agmalari olarak tanimlanir. Bu
olay metal/p-tipi yariiletken yapilarda holler tarafindan saglanirken, metal/n-tipi
yariiletken yapilarda elektronlar tarafindan saglanir. Geri besleme durumunda,
yariiletkenden metale gegis yapan elektronlar i¢in engel daha yiiksektir. Boyle bir ideal
durum disiiniilerek ¢izilmis Sekil 2.18’de yariiletkenden metale elektron akisi yoktur.
Kontagin metal tarafinda, elektronlar uygulanan voltaj sayesinde yeterli enerji

kazanirlarsa engeli asabilirler. Bu olay, geri besleme akimi i¢in baskin mekanizmadir.
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Dogal olarak omik davranis gozlenmez. Kararli durumda ve beseleme voltajinin sifir
oldugu durumda metalden yariiletkene ve yariiletkenden metale elektron akis1 dengede
olmak zorundadir. Bu durumda net akim sifirdir. Termoiyonik siiregte akimin
olusabilmesi i¢in 6nemli miktarda enerji kazanmis elektronlar gerekir. Termoiyonik

emisyon i¢in akim

he = leo |exp (77) = 1] (255
ve
. —q¢
heo = A°T2exp (272) (256)

denklemleri ile ifade edilir. Burada I, termemisyon i¢in akim, I, doyum akimi, A*
Richardson sabitidir. Denklem (2.55) yazilirken devrenin seri direncinin ihmal
edilebilecek kadar kiigiik oldugu varsayilmistir. Denklem (2.55)’te yariiletkenden metale
tastyict akisinda engel yiiksekligi voltaja (¢, — V) seklinde baglhidir. Eger ¢, sabit ise,
devrede yariletken direnci (R;) gibi bir parasitik direng vardir. Bu durumda termoiyonik

emisyon akimi

MV—MQ>_4

Ite = Iteo [exp< KT (2.57)

ile ifade edilir. A* ve A¢g,, degerleri voltaja bagl oldugu i¢in uygulanan voltajin (3kT/q)
degerinden biiylik oldugunda akim-voltaj karakteristigi

Ite = Iteo [exp (nZZT) - 1] (2.58)

esitligi ile tanimhidir. Burada n idealite faktoriidiir ve ideal termoiyonik emisyondan
sapmanin bir dl¢iisiidiir [92]. Termoiyonik emisyon teorisine gore, yarilogaritmik akim-
voltaj egrilerinin egiminden hesaplanan idealite faktorii genelde n>1 dir. Dolayisiyla
termoiyonik emisyon teorisine gore hesaplanan potansiyel engel yiiksekligi, artan
sicaklikla artar. Idealite faktoriiniin n>1 olmasimin birkag nedeni vardir. Birincisi, metal
ve yariiletken arasindaki istenmeyen ince oksit tabakanin varhgidir. Ikincisi, yiiksek
katkil1 yariiletkenlerde diistik sicakliklarda gergeklesebilen tiinelleme akimidir (TFE ve
FE). Ugiinciisii, ara yiizeyde elektrik alandan dolay1 hayali Schottky engel algalmasidir

(A¢p).  Dordiinciisi, uzay  yik  bolgesinde  olusma/yeniden  birlesme
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(generation/recombination) akimlaridr. Bu dort neden Schottky kontaklariin
durumlarmi (ara yilizey tabakasi, yiiksek katkilama, yiiksek elektrik alan, kitlik
bolgesindeki tuzaklar) ve metal ile yariiletken arasindaki araylizeyin atomik olarak tam

diizgiin olmadig1 ve genelde uzaysal bir homojenlige sahip olmadigini gosterir [95, 96].

2.4.2.2. Termoiyonik alan emisyonu (TFE)

Ara seviyede katkili yariiletkenler (= 10Y7cm™3 < N; < 1018cm™3) igin, kitlik
bolgesinin genisligi tasiyicilarin dogrudan tlinelleme yapmasina izin verecek kadar dar
degildir.

Sekil 2.18 (b)’de de verildigi gibi tiinellemenin gerg¢eklesebilmesi i¢in dolayisiyla
elektronun enerjisini E,, degerine kadar arttirabilmek igin bir miktar enerji gerekir.
Termoiyonik alan emisyonu, ¢ok yiiksek olmayan sicakliklarda ve iletim bandinin
tizerinde bir E,, enerji degerinde, elektronlarin yariiletkenden metale tiinelleme yoluyla
gectikleri varsayilir. Tiinellemeden dolayr Fermi seviyesi iizerindeki enerjiye sahip
elektron sayilarinin hizli bir sekilde azalmasi, engel yiiksekliginin azalmasina ve engel
kalinliginin daralmasina sebep olur. TFE siirecinde akim ifadesinin en sade sekli Stratton

[97] ve Padovani [98] tarafindan asagidaki sekilde verilmistir:

qV
I = Ilyexp (E—O) (2.59)
Ey = Epgcoth @
0 = Loo kT (2.60)
qh N 1/2
o= (2) ()

Burada E, ve E,, enerji boyutunda kiyas parametreleridir.

2.4.2.3.Alan emisyonu (FE) (Dogrudan tiinelleme)

Yariiletkenin N; = 108cm™3 mertebelerinde ¢ok fazla katkilanmis oldugu
durumda, kitlik bolgesi ¢ok dardir. Diisiik sicakliklarda ileri besleme yoniindeki akim,
yariiletkenin Fermi enerjisine yakin elektronlarin tiinellemesi ile artar. Bu olay alan
emisyonu (FE) olarak adlandirilir (Sekil 2.18 (b)). Alan emisyonu igin akim ifadesi ile

termoiyonik alan emisyonu i¢in akim ifadesi ayn1 denklem ile ifade edilir.
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Ozetle, KT/QE,, oran1 termoiyonik emisyon ve tiinelleme mekanizmalar1 hakkinda
onemli bilgiler verir. Eyq, kitlik bolgesi kenarinda iletkenlik bandinin tabaniyla ¢akisan
enerjiye sahip bir elektron igin kars1 tarafa gegme ihtimalinin 1/¢’ye karsilik gelen
Schottky engelinin difiizyon potansiyelidir. kT « qE,, ise alan emisyonu, kT ~ qE,, ise
termoiyonik alan emisyonu ve kT > qE,, ise termoiyonik emisyon mekanizmalarinin

varligindan soz edilebilir [93].

2.4.3. Space charge limited (SCL) akim

Metal-yariiletken—metal kontaga bir dis elektrik alan uygulandiginda, elektrik
alanin biiyiikliigiine bagl olarak, akiimiilasyon bolgesinden yariiletkene yeteri kadar
elektron enjekte edilir. Eger elektrik alan yeteri kadar biiyiik ise, elektron materyal
icerisine, uzay yiiklerinin miktartyla sinirlandirilmis bir akim formunda enjekte edilir. Bu
akim, space charge limited (SCL) akimi olarak adlandirilir. Tuzak etkisinin bulunmadigi
bir materyale, bir elektrik alan1 uygulandigi zaman SCL akiminin biiyiik olmas1 beklenir.
Ancak pratikte biiylik SCL akimlarinin nadiren bulunmasi, materyalde bulunan tuzaklarin
SCLC iletim olayini etkiledigine atfedilir [95]. Tuzaklarin bulundugu bir materyalde,
akim-voltaj karakteristigi incelenmeden once, tuzak etkisinin olmadigi ve 1s1l dengede
serbest tagiyict yogunlugunun ihmal edildigi miikemmel yalitkanlar dikkate alinir [99].
Enjekte edilen elektronlarin tamami, iletim bandinda serbest kalir ve uzay yiikiine katkida
bulunur. Elektrostatik bakis agisindan, akim enjeksiyon problemi, kondansatérdekine
benzerdir. Bu durumda, temel elektrostatik yaklasim ve paralel plakali kondansator
mantiZina benzer bir yaklagim uygulanarak enjekte edilen yiik yogunlugunun uygulanan

voltaja bagimliligin1 dikkate alarak akim yogunlugu J, asagidaki gibi ifade edilebilir:

J= (2.62)

Burada d elektrotlar (katot ve anot) arasindaki mesafe, € plakalar arasindaki ortamin statik
dielektrik sabiti, v serbest bir elektronun ortalama suriuklenme hizidir. Akim ifadesi
yazilirken, herhangi bir difiizyon katkisi ihmal edilmistir. Diflizyon akimlari, sadece
kontaklarin yakiinda biyiiktiir [99].

Katinin iletim bandinda elektronun siiriiklenmesi, katidaki 1sil titresimli sik
carpismalar, katki atomlar1 ve yapisal kusurlarla belirtilmistir. Cok biiyiik olmayan

elektrik alanlarda bir elektronun siiriiklenme hizi, uygulanan elektrik alanla orantilidir.
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Buradan, serbest elektronlarin siiriklenme hizi1 ve geg¢is zamani, sirasiyla asagidaki

bagmtilarla verilir.

v
U=l E = p (E) vet=d?/pV (2.63)

Burada, p, elektron mobilitesidir. Denklem (2.62) ile Denklem (2.63) birlestirilirse, akim
yogunlugu,

VZ
] = ene <5> (2.64)

elde edilir. Bu akim yogunlugu bagintisi, analitik olarak elde edilen bagintidan sadece

(9/8) niimerik degeri kadar farklidir. Yani, akim yogunlugu J,

J= (g) Ele <Z—:> (2.65)

bagintis1 ile verilir. Dolayisiyla, buradaki d, arasinda yariiletken olan iki kontak
arasindaki mesafedir. Bu son denklem , “ Mott and Gurney square law” olarak bilinir ve
bazen trap—free SCL akimlar1 i¢in “kare yasasi” olarak da tanimlanir [99, 100]. Boylece,
SCL akim yogunlugu J; J~V™ olarak yazilabilir. Burada m>1 degerlerini alir. Baska bir
deyisle, m’nin birden biiylik degerleri i¢cin SCL akimi beklenmelidir. m degeri 1 oldugu
zaman, iletim basit olarak omiktir. log ] — log V grafiginin egimi olan m, 1’den daha
kiigiik veya 1’den daha biiylik olabilir. Bu durumda, m degeri 2 oldugu zaman, iletim
mekanizmasi, SCLC olarak tanimlanir [100, 101].

Denklem (2.65)’te, SCL akimina, tuzaklarin etkisi yoktur. Bu nedenle, probleme,
no yogunluklu 1s1l olarak elde edilen serbest elektronlar dahil edilmelidir. Bu elektronlarin
kaynagi kiigiik baglanma enerjisine sahip olan si1g (shallow) seviyede bir donor grubu
olabilir. Yasak enerji araliginda derin elektron tuzaklarinin olmadigi kabul edilmistir [99].

Buna gore, diisiik voltaj degerlerinde Ohm kanunu,
%4
J = engue (E) (2.66)

bagintisi ile verilir. Ohm kanununa uyan akimlar, omik akim olarak adlandirilir. Herhangi
bir diisiik V voltaji1 altinda yalitkana enjekte edilen fazla yiik olacaktir. Enjekte edilen

fazla serbest elektronlarin yogunlugu n;, 1s1l olarak olusan n, yogunluklu elektronlarla
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kiyaslanmaya baslayincaya kadar Ohm kanunundan 6nemli bir sapma olmaz. Boylece,

Ohm kanunundan SCL enjeksiyonuna gegme,
N
€n0d = Q = CVgeg = (E) Vgeg (267)

bagmtisi ile belirlenen V. voltaj degerinde meydana gelir.

Yalitkanda elektron tuzaklarinin varhigi, genellikle daha diisiik enjeksiyon
seviyelerinde akimin azalmasina sebep olacaktir. Ciinkii baglangicta bos olan bu tuzaklar,
enjekte edilen tasiyicilarin ¢ogunu yakalayacaklardir ve bu elektronlar, hareketsiz
kalacaklardir. Diger taraftan, uygulanan V voltaj degerinde yalitkani besleyen fazla yiik
miktari, serbest veya tuzaklanan fazla yiik miktar ile aynidir. Yani Q=CV’dir. Paralel
plakali kondansatdriin plakalarinda depolanan yiik miktari, verilen bir voltaj degerinde,
yiikiin serbest veya hareketsiz olusundan bagimsizdir [99].

Eger Er Fermi enerji seviyesi, E, tuzak enerji seviyesinden, iletim bandinin alt
siiria gore asagida bulunuyorsa, E; enerjisinde bulunan bir elektron tuzagi, sig olarak
adlandirilir. SCL  akiminda gozlenen sicaklik bagimhiligi, sig tuzaklardan
kaynaklanmaktadir [99].

SCLC mekanizmasi, uygulanan voltajla bir yariiletken malzemede enjekte olan
tastyicilarin dengede olmayan yogunlugunu ortaya ¢ikardiginda olusur. Eger voltaj
yeterince yliksek ise, tuzaklanmig tasiyicilar iletime katkida bulunur ve durumlarin

yogunlugu hakkinda giivenilir bilgi akim-voltaj karakteristiklerinden ¢ikarilabilir [102].

2.4.4.pn heteroeklem yapilar

Bir pn eklemi, p ve n-tipi iki yariiletkenin kontak durumuna getirilmesiyle olusur.
p-tipi ve n-tipi malzemeler kontak haline getirildigi zaman, termal denge durumundan s6z
edilebilir. Termal denge, biitiin yariiletken sistem boyunca Fermi enerjisinin sabit oldugu
anlamina gelir.

p ve n bolgeleri arasina bir potansiyel fark uygulandigi zaman, pn eklemi artik
termal dengede degildir. Yani, Fermi enerjisi artik devre eleman1 boyunca sabit degildir.
Eklem kapasitesi olarak adlandirilan bir kapasite vardir ve eklem kapasitesi, bir pn eklemi
igeren herhangi bir yariiletken devre elemaninin karakteristiklerini etkiler [103].

Sekil 2.19 (a)’da bir pn eklemi sematik olarak gosterilmistir. p ve n bdlgelerini
ayiran araylizey metaliirjik eklem olarak adlandirilir. p-tipi ve n-tipi bolgelerdeki kirlilik
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katki konsantrasyonlar1 Sekil 2.19 (b)’de gosterilmektedir. Baslangigta, eklem
bolgesinde, hem elektron hem de hol konsantrasyonlarinda cok biiyiilk yogunluk
gradyenti vardir. n bolgesindeki ¢ogunluk tasiyici olan elektronlar p bolgesine ve p
bolgesindeki ¢ogunluk tasiyici olan holler de n bolgesine diflize etmeye baslayacaklardir.
Eger yariiletkene, harici bir baglantinin olmadigi farz edilirse; o zaman bu diflizyon islemi
bir yerde son bulacaktir. n bolgesinden elektronlar difiize oldugu i¢in geride pozitif olarak
yiiklenmis dondr atomlari, p bolgesinden holler diflize oldugu i¢in geride negatif olarak
yiiklenmis akseptor atomlar1 birakirlar. n ve p-tipi bolgelerdeki net pozitif ve negatif
yiikler, ekleme yakin bolgede bir elektrik alan olustururlar. Bu alanin yonii pozitif ylikten
negatif ylike dogrudur veya n bolgesinden p bolgesine dogrudur. Bu bolgedeki net pozitif
ve negatif yiik, Sekil 2.19 (c)’de gosterilmektedir. Esasinda biitiin elektronlar ve holler
elektrik alanin etkisiyle kitlik bolgesinin disina c¢ikarlar. Yogunluk gradyentleri, kitlik
bolgesinin her bir kenarindaki ¢ogunluk tasiyici konsantrasyonlarinda hala mevcuttur.
Cogunluk tasiyicilar iizerinde etkili olan ve difiizyon kuvveti iireten bir yogunluk
gradyenti diisiiniilebilir. Bu diflizyon kuvvetleri Sekil 2.19 (¢)’de goriildiigli gibi kitlik
bolgesinin kenarlarindaki elektronlara ve hollere etki ederler. Kitlik bolgesindeki elektrik
alan, parcaciklarin her bir tipi i¢in, diflizyon kuvvetinin yoniine zit yonde, holler ve
elektronlar iizerinde etkili olan diger bir kuvveti olusturur. Termal denge durumunda
difiizyon kuvvetiyle E-elektrik alan kuvveti birbiriyle tamamen dengededir [103]. Termal
dengedeki pn eklemi i¢in enerji-band diyagrami Sekil 2.20°de goriilmektedir.

Na Negatif Yiik Na Pozitif Yiik

Metalurjik eklem

I
1
1
1
n P 1
1
1
1

(a)

1
Ié Kitlik Bolgesi 9|
1

1

N : E-Alan :
N
- ¢ Holler 1 |
Hol Difiizyonu Elektron tizerindeki ! !
— -1 c <—

S Diflizyonu difiizyon | © |
kuvveti 1 I

1

X=0 E Elektronlar :
tizerindeki >|
Holler elektriksel
(b) iizerindeki kuvvet
elektriksel
kuvvet

Sekil 2.19. (a) Metalurjik pn ekleminin basitlestirilmis geometrisi (b) Diizgiin olarak
katkilanmug ideal bir pn ekleminin katki profili (C) Kithk béolgesi, elektrik

alan ve yiiklii tastyicilar tizerine etkiyen kuvvetler
Kaynak: [55]
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Sekil 2.20. Termal dengedeki pn ekleminin enerji-band diyagrami

fletim ve valans bandlarinin géreli konumlar1 p ve n bolgeleri arasindaki Fermi
enerji degisimleri ile ilgili oldugundan dolay1, iletim ve valans band enerjileri kitlik
bolgesi boyunca biikiilmelidir. n bolgesinin iletim bandindaki elektronlar p bolgesinin
iletim bandi igerisine yerlesmeye ¢alistiginda bir potansiyel engel goriiliir. Bu potansiyel
engeli ¢, ile gosterilir. Yerlesik potansiyel engeli n bolgesindeki ¢ogunluk tasiyici
elektronlart ile p bolgesindeki azinlik tastyici elektronlar1 arasindaki dengeyi ve yine p
bolgesindeki cogunluk tagiyict holleri ile n bolgesindeki azinlik tastyici holleri arasindaki
dengeyi saglar [103].

Asal Fermi seviyesi eklem boyunca iletim bandi1 kenarindan esit uzakliktadir. Bu
yiizden potansiyel engeli, p ve n bolgelerindeki asal Fermi seviyeleri arasindaki fark
olarak tayin edilebilir. Sekil 2.20°de gosterildigi gibi @, ve @g, potansiyelleri

belirlenebilir. Boylece

Op = |Dpnl + |Bryp| (2.68)

denklemi yazilabilir. n bolgesinde iletim bandindaki elektron konsantrasyonu,

=N —(E; — Er)
ng = Ncexp T keT (2.69)
bagintisiyla verilir. Bu denklem asagidaki formda da yazilabilir;
_ Ep — Ep;
ny = n;exp KT (2.70)

burada n; ve Eg; sirasiyla asal tasiyict konsantrasyonu ve asal Fermi enerjisidir. n

bolgesindeki @, potansiyeli
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e@pn = Ep; — Er (2.71)
olarak verilir. O zaman

_ _(ean)
Ny = niexp[ T 2.72)

seklinde yazilabilir. Denklem (2.72)’nin her iki tarafinin logaritmasi alinip n, yerine Ny

yazarak potansiyel bu denklemden ¢ekilirse

Dpn = _kBTln (&> (2.73)

e n;

bagintis1 elde edilir. Burada N; donér konsantrasyonudur. Benzer sekilde p bolgesindeki

hol konsantrasyonu;

Ep; — EF]

po =Ny = nzexp[ 7%

(2.74)

bagintistyla verilir. Burada N, akseptor konsantrasyonudur. p bolgesindeki @p,
potansiyeli
e@rp = Ery — Er (2.75)

olarak verilir. Denklem (2.74) ve Denklem (2.75) birlestirilerek
kgT /N,
Orp = +——In <n_l) (2.76)
denklemi elde edilir. Sonug¢ olarak, potansiyel engeli Denklem (2.73) ve Denklem
(2.76)’nin, Denklem (2.68)’de yerine yazilmasiyla

kgT  (NgN N,N,
0, = Lln< 2d> = thn< Y d) (2.77)

e n; i

elde edilir. Burada V, = kT /e’dir ve termal voltaj olarak tarif edilir.

Eger p ve n bolgeleri arasina bir potansiyel uygulanirsa denge sart1 bozulacaktir ve
sistem boyunca Fermi enerjisi sabit olmayacaktir. p bolgesine gore n bolgesine bir pozitif
voltaj uygulandigr durumda, pn ekleminin enerji-band diyagrami Sekil 2.21°de
goriilmektedir [103]. Pozitif potansiyel asagi yonlii oldugundan, n bolgesi tizerindeki
Fermi seviyesi p bolgesi lizerindeki Fermi seviyesinden asagidadir. Bu iki Fermi seviyesi
arasindaki fark, enerji birimlerinde uygulanan voltaja esittir. ¢4, ile gdsterilen toplam

potansiyel engeli artmistir. Toplam potansiyel engeli

57



(Dtoplam = |®Fn| + |®Fp| + Vg (2.78)

ile verilir. Burada V; uygulanan geri besleme voltajinin biiyiikligiidiir.

p n

eQ)Toplam

EFp

Sekil 2.21. Geri besleme altindaki pn ekleminin enerji-band diyagrami

Burada Denklem (2.78)
Dtoptam = Pp + Vr (2.79)

seklinde de yazilabilir. Burada Vj;, termal denge durumu i¢in tanimlanan potansiyel
engeli ile aynidir.

Sekil 2.22°de Vi geri besleme voltajinin uygulandigi bir pn eklemi verilmistir.
Ayrica sekilde, kitlik bolgesindeki elektrik alanla uygulanan voltajin olusturdugu alan
goriilmektedir. Notral p ve n bolgelerindeki elektrik alanlar esasinda sifirdir veya ¢ok
kiictiktlir. Yani kitlik bolgesindeki elektrik alanin biiyiikliigii uygulanan voltajdan dolayi
termal dengedeki degerinden daha biiyilik olmalidir. Elektrik alan pozitif ylikten baglar ve
negatif yiikte son bulur. Elektrik alan artarsa, pozitif ve negatif yliklerin sayis1 da artar.
Verilen katki konsantrasyonlari i¢in, kitlik bolgesindeki pozitif ve negatif yiiklerin sayisi,
eger sadece uzay yiikii genisligi W artarsa artar. Geri besleme voltaji Vi nin artmasiyla
W artabilir. Burada n ve p bolgelerindeki elektrik alanin sifir oldugu kabul edilir. Toplam
W asagidaki sekilde verilir:

26,(@, + Vi) [Ny + Ny7) /2
{ l; K [ d]} (2.80)

NaNd

Bu denklemden de goriildiigii gibi, toplam uzay yiikiiniin genisligi, bir geri besleme

voltaji uygulandiginda artar [103].

58



---- +H++
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Sekil 2.22. Geri besleme voltaji uygulanmis bir pn eklemi

Sekil 2.23, termal dengedeki pn eklemi boyunca iletim bandinin enerjisini
gostermektedir. Iletim bandinda n bélgesinde p bolgesinden daha ¢ok elektron vardir.
Potansiyel engeli, bu biiyiik elektron yogunlugunun p bolgesine akmasini engeller.
Potansiyel engel, eklemin her iki tarafi iizerindeki tasiyicit dagilimlari arasindaki dengeyi
saglar.

Potansiyel engeli

NaNd
¢b = thn <?) (281)

i

seklinde ifade edilebilir.

P Elektron ﬂ n
Enerjisi

N

Ec

Sekil 2.23. Bir pn eklemi boyunca iletkenlik band: enerjisinin durumu
Kaynak: [103]
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Denklem (2.81)’in her iki tarafinin eksponansiyelini alip, V; yerine kg T /e yazilirsa

nf <_9Vbi>
NN, = P\ Tor (2.82)
denklemi elde edilir. Tam iyonizasyon durumu kabul edilirse
Nno = Ny (2.83)

yazilir. Burada n,y,, n bolgesindeki ¢ogunluk tasiyici elektronlarin termal denge

konsantrasyonudur. p bolgesinde

Npo ~ (2.84)

iligkisi yazilabilir. Burada n,,, azmhk tasiyic1 elektronlarmin termal denge
konsantrasyonudur. Denklem (2.83) ve Denklem (2.84), Denklem (2.82)’de yerine

yazilirsa

_eVbi> (2.85)

npo = nnoexp( kBT

denklemi elde edilir. Denklem (2.85) termal dengede eklemin n tarafindaki ¢ogunluk
tastyici elektron konsantrasyonu ile eklemin p tarafindaki azinlik tasiyici elektron
konsantrasyonu arasindaki iliskiyi vermektedir.

Eger n bolgesine gore p bolgesine bir pozitif voltaj uygulanirsa, potansiyel engeli
azalir. Sekil 2.24 (a), bir V; voltajmin uygulandig1 pn eklemini géstermektedir. p ve n
bolgelerindeki elektrik alan normal olarak c¢ok kiiciiktiir. Esasinda uygulanan voltajin
timi eklem bolgesi lizerindedir. Uygulanan voltajin olusturdugu E,, elektrik alani
termal denge uzay yiikii elektrik alanina zit yondedir. Bu yilizden kitlik bolgesindeki net
elektrik alan termal denge degerinden daha azdir. Termal denge durumunda ulasilan E-
elektrik alan kuvveti ve diflizyon kuvveti arasindaki hassas denge bozulur. Kithik
bolgesinden gecen cogunluk tasiyicilari engelleyen elektrik alan kuvveti azalir. Bu
durumda, n tarafindaki cogunluk tasiyici elektronlar: kitlik bolgesi tizerinden p materyali
icine difliz olurlar ve p tarafindaki ¢ogunluk tastyici holleri de kitlik bdlgesi iizerinden n
materyali i¢ine difliz olurlar. V; beslemi uygulandig: siirece tasiyicilarin enjeksiyonu
kitlik bolgesi tizerinden devam eder ve pn ekleminde bir akim olusur. Bu, ileri besleme
olarak bilinir ve ileri beslenmis pn ekleminin enerji-band diyagrami Sekil 2.24 (b)’de

goriilmektedir.
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(@) (b)

Sekil 2.24. () lleri besleme voltaji uygulanmis pn ekleminde uzay yiikii elektrik alani ve
V, tarafindan olusturulan elektrik alan (b) Ileri besleme voltaji uygulanmg
pn ekleminin enerji-band diyagrami

Eklem ileri beslendigi zaman Denklem (2.85)’teki V,; potansiyel engeli yerine
(@ — V¢) almabilir. Denklem (2.85)

—e(0, -V, —e® —eV,
Ny, = Npoexp —( » V) = Npoexp : A (2.86)
kgT kgT )\ kgT

esitligine doniigiir. Diisiik enjeksiyon durumu goz oniine alindiginda ¢ogunluk tasiyici

elektron konsantrasyonu n,, yeterince degismez. Bununla birlikte azinlik tasiyici
konsantrasyonu n,,, onun termal dengedeki n,, degerinden tiiretilebilir. Denklem (2.85)
kullanilarak, Denklem (2.86)

eVy
Np = Npo€Xp (m) (2.87)
seklinde yazilabilir.
Denklem (2.87)’nin sol tarafi p bolgesindeki toplam azinlik tasiyici elektron
konsantrasyonudur ve termal denge degerinden daha biiyiiktiir. n bolgesindeki kitlik

bolgesinin kenarindaki azinlik tasiyici hollerin konsantrasyonu p,, ise,

er)

Pn = Dno€Xp (kTT (2.88)

seklinde yazilabilir.
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2.4.5.1deal pn eklem akimu

Akim-voltaj karakteristigi incelenerek diyotun idealite faktori ileri besleme
tarafindaki degisiminden hesaplanabilir. Idealite faktdrii; diyotun kalitesini belirleyen
onemli bir birimsiz parametredir. Ideal bir diyot i¢in akimin iletiminde termoiyonik
emisyon mekanizmasinin etkin oldugu diisiiniildiiginde n=1’dir ve n degeri 1’den
uzaklastik¢a diyot idealden uzaklagiyor demektir. I — V dl¢iimleri yardimiyla elde edilen
diyotun ileri besleme karakteristiginden idealite faktorii ve metal-yariiletken kontak
arasinda olusan engel yiiksekligi degerlerine ulasilabilir. Idealite faktoriinii hesaplamak

i¢in,

=1, [exp (nliZT) - 1] (2.89)

denklemi kullanilir. Bu denklem bir diyottan elde edilen akimin voltaj bagimliligini verir.
Bu ifadede eV >> nkT olmasi durumunda 1 terimi, {istel terim yaninda ihmal edilebilir.
Ifadenin yeni hali;
=1 [eXP <i>] (2.90)
nkT
olur. Denklem (2.90)’nin her iki tarafinin logaritmasi alinip, sonrada V’ye gore tiirevi

alinacak olursa idealite faktorii icin,

e av
"= kT d(InD) (2.91)

ifadesi elde edilir. Burada e elektronun yiikiidiir (1,6x10° C). Inl —V grafigi
cizildiginde, grafigin ileri besleme tarafindaki lineer kismina dogrusal fit uygulanarak, bu
dogrunun egimi yaridimiyla n degeri bulunabilir. Bu degerle birlikte yukarida verilen
sabitler de Denklem (2.91) ifadesinde yerine yazilarak idealite faktorii elde edilir. Fit
edilen dogrunun V=0’da diisey ekseni kestigi nokta I, doyma akim degerini verir. I,
doyum akim degeri,

. ed
I, = AA*T?exp (— kB—,;) (2.92)

ile verilmektedir. Burada A diyot alani, A* Richardson sabitidir. Denklem (2.92)’nin her

iki tarafin dogal logaritmasi alinirsa,
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AA*T?
e¢pp = kgTin ] (2.93)
0
ifadesi elde edilir [104].

2.4.6.Cheung fonksiyonlar1 yardimiyla diyot karakteristigi
Metal—yariiletken dogrultucu kontaklarda, yariiletken tarafinda olusan kitlik
bolgesi disinda kalan nétral bolgenin diyot akimina kars1 gosterdigi dirence seri direng

denir ve R ile gosterilir. Bu etki, bityiik voltaj degerlerinde baskin olmaya baslar ve diyot
akiminin diismesine neden olur. Sekil 2.25, bir Schottky diyotta biiyiik voltaj degerlerinde
seri direncin etkisi ile meydana gelen diyot akimindaki azalmay1 gostermektedir [93].

1 e

( - /x

R’ nin etkisi

Akim (A)

\ 4

Voltaj (V)

Sekil 2.25. Seri direncin 1-V karakteristigine etkisi

Metal—yariiletken yapilarin ileri besleme |-V karakteristiklerinin yardimi ile
Schottky diyotlarin elektriksel parametrelerinin hesaplanmasinda Cheung tarafindan bir
metot sunulmustur [105]. Termoiyonik emisyon teorisi dikkate alindiginda bir diyottan

gecen akimin denklemi

= e (-2 o (2

olarak yazilir. Seri direng etkisi dikkate alindiginda uygulanan potansiyelin IRs kadarlik
voltaji notral bolge lizerine diislirecegi goz Oniline alinirsa (V-IRs) olarak yazilir ve

denklem

0] V — IR,
I = AA" Tzexp< l;;) [ exp (%)] (2.95)
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halini alir. Son denklem kullanilarak potansiyel fark

nkBT I
V = o n (W) + TlQ)b + IRS (296)

olarak elde edilir. Denklem 2.96’nin Inl’ya gore tiirevi alindiginda

av _ nkBT L IR

elde edilir. Bu esitlige gore dV/d(Inl)’nin I’ya gore grafigi bir dogruyu verecektir ve bu
dogrunun egimi seri direng degerini verecektir. Bu dogrunun dV/d(Inl) eksenini kestigi

noktadan n degeri hesaplanabilir. Engel yiiksekligini bulmak igin

kgT I
1 = - (M2 Jon(772) 298)

seklinde bir H(l) fonksiyonu tanimlanmistir. 2.96 ve 2.98 denklemleri kullanilarak

H(I) = n®, + IR (2.99)

yazilabilir. Bu denklem kullanilarak H(I)—I grafigi ¢izildiginde yine bir dogru elde edilir.
Bu dogrunun egimi, seri direncin degerini verir. Bu dogrunun H(l) eksenini kestigi

noktadan da ¢, hesaplanabilir.

2.4.7.Norde fonksiyonlar1 yardimiyla diyot karakteristigi

Norde metodu, diyotun seri direng degerini ve engel yliksekligini hesaplamak i¢in
alternatif bir yontemdir [106]. Termoiyonik emisyon teorisi sadece diyotun ileri besleme
I — V karakteristiginin lineer bolgesinde kullanilir. Yiiksek seri direng nedeniyle lineer
bolge kpTle <<V<<IR, araligiyla smirlanir ve daralma gosterir. Bu durumda In(l)-V
grafiginin degerlendirilmesi daha karisik bir hal alir ve bu bolgede doyum akimi [, ve
engel yiiksekligi ¢, degeri giivenilir olarak hesaplanamaz. n, R, ve ¢, degerleri
hesaplamak i¢in daha giivenilir metotlar mevcuttur. Norde metodu da bunlardan biridir.

Bohlin, Norde tarafindan sunulan yontemi gelistirerek yiliksek seri diren¢ ve idealite
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faktorline sahip diyotlar igin modifiye etmis ve Denklem (2.100) ile tanimli Norde

fonksiyonunu ortaya koymustur. Norde fonksiyonu,

F :_0 *
) v g M aare

v, K, . ( I(V)
—L”{ j (2.100)
ile tanimlanir. Burada ;- , n degerinden biiyiik boyutsuz tam sayidir. F(V) — V grafiginde,
seri direngten dolayr dF(V)/dV=0 sartinda egri bir minimumdan gegmektedir. Egrinin
minimum oldugu noktaya karsilik gelen voltaj degeri (Vo) ve akim (lo) degeri ile I —V
grafigi egimi yardimiyla hesaplanan n degeri kullanilarak R, ve ¢, degeri

hesaplanabilir. Bu hesaplamalar yapilirken

o _ keTr—n)
s al (2.101)
V, kT
by = F(Vo)+70_% (2.102)

denklemlerinden faydalanilmaktadir.

2.4.8.Akimin sicaklik ile degisimi ve aktivasyon enerjisi
Bir atom veya parcgacik, fiziksel veya kimyasal degisimler sirasinda icinde
bulundugu yari kararli durumdan daha kararli bir duruma gecebilir. Bu durum Sekil 2.26°

da gosterilmektedir.

»
>

Potansiyel enerji

\ 4

Parcacik durumu

Sekil 2.26. Bir atomun veya par¢acigin yiiksek enerjili bir durumdan gegerek yar
kararl bir durumdan daha kararli bir duruma hareketi
Kaynak: [107]
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A durumundaki bir pargacik kararsiz B durumundan gegerek, daha kararli C
durumuna gelebilir. Bunun i¢in Once karasiz duruma gegisi saglayacak kadar AE
enerjisini almasi gerekir. Bu enerji aktivasyon enerjisi olarak adlandirilir. C durumu en
diisiik enerjili durumdur. Ilk durumdan son duruma gegerken pargacik 4G kadar net bir
enerjiyi herhangi bir sekilde disartya verir. Aktivasyon enerjisinden daha biiyiik veya esit
enerjilere sahip pargaciklar, bulunduklari yar1 kararli durumdan kararli duruma potansiyel
enerji engelini asarak gegeceklerdir.

Elektriksel iletkenlik, sicakliga eksponansiyel olarak,
o = 0oexp(—Eq/kpT) (2.103)

ifadesiyle baghdir. Burada E, aktivasyon enerjisini, o herhangi bir T sicakligindaki
elektriksel iletkenligi, o, ise oda sicakligindaki elektriksel iletkenligi gostermektedir.
fletkenligin sicaklikla degisimi Sekil 2.27°de gosterilmistir. Sekil 2.27°ye gore 1.
bolgede sicaklik cok diisiikk oldugundan, elektronlar dondr enerji seviysinden iletim
bandina veya valans bandindan akseptdr enerji seviyesine gecerler. Valans bandindan
iletim bandma elektronlarin gegisi azdir. Iletkenlikteki bu artis katki atomlarindan
kaynaklanmaktadir ve bu bolge katkili (extrinsic) bolge olarak adlandirilmaktadir. 2.
bolgede sicaklik arttikca dondr enerji seviyelerindeki elektronlar tiikenebilir veya
akseptor enerji seviyeleri doyabilir. Sicaklik arttigi i¢in fononlarin sayilari artar ve
dolayistyla mobilite diisecektir. Mobilitenin diismesiyle birlikte iletkenlik bir miktar
azalacaktir. 3. bolgede daha yiiksek sicakliklarda yeterli 1s1l enerji nedeni ile ¢ok sayida
elektron valans bandindan iletim bandina geger. Katki atomlarinin tagiyici yogunlugunda

bir artis olamayacagindan iletim bu bdlgede has (intrinsic) iletkenlik seklinde olur [103].

A

o (Qcm)?

v

UT (KL

Sekil 2.27. [letkenligin sicaklikla degisimi
Kaynak: [103]
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Elektriksel iletkenlik ile akim yogunlugu, dolayisiyla da akim dogru orantilidir.

Buradan akimin sicakliga gore degisimi,
I = Iyexp(—=Eq/kgT) (2.104)
bagintistyla verilir. Denklem (2.104)’{in her iki tarafinin logaritmasi alinirsa,

Eq
Inl = — k}!TT + lnIO (2105)

esitligi elde edilir ve Inl’ nin (1/T)’ ye kars1 grafigi lineerdir. Bu dogrunun egiminden E,
aktivasyon enerjisi hesaplanabilir [95]. Ayrica dogrunun y-eksenini kestigi nokta ise
In(Iy)’dir.
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3. MATERYAL ve YONTEM
3.1. Giris

Yariiletken filmlerin {iretiminde kullanilan pek ¢ok yontem vardir. Bu yontemler
fiziksel ve kimyasal olarak iki baglik altinda toplanabilir. Bu yontemlerin bazilar1 agagida

verilmigtir.

¢ Film Hazirlama Y 6ntemleri
» Fiziksel Yontemler
» Buharlastirma
e Reaktif buharlastirma
e Termal buharlastirma
e Kimyasal buhar biriktirme (CVD)
» Sactirma (Sputtering)
e Glow desarj
e lyon demeti sactirmasi
» Kimyasal Yontemler
= Sol jel
e Dip (dip coating) (daldirma)
e Drop (drop casting) (damlatma)
e Spin (spin coating) (dondiirme)
= Elektrodepozisyon
» Kimyasal banyo

=  Piskirtme

Fiziksel yontemler; bir malzemenin vakum ortaminda buharlastirilmas: esasina
dayanir. Kimyasal yontemler ise; kimyasal reaksiyonlar, elektrik akim1 ve termal etki ile
gerceklesen yontemlerdir. Bu yontemlerde kaplama, baslangic kaplama malzemesinin
belirli kimyasal reaksiyonlara sokulmasi sonucu kimyasal formiiliiniin degistirilmesi ile
yapilir.

Fiziksel metotlarin pek cogu pahali ve karmasik sistemlere gereksinim duyar. Fakat
kimyasal yontemlerden biri olan sol jel yontemi kolay uygulanabilir bir metot olmasinin

yani sira pek cok iistiinliige sahiptir. Bu yontem, laboratuvar kosullarinda kolaylikla
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uygulanabilir. Ayrica biiyiikk 6lgekli tiretimler i¢in de kullanimi giderek artmaktadir.
Fiberler, filmler, monolitler ve partikiiller gibi ¢esitli boyut, sekil ve bi¢cimlerde iiriin elde
etmek i¢in de oldukga fazla tercih edilmektedir [108].

Literatiirde yapilan caligmalarda bu yonteme c¢ok yakin deneysel kosullar
kullanilmasia ragmen oldukga farkli karakteristikte son irilinler elde edildigi goriiliir.

Ciinkii sol jel yonteminin her bir adimi son {iriin {izerinde énemli etkilere sahiptir [108].

3.2. Sol Jel Yontemi

Sol jel, ¢ozeltiler ya da kolloidal siispansiyonlardan {iretilen jellerin proseslerinin
genis bir smifin1 tamimlar. Sol, sivi igindeki kolloidal kati partikiillerin stabil
stispansiyonudur. Sol olusumu i¢in kat1 pargaciklar, sivinin sardigr molekiillerden daha
yogun, fakat s1iv1 i¢erisinde yayilmayi saglayan kuvvetlerden daha kii¢lik kuvvette olmali
ve makroskopik olarak belirgin atomlari igermelidir.

Jel, s1v1 bilesen igeren i¢ yapisi yiiksek yogunlukta sivi ve kati1 dagilimina sahip,
gozenekli durumdur. Biitiin soller jel olmayabilirler. Jel olusumu i¢in 6nemli kriter, en
kiigiik ¢oziicli parcaciklart ile ¢oziinen pargaciklar arasinda bag kurulmasidir. Jeli
olusturan molekiiller birbirine zayif veya kuvvetli baglarla baglanarak, aralarindaki
bosluklarda sivi bulunan iskelet seklinde dokular olustururlar. Sonug olarak, sivi
baglariyla sivi ortaminin birlesmesi sonucu olusan akici olmayan ortam yani jel olusur
[109]. Jel s1v1 tabakast, kati gibi gériinmesine ragmen 1slak bir ¢6zeltidir. Jel, siv1 igindeki
gozenekli bir ag yapi olarak disiinilebilir. Islak jelde alkol, su gibi maddeler de
mevcuttur. Jel 1sitilarak su, organik ¢oziciiler gibi maddeler uzaklastirilabilir. Bu
prosesin en onemli adimi, bu jelin ¢atlak olusumuna imkan vermeden kurutulmasidir.
Kurutma isleminde ¢oziicii fazlaliginin (alkol, su) giderilmesiyle jel biiziiliir ve yiliksek
gozeneklilik iceren xerogel olarak adlandirilan kati (kuru jel) olusur. Isil islemler
uygulanirken, jel miktarinda oldukga biiyiik bir azalma meydana gelir [110]. Sekil 3.1’
de goriildiigii gibi ¢ozeltinin (soliin) farkli prosesleri ile malzemelerin degisik formlar
olusturulabilir. Bu proses, film, seramik, aerojel, partikiiller ve fiber gibi ¢esitli boyut,

sekil ve bigimlerde iirlin elde etmek icin kullanilabilir.
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Isitma \
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Kuru Jel (xerogel) Yogun Film

\ 4

Hidroliz ve
Kondenzasyon
9
&
Coktiirme

Sol 00370'-- O 9 0 9 A
017% Homojen Pargaciklar
. R

Firin

Sekil 3.1. Cesitli sol jel tiirevli iiriinlerin sematik gosterimi

3.3. Sol Jel Yonteminin Avantajlar: ve Dezavantajlar

Sol jel yontemi pekgok avantaja sahiptir. Bunlardan bazilart sunlardir:

1.  Film olusumu c¢ok yiiksek sicaklik gerektirmez. Boylece malzemenin termal
bozunma riski en aza indirilmis olur [109].

2.  Baslangi¢ malzemeleri ¢ogunlukla ugucudur ve kolayca ¢ok yiiksek seviyelerde
saflastirilabilirler. Bu da yiiksek saflikta iiriin elde edilmesini saglar.

3. Farkli metaller iceren baslangic malzemeleri ¢ogunlukla karistirilabildiginden,
homojen bir sekilde kontrollii katkilama kolayca yapilir [111].

4.  Bu yontemle nanokristal malzemeler hazirlanabilir.

5.  Baslangic malzemesinin  uygun kimyasal —modifikasyonuyla hidroliz,
yogunlagmanin hizi, kolloidal partikiil boyutu, gbézenek boyutu, son {iriiniin

gozeneklilik ve gozenek ylizey kimyasi kontrol edilebilir [109].

70



6.  Yaslandirma ve kurutma kosullar1 kontrol edilerek, gézenek boyutu ve mekanik
mukavemet kontrol edilebilir.

7. Materyallerin optik Kkalitesi optik aygit uygulamalarinda kullanilabilecek kadar
iyidir.

8.  Sol jel yonteminin ¢ok yiiksek sicakliklar gerektirmemesi ve bu sicakliklarin
cogunlukla oksit malzemelerin kristalizasyon sicakliginin altinda olmasi istenildigi

taktirde amorf malzeme tiretimine de izin verir [112].

Tiim bu avantajlara ragmen, sol jel yontemi ile iiretilen malzemeler i¢in sinirlamalar
da mevcuttur. Cok fazla olmamakla beraber bu yontem de diger bazi yontemler gibi
dezavantajlara sahiptir. Bunlardan bazilar1 sunlardir:

1. Baslangic malzemeleri neme duyarhdir [109]. Bu, optik kaplamalar gibi 6zel
uygulamalar i¢in biiyiik dlgeklerdeki liretimi sinirlar.

2.  Yontem ¢ok asamalidir.

3. Tam olarak smirlayict bir etken olmamasina ragmen, uzun ve siirekli bir liretimin
planlandigi durumlarda, siiregte kullanilan toplam malzeme miktari, daha hizlh

slireglere gore onemli 6l¢iide fazladir [112].

Sol jel yontemi; dip kaplama, drop kaplama ve spin kaplama gibi alt yontemlere
ayrilir. Bu yontemlerden dip kaplama yonteminde, hazirlanan ¢ozeltiye tasiyici olarak
kullanilan malzemenin (alttas) sabit bir hizla daldirilmasi ve ayn1 hizla ¢ikarilmasi esasina
dayanir. Bir diger yontem olan drop kaplama yonteminde, ¢dzeltinin pipetle alttas lizerine
damlatilmasi sonucu yayilmasi ve isitilarak kurutulmasi prensibine dayanir. Spin
kaplama yonteminde, alttasin iizerine pipetle ¢ozelti damlatilmasi1 ve yatay olarak bir
eksen etrafinda sabit bir hizla dondiiriilmesi esnasinda, ¢ozeltinin merkezkag¢ kuvvetinin
etkisiyle tasiyici yiizeyine yayilmasi prensibine dayanmaktadir. Bu tez ¢alismasinda
kullanilan yontem olan sol jel spin kaplama yontemi ile film olusumu asagida daha detayl

olarak anlatilmaktadir.
3.4. Sol Jel Spin Kaplama Yontemi ile Film Olusumu

Sol jel spin kaplama yontemi ile malzeme tiretimi, bir grup jeli olusturmak igin

¢ozeltinin jellesmesi ve kurutma sonrasi bu jelin xerogel sekline donligmesini igerir [113].
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Bu ¢aligmada LAURELL marka WS-400B-6NPP/LITE model spin kaplama cihazi
kullanilmistir (Gorsel 3.1). Spin kaplama yonteminde, vakum yardimiyla yatay konumda
tutturulan alttaglar lizerine damlatilan ¢ozeltinin, dondiiriiliirken merkezka¢ kuvvetinin
etkisiyle alttas lizerine yayilmasi esasina dayanir. Elde edilen filmin kalinlig1 ¢6zeltinin

molaritesi, alttagin cinsi ve dondiirme hiz1 gibi parametrelere baglidir.

Gorsel 3.1. LAURELL marka WS-400B-6NPP/LITE model spin kaplama cihazi

Sol-jel spin kaplama yontemi dort asamadan olusur (Sekil 3.2).

i. Birikim (Deposition)

ii. Dondiirme (Spin-up)

iii. Durdurma (Spin-off)
iv. Buharlasma (Evaporation)

Birikim asamasinda, alttag {izerine damlatilan ¢6zelti son kalinlik icin gerekli
miktarla karsilagtirnldiginda ¢ok fazladir. Bu asamada, ¢6zelti yiizey iizerinde yayilir.
Damlatilan ¢ozelti miktari, islem boyunca alttasin nemli kalmasini saglayacak miktarda
olmalidir. Aksi takdirde, alttasin tamami kaplanmayacaktir. Ikinci asama olan
dondiirmede, alttas istenilen dondiirme hizina ulasir. Merkezka¢ kuvvetinin etkisindeki
¢ozelti merkezden disa dogru akar. Ugiincii asama olan durdurma asamasinda fazla
cozelti yiizeyi terk eder. Film kalinlig1 azaldik¢a durdurma asamasinda yiizeyden dokiilen
¢Ozelti miktar1 azalir, ¢linkii film inceldik¢e ugucu olmayan bilesenlerin konsantrasyonu
artar. Bu da viskozitenin artmasina sebep olup akisa karsit direnci arttirmaktadir.
Buharlasma asamasi son asamadir. Ancak tiim asamalarda bir miktar buharlagma

mevcuttur.
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Birikim (Deposition) / Déndiirme (Spin)

Durdurma (Spin-off) Buharlastirma (Evaporation)

Sekil 3.2. Sol jel spin kaplama yonteminin asamalart

3.5. Metal Oksit (ZnO, CdO, TiOz, SnO2) Filmlerinin Elde Edilmesi

Metal oksit yariiletken (ZnO, CdO, TiO2, SnO2) filmleri sol jel spin kaplama
yontemi kullanilarak farkli alttaglar iizerine elde edilmistir. Depolama ve ¢ozelti
parametrelerine gore metal oksit yariiletken filmlerinin yapisal, morfolojik, optik ve
elektriksel 6zelliklerinde degisimler gézlenmistir. Bu parametreler; ¢ozelti molaritesi,
¢ozelti pH degeri, dondiirme hizi, depolama sicakliklar1 ve tavlama sicakliklar1 olarak
siralanabilir. Ayrica sol jel spin kaplama yontemi ile elde edilecek filmlerin kalitesinin
iyilestirilmesi igin gerekli olan en 6nemli unsurlardan bir tanesi de alttaglarin temizligidir.
Alttasin temiz olmasi filmin kristal yapisi ve elektriksel 6l¢limleri iizerinde oldukga

etkilidir. Bu ¢alismada alttas olarak cam, ITO ve p-Si kullanilmistir.

3.5.1. Alttaslarin temizlenmesi

Alttaglarin iizerine kaplanan metal oksit filmin homojen olarak kaplanabilmesi ve
alttas tlizerinde kalan Kkirliliklerin elde edilen filmin Kkarakteristik oOzelliklerini
etkilememesi igin alttaslarin bazi 6zel islemlerle temizlenmesi gerekir. Bu yiizden her bir
alttas icin farkli temizleme prosediirii kullanilarak alttas temizleme islemleri

gergeklestirilmistir.
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Cam alttaglarin temizlenmesi,

Bu is i¢in Imm kalinliginda mikroskop camlar1 kullanilmistir. Mikroskop
camlar1 yaklasik olarak 12x12 mm? ebatlarinda diizgiin olarak kesilmistir.
Kesilen camlar deterjanli saf suda kaynatilmis ve daha sonra deiyonize su ile
durulanmustir.

Durulanan camlar sicak hava ile kurutulduktan sonra teker teker temizleme
¢ozeltisinden (5 g potasyum dikromat + 250 ml siilfirik asit) gegirilmis ve
deiyonize su ile durulandiktan sonra yine kurutulmustur.

Camlar son olarak asetondan gecirilmis ve tekrar kurutularak temizlenmistir.

Temizlenen alttaglar vakumlu desikatore yerlestirilmistir.

ITO alttaglarin temizlenmesi;

Deterjanli saf su icerisindeki alttaglar 10 dk ultrasonik banyoda tutulmustur.
Etanol icerisinde 10 dk ultrasonik banyoda tutulmustur.

Aseton igerisinde 10 dk ultrasonik banyoda tutulmustur.

Son olarak kurutularak temizlenmistir.

Temizlenen alttaglar vakumlu desikatore yerlestirilmistir.

Silisyum alttaslarin RCA yontemi ile temizlenmesi;

20 ml Amonyum hidroksit + 100 ml deiyonize su 70°C’de 15 dk 1sitilmustir.
Karigim, 1sitic1 iizerinden alinip tizerine 20 ml H2O (hidrojen peroksit)
eklenmistir (amonyum hidroksit: hidrojen peroksit: deiyonize su=1:1:5).
Hidrojen peroksitin eklenmesinden sonra 1—2 dk beklenmistir. (Karisim
icerisinde fokurdamalar gozlenecektir.)

Karigim igerisine Si alttaglar atilmistir.

Si alttaglar ¢ozelti i¢inde 15 dk bekledikten sonra soguk deiyonize su ile
durulanmis ve ardindan hidroflorik asit (HF) igerisinde bekletilmistir. Bu islem
i¢in %5 HF ¢ozeltisi hazirlanmistir.

HF den ¢ikartilmis olan Si alttaglar deiyonize su ile durulanmis ve azot gazi

(N2) ile kurutulduktan sonra vakumlu desikatore yerlestirilmistir.
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3.5.2.Zn0 filmlerinin elde edilmesi

ZnO filmleri, farkl alttaslar tizerine (cam, ITO, p-Si), farkli molaritelerde (0,1; 0,3;
0,5 ve 1 molar) hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak ve farkli dondiirme hizlarinda (1000,
2000, 3000, 4000 ve 5000 rpm) sol jel spin kaplama yontemi kullanilarak elde edilmistir.
Baglangi¢ malzemesi olarak ¢inko asetat dihidrat (ZnAc) [(ZnCH3COO)2.2H20)]
(Merck, > %99,5) kullanilmistir. Coziicii ve sabitleyici olarak sirasiyla 2-metoksietanol
(Sigma Aldrich, > %99,5) ve monoetanolamin (MEA) (Merck, > %99) kullanilmistir.
ZnAc:MEA oram1 1 olarak alinmis ve ZnAc ¢ozeltileri hazirlanmistir. Spin kaplama
cihazinda dondiirme hiz1 ayarlandiktan sonra alttasin yiizey alanina gore ~125 pl ¢ozelti
mikropipet yardimiyla alttas iizerine damlatilmis ve 30s siire ile dondiiriilmiistiir. Bu
islem sonunda filmler 300°C’deki firinda 10 dakika kurutulmus sonra sogumaya
birakilmistir. Farkli alttaslar tizerine yapilan bu islemler 10 kez tekrarlanmistir. Filmler
son olarak 60 dakika siiresince farkli depolama sicakliklarina maruz birakilmistir. Ayni
islemler farkli molaritelerdeki (0,1; 0,3; 0,5 ve 1 molar) ¢ozeltilerle de yapilmistir. ZnO

filmlerinin elde elde edilme parametreleri Cizelge 3.1°de verilmistir.
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Cizelge 3.1. ZnO filmlerinin elde edilme parametreleri

Film Kodu Alttas Dondiirme Molarite (M) Depolama sicakhigi (°C)
hiz1 (rpm)
Z1-C Cam 1000 0,5 500
Z1-1 ITO 1000 0,5 500
Z1-S p-Si 1000 0,5 500
Z2-C Cam 2000 0,5 500
Z2-1 ITO 2000 0,5 500
Z2-S p-Si 2000 0,5 500
Z3-C Cam 3000 0,5 500
Z3-1 ITO 3000 0,5 500
Z3-S p-Si 3000 0,5 500
Z4-C Cam 4000 0,5 500
Z4-1 ITO 4000 0,5 500
Z4-S p-Si 4000 0,5 500
Z5-C Cam 5000 0,5 500
Z5-1 ITO 5000 0,5 500
Z5-S p-Si 5000 0,5 500
Z6-S p-Si 4000 0,1 500
Z7-C Cam 4000 0,3 500
Z7-1 ITO 4000 0,3 500
Z7-S p-Si 4000 0,3 500
Z8-C Cam 4000 1 500
Z8-1 ITO 4000 1 500
Z8-S p-Si 4000 1 500
Z9-C Cam 4000 0,5 600
Z9-1 ITO 4000 0,5 600
Z9-S p-Si 4000 0,5 600
Z10-S p-Si 4000 0,5 700
Z11-S p-Si 4000 0,5 800
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3.5.3.CdO filmlerinin elde edilmesi

CdoO filmleri farkli alttaglar (cam, p-Si) tizerine farkli dondiirme hizlarinda (2000,
3000 ve 4000 rpm) ve farkli pH (4—12) degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak
sol jel spin kaplama yontemi ile elde edilmistir. Bu sayede farkli alttaglar iizerine
bliyiitiilen CdO filmlerinin kalitesi iizerine, ¢6zeltinin pH degerinin etkisi aragtirilmistir.
Baslangi¢ malzemesi olarak kadmiyum asetat dihidrat (CdAc) (C4HeCdO4.2H,0) (Sigma
Aldrich, > %98,0) tuzu kullanilmigtir. Coziicii ve sabitleyici olarak sirasiyla 2-
metoksietanol (Sigma Aldrich, > %99,5) ve monoetanolamin (MEA) (Merck, > %99)
kullanilmistir. CdAc:MEA orani 1 olarak alinmis ve CdAc ¢ozeltileri hazirlanmastir. Spin
kaplama cihazinda dondiirme hizi ayarlandiktan sonra alttagin yiizey alanina gére ~125
pl ¢ozelti mikropipet yardimiyla alttag iizerine damlatilmis ve 30 s siire ile
dondiiriilmistir. Bu islem sonunda filmler 300°C’deki firinda 10 dakika kurutulmus
sonra sogumaya birakilmistir. Farkli alttaglar iizerine yapilan bu islemler 10 kez
tekrarlanmigtir. Filmler son olarak 60 dakika 500°C depolama sicakligina maruz
birakilmistir. Elde edilen filmlerin kodlar1 ve elde edilme parametreleri Cizelge 3.2°de

verilmistir.

Cizelge 3.2. CdO filmlerinin elde edilme parametreleri

CD-2C-7 2000

CD-3C-7 3000 7

CD-4C-7

CD-4C-4 4 cam
CD-4C-5 4000 5

CD-4C-10 10

CD-4C-12 12

CD-2S-7 2000

CD-3S-7 3000 7

CD-4S-7

CD-4S-4 4 p-Si
CD-4S-5 4000 5

CD-4S-10 10

CD-4S-12 12
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3.5.4. TiO2 filmlerinin elde edilmesi

TiO> filmleri farkli depolama sicakliklarinda farkli alttaslar (cam ve p-Si) tizerine
sol jel spin kaplama yontemiyle elde edilmistir. Bu sayede depolama sicakliginin TiO2
filminin kristal yapisi tizerine etkisi arastirilmistir. Baslangic malzemesi olarak
tetrabiitilortotitanat (TBOTi) kullanilmistir. Hazirlama asamasinda ilk olarak 1,1 ml
TBOTI ve 5,2 ml etanol belirli bir siire manyetik karistiricida karistirillmistir. Daha sonra
32,5 upl nitrik asit (HNO3) ilave edilmistir. Elde edilen ¢ozelti 2 saat 60C de
karistirllmistir.  Filmler i¢in 400—1100°C depolama sicakligi olarak belirlenmistir.
Yiiksek sicakliklarda cam alttasin deformasyona ugramasi nedeniyle 700—1100TC
sicaklik araliginda yapilan calismalarda yalnizca p-Si alttaglar kullanilmistir. TiO2

filmlerinin elde edilme parametreleri Cizelge 3.3’te verilmistir.

Cizelge 3.3. TiO filmlerinin elde edilme parametreleri

Film Kodu Depolama Sicakhigi Alttas Kat
T-400-C-5 cam 5)
400
T-400-S-5 p-Si 5
T-450-C-5 cam 5)
450
T-450-S-5 p-Si 5
T-500-C-5 cam 5)
500
T-500-S-5 p-Si 5
T-550-C-5 cam 5
550
T-550-S-5 p-Si 5
T-600-C-5 cam 5
600
T-600-S-5 p-Si 5
T-700-S-15 700 p-Si 15
T-800-S-15 800 p-Si 15
T-900-S-15 900 p-Si 15
T-1000-S-15 1000 p-Si 15
T-1100-S-15 1100 p-Si 15

78




3.5.5.5n0:z2 filmlerinin elde edilmesi

SnO: filmleri p-Si alttaslar tizerine sol jel spin kaplama yontemiyle elde edilmistir.
Baslangi¢ malzemesi olarak (C2H302)2Sn (SnAc) (Sigma Aldrich) kullanilmistir. Coziicii
ve sabitleyici olarak sirasiyla 2-Mehoxyethanol (Sigma Aldrich, > %99,5) ve
monoethanolamin (MEA) (Merck, > %99) kullanilmistir. SnAc:MEA oran1 1 olarak
alinmis ve SnAc ¢ozeltileri hazirlanmigtir. Her bir film i¢in kurutma sicakligi 300°C ve
depolama sicakligi 400°C olarak belirlenmistir. Filmler i¢in 500—900°C tavlama
sicakligr olarak belirlenmistir. Kaplama isleminde dondiirme hizi olarak 3000 rpm
secilmistir. Spin kaplama cihazinda dondiirme hiz1 ayarlandiktan sonra yaklagik 125 pl
cozelti mikropipet yardimiyla alttas lizerine damlatilmis ve 30 s dondiiriilmiistiir. Bu
islem sonunda alttaglar 300°C’deki firinda 10 dakika kurutulmustur. Déndiirme/kurutma
islemi 10 kez tekrarlanmistir. Bu islemler sonucunda 400°C’de 60 dakika tiip firinda
depolanmuistir. Tavlama sicakligi olarak 500—900°C arasi sicakliklar uygulanmistir. Film

kodlar1 ve tavlama sicakliklar1 Cizelge 3.4’te verilmistir.

Cizelge 3.4. SnO; filmlerinin elde edilme parametreleri

Kurutma sicakhgi Depolama Tavlama
Fiim Sod ©0) sicakhigi (°C) sicakhigi (°C)
S-400W Tavlama yapilmadi.
S-500 500
S-600 300 400 600
S-700 700
S-800 800
S-900 900

By film 300°C kurutma ve 400°C depolama sicakligi disinda ilave bir tavlama sicakligina maruz birakilmanustir. S-
400 filmi, diger filmlerin tavlama sonrasinda yapilarinda meydana gelebilecek degisiklikleri gbzlemleyebilmek icin
karsilagtirma amaciyla elde edilmistir.
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3.6. Elektriksel Ol¢iimler i¢in Kontaklarin Olusturulmasi

Elektriksel dl¢iimler i¢in omik kotaklar VAKSIS PVD Handy-MT/101T model
metal buharlastirma sistemi (Gorsel 3.2) ile yapilmigtir. Omik kontak i¢in p-Si alttagin
mat tarafina glimiis pasta uygulanmis ya da aliminyum (Al) buharlastirilmistir.
Buharlastirma i¢in % 99,9 saflikta Al kullanilmistir. Al buharlastirilmadan once
seyreltilmis hidroklorik asit (HCI:H20; 1:10) ile ultrasonik olarak temizlenmistir.
Buharlastirma islemi 5x10™ torr basingta yapilmistir. Buharlastirma isleminden sonra,
570°C’ye ayarlanan firinda 3 dakika tavlanmustir. p-Si alttagin iizerine sol jel spin
kaplama yontemi yardimiyla metal oksit (MO) filmi kaplandiktan sonra, film kaph
tarafina 1 mm ¢apinda shadow-maske kullanilarak Al buharlastirilmistir. Boylece Al/n-
MO/p-Si/Al yapist olusturulmustur. Elde edilen heteroeklem diyotlarin sematik yapisi
Sekil 3.3’te verilmistir. Elde edilen diyotlarin elektriksel karakterizasyonu yariiletken
karakterizasyon sistemi (KEITHLEY 4200 SCS-CV) (Gorsel 3.3) ve yariotomatik prop
istasyonu (SIGNATONE) (Géorsel 3.4) kullanilarak yapilmistir.

Gorsel 3.2. VAKSIS PVD Handy-MT/101T model metal buharlastirma sistemi
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Metal kontak __

Metal oksit film —
p-Si—

~
Omik kontak

Sekil 3.3. Heteroeklem diyotlarin sematik diyagramlart

Gorsel 3.3. KEITHLEY 4200 SCS-CV yariiletken karakterizasyon sistemi
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Gorsel 3.4. SIGNATONE yariotomatik prop istasyonu
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4. DENEYSEL VERILERIN DEGERLENDIRILMESI

Elde edilen ZnO, CdO, SnO; ve TiO: filmlerinin yapisal, morfolojik ve optik
karakterizasyonlar1 ile  fabrikasyonlar1 yapilan bazi  diyotlarin  elektriksel
karakterizasyonlar1 ve sonuglart bu béliimde verilmistir. Bu karakterizasyonlar dort farkl
metal oksit film i¢in ayr1 ayr1 incelenmistir.

41. ZnO

4.1.1.ZnO filmlerinin kalinhklari

Farkl1 alttaslar iizerinde elde edilen ZnO filmlerinin kalinliklar1 tartim yontemi ile
bulunmustur. Bu yontem kullanilirken
_Am

t = —
S,Df

(4.1)

formiilii kullanilmigtir. Burada Am kiitle farkini, p¢ filmin yogunlugunu, s alttagin ytizey
alanmmi gostermektedir. Film kalinliklar1 hesaplanirken gerekli olan ZnO filminin
yogunluk degeri 5,67 g/cm? olarak alinmustir.

Sekil 4.1°de farkl: alttaglar iizerine 0,5 M ¢6zelti hazirlanarak 500°C’de elde edilen
Zn0O filmlerinin, dondiirme hizi-kalinlik grafigi verilmistir. Sekilden goriildiigii gibi
dondiirme hizinin artisi ile birlikte altas {izerinde kalan ¢dzelti miktarinin azalmasina
bagli olarak film kalinligi azalmigtir [114]. Sekil 4.2°de ise farkli alttaglar tizerine 4000
rpm, 500°C’de elde edilen ZnO filmlerinin, molarite—kalinlik grafigi verilmistir. Artan
¢Ozelti molaritesine bagl olarak ¢ozelti igerisindeki ZnAc miktar1 artmistir. Dolayisiyla,
¢Oziinen parcaciklar arasindaki elektrostatik etkilesme de artmistir. Boylece ¢oziinen
maddelerin bir araya toplanma ihtimali artmis ve sekilden de goriildiigli gibi molarite
artigina bagli olarak film kalinliginin arttig1 gorilmistiir [114].

Farkli depolama sicakliklarinda elde edilen Z9-C, Z9-1, Z9-S, Z10-S ve Z11-S
filmlerinin kalinliklar1 ise sirasiyla 716, 441, 634, 536 ve 623 nm bulunmustur.
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Sekil 4.2. Farkli alttaslar iizerine elde edilen ZnO filmlerinin molarite—kalinlik grafigi
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4.1.2.ZnO filmlerinin yapisal 6zellikleri

Sekil 4.3’te 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak cam alttaslar tizerine farkli dondiirme
hizlarinda 500°C’de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlart verilmistir. Tiim
filmler hekzagonal wurtzite polikristal yapida kristallenmistir (JCPDS kart no: 36—1451,
Zn0). Filmlerin (100), (002) ve (101) yansima diizlemlerine sahip oldugu gorilmiistiir.
Sekil 4.3’ten gortldiigii gibi artan dondiirme hiziyla kristallenme iyilesmistir. XRD
spektrumlari incelendiginde, 4000 rpm dondiirme hizinda elde edilen ZnO filminin (Z4-
C) en siddetli ve dar olan pike sahip oldugu goriilmistiir. Dolayistyla Z4-C filminin en
iyi kristallenmeye sahip oldugu sonucuna ulasilmistir. 5000 rpm’ de ise kristal yapinin
tekrar bozulmaya basladig1 goriilmistiir. Cizelge 4.1 ve Cizelge 4.2°de filmlere ait 26,
FWHM, d, TC, orgii sabitleri, ortalama kristal boyutu ve kusur yogunlugu degerleri
verilmistir. Her filmin en yiiksek TC degerinin (002) diizleminde oldugu goriilmiistiir. En
yikksek TC degeri Z4-C filminde elde edilmistir. Hesaplanan ortalama kristal boyutu

degerleri nanometre mertebesinde olup, lineer bir degisim gozlenmemistir.

(002)

770
zZ4c
Z5-C

(160)
{’
§
{
(o1

, :
30 35 40 45 50 55 60
26 (derece)

Sekil 4.3. 0,5 molar ZnAc ¢ézeltisi kullanilarak cam alttaslar iizerine farkl dondiirme
hizlarinda 500°C'de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari
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Cizelge 4.1. 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak cam alttaslar iizerine farkli dondiirme
hizlarinda 500°C de elde edilen ZnO filmlerinin (hkl), 20, FWHM, d, ve TC degerleri

Film kodu (hkI) 26 (derece)  FWHM (derece) d () TC
Z1-C 100 31,757 0,229 2,82 0,66
(1000 rpm) 002 34,388 0,265 2,61 1,59
101 36,229 0,303 2,48 0,74

z2-C 100 31,737 0,325 2,82 0,34
(2000 rpm) 002 34,397 0,201 2,61 2,37
101 36,208 0,333 2,48 0,29

Z3-C 100 - - 2,80 0,14
(3000 rpm) 002 34,387 0,281 2,59 2,72
101 - - 2,47 0,13

Z4-C 100 - - 2,82 0,11
(4000 rpm) 002 34,388 0,297 2,61 2,79
101 - - 2,48 0,11

75-C 100 - - 2,81 0,25
(5000 rpm) 002 34,402 0,256 2,60 2,49
101 - - 2,48 0,26

Cizelge 4.2 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanmilarak cam alttaslar iizerine farklt dondiirme
hizlarinda 500°C de elde edilen ZnO filmlerinin orgii sabitleri (a Ve c), kristal boyutlar
ve kusur yogunlugu degerleri

Film kodu a (A) ¢ (A) D (ortalama kristal & (kusur yogunlugu)
boyutu) (nm) (1/nm?)x10-

Z1-C 3,25098 5,21164 33,94 9,30
(1000 rpm)

Z2-C 3,25295 5,21024 29,86 11,21
(2000 rpm)

Z3-C 3,23085 5,17780 30,92 10,46
(3000 rpm)

Z4-C 3.25432 5,21166 29,26 11,68
(4000 rpm)

Z5-C 3,24842 5,20960 33,94 8,68
(5000 rpm)
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Sekil 4.4°te farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak cam alttaglar {izerine
4000 rpm dondirme hizinda 500°C’de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari
verilmistir. XRD spektrumlari incelendiginde 0,1 M ¢6zelti kullanilarak elde edilen Z6-
C filminin kristallenmedigi g6zlenirken, diger filmlerin hekzagonal wurtzite polikristal
yapida kristallendigi gozlenmistir (JCPDS kart no: 36—1451, ZnO). Filmlerin (100),
(002) ve (101) yansima diizlemlerine sahip oldugu goriilmiistiir. Sekil 4.4’ten gorildigi
gibi 0,5 M ¢ozelti kullanilarak elde edilen ZnO filminin (Z4-C) en siddetli ve dar olan
pike sahip oldugu gériilmiistiir. Dolayisiyla Z4-C filminin en iyi kristallenmeye sahip
oldugu sonucuna ulasilmistir. Cizelge 4.3 ve Cizelge 4.4°te filmlere ait 26, FWHM,
d, TC, orgii sabitleri, ortalama kristal boyutu ve kusur yogunlugu degerleri verilmistir. En
yikksek TC degerinin (002) diizleminde oldugu goriilmiistiir. En iyi TC degeri Z4-C
filminde elde edilmistir. Hesaplanan ortalama kristal boyutu degerleri nanometre
mertebesinde olup, lineer bir degisim gozlenmemistir. En biiyiikk ortalama kristal
boyutunun 1 M c¢ozelti kullanilarak elde edilen ZnO filmine (Z8-C) ait oldugu

bulunmustur.

(© 0f)

101)
N
N
O

=

30 35 40 45 50 55 60

20 (derece)

Sekil 4.4. Farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak cam alttaslar tizerine 4000
rpm dondiirme hizinda 500°C de elde edilen ZnO filmlerinin XRD
spektrumlar
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Cizelge 4.3. Farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak cam alttaslar tizerine 4000
rpm, 500°C "de elde edilen ZnO filmlerinin (hkl), 26, FWHM, d, ve TC degerleri

Film kodu (hkl) 26 (derece)  FWHM (derece) d (4) TC
Z7-C 100 31,764 0,303 2,81 0,77
(0,3 M) 002 34,391 0,252 2,61 1,41
101 36,200 0,271 2,47 0,82

Z4-C 100 - - 2,82 0,11
(05M) 002 34,388 0,297 2,61 2,79
101 - - 2,48 0,11

z8-C 100 31,727 0,224 2,82 0,64
(1M 002 34,377 0,242 2,61 1,66
101 36,195 0,275 2,48 0,70

Cizelge 4.4. Farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak cam alttaslar tizerine 4000
rpm, 500°C ‘de elde edilen ZnO filmlerinin orgii sabitleri (a ve c), kristal boyutlart ve
kusur yogunlugu degerleri

Film kodu a (A) c (A) D (ortalama kristal & (kusur yogunlugu)
boyutu) (nm) (1/nm?)x104
Zi1-C 3,25029 5,21120 34,48 8,41
(0,3 M)
Z4-C 3,25432 5,21166 29,26 11,68
(0,5 M)
Z8-C 3,25397 5,21320 35,90 7,76
(1M
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Sekil 4.5’te 0,5 M ZnAc c¢ozeltisi kullanilarak cam alttaglar {izerine 4000 rpm de
farkli depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari verilmistir.
XRD spektrumlar1 incelendiginde her iki film de hekzagonal wurtzite polikristal yapida
kristallenmistir (JCPDS kart no: 36—1451, ZnO). Filmlerin (100), (002) ve (101) yansima
diizlemlerine sahip oldugu goriilmiistiir. Sekil 4.5’ten goriildiigii gibi 500°C depolama
sicakliginda elde edilen ZnO (Z4-C) filminin en siddetli ve dar olan pike sahip oldugu
goriilmiistiir. Dolayisiyla Z4-C filminin en iyi kristallenmeye sahip oldugu sonucuna
ulasilmistir. Cizelge 4.5 ve Cizelge 4.6’da filmlere ait 26, FWHM, d, TC, 6rgii sabitleri,
ortalama kristal boyutu ve kusur yogunlugu degerleri verilmistir. En yiiksek TC degerinin
(002) diizleminde oldugu goriilmiistiir. En 1yi TC degeri Z4-C filminde elde edilmistir.
Hesaplanan ortalama kristal boyutu degerleri nanometre mertebesinde olup, birbirine

yakin degerlerde oldugu goriilmiistiir.
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z9-C
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Sekil 4.5. 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak cam alttaslar iizerine 4000 rpm de farkl
depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlar
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Cizelge 4.5. 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak cam alttaglar tizerine 4000 rpm’de farkl
tavlama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin (hkl), 26, FWHM, d,ve TC degerleri

Film kodu (hkI) 26 (derece) FWHM (derece) d (4) TC
Z4-C 100 - - 2,82 0,11
(500°C) 002 34,388 0,297 2,61 2,79
101 - - 2,48 0,11

79-C 100 31,761 0,271 2,82 0,18
(600°C) 002 34,414 0,287 2,60 2,65
101 36,245 0,306 2,48 0,17

Cizelge 4.6. 0,5 molar ZnO ¢ézeltisi kullanilarak cam alttas iizerine 4000 rpm de farkl
depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin orgii sabitleri (a ve c), kristal
boyutlart ve kusur yogunlugu degerleri

Film kodu a (A) c(4) D (ortalama kristal & (kusur yogunlugu)
boyutu) (nm) (1/nm?)x104
Z4-C 3,25432 5,21166 29,26 11,68
(500°C)
Z9-C 3,25062 5,20788 30,28 10,91
(600°C)
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Sekil 4.6’da 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak ITO alttaglar tizerine farkl
dondiirme hizlarinda 500°C’de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari verilmistir.
Tim filmler hekzagonal wurtzite polikristal yapida kristallenmistir (JCPDS kart no:
36—1451, ZnO). Filmlerin (100), (002) ve (101) yansima diizlemlerine sahip oldugu
gorilmistir. XRD spektrumlari incelendiginde alttasa ait piklere rastlanmigstir. 4000 rpm
dondiirme hizinda elde edilen ZnO filminin (Z4-1) en siddetli ve genisligi dar olan pike
sahip oldugu goriilmiistiir. Dolayisiyla Z4-1 filminin en iyi kristallenmeye sahip oldugu
sonucuna ulasilmistir. Cizelge 4.7 ve Cizelge 4.8 de filmlere ait 26, FWHM, d, TC, orgii
sabitleri, ortalama kristal boyutu ve kusur yogunlugu degerleri verilmistir. Z2-1 filmi
harig, en yiiksek TC degerinin (002) diizleminde oldugu goriilmiistiir. En yiiksek TC
degeri Z4-1 filminde elde edilmistir. Hesaplanan ortalama kristal boyutu degerlerinin

nanometre mertebesinde oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.6. 0,5 M ZnAc ¢ézeltisi kullanilarak ITO alttaslar iizerine farkh
dondiirme hizlarinda 500°C “de elde edilen ZnO filmlerinin XRD
spektrumlart ( * : ITO alttas )
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Cizelge 4.7. 0,5 molar ZnO ¢ozeltisi kullamlarak ITO alttas tizerine farkl dondiirme
hizlarinda 500°C de edilen ZnO filmlerinin (hkl), 20, FWHM, d, ve TC degerleri

Film kodu (hkl) 26 (derece) FWHM (derece) d (4) TC
Z1-1 100 31,757 0,255 2,82 0,42
(1000 rpm) 002 34,398 0,231 2,61 2,12
101 36,229 0,264 2,48 0,45

Z2-1 100 31,835 0,665 2,81 1,09
(2000 rpm) 002 34,400 0,687 2,60 0,97
101 36,206 0,356 2,48 0,93

Z3-l 100 13,733 0,249 2,82 0,57
(3000 rpm) 002 34,366 0,280 2,61 1,81
101 36,210 0,365 2,48 0,61

Z4-1 100 31,733 0,237 2,82 0,38
(4000 rpm) 002 34,386 0,277 2,61 2,29
101 36,185 0,277 2,48 0,33

Z5-1 100 31,726 0,305 2,82 0,76
(5000 rpm) 002 34,339 0,237 2,61 1,55
101 36,201 0,244 2,48 0,69

Cizelge 4.8. 0,5 molar ZnO ¢ézeltisi kullamilarak ITO alttas iizerine farkl dondiirme
hizlarinda 500°C de elde edilen ZnO filmlerinin orgii sabitleri (a Ve c), kristal boyutlar
ve kusur yogunlugu degerleri

Film kodu a (A) c (A) D (ortalama kristal & (kusur yogunlugu)
boyutu) (nm) (1/nm?)x10-

Z1-1 3,25102 5,21022 37,62 7,07
(1000 rpm)

Z2-1 3,24320 5,20990 12,65 62,50
(2000 rpm)

Z3-1 3,25336 5,21490 31,03 10,38
(3000 rpm)

Z4-1 3,25341 5,21190 31,37 10,16
(4000 rpm)

Z5-1 3,25405 5,21886 36,66 7,44
(5000 rpm)
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Sekil 4.7°de farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak ITO alttaslar {izerine
4000 rpm dondirme hizinda 500°C’de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari
verilmistir. XRD spektrumlar1 incelendiginde, 0,1 M ¢ozelti kullanilarak elde edilen Z6-
| filmi ile 0,3 M ¢6zelti kullanilarak elde edilen Z7-1 filminin Kkristallenmelerinin ¢ok iyi
olmadig1 goriilmiistiir. Filmler hekzagonal wurtzite polikristal yapida kristallenmistir
(JCPDS kart no: 36—1451, ZnO). Filmlerin (100), (002) ve (101) yansima diizlemlerine
sahip oldugu goriilmiistir. XRD spektrumlart incelendiginde alttasa ait piklere
rastlanmistir. Sekil 4.7°de gorildigi gibi 0,5 M ¢ozelti kullanilarak elde edilen ZnO
filminin (Z4-1) en siddetli ve dar olan pike sahip oldugu goriilmiistiir. Dolayisiyla Z4-I
filminin en 1iyi kristallenmeye sahip oldugu sonucuna ulasilmistir. Cizelge 4.9 ve Cizelge
4.10’da filmlere ait 260, FWHM, d, TC, o6rgli sabitleri, ortalama Kristal boyutu ve kusur
yogunlugu degerleri verilmistir. En yliksek TC degerinin (002) diizleminde oldugu
goriilmistiir. En iyi TC degeri Z4-1 filminde elde edilmistir. Hesaplanan ortalama kristal
boyutu degerleri nanometre mertebesinde olup, artan molarite ile birlikte artig
gostermistir. En bliylik ortalama kristal boyutunun 1 M ¢d6zelti kullanilarak elde edilen
ZnO filmine (Z8-I) ait oldugu bulunmustur.
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Sekil 4.7. Farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak ITO alttaslar iizerine 4000
rpm, 500°C 'de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari ( * : ITO alttas)
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Cizelge 4.9. Farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak ITO alttaslar tizerine 4000
rpm, 500°C "de elde edilen ZnO filmlerinin (hkl), 26, FWHM, d, ve TC degerleri

Film kodu (hkl) 26 (derece) FWHM (derece) d (4) TC
Z7-1 100 31,744 0,292 2,82 1,12
(0,3 M) 002 34,363 0,386 2,61 0,86
101 36,174 0,327 2,48 1,03

Z4-1 100 31,733 0,237 2,82 0,38
(0,5 M) 002 34,386 0,277 2,61 2,29
101 36,185 0,277 2,48 0,33

Z8-1 100 31,744 0,195 2,82 0,58
(1M 002 34,389 0,209 2,61 1,83
101 36,285 0,317 2,48 0,59

Cizelge 4.10. Farkl molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak ITO alttaslar tizerine 4000
rpm, 500°C 'de elde edilen ZnO filmlerinin orgii sabitleri (a Ve c), kristal boyutlart ve
kusur yogunlugu degerleri

Film kodu a (A) c(A) D (ortalama kristal & (kusur yogunlugu)
boyutu) (nm) (1/nm?)x104

Z7-1 3,25552 5,38002 22,51 19,74

(0,3M)
Z4-1 3,25341 5,21190 31,37 10,16

(0,5 M)
Z8-1 3,25225 5,21142 41,58 5,79
(1M
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Sekil 4.8’de 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak ITO alttaglar tizerine 4000 rpm’de
farkli depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari verilmistir.
XRD spektrumlar1 incelendiginde her iki film de hekzagonal wurtzite polikristal yapida
kristallenmistir (JCPDS kart no: 36—1451, ZnO). Filmlerin (100), (002) ve (101) yansima
diizlemlerine sahip oldugu goriilmiistiir. XRD spektrumlari incelendiginde, alttasa ait
piklere rastlanmistir. Sekil 4.8’de goriildigi gibi 500°C depolama sicakliginda elde
edilen ZnO (Z4-1) filminin en siddetli ve dar olan pike sahip oldugu goriilmiistiir.
Dolayisiyla Z4-1 filminin en iyi kristallenmeye sahip oldugu sonucuna ulagilmistir.
Cizelge 4.11 ve Cizelge 4.12°de filmlere ait 260, FWHM, d, TC, 6rgii sabitleri, ortalama
kristal boyutu ve kusur yogunlugu degerleri verilmistir. En yiikksek TC degerinin (002)
diizleminde oldugu goriilmiistiir. En iyi TC degeri Z4-1 filminde elde edilmistir.
Hesaplanan ortalama kristal boyutu degerleri nanometre mertebesinde olup, depolama
sicakligindaki artig ile birlikte artmistir. Genel olarak kristal boyutu sicaklikla yakindan
iligkilidir. Sicaklik artis1 ile birlikte, izotermal biiyiime gergeklesir. Bu biiylime
mekanizmasinin temelinde bir kristal sinirindan digerine atomlarin gegmesi olayi

yatmaktadir [115].
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Sekil 4.8. 0,5 M ZnAc ¢ézeltisi kullanilarak ITO alttaslar iizerine 4000 rpmde farkl

depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlar
(*: ITO alttas)
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Cizelge 4.11. 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak ITO alttaglar iizerine 4000 rpmde farkl
depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin (hkl), 26, FWHM, d, ve TC
degerleri

Film kodu (hkI) 26 (derece) FWHM (derece) d (4) TC
100 31,733 0,237 2,82 0,38

Z4-1 002 34,386 0,277 2,61 2,29
(500°C) 101 36,185 0,277 2,48 0,33
100 31,709 0,288 2,82 0,52

Z9-1 002 34,422 0,250 2,60 1,97
(600°C) 101 36,225 0,371 2,48 0,51

Cizelge 4.12. 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak ITO alttaslar tizerine 4000 rpm de farkh
depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin orgii sabitleri (a ve c), Kristal
boyutlart ve kusur yogunlugu degerleri

Film kodu a (A) c () D (ortalama kristal & (kusur yogunlugu)
boyutu) (nm) (1/nm2)x10
Z4-1 3,25341 5,21190 31,37 10,16
(500°C)
Z9-1 3,25577 5,20664 34,76 8,28
(600°C)
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Sekil 4.9°da 0,5 M ZnAc c¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttaslar iizerine farkl
dondiirme hizlarinda 500°C’de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari verilmistir.
Tim filmler hekzagonal wurtzite polikristal yapida kristallenmistir (JCPDS kart no:
36—1451, ZnO). Filmlerin (100), (002) ve (101) yansima diizlemlerine sahip oldugu
gorilmistir. XRD spektrumlari incelendiginde, alttasa ait piklere rastlanmistir. 4000 rpm
dondiirme hizinda elde edilen ZnO filminin (Z4-S) en siddetli ve dar olan pike sahip
oldugu goriilmistiir. Dolayistyla Z4-S filminin en iyi kristallenmeye sahip oldugu
sonucuna ulasilmistir. Cizelge 4.13 ve Cizelge 4.14°te filmlere ait 26, FWHM, d, TC,
orgli sabitleri, ortalama kristal boyutu ve kusur yogunlugu degerleri verilmistir. En
yiiksek T'C degerinin (002) diizleminde oldugu gorilmiistiir. En yiiksek TC degeri Z4-S
filminde elde edilmistir. Hesaplanan ortalama kristal boyutu degerlerinin nanometre

mertebesinde oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.9. 0,5 M ZnAc ¢ézeltisi kullanilarak p-Si alttaslar iizerine farkli dondiirme

hizlarinda 500°C de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari ( * : p-
Si alttas
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Cizelge 4.13. 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttaslar tizerine farkli dondiirme
hizlarinda 500°C de elde edilen ZnO filmlerinin (hkl), 20, FWHM, d, ve TC degerleri

Film kodu (hkl) 26 (derece) FWHM (derece) d ) TC
Z1-S 100 31,727 0,264 2,82 0,47
(1000 rpm) 002 34,369 0,248 2,61 2,00
101 36,206 0,303 2,48 0,52

Z2-S 100 31,671 0,549 2,82 0,89
(2000 rpm) 002 34,210 0,533 2,61 1,17
101 36,177 0,644 2,48 0,94

Z3-S 100 31,721 0,231 2,82 0,11
(3000 rpm) 002 34,363 0,309 2,61 2,76
101 36,200 0,202 2,48 0,12

Z4-S 100 31,772 0,125 2,81 0,08
(4000 rpm) 002 34,389 0,312 2,61 2,82
101 36,237 0,263 2,48 0,10

Z5-S 100 31,724 0,254 2,82 0,20
(5000 rpm) 002 34,397 0,273 2,61 2,61
101 36,221 0,112 2,48 0,19

Cizelge 4.14. 0,5 M ZnAc c¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttaslar iizerine farkli déndiirme
hizlarinda 500°C de elde edilen ZnO filmlerinin orgii sabitleri (a Ve c), kristal boyutlar
ve kusur yogunlugu degerleri

Film kodu a (A) c (A) D (ortalama kristal & (kusur yogunlugu)
boyutu) (nm) (1/nm?)x10-

Z1-S 3,25396 5,21436 35,04 8,15
(1000 rpm)

Z2-S 3,25957 5,22890 16,30 37,66
(2000 rpm)

Z3-S 3,25463 5,21526 28,12 12,65
(3000 rpm)

Z4-S 3,24948 5,21154 27,85 12,89
(4000 rpm)

Z5-S 3,25429 5,21026 31,83 9,87
(5000 rpm)
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Sekil 4.10°da farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttaslar iizerine
4000 rpm, 500°C’de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari verilmistir. XRD
spektrumlar1 incelendiginde, 0,1 M ¢ozelti kullanilarak elde edilen Z6-S
kristallenmesinin ¢ok iyi olmadig1 goriilmiistiir. Filmler hekzagonal wurtzite polikristal
yapida kristallenmistir (JCPDS kart no: 36—1451, ZnO). Filmlerin (100), (002) ve (101)
yansima diizlemlerine sahip oldugu goriilmistiir. XRD spektrumlar1 incelendiginde
alttasa ait piklere rastlanmigtir. Sekil 4.10°da goriildiigii gibi 0,5 M ¢ozelti kullanilarak
elde edilen ZnO filminin (Z4-S) en siddetli ve genisligi dar olan pike sahip oldugu
goriilmistiir. Dolayisiyla Z4-S filminin en iyi kristallenmeye sahip oldugu sonucuna
ulagilmistir. Cizelge 4.15 ve Cizelge 4.16’da filmlere ait 260, FWHM, d, TC, orgi
sabitleri, ortalama kristal boyutu ve kusur yogunlugu degerleri verilmistir. En yiiksek TC
degerinin (002) diizleminde oldugu gorilmistiir. En iyi TC degeri Z4-S filminde elde
edilmistir. Hesaplanan ortalama kristal boyutu degerleri nanometre mertebesinde olup, en

biiyiik ortalama kristal boyutunun Z8-S filmine ait oldugu bulunmustur.
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Sekil 4.10. Farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttaslar iizerine 4000
rpm, 500°C de elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlary ( * : p-Si alttas)
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Cizelge 4.15. Farkli molaritelerde ZnO ¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttaslar tizerine 4000

rpm, 500°C 'de elde edilen ZnO filmlerinin (hkl), 260, FWHM, d, ve TC degerleri

Film kodu
Z6-S
(0,1 M)

z7-S
0,3 M)

Z4-S
0,5 M)

78-S
M)

Cizelge 4.16. Farkli molaritelerde ZnO ¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttaslar iizerine 4000
rpm, 500°C 'de elde edilen ZnO filmlerinin orgii sabitleri (a ve c), kristal boyutlart ve

(hkl)

100
002
101
100
002
101
100
002
101
100
002
101

kusur yogunlugu degerleri

Film kodu

76-S
0,1 M)
z7-S
0,3 M)
Z4-S
0,5 M)
78-S
(1 ™M)

a (A)

3,25071

3,24479

3,24948

3,25448

26 (derece) FWHM (derece) d ()
31,760 0,441 2,82
34,361 0,307 2,61
36,183 0,399 2,48
31,806 0,308 2,81
34,359 0,274 2,61
36,220 0,341 2,48
31,772 0,125 2,81
34,389 0,312 2,61
36,237 0,263 2,48
31,722 0,214 2,82
34,353 0,225 2,61
36,151 0,271 2,48

c(4)

5,21556

5,20824

5,21154

5,21684

100

D (ortalama kristal

boyutu) (nm)

28,30

31,71

27,85

38,62

TC
0,28
2,19
0,53
0,99
0,80
1,21
0,08
2,82
0,10
0,45
2,04
0,51

4 (kusur yogunlugu)

(1/nm?)x10*
12,48

9,94

12,89

6,71



Sekil 4.11°de 0,5 molar ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttaglar tizerine 4000 rpm
de farkli depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin XRD spektrumlari
verilmistir. Filmler hekzagonal wurtzite polikristal yapida kristallenmistir (JCPDS kart
no: 36—1451, ZnO). Filmlerin (100), (002) ve (101) yansima diizlemlerine sahip oldugu
goriilmiistiir. Her filmde, en yiiksek TC degerinin (002) diizleminde oldugu goriilmiistiir.
XRD spektrumlar1 incelendiginde alttaga ait piklere rastlanmistir. Goriildigi gibi
depolama sicakligindaki artisla birlikte kristal yapida iyilesme gézlenmistir. Sekil 4.11°de
goriildiigii gibi 800°C depolama sicakliginda elde edilen ZnO (Z11-S) filminin en siddetli
ve genisligi dar olan pike sahip oldugu goriilmiistiir. Dolayisiyla Z11-S filminin en iyi
kristallenmeye sahip oldugu sonucuna ulasilmistir. Cizelge 4.17 ve Cizelge 4.18°de
filmlere ait 26, FWHM, d, TC, 6rgii sabitleri, ortalama kristal boyutu ve kusur yogunlugu
degerleri verilmistir. Hesaplanan ortalama kristal boyutu degerleri nanometre
mertebesinde olup, artan depolama sicakligi ile birlikte 27,9 nm den 62,5 nm’ye artis
gozlenmistir. Daha 6nce ITO alttas lizerine elde edilen filmlerde de oldugu gibi, sicaklik
artist ile birlikte, bir kristal sinirindan digerine atomlarin gegisi ile izotermal biiylime

gerceklesmistir [115].
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Sekil 4.11. 0,5 molar ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttaslar iizerine 4000 rpm 'de
farkli depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin XRD
spektrumlary ( * : p-Si alttag)

101



Cizelge 4.17. Farkli depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin (hkl), 26,
FWHM, d,ve TC degerleri

Film kodu (hkI) 26(derece) FWHM (derece) d (4) TC
Z4-S 100 31.772 0,125 2.81423 0.08
(500°C) 002 34.389 0,312 2.60577 2.82
101 36.237 0,263 2.47700 0.10
Z9-S 100 31.737 0,098 2.81720 0.06
(600°C) 002 34.370 0,285 2.60715 2.84
101 36.176 0,150 2.48100 0.09
100 31.621 = 2.82721 0.06
Z10-S
002 34.306 0,163 2.61187 2.87
(700°C)
101 36.107 = 2.48558 0.07
100 31.604 = 2.82873 0.05
Z11-S
002 34.342 0,139 2.60918 2.88
(800°C)
101 36.152 = 2.48259 0.07

Cizelge 4.18. Farkli depolama sicakliklarinda elde edilen ZnO filmlerinin orgii sabitleri
(a ve c), kristal boyutlart ve kusur yogunlugu degerleri

Depolama sicakhigi a () c (A) D (ortalama kristal ~ § (kusur yogunlugu)
boyutu) (nm) (1/nm?)x10-

Z4-S 3.24948 5.21154 27,85 12,89
(500°C)

Z9-S 3.25388 5.21340 30,49 10,76
(600°C)

Z10-S 3.26458 5.22374 53,30 3,52
(700°C)

Z11-S 3.26634 5.21836 62,51 2,56
(800°C)
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4.1.3.ZnO0 filmlerinin morfolojik 6zellikleri

Elde edilen ZnO filmlerinin morfolojik karakterizasyonlart FESEM kullanilarak
yapilmustir.

Sekil 4.12°de farkli dondiirme hizlarinda cam alttaglar tizerine elde edilen ZnO
filmlerinin FESEM goriintiileri verilmistir. Mikroskop goriintiileri, ortalama kristal
boyutunun degisen dondiirme hizina bagl olarak, ¢ok fazla degisim sergilemedigini
ortaya koymustur.

Sekil 4.13’te farkli molaritelerde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak cam alttaslar
tizerine elde edilen ZnO filmlerinin FESEM goriintiileri verilmistir. Mikroskop
goriintiileri ortalama kristal boyutunun artan molariteye bagli olarak biiyiime egiliminde
oldugunu ve en biiyiik kristal boyutunun 1 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak elde edilen ZnO
filmine (Z8-C) ait oldugu gorilmiistiir [40]. Aym1 zamanda, FESEM goriintiilerinden
yaklagik olarak gdzlenen ortalama kristal boyutu degerleri, XRD verileri yardimiyla
hesaplanan ortalama kristal boyutu degerleri ile uyum i¢indedir. Her iki karakterizasyon
sonucundan da gozlendigi gibi kristal boyutu ile ¢6zelti molaritesi arasinda yakin bir iligki
s0z konusudur. Genel olarak, ¢6zelti molaritesi arttik¢a, ¢ozeltide ¢oziinen madde miktari
da (ZnAc) artacaktir. Bu nedenle ¢6ziinen parcaciklar arasindaki elektrostatik etkilesme
de artacaktir. Boylece daha fazla ¢6zlinen madde bir araya toplanarak bir kristal olugmast
ihtimalini artiracaktir. Ozetle, molarite artist ile kristal boyutu da artmaktadir.

Sekil 4.14’te farkli dondiirme hizlarinda ITO alttaslar iizerine elde edilen ZnO
filmlerinin FESEM goriintiileri verilmistir. Sekilden goriildiigii gibi, kristal boyutlarinda
diizenli bir degisime rastlanmamistir. En homojen kaplama Z5-1 filminde elde edilmistir.

Sekil 4.15’te farklt molaritelerde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak ITO alttaslar
tizerine elde edilen ZnO filmlerinin FESEM goriintiileri verilmistir. Sekilden goriildigi
gibi, kristal boyutlarinda artan molariteye bagli olarak artis gézlenmistir. En biiyiik kristal
boyutu Z8-1 filminde goriilmiis olup, sonuglar XRD sonuglari (Cizelge 4.10) ile uyum
iginde ¢ikmustir.

Sekil 4.16°da farkli donme hizlarinda p-Si alttaglar iizerine elde edilen ZnO
filmlerinin FESEM goriintiileri verilmistir. Sekilden goriildiigii gibi, kristal boyutlarinda
diizenli bir degisime rastlanmamistir. En kiiglik kristal boyutunun Z2-S filminde, en
biiyiikk kristal boyutunun ise Z1-S filminde olustugu gorilmistiir. Sonuglar, XRD
sonuglar1 (Cizelge 4.14) ile uyum i¢inde ¢ikmustir.
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Sekil 4.17°de farkli molaritelerde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak p-Si alttaslar
tizerine elde edilen ZnO filmlerinin FESEM goriintiileri verilmistir. Sekilden goriildiigii
gibi, kristal boyutlarinda artan molariteye bagl olarak biiylime gozlenmistir. En biiyiik
kristal boyutu Z8-S filminde goriilmiis olup, sonuglar XRD sonuglar1 ile uyum iginde
cikmistir (Cizelge 4.16).

Elde edilen tiim filmler diisiiniildiigiinde, ayn1 parametrelerde cam, ITO ve p-Si
alttaslar iizerine elde edilen filmler karsilastirildiginda, p-Si alttas iizerine elde edilen
filmlerin digerlerine nazaran daha homojen kaplamaya sahip olduklar1 goriilmiistiir. Bu
durum, alttagin filmin kalitesi {lizerine etkisini agik¢a ortaya koymaktadir. Ayrica ITO

tizerine kaplanmig filmlerde network (ag) yapisi belirgin bir sekilde gézlenmistir.
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Sekil 4.12. 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak farkl dondiirme hizlarinda cam alttag
tizerine elde edilen filmlerin 50.000 ve 500.000 biiyiitmelerdeki FESEM
gortintiileri
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Sekil 4.13. Fark/li molaritelerde hazirlanmis ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak cam alttas
tizerine 4000 rpm de elde edilen ZnO filmlerinin 50.000 ve 500.000
biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri
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Sekil 4.14. 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak farkl dondiirme hizlarinda ITO alttas
tizerine elde edilen filmlerin 30.000 ve 100.000 biiyiitmelerdeki FESEM
gortintiileri
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Sekil 4.15. Farkli molaritelerde hazirlanmis ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak ITO alttas
tizerine 4000 rpm de elde edilen ZnO filmlerinin 30.000 ve 100.000
biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri
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Sekil 4.16. 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak farkl dondiirme hizlarinda p-Si alttas
tizerine elde edilen filmlerin 50.000 ve 500.000 biiyiitmelerdeki FESEM
gortintiileri
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Sekil 4.17. Farkli molaritelerde hazirlanmis ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak p-Si alttas
tizerine 4000 rpmde elde edilen ZnO filmlerinin 30.000 ve 100.000
biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri
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Sekil 4.18de verilmis olan FESEM goriintiilerinden de anlasildigi gibi oOlgiilen
ortalama kristal boyutu degerleri ile XRD verilerinden hesaplanan ortalama kristal boyutu
degerleri (Cizelge 4.18) uyum ic¢indedir. Ayrica, artan depolama sicaklig ile birlikte,
hekzagonal yapiya sahip taneciklerin sayisinda artis gézlenmistir. 500°C ve 600°C’de
elde edilen filmlerde hemen hemen hi¢ oyuk (void) olusmamis, digerlerine gore daha
homojen yapi sergilemislerdir. Sicaklik artisi ile birlikte, izotermal biiylime gerceklesmis

ve kristal boyutlar1 artmigtir.
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Sekil 4.18. Farkl: depolama sicakliklarinda p-Si alttas tizerine elde edilen ZnO
filmlerinin 30.000 ve 300.000 biiyiitmelerdeki FESEM gériintiileri
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4.1.4.ZnO filmlerinin optik ozellikleri

Farkli depolama ve ¢ozelti parametrelerinde elde edilen ZnO filmlerinin
transmittans ve absorpsiyon spektrumlarindan yararlanilarak filmlerin goriintir bolgedeki
ortalama %T ve E; degerleri belirlenmistir. Filmlerin E; degerlerinin belirlenmesinde

optik absorpsiyon metodu kullanilmistir.

Sekil 4.19°da farkli dondiirme hizlarinda, farklt molaritelerde ve farkli depolama
sicakliklarinda cam ve ITO alttas iizerine elde edilen ZnO filmlerinin %T spektrumlari
verilmigtir.

Sekil 4.19 (a-b)’de 0,5 M ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak farkli dondiirme hizlarinda
sirasiyla cam ve ITO alttaglar lizerine elde edilen ZnO filmlerinin %T spektrumlari
verilmistir. Spektrumlar incelendiginde, artan dondiirme hizina bagl olarak goriiniir
bolgedeki ortalama %T degerlerinin artis egiliminde oldugu gozlenmistir. Artan
dondiirme hiz1 ile ortalama %T degerlerinde artis gozlenmesi, film kalinligindaki
azalmadan kaynaklanmistir.

Sekil 4.19 (c-d)’de 4000 rpm’de farkli molarite degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler
kullanilarak sirasiyla cam ve ITO alttaslar {lizerine elde edilen ZnO filmlerinin %T
spektrumlart verilmistir. Spektrumlar incelendiginde, molaritenin artisina bagl olarak
filmler i¢in goriiniir bolgedeki ortalama %7 degerlerinde azalma gdzlenmistir. Artan
molarite degeri ile ortalama %T degerlerinde azalma goézlenmesi, film kalinliginin
artmasindan kaynaklanmistir.

Sekil 4.19 (e-f)’de farkli depolama sicakliklarinda sirasiyla cam ve ITO alttaglar
tizerine elde edilen ZnO filmlerinin %T spektrumlari verilmistir. Depolama sicakligindaki
artigla birlikte goriiniir bolgedeki %T degerlerinde diislis gézlenmistir. Ortalama %T
degerlerinde azalma gozlenmesi, film kalinliginin artmasindan kaynaklanmaistir.

Tiim bu sonuglar, transmittans degerinin film kalinlig1 ile dogrudan iliskili

olmasindan ileri gelmistir [40].
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Sekil 4.19 (a-d). ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak farkli dondiirme hizlarinda, farkl
molaritelerde ve farkli depolama sicakliklarinda farkl alttaglar
tizerine elde edilen ZnO filmlerinin %T spektrumlari
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Sekil 4.19 (e-f) (Devam). ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak farkli dondiirme hizlarinda, farkh
molaritelerde ve farkli depolama sicakliklarinda farkl
alttaglar iizerine elde edilen ZnO filmlerinin %T spektrumlart

Sekil 4.20°de farkli dondiirme hizlarinda, farkli molaritelerde ve farkli depolama
sicakliklarinda cam ve ITO alttaslar iizerine elde edilen ZnO filmlerinin hv — (ahv)?
grafikleri verilmistir.

Sekil 4.20 (a-b)’de farkli dondiirme hizlarinda sirasiyla cam ve ITO alttaslar
lizerine elde edilen ZnO filmlerinin hv — (ahv)? grafikleri verilmistir. Filmlerin E,
degerlerinin artan dondiirme hiziyla azalma egiliminde oldugu gortilmustiir. Filmlerin E,
degerindeki bu azalmanin kuantum boyut etkisinden kaynaklandigi disiiniilmektedir
[116].

Sekil 4.20 (c-d)’de farkli molarite degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak
sirastyla cam ve ITO alttaglar lizerine 4000 rpm’de elde edilen filmlerinin hv —
(ahv)?grafikleri verilmistir. Yapilan calisma, ¢dzeltinin molarite degerindeki degisimin
filmlerin E; degerini gok fazla degistirmedigini gostermistir.

Sekil 4.20 (e-f)’de farkli depolama sicakliklarinda sirasiyla cam ve ITO alttaslar
lizerine elde edilen ZnO filmlerinin hv — (ahv)? grafikleri verilmistir. Depolama

sicakligina bagli olarak filmlerin E; degerlerinde ¢ok fazla degisim gozlenmemistir.
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Sekil 4.20 (a-d). ZnAc ¢ozeltisi kullanmilarak farkli dondiirme hizlarinda, farkl
molaritelerde ve farkli depolama sicakliklarinda farkh alttaslar
iizerine elde edilen ZnO filmlerinin hv — (ahv)? grafikleri
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Sekil 4.20 (e-f) (Devam). ZnAc ¢ozeltisi kullanilarak farkli dondiirme hizlarinda, farkl
molaritelerde ve farkli depolama sicakliklarinda farkl
alttaglar iizerine elde edilen ZnO filmlerinin hv — (ahv)?
grafikleri

Dondiirme hizinin ve molaritenin filmlerin kalitesi lizerine etkisini arastirmak i¢in
ve filmlerin kusur durumlar1 hakkinda bilgi sahibi olabilmek i¢in PL 6l¢iimleri alinmistir.

Sekil 4.21 (a)’da farkli dondiirme hizlarinda cam alttaglar {izerine elde edilen ZnO
filmlerinin 350—850 nm dalgaboyu araligindaki PL spektrumlari verilmistir. Spektrumlar
esas olarak iki bolgeye ayrilabilir. Ik bolge UV bélgedeki s1g seviyelerle ilgili eksitonik
emisyonla ilgili olan kisim, ikinci bolge goriiniir bolgedeki derin seviye kusur
emisyonlartyla ilgili olan kisimdir. Spektrumlar, yaklasik 380 nm’de bir emisyon bandina
sahiptir. Bu emisyon, ZnO’nun yakin band araligi (NBE = near band gap) emisyonuna
karsilik gelen eksitonlarin rekombinasyonundan kaynaklanmaktadir [117]. NBE bandinin
siddeti dondiirme hizina bagl olarak degisim gostermis ve bu degisim lineer olmamustir.
Spektrumlar, Z2-C ve Z5-C i¢in siddetli ve genis yesil emisyonu (~496 nm) gosterirken,
diger filmler i¢in zayif ve genis sar1 emisyonu (~600 nm) gostermistir. Yesil emisyon

sikca gozlemlenmis ve genel olarak oksijen bosluklari, ¢cinko aragegisler ve katki atomlari
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gibi kusurlardan kaynaklanmaktadir [117]. Z2-C ve Z5-C filmleri i¢in yesil emisyon
pikleri NBE kadar siddetli oldugu gozlenmistir. Bu durum filmlerin ¢ok fazla kusura
sahip olduguna isaret etmektedir. Sar1 emisyon muhtemelen anti-site kusurlarin
olusmasindan kaynaklanmistir [117]. Ek olarak, ~750 nm’de zayif kirmizi emisyon bandi
gozlenmistir. Kirmiz1 emisyon pikinin siddetinde 6nemli bir degisim gozlenmemistir.
~730 nm’de zayif kirmizi emisyon piki, oksijen ve ¢inko anti-sitelerin varligindan
kaynaklanmigtir [118].

Sekil 4.21 (b)’de farkli molaritelerde hazirlanan ZnAc ¢ozeltileri kullanilarak, cam
alttaslar lizerine elde edilen ZnO filmlerinin 350—850 nm dalgaboyu araligindaki PL
spektrumlar1 verilmistir. Spektrumlar incelendiginde, ¢ozelti molaritesinin film kalitesi
izerine 6nemli etkisi oldugu goriilmiistiir. Eksiton bandinin maksimum pik pozisyonunun
artan molaritenin etkisiyle diisikk dalgaboyuna dogru (397 nm’den 379 nm’ye) kaydigi
goriilmistiir. Ayn1 zamanda, Z8-C filmi harig, pik siddeti artan molariteye bagli olarak
azalmigtir. Z6-C filminin ~379 nm’de genis ve siddetli emisyon bandina sahip oldugu
goriilmiistiir. ~379 nm (3,13 eV)’deki emisyon piki tanimlanamamistir. Muhtemelen
yapisal kusurlar veya kirliliklerle iligkili oldugu diisiiniilmektedir. Ciinkii XRD
sonuglarindan da goriildiigii gibi, ZnO yapist bu filmde tam olarak olusturulamamistir.
PL spektrumlar1 eksitonik rekombinasyonun neden oldugu band kenar emisyonu
nedeniyle 379—383 nm yakinlarinda bir emisyon bandi sergilemistir. PL spektrumlari
Z7-C filmi i¢in 512 nm civarinda, Z6-C filmi i¢in 515 nm civarinda siddetli ve genis yesil
emisyon piki gostermistir. Z4-C filmi bosluktaki kusur seviyelerine bagli olarak 450—700
nm’de ¢ok genis ve zayif bir banda sahiptir. Z8-C filminin yaklasik 600 nm’de sar1
emisyon bandina sahip oldugu goriilmiistiir. Z6-C filmi harig, diger filmlerde 750 nm’de

zayif kirmizi emisyon bandi da gézlenmistir.
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Sekil 4.21. (a) Farkli dondiirme hizlarinda ve (b) farkli molaritelerde ZnAc ¢ozeltisi
hazirlanarak elde edilen ZnO filmlerinin PL spektrumlari

Intensity (a.u.)
Intensity (a.u.)
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4.1.5.p-Si/n-Zn0O heteroeklem diyotunun elektriksel 6zellikleri

Heteroeklem aygitlarda pek cok yiik tasinim mekanizmasi mevcuttur. Bunlardan
bazilar1 termoiyonik emisyon (TE), tuzak alan emisyonu (TFE), azinlik tastyici
enjeksiyonu, rekombinasyon-iiretim ve ¢ok asamali tiinellemedir. Bu mekanizmalardan
biri baz1 sicaklik ve bazi voltaj bolgelerinde digerlerine gore daha baskin durumdadir.
Fakat, ayn1 anda iki veya daha fazla mekanizmanin yiik tasinimina katk1 saglamasida s6z
konusu olabilir [119, 120]. Bu ¢alismada, iletim mekanizmalar1 yarilogaritmik I — V
grafikleri yardimiyla a¢iklanmaya c¢aligilmistir.

Elde edilen ZnO filmler arasindan Z9-S kodlu film ile fabrikasyonu yapilan nano
yapili p-Si/n-Zn0O heteroeklem diyotunun farkli ortam sicakliklarindaki (296—383 K) yar1
logaritmik I —V grafikleri Sekil 4.22’de verilmistir. Karakterizasyon sonuglari
gozlniinde bulundurularak bazi filmlerin deneme 6l¢iimleri alinmis ve en iyi sonuglarin
Z9-S filmi kullanilarak iiretilen diyot i¢in elde edildigi goriilmiistiir. Sekil 4.22°nin
icindeki yakinlastirilmis sekilden goriildiigii gibi yar1 logaritmik I — V' egrisinin egimi
sicaklikla ters orantilidir.

Ileri besleme karakteristiginden heteroeklem diyotun l, degerleri belirlenmistir.
Sekil 4.23’te | degerlerinin ortam sicakligindaki artisa bagli olarak eksponansiyel olarak
arttig1 gorlilmiistiir [121]. E, degeri Sekil 4.23’teki egrinin egiminden hesaplanmis ve
283 meV olarak bulunmustur. Bu deger, tuzak enerji seviyelerinin (E;) iletim bandinin
altinda bu enerji degerinde yer aldigini gostermekle birlikte, literatiirdeki sonuglarla [122-
124] uyumlu oldugu goriilmiistiir. Genel olarak oksijen, kolaylikla tutunabildigi kristal
sinirlarinda ve film yiizeyinde tuzak merkezi olarak 6nemli rol oynamaktadir. Tuzak
seviyelerine gore tuzak merkezlerinin kaynag icin siniflandirma yapildiginda; E, <
30 meV ise tuzak merkezinin kaynagi yiizeydeki kimyasal olarak adsorplanan oksijenden
[125], 30 meV < E; < 100 meV eV ise kristal sinirlarinda adsorplanan oksijenden ve
yogun tastyici konsantrasyonundan [125, 126], E; > 100 meV ise lokalize durumlardaki
kusurlardan dolayidir [126]. Dolayisiyla, ZnO filmi i¢in E; degeri, lokalize durumlardaki

kusurlardan kaynaklanabilecegi sonucuna ulasilmistir.
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Sekil 4.22. Nano yapili p-SiIn-ZnO heteroeklem diyotunun farkii ortam
sicakliklarindaki yart logaritmik 1 — V grafikleri
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Sekil 4.23. Nano yapili p-SiIn-ZnO heteroeklem diyotun farkl ortam sicakliklarindaki
lo-1000/T degisimi

Sekil 4.24°te 0,2<V<0,5 voltaj araliginda n ve ¢, degerlerinin ortam sicakligina

bagl degisim grafigi verilmistir. Artan ortam sicaklifina bagl olarak n degerinin
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azaldigini, ¢, degerinin arttifin1 gostermistir. Ortam sicaklig1 artti§i zaman daha fazla
elektron engel yiiksekligini asmak i¢in gerekli enerjiye sahip oldugundan dolayi, ¢,

degeri artan ortam sicaklikligina bagli olarak artmaistir.
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Sekil 4.24. Nano yapili p-Si/In-ZnO heteroeklem diyotun farkli ortam sicakliklarindaki n
ve @y, degerleri

Norde metodu, diyotun R, ve ¢, degerini hesaplamak i¢in alternatif bir yontemdir.
Sekil 4.25’te farkli ortam sicakliklarindaki F (V) degerlerinin voltaja bagli degisimleri
verilmistir. Nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotunun farkli ortam sicakliklar igin
hesaplanan ¢, ve R, degerleri Cizelge 4.19°da verilmistir. Ortam sicakliginin artmasiyla
birlikte hem ¢, hem de R, degerinin artig egiliminde oldugu gozlenmistir. Cizelge 4.19
incelendiginde, I —V grafigi kullanilarak hesaplanmis olan ¢, degerlerinin, Norde
metodu kullanilarak hesaplanmis olan ¢, degerlerinden daha diisik oldugu
goriilmektedir. Bu durumun nedeni, I — V yardimiyla ¢, degeri hesaplamalarinin ¢ok
kiiglik voltaj degerlerinde (sifira yakin) yapilmasi, Norde metodunda ise minimum bir
voltaj degerinde hesaplanmasindan kaynaklanmaktadir. Ry degerleri ise oksit
tabakalardan dolay1 olduk¢a yiiksek bulunmustur. Rg degerinin biiyiilk olmasi lineer
olmayan (non-linear) davranisa sebep oldugu i¢in idealite faktoriiniin biiyiikk degerlere

ulagsmasina neden olmaktadir [127].
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Sekil 4.25. Nano yapili p-SiIn-ZnO heteroeklem diyotunun farkll ortam sicakliklardaki
F(V) —V grafigi

Cizelge 4.19. Nano yapui p-SiIn-ZnO  heteroeklem diyotunun farkli  ortam
sicakliklarindaki ¢, ve Ry degerleri

Sicaklik (K) 296 313 323 353 363 383

¢, (eV) 0,71 0,72 0,72 0,71 0,72 0,75
(Norde metodu yardimiyla hesaplanan)
¢, (eV) 0,61 0,64 0,65 0,68 0,69 0,72
(I — V karakteristigi yardimiyla
hesaplanan)
Rs (k) 0,65 1,61 2,32 3,51 3,48 3,52

(Norde metodu yardimiyla hesaplanan)

lletim mekanizmalarin1 belirlemek igin Sekil 4.26°da nano yapili p-Si/n-ZnO
heteroeklem diyotunun farkli ortam sicakliklarindaki ileri besleme logl — logV egrileri
verilmistir. logl — logV egrisinin ileri besleme voltajina karsilik gelen kismi farkli iletim

mekanizmalarina isaret eden farkli bolgelerle karakterize edilmistir. Sekil 4.26 (a-b)’de
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goriildiigh gibi, ileri besleme karakteristikleri ti¢ farkli lineer bolgeden olusmustur. Her
iki sicaklik i¢in de I. bolge yani 0,2 V’luk gecis voltajina kadar olan kisim omik bolgedir.
Ayni sekilde, her iki sicaklik igin II. bolgede I~exp(aV) iliskisi geregi akim degeri
eksponansiyel olarak artis gostermistir. Bu durum genellikle genis band aralikli pn
diyotlarinda gozlenmektedir [128, 129]. III. bolgede egim degerleri 296 K ve 323 K igin
strastyla 2,35 ve 2,57 olarak bulunmustur. Bu durum, bu bélgede SCLC mekanizmasinin
baskin oldugunu gostermistir [130, 129]. Yiiksek voltaj degerlerinde egrinin egimi
artmigtir. Ciinkii enjeksiyon seviyesi yiiksek oldugunda aygit tuzak (trap-filled) sinirina
yaklagir [131]. Sekil 4.26 (c)’de goriildiigi gibi, ileri besleme karakteristigi iki lineer
bolgeden olugmaktadir. 1. bélge omik bolgedir. II. bolgede egim degeri 2,87 dir. Bu deger
yasak enerji araliginda eksponansiyel tuzak dagilimina karsilik gelen SCLC

mekanizmasinin varligina isaret etmistir.
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Sekil 4.26. Nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotunun (a) 296 K, (b) 323 K ve (c)
383 K ortam sicakliklarindaki ileri besleme logl-logV egrileri
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Nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotun fotovoltaik davranisini karakterize
etmek i¢in karanlik ve UV aydinlatmasi altinda I — V 6l¢timleri alinmis ve Sekil 4.27°de
verilmigtir. Fotoakim Ol¢timleri i¢in 500 W halojen lamba kullanilmistir. Sekil 4.27°de
gorildiigli gibi geri besleme bolgesinde akim aydinlatma siddetine bagli olarak artis
gdstermistir. Maksimum agik devre voltaji V,.= 0,19 V, kisa devre akimi I, = 8,03x1078
A olarak bulunmustur. Isik siddetine maruz kalmis bir pn ekleminde fotovoltaik etkinin
varhigindan s6z edebilmek icin bu etkinin voltaj ve akim meydana getirmesi
gerekmektedir. Dolayisiyla, elde edilen bu degerler nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem
diyotun fotovoltaik davranmis sergiledigini gostermistir. V,. degeri oldukca diisiik
bulunmustur. Aydinlatma altinda diyotun ileri besleme akimi karanlik ortamda 6lciilen
akim degerinden daha yiiksek bulunmustur. Isima, karanhik akiminin niteligini
degistirmektedir. Ayrica, ZnO’nun eksiton baglanma enerjisi biiyiik oldugu igin,
uygulanan voltaj yardimiyla meydana gelen ayrisma (dissociation) ileri besleme

yoniindeki fotoakimi etkilemistir [132].

O karanlik
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Sekil 4.27. Nano yapili p-Si/In-ZnO heteroeklem diyotunun karanlik ve UV aydinlatmasi
altinda alinan log(1)-V (V) grafikleri
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Sekil 4.28’de nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotun zamana bagl fotoakim
oleiimii verilmistir. Olgiim 296 K’de 100 mWcem™ aydinlatma siddeti altinda
gergeklestirilmistir. Fotoakim degerleri lambanin agik ve kapali oldugu durumlardan
sonra zamanla degisim goOstermistir. Bu durum diyotun iyi fotoiletken o0zellik
sergiledigine isaret etmistir. Diyot lizerine aydinlatma uygulandiktan sonra yani, lamba
acildiktan sonra fotoakim degeri zamana bagli olarak aniden artis gdstermis ve fotoakim
sabit bir deger almistir. Diyotun fotoakim degerindeki bu artis p-Si ve ZnO
yariiletkenlerinin elektron afiniteleri arasindaki farktan kaynaklanmistir. Lamba

kapatildiktan sonra akim ilk degerlerine ulagsmustir.

7x10™ 5 : . : ; . .
4 3 karanlik 3
6x107 4 aydinlik P

5x1o“‘—§ \w —

4x10* 3

3x10™ ]

Fotoakim (A)

2x10™ .

.

0 5 10 15

Zaman (s)

Sekil 4.28. Nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotunun 100 mWcem 2 aydinlatmada
Fotoakim-Zaman grafigi

Sekil 4.29°da nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotun enerji-band diyagrami
verilmistir. E; yasak enerji aralig1 ve y elektron afinitesi olmak iizere, Egy(s;y = 1,12 eV,
Xsi =4,05eV, Eyznoy) = 3,37 eV, Xxzno = 4,35eV degerleri kullanilmigtir. Valans
bandindaki band siireksizligi, iletim bandina gore genistir. Bu durum, diyotun ileri
beslenmesi durumunda ¢ok yliksek akim gecirirken, ters beslenmesi durumunda cok

kiiciik akim gecirecegi seklinde yorumlanmustir.
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Sekil 4.29. Nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotunun enerji-band diyagrami

4.2. CdO Filmleri
4.2.1.CdO filmlerinin yapisal 6zellikleri
Sekil 4.30°da farkli donme hizlarinda (2000, 3000 ve 4000 rpm) cam alttaglar

tizerine elde edilen CdO filmlerinin XRD spektrumlar1 verilmistir. Spektrumlar
incelendiginde, CD-2C-7 ve CD-4C-7 filmlerinin kiibik ve polikristal yapida
kristallendigi (JCPDS kart no: 05—0640, CdO), CD-3C-7 filminin ise kristallenmesinin
cok 1yi olmadig goriilmiistiir. Bu nedenle bu filmin yapisal analizi yapilamamigtir. CD-
2C-7 ve CD-4C-7 filmlerinin (111), (200) ve (220) yansima diizlemlerine sahip olduklar1
goriilmiistiir. Sekil 4.30’dan goriildiigi gibi, en iyi kristallenmenin CD-4C-7 filmine ait
oldugu goriilmiistiir. Cizelge 4.20’de filmlere ait 20, TC, FWHM ve ortalama kristal
boyutu degerleri verilmistir. En yiiksek TC degerinin her iki filmde de (111) diizleminde
oldugu goriilmiistiir. Filmlerin yapilanma katsayilar1 karsilagtirildiginda en yiiksek
yapilanma katsayisinin CD-4C-7 filmine ait oldugu goriilmiistiir. En biiylik ortalama
kristal boyutunun CD-2C-7 filmine ait oldugu goriilmiistir. XRD spektrumlari

incelendiginde, en iyi film olusumunun CD-2C-7 filminde oldugu sonucuna varilmistir.
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Sekil 4.30. Farkl: dondiirme hizlarinda cam alttaslar iizerine elde edilen CdO
filmlerinin XRD spektrumlari

Cizelge 4.20. Farkli dondiirme hizlarinda cam alttaslar iizerine elde edilen CdO
filmlerinin 26, TC, FWHM ve ortalama kristal boyutu degerleri

Film kodu (hkl) 20 (derece) TC FWHM (derece) D (Ortalama kristal boyutu) (nm)
111 33,007 1,56 0,182
CD-2C-7 200 38,294 1,04 0,208 47,57
220 55,283 0,39 0,266
111 32,975 1,89 0,234
CD-4C-7 200 38,265 0,76 0,271 37,00
220 55,246 0,34 0,360

Sekil 4.31°de farkli dondiirme hizlarinda (2000, 3000 ve 4000 rpm) p-Si alttaslar
tizerine elde edilen CdO filmlerinin XRD spektrumlari verilmistir. Spektrumlar
incelendiginde, CD-2S-7 ve CD-4S-7 filmlerinin kiibik ve polikristal yapida kristallestigi
(JCPDS kart no: 05—0640, CdO), CD-3S-7 filminin ise kristallenmesinin ¢ok iyi
olmadig1 goriilmistiir. CD-2S-7 ve CD-4S-7 filmlerinin (111), (200) ve (220) yansima
diizlemlerine sahip olduklar1 goriilmistiir. Sekil 4.31’den goriildiigi gibi, en iyi
kristallenmenin CD-4S-7 filmine ait oldugu goriilmiistiir. Cizelge 4.21°de filmlere ait
20,TC, FWHM ve ortalama kristal boyutu degerleri verilmistir. En yiiksek TC degerinin
(111)  diizleminde oldugu  goriilmiistiir.  Filmlerin  yapilanma  katsayilar
karsilagtirildiginda en yiiksek yapilanma katsayisinin CD-4S-7 filmine ait oldugu

goriilmiistiir. Ortalama kristal boyutu degerlerinde lineer bir degisim gbzlenmemistir.
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20 (derece)

Sekil 4.31. Farkli dondiirme hizlarinda p-Si alttaglar iizerine elde edilen CdO

Cizelge 4.21. Farkli dondiirme hizlarinda p-Si alttaglar iizerine elde edilen CdO
filmlerinin 20, TC, FWHM ve ortalama kristal boyutu degerleri

Film kodu

CD-2S-7

CD-3S-7

CD-4S-7

(hkl)

111

200

220

111

200

220

111

200

220

20
(derece)

32,911
38,213
55,201
32,914

38,770

32,858
38,131

55,140

filmlerinin XRD spektrumlar

TC

1,83

0,87

0,30

1,38

1,19

0,42

2,12

0,63

0,25
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FWHM
(derece)

0,252
0,304
0,407
0,387

0,259

0,092
0,248

0,305

D (Ortalama kristal
boyutu) (nm)

34,35

22,36

94,07



Sekil 4.32°de farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak cam alttaglar
tizerine elde edilen CdO filmlerinin XRD spektrumlar1 verilmistir. Spektrumlar
incelendiginde, CD-4C-7 ve CD-4C-10 filmlerinin kiibik (fcc) polikristal yapida
kristallestigi (JCPDS kart no: 05—0640, CdO), CD-4C-4 CD-4C-5 ve CD-4C-12
filmlerinin kristallenmesinin ¢ok iyi olmadig1 goriilmiistiir. Cizelge 4.22’de filmlere ait
20, TC, FWHM ve ortalama kristal boyutu degerleri verilmistir. En yliksek TC degerinin
(111)  diizleminde oldugu  goriilmiistiir. ~ Filmlerin  yapilanma  katsayilar
karsilagtirildiginda en yiliksek yapilanma katsayisinin CD-4C-7 filmine ait oldugu
goriilmiistiir. CD-4C-7 ve CD-4C-10 filmlerinin ortalama kristal boyutu birbirine ¢ok
yakin ve diger filmlere nazaran daha biiyiik kristal boyutlarina sahip olduklari

gOriilmiistiir.
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Sekil 4.32. Farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak cam alttaslar
tizerine elde edilen CdO filmlerinin XRD spektrumlart
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Cizelge 4.22. Farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak cam alttaslar
tizerine elde edilen CdO filmlerinin 26, TC, FWHM ve ortalama kristal boyutu degerleri

Film kodu (hkl) 20 (derece) TC FWHM D (Ortalama kristal boyutu)
(derece) (nm)

111 32,997 1,44 0,358

CD-4C-4 200 38,252 0,93 0,792 24,18
220 55,358 0,63
111 32,984 1,42 0,338

CD-4C-5 200 38,260 0,92 0,223 25,62
220 55,246 0,67
111 32,975 1,89 0,234

CD-4C-7 200 38,265 0,76 0,271 37,00
220 55,246 0,34 0,360
111 32,990 1,65 0,235

CD-4C-10 200 38,279 0,92 0,254 36,84
220 55,253 0,43 0,318

Sekil 4.33’te farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢o6zeltiler kullanilarak p-Si alttaslar
tizerine elde edilen CdO filmlerinin XRD spektrumlar1 verilmistir. Spektrumlar
incelendiginde, CD-4S-7, CD-4S-10 ve CD-4S-12 filmlerinin kiibik ve polikristal yapida
kristallesmistir (JCPDS kart no: 05-0640, CdO). CD-4S-4 ve CD-4S-5 filmlerinde ise
CdO’ya ait karakteristik piklere rastlanmamistir. Bu filmlere ait spektrumda gozlenen pik
ise p-Si alttasinin 33,498°’de yer alan (301) kristal yonelimindeki pikidir. Filmler
arasinda en iyi kristallenmenin CD-4S-7 filmine ait oldugu gortilmistiir. Cizelge 4.23’te
filmlere ait 26, TC, FWHM ve ortalama kristal boyutu degerleri verilmistir. En yiiksek
TC degerinin (111) diizleminde oldugu goriilmiistiir. Filmlerin yapilanma katsayilar
karsilastirildiginda en yiiksek degerlerin ve ortalama kristal boyutunun CD-4S-7 filmine
ait oldugu goriilmiistiir. Ayrica CD-4C ve CD-4S serileri karsilastirildiginda, ayni
parametrelerde sirasiyla cam ve p-Si alttaslar lizerine elde edilen filmlerden, p-Si tek

kristal alttas lizerine elde edilen filmlerin daha 1yi kristallendigi sonucuna ulasilmistir.
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20 (derece)

Sekil 4.33. Farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak p-Si alttaslar
tizerine elde edilen CdO filmlerinin XRD spektrumlart

Cizelge 4.23. Farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak p-Si alttaglar
tizerine elde edilen CdO filmlerinin 20, TC, FWHM ve ortalama kristal boyutu degerleri

Film kodu (hkl) 20 TC FWHM (derece) D (ortalama kristal
(derece) boyutu) (nm)

111 32,858 2,12 0,092

CD-45-7 200 38,131 0,63 0,248 94,07
220 55,140 0,25 0,305
111 32,926 2,03 0,194

CD-45-10 200 38,215 0,68 0,264 44,62
220 55,191 0,29 0,360
111 32,871 1,71 0,215

CD-45-12 200 38,166 0,87 0,279 40,25
220 55,164 0,42 0,330
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Cizelge 4.24°te cam ve p-Si alttaglar tizerine farkli pH degerlerinde elde edilen CdO
filmlerinin ortalama kristal boyutlar1 verilmistir. Sonuclar, hazirlanan ¢ozeltinin pH
degerinin film kalitesini biiyiik 6l¢iide etkiledigini gostermistir. Hem cam hem de p-Si
alttas tizerine elde edilen filmler disiiniildiigiinde, pH=7 degerine gelinceye kadar
FWHM degerleri azalmistir. Bu sonug, kristallenmeyle ilgilidir. Yani ilk asamada
(pH=7’ye kadar) pH degerinin artmasiyla CdO’nun iyi ¢ekirdeklenebilmesi i¢in gerekli
olan OH™ iyonlarimin miktart da artmistir. Hem cam hem de p-Si alttas i¢in en biiyiik
ortalama kristal boyutu pH=7 degerinde hazirlanan ¢6zelti kullanilarak elde edilen filmler
icin bulunmustur. pH=7 degerinin lizerinde FWHM degerinin artis1 baglamistir. Yani
OH™ iyonlarinin miktar1 kritik degeri astigt zaman, CdO’nun ¢6ziinmesi daha kii¢iik
pargaciklarin olusmasina yol agmistir. Bu nedenle bu kritik degerden sonra pargacik

boyutunda azalma meydana gelmis ve filmlerin kristallenmesi bozulmaya baslamistir.

Cizelge 4.24. Cam ve p-Si alttaslar iizerine farkli pH degerlerinde elde edilen CdO
filmlerinin ortalama kristal boyutu degerleri

Film kodu Alttas pH D (Ortalama kristal boyutu) (nm)
CD-4C-4 4 24,18
CD-4C-5 5 25,62
CD-4C-7 cam 7 37,00
CD-4C-10 10 36,84
CD-4C-12 12 -
CD-4S-4 4 )
CD-4S-5 5 -
CD-45-7 p-Si 7 94,07
CD-45-10 10 44,62
CD-4S-12 12 40,25

131



4.2.2.CdO filmlerinin morfolojik ozellikleri

Sekil 4.34°te farkli dondiirme hizlarinda cam alttaslar iizerine elde edilen CdO
filmlerinin FESEM goriintiileri  verilmistir. Filmlerin hepsi kiiresel yapilardan
olugmustur. Ayrica, artan dondiirme hizi ile film kalitesi bozulmustur. En diizgiin ve

homojen kaplamanin CD-2C-7 filmine ait oldugu gériilmistiir.

Sekil 4.34. Farkli dondiirme hizlarinda cam alttaslar tizerine elde edilen CdO
filmlerinin 70.000 ve 100.000 biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri
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Sekil 4.35’te farkli dondiirme hizlarinda p-Si alttaglar iizerine elde edilen CdO
filmlerinin FESEM goriintiileri  verilmistir. Filmlerin hepsi kiiresel yapilardan
olusmustur. En diizgiin ve homojen kaplamanin CD-4S-7 filmine ait oldugu goriilmiistiir.
XRD spektrumlari incelendiginde, en iyi film olusumunun CD-4S-7 filminde oldugu

sonucuna varilmistir.

Sekil 4.35. Farkli dondiirme hizlarinda p-Si alttaslar tizerine elde edilen CdO
filmlerinin 5.000 ve 100.000 biiyiitmeleredeki FESEM goriintiileri
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Sekil 4.36’da farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak cam alttaslar
tizerine elde edilen CdO filmlerinden bazilarinin FESEM goriintiileri verilmistir. XRD
spektrumlarindan da gozlendigi iizere, CD-4C-4, CD-4C-5 ve CD-4C-12 filmlerinin
kaplamasinin iyi olmamasindan dolayi sarjlanma meydana gelmis ve FESEM goriintiileri
alimamamustir. Diger filmlerin FESEM goriintiileri incelendiginde, alttas tizerinde kiiresel
yapilarin olustugu goézlenmistir. CD-4C-7 ve CD-4C-10 filmlerinin kaplamalarinin ise

hemen hemen birbirine benzer oldugu goriilmiistiir.

Sekil 4.36. Farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak cam alttaslar
tizerine elde edilen CdO filmlerinin 5.000 ve 100.000 biiyiitmelerdeki
FESEM goriintiileri
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Sekil 4.37°de farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak p-Si alttaglar
tizerine elde edilen CdO filmlerinden bazilarinin FESEM goriintiileri verilmistir. XRD
spektrumlarindan da gozlendigi iizere, CD-4C-4 ve CD-4C-5 filmlerinin kaplamasinin iyi
olmamasindan dolay: sarjlanma meydana gelmis ve FESEM goriintiileri alinamamustir.
Olusan filmlerin FESEM goriintiileri incelendiginde, alttas iizerinde kiiresel yapilarin
olustugu gozlenmistir. CD-4S-10 ve CD-4S-12 filmlerinin en dislik biiylitmedeki
goriintlilerinden, kaplamalarin 6bekler halinde boélgeler olusturdugu ve ylizeyin
tamaminda film olusmadigi goriilmiistiir. Sekliden 4.37°den de goriildiigi gibi, CD-4S-7

filminin tiim ylizeyi hemen hemen tamamen kaplanmistir.

Sekil 4.37. Farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak p-Si alttaslar
tizerine elde edilen CdO filmlerinin 1.000, 5.000 ve 100.000
biiyiitmelerdeki FESEM gortintiileri
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4.2.3 CdO filmlerinin optik ozellikleri

Farkli parametrelerde cam alttas lizerine elde edilen bazi CdO filmlerinin
transmittans ve absorpsiyon spektrumlarindan yararlanilarak filmlerin goriintir bolgedeki
ortalama %T ve E; degerleri belirlenmistir (CD-4C-7 ve CD-2C-7). Diger filmlerde,
yiizey kaplamast homojen olmayip, alttas tamamen kaplanamadigi igin yapilan
hesaplamalar sonucu elde edilen E; degerleri (~4 eV), olglimlerin filmden ziyade
alttastan daha c¢ok veri toplanarak elde edildigini gostermistir.

Sekil 4.38 (a)’da CD-4C-7 filminin %T spektrumu verilmistir. Spektrum
incelendiginde goriiniir bolgedeki ortalama %T degeri %54 bulunmustur. Sekil 4.38
(b)’de Aym filmin E; degeri 2,08 eV bulunmustur. Sekil 4.39 (a)’da CD-2C-7 filminin
%T spektrumu verilmistir. Spektrum incelendiginde goriiniir bolgedeki ortalama %T
degeri %32 bulunmustur. Sekil 4.39 (b)’de Ayni filmin E; degeri 2,17 eV bulunmustur.

Filmlerin goriiniir bolgedeki ortalama %T degerleri oldukga diisiiktiir. Bu durum,
bu bolgede 151k absorpsiyonunun oldukca yiiksek olusundan kaynaklanabilir. Film
olusumu esnasinda isteyerek veya istemeyerek dahil olan yabanci atomlar ve/veya yapisal
kusurlarin filmde mekanik stres olusturmasi da bu tiir davraniglara sebep olmus olabilir.
Ayrica, Cd ara atomlarinin ve oksijen bosluklarinin varligi da iletim bandinin altinda
yiiksek tastyici konsantrasyonuna sahip bir dondr seviyesinin bulunmasina yol agabilir.
Valans bandindan bu dondr seviyelerine gegisler, absorpsiyon sinirinin daha uzun
dalgaboyu tarafindan optik absorpsiyonun artmasina neden olmus olabilir.

Literatiir arastirmas1 yapildiginda, farkli tekniklerle hazirlanmis olan dogrudan
band gegisli CdO filmlerinin E,; degerlerinin 2,20—2,80 eV arasinda oldugu goriilmiistiir.
Literaturdeki sonuglara gore daha kugiik E; degerleri bulunmasinin nedeni olarak
yukarida bahsedildigi gibi, iletim bandinin yakininda yer alan dondr sevisinin varligindan
kaynaklanmis olabilir. Dondr seviyesi nedeniyle, yasak banda uzanan band sarkmalarinin
yogunluguna bagli olarak, band yapist degisebilir. Bu durumun sonucu olarak da, yasak

enerji araliginda daralma meydana gelmis olabilir [86, 133].
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4.2.4.p-Si/n-CdO heteroeklem diyotunun elektriksel karakterizasyonu

Elde edilen CdO filmleri arasinda CD-2S-7 filmi kullanilarak fabrikasyonu yapilan
nano yapili p-Si/n-CdO heteroeklem diyotunun yar1 logaritmik I —V grafigi Sekil
4.40°da verilmistir. Karakterizasyon sonuglar1 goziiniinde bulundurularak bazi filmlerin
deneme oSl¢limleri alinmis ve en iyi sonuglarin CD-2S-7 filmi kullanilarak {iretilen diyot
icin elde edildigi goriilmiistiir. Ozellikle CD-4S-7 filminin daha iyi elektriksel sonuglar
vermesi beklenirken CD-2S-7 filminin daha iyi sonuglar vermesinin sebebi olarak, tiim
yiizey distintildiigiinde kaplama oranimmin CD-2S-7 filminde daha fazla olmasindan

kaynaklanmis olabilecegi diistiniilmektedir.

CD-2S-7 filmi kullanilarak elde edilen diyotun yari logaritmik I — V grafiginden,
idealite faktorii ve engel yiiksekligi hesaplanmistir. Sekil 4.40°da goriildiigii gibi p-Si/n-
CdO diyotu iyi dogrultma ozelligi sergilemistir. Diyotun idealite faktorii 3,02 olarak
bulunmustur. Elde edilen n degerinin 1’den biiyiik bir deger olmasinin nedeninin;
araylizey durumlari, seri direng degeri ve dogal oksit tabakasindan kaynaklandigi

diistiniilmiistiir. Diyotun oda sicakliginda engel yiiksekligi 0,64 eV bulunmustur [134].
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Sekil 4.40. p-SiIn-CdO heteroeklem diyotunun oda sicakligindaki yart logaritmik [ —V
grafigi
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Sekil 4.41°’de p-Si/n-CdO heteroeklem diyotunun oda sicakligindaki F(V) —V
grafigi verilmistir. Diyotlarin seri direng ve engel yiiksekligini hesaplamak i¢in alternatif
bir yiintem olan Norde metodu kullanilanilarak hesaplanmis olan ¢p ve Rs degerleri

strastyla 0,71 eV ve 7,135 kQ dur.

0,78

0,73

S o068

0,63

0,58

Sekil 4.41. p-Si/n-CdO heteroeklem diyotunun oda sicakligindaki F(V)-V grafigi

Sekil 4.42°de p-Si/n-CdO heteroeklem diyotunun karanlik ve UV aydinlatmasi
altinda yar1 logaritmik I — V karakteristikleri verilmistir. Sekil 4.42°de goriildigii gibi,
UV lamba ile aydinlatilan diyotun geri besleme akiminda artis gozlenmistir. Maksimum
acik devre voltaj1 V,. = 0,04 V, kisa devre akimi I, = 9,92x10° A olarak bulunmustur.
Bu sonuglar diyotun fotovoltaik davranis sergiledigini gostermistir. Cilinkii 151k siddetine
maruz kalmis olan pn heteroekleminde voltaj ve akim degerlerinin meydana gelmesi
fotovoltaik etkinin varligina isaret eder [134].

Sekil 4.43’te p-Si/n-CdO heteroeklem diyotun zamana bagli fotoakim &lgiimii
verilmistir. Ol¢iim oda sicakliginda, 100 mWcem™ aydinlatma siddeti altinda alinmistir.
Fotoakim degerleri lambanin acik ve kapali oldugu durumlardan sonra zamanla degisim
gostermesi, diyotun iyi fotoiletken 6zellik sergiledigine isaret etmektedir. Diyot {izerine

aydinlatma uygulandiktan sonra fotoakim degeri zamana bagli olarak aniden artig
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gostermis ve fotoakim sabit bir deger almistir. Diyotun fotoakim degerindeki bu artis p-
Si ve n-CdO yariiletkenlerinin elektron afiniteleri arasindaki farktan kaynaklandigi

seklinde yorumlanmistir. Lamba kapatildiktan sonra akim ilk durumuna ulagmastir.

O UV aydinlatmasi

IE-3L @ karanlik e 10° -
—_— ~
X
1E4 LN e
6x10° [ aydinlik karanlik
~ 1B5 < sx10°f
< E '
E 4x107°[
IE-6 £ '
Boax107
1E-7 2x10°
1x10°
1E-8 0 PR R R | I R
e 024(?8101214
vV (V) Zaman (s)
Sekil 4.42. p-Si/n-CdO Sekil 4.43. p-Si/n-CdO
heteroeklem diyotunun karanlik ve heteroeklem diyotunun 100
UV aydinlatmas: altinda yar mWem ™ aydinlatmada Fotoakim-
logaritmik I — V karakteristikleri Zaman grafigi

Sekil 4.44’te p-Si/n-CdO heteroeklem diyotun ileri besleme durumundaki enerji-
band diyagrami verilmistir. Band yapisi cizilirken arayer atomlarmnin etkisi ihmal
edilmistir. n-CdO ve p-Si alttas arasinda olusmasi ihtimal olan ultra ince siliSsyum oksit
tabakasi da ihmal edilmistir. Diyagramda, yasak aralig1 aralig1 degerleri E,(CdO) = 2,17
eV ve E; (Si) = 1,12 eV olarak kullanilmigtir. CdO ve Si i¢in elektron afiniteleri sirasiyla
x(Cd0O)=4,51 eV ve x(Si)=4,05 eV olarak kullanilmistir. Sekil 4.44’ten goriildiigi gibi
iletim band1 AE;= x(CdO)- x(Si)=0,46 eV, valans band1 AE, = E (CdO)- E(Si)
+AE:=1,51 eV bulunmustur. AE}, degeri AE. degerinden daha yiiksektir. Bu durum, n-
CdO’dan p-Si’ye elektronlarin gegisinin, p-Si’den n-CdO’ya hol gecisinden daha fazla
oldugu anlamina gelmektedir. ileri besleme durumunda, potansiyel engelin kiigiik olmas1
nedeniyle elektronlar p-Si tarafina kolayca gecis yapabilirler. Bu yiizden, ileri besleme
akimi yiiksek voltaj uygulanmasi durumunda hizli bir sekilde artabilir [127].
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Sekil 4.44. Nano yapili p-Si/n-CdO heteroeklem diyotun enerji-band diyagram:

4.3. TiO2
4.3.1.TiO2 filmlerinin yapisal 6zellikleri

Sekil 4.45 ve Sekil 4.46’da farkli depolama sicakliklarinda sirasiyla cam ve p-Si
alttaglar tlizerine 5 kat elde edilen TiO: filmlerinin XRD spektrumlar1 verilmistir.
Sekillerden goriildiigii gibi tim filmler polikristal ve anataz yapida kristalenmistir
(JCPDS N0:021—-1272, TiO2). p-Si tizerine elde edilen filmlerin kristallenmelerinin, cam
alttag iizerine elde edilen filmlerden daha iyi oldugu goriilmiistiir. Bu sonucun p-Si
alttasgin tek kristal ve cam alttasa gore daha piiriizsiiz olmasindan kaynaklandig:
diisiiniilmektedir. En belirgin yansima diizlemlerinin (101), (004) ve (200) diizlemlerinde
Ki yansimalarin oldugu goriilmiistiir. XRD spektrumlart incelendiginde, en iyi
kristallenmelerin 600°C’de elde edilen T-600-C-5 ve T-600-S-5 filmlerine ait oldugu
goriilmistiir. Dolayisiyla yalnizeca T-600-C-5 ve T-600-S-5 filmleri i¢in orgii sabiti
degerleri hesaplanabilmis ve Cizelge 4.25’te verilmistir. (101) yansima diizlemi
haricindeki piklerin siddetlerinin diisiik olmasi ve buna bagli olarak da yaripik
genisliklerinin ¢ok dar olmasi sebebiyle diger filmlerin 6rgii sabitleri hesaplanamamastir.
Hesaplanan ortalama kristal boyutu degerleri nanometre mertebesinde olup, lineer bir

degisim gézlenmemistir.
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20 25 30 35 40 45 50 55 60
20 (derece)

Sekil 4.45. Farkli depolama sicakliklarinda cam alttas tizerine 5 kat elde edilen TiO>
filmlerinin XRD spektrumlart

Siddet

N 1 1 2 M
20 25 30 35 40 45 50 55 60
20 (derece)

Sekil 4.46. Farkli depolama sicakliklarinda p-Si alttas iizerine 5 kat elde edilen TiO>
filmlerinin XRD spektrumlari
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Cizelge 4.25. Farkli depolama sicakliklarinda cam ve p-Si alttas tizerine 5 kat elde edilen
TiOz filmlerinin ortalama kristal boyutu ve 6rgii sabiti degerleri

Filmkodu  (hkl) 20 (derece) FWHM dA) TC D (Ortalama Orgii sabitleri (A)
(derece) kristal boyutu)
(nm) a c
101 21,54 0,395 3,51846

T-400-C-5 004 - - = - -
200 s = s 21,54
101 25,291 0,684 3,51871

T-400-S-5 004 - - - - -
200 - S > 12,44
101 25,315 0,453 3,51543

T-450-C-5 004 - - - = =
200 - = - 18,75
101 25,304 0,638 3,51687

T-450-S-5 004 i, - i, = =
200 = = = 13,34
101 25,306 0,496 3,51668

T-500-C-5 004 - - - - -
200 - = - 17,15
101 25,306 0,680 3,51666

T-500-S-5 004 - - - S =
200 = = = 12,51
101 25,240 0,325 3,52566

T-550-C-5 004 - - - - -
200 s = s 26,17

101 25,306 0,653 3,51658
T-550-S-5 004 - - - - -

200 - - - 13,03
101 25,259 0,353 352308 1,66

T-600-C-5 004 37,761 0,453 238045 077 3,79034  9,52180
200 47,965 0,524 1,89200 058 24,10
101 25,285 0,374 351953 1,66

T-600-S-5 004 37,789 0,263 237880 082 3,78502  9,51508
200 48,036 0312 1,89250 051 22,75
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Sekil 4.47°de farkli depolama sicakliklarinda p-Si alttas iizerine 15 kat elde edilen
TiO2 filmlerinin XRD spektrumlart verilmistir. Spektrum incelendiginde, depolama
sicakligina bagli olarak TiO: filminin faz degisimi agik¢a goriilmiistiir. 700°C ve
800°C’de yalnizca anataz faz gozlenirken, daha yiliksek sicakliklarda rutil faz
gozlenmistir (JCPDS No0:04—0551, TiO). Rutil faz ilk olarak 900°C’de agikca
goriilmiistiir. Depolama sicakliginin artmasina bagli olarak rutil faza ait piklerin siddetleri
daha da artmistir. Cizelge 4.2°de farkli depolama sicakliklarinda elde edilen TiO2
filmlerine ait (hkl), 20, FWHM, d ve TC degerleri verilmistir. Cizelge 4.26
incelendiginde, en yiiksek T'C degerlerinin, T-700-S-15 ve T-800-S-15 filmleri i¢in (101)
diizlemine, diger filmlerin ise (110) diizlemine ait oldugu agikca goriilmiistiir. Ayrica
artan depolama sicakligina bagh olarak rutil fazin TC degerinin arttifi dolayisiyla
kristallenmenin de iyilestigi goriilmiistiir. Cizelge 4.27°de farkli depolama sicakliklarinda
elde edilen TiO> filmlerine ait ortalama kristal boyutu degerleri ve tetragonal yapiya ait
Orgli sabiti degerleri verilmistir. Depolama sicakligindaki artisin tane sinirlarinda
hareketliligi indiiklemesi nedeniyle, artan depolama sicakligina bagli olarak filmlerin
ortalama kristal boyutu degerleri yaklasik 37 nm’den 115 nm’ye artmistir. Dolayisiyla,
artan depolama sicaklig1 daha fazla tanenin birikmesine yol agmustir.

20 25 30 3 40 45 50 55 60

T T T T T T T ) T b
L s rutil —— T-1100-S-15/]

Siddet

% analay (= T-700-5-15|]

*

*
x* -

1 1 1 1 1 1 1
20 25 30 35 40 45 50 55 60
26 (derece)

Sekil 4.47. Farkli depolama sicakliklarinda p-Si alttas iizerine 15 kat elde edilen TiO>
filmlerinin XRD spektrumlar
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Cizelge 4.26. Farkli depolama sicakliklarinda elde edilen TiO filmlerinin (hkl), 26,
FWHM, d,ve TC degerleri

Film kodu Faz (hkl) 20 (derece) dA) FWHM (derece) I/Io TC
(101) 25,269 3,522 0,230 100 2,71
(004) 37,776 2,380 0,256 30 0,81
T-700-5-15 Anataz (200) 48,088 1,801 0,235 26 0,69
(105) 53,921 3,520 0,274 15 0,41
(211) 55,148 1,665 0,331 14 0,38
(101) 25,259 3,523 0,124 100 2,18
(110) 27,333 3,258 0,078 254 0,55
T-800-5-15 Anataz (004) 37,737 2,382 0,138 30 0,65
(200) 48,054 1,892 0,127 28 0,61
(101) 25,320 3,515 0,117 28 1,02
(110) 27,430 3,249 0,079 100 3,68
(101) 36,073 2,488 0,104 21 0,78
T-900-5-15 Rutil
(200) 39,276 2,201 0,192 15 0,55
(111) 41,248 2,186 0,123 15 0,54
(210) 44,088 2,052 0,124 13 0,47
@11) 54,362 1,686 0,216 13 0,46
(101) 25,306 3,517 0,592 21 0,79
(110) 27421 3,250 0,083 100 3,82
(101) 36,100 2,486 0,103 22 0,86
1000515 rutil (200) 39,248 2,296 0,096 14 0,52
(111) 41,259 2,187 0,103 15 0,57
(210) 44,068 2,05 0,120 12 0,44
(211) 54,352 1,686 0,138 13 0,51
(101) 25,225 3,528 0,701 16 0,69
(110) 27,440 3,247 0,074 100 4,29
(101) 36,001 2,487 0,087 20 0,85
100515 i (200) 39,001 2,295 0,143 9 0,40
(111) 41,255 2,187 0,083 12 0,52
(210) 44,071 2,053 0112 8 034
(211) 54,368 1,687 0,124 13 0,57
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Cizelge 4.27. Farkli depolama sicakliklarinda elde edilen TiO> filmlerinin ortalama
kristal boyutu ve orgii sabiti degerleri

D Orgii sabitleri (A)
Film kodu (Ortalama kristal boyutu) (nm) a c
T-700-S-15 36,99 3,78120 9,51800
T-800-S-15 68,61 3,78372 9,52572
T-900-S-15 108,16 4,59472 2,95921
T-1000-S-15 102,95 4,59611 2,95585
T-1100-S-15 115,48 4,59198 2,95793

4.3.2. TiO2 filmlerinin morfolojik 6zellikleri

Sekil 4.48 ve Sekil 4.49°da farkli depolama sicakliklarinda sirasiyla cam ve p-Si
alttaglar lizerine 5 kat elde edilen TiO2 filmlerinin FESEM goriintiileri verilmistir. Elde
edilen filmlerden p-Si alttas {izerine elde edilenlerin cam alttaga gore yiizeylerinin daha
homojen olarak kaplandiklari, piiriizsiiz bir ylizeye sahip olduklari goriilmiistiir. Hem cam
hem de p-Si alttas iizerine elde edilen filmlere bakildiginda, depolama sicakligindaki
artisa bagli olarak tane boyutlarinda artis gbzlenmistir ve nano boyuttaki tanelerden
meydana geldikleri goriilmiistiir. Gozlenen sonuglarin XRD sonuglarindan elde edilenler
ile uyumlu oldugu goriilmiistiir.

Sekil 4.50°da farkli depolama sicakliklarinda p-Si alttaglar iizerine 15 kat elde
edilen TiO2 filmlerinin FESEM goriintiileri verilmistir. Gorlintiiler incelendiginde,
depolama sicakligmin artisina bagl olarak kristal boyutunda artisin oldugu agik¢a
goriilmiistiir. Ayn1 egilim XRD spektrumlari incelendiginde goriilmiistiir. Anataz fazdan
rutil faza geciste biiyiik bir artis goriilmiistiir. Depolama sicakliginin 700°C’den 900°C’ye
artisiyla kristal boyutundaki artisla birlikte tane kenarlarindaki keskinlikte artmistir.
1000°C ve 1100°C’de film yiizeyinde kiriklar goriilmiistiir. Kristal biiylimeyi hizlandiran

tiim bu sonuglar termal etkiden kaynaklanmigtir [115].
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@)

T-550-C-5

Sekil 4.48. Farkli depolama sicakliklarinda cam alttaslar iizerine 5 kat elde edilen TiO>
filmlerinin 50.000 ve 300.000 biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri
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T-400-S-5 T-400-S-5

T-450-S-5 _ T-450-5-5

T-500-S-5

T-550-S-5

T-600-S-5

Sekil 4.49. Farkli depolama sicakliklarinda p-Si alttaslar iizerine 5 kat elde edilen TiO>
filmlerinin 30.000 ve 100.000 biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri
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T-700-S-15

T-800-S-15

7-900-5-15 7-900-5-15
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T-1000-S-15 T-1000-5-15
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T-1100-S:£.5 . 7-1100-15

Sekil 4.50. Farkli depolama sicakliklarinda p-Si alttaslar iizerine 15 kat elde edilen
TiO: filmlerinin 30.000 ve 100.000 biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri
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4.3.3.TiOz2 filmlerinin optik 6zellikleri

Cam alttaslar iizerine elde edilen filmlerin % T spektrumlart ve hv — (ahv)?
grafikleri sirasiyla Sekil 4.51 ve Sekil 4.52°de verilmistir. Cizelge 4.28°de filmlerin
gorlniir bolgedeki ortalama %T degerleri ile E; degerleri verilmistir. Elde edilen sonuglar
filmlerin %T ve E; degerlerinin artan depolama sicaklig1 ile azalma egiliminde oldugunu
gostermistir. %T degerleri incelendiginde, ayrica tiim filmlerin yiiksek geg¢irgenlige sahip
oldugu goriilmiistiir. Bu sonug, filmlerin homojen olmasina ve ylizey piiriizliiliigiiniin
diisiik olmasina igaret etmektedir. E; degerleri incelendiginde ise, depolama sicakliginin
artig1 ile azalma egiliminde oldugu goriilmustiir. E; degerindeki bu azalmanin, artan

depolama sicakligina bagli olarak oksijen bosluklarinin artmasindan kaynaklandig:

diistiniilmektedir [135, 136].

100 T T T T T T T
80 -
60 -
l_
X
40 - .
207 —— T-400-C-5 ]
—— T-450-C-5 |
—— T-500-C-5
0. —— T-550-C-5._
—— T-600-C-5
T T T T T T T T
200 400 600 800 1000

dalgaboyu (nm)

ekil 4.51. Farkli depolama sicakliklarinda cam alttaslar iizerine elde edilen TiO>
Sekil 4.51. Farkl: depol kliklarind, Ittaglar iizerine elde edilen TiO
filmlerinin %T spektrumlar
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14.52 (a-€). Farkli depolama sicakliklarinda cam alttaglar iizerine elde edilen TiO-
filmlerinin hv — (ahv)? grafikleri
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Cizelge 4.28. Farkli depolama sicakliklarinda cam alttaslar iizerine elde edilen TiO>
filmlerinin goriiniir bélgedeki ortalama %T ve Eq degerleri

Film kodu % T Ey (eV)
T-400-C-5 78 3,76
T-450-C-5 69 3,52
T-500-C-5 71 3,53
T-550-C-5 70 3,38
T-600-C-5 70 3,49

4.3.4.p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotunun elektriksel karakterizasyonu

Sekil 4.53’te oda sicakliginda nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun I — V
grafigi verilmistir. Karakterizasyon sonuglart géziiniinde bulundurularak bazi filmlerin
deneme Ol¢iimleri alinmig ve en iyi sonuglarin T-700-S-15 filmi kullanilarak iiretilen
diyot i¢in elde edildigi goriilmiistiir. Sekil 4.53’ten diyotun dogrultma 6zelligine sahip
oldugu goriilmiistiir. Yart logaritmik [ —V grafigi yardimiyla diyot parametreleri
belirlenmistir. Nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyot i¢in n ve ¢, degerleri sirasiyla
5,39 ve 0,58 eV olarak bulunmustur. Idaealite faktdriiniin bilyiik ¢ikmasina diyotun

ekleminde yer alan ara yiizey durumlarinin varliginin neden oldugu diistiniilmektedir.

1E-3 4
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1E-5
< 1E-6+
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1E-10

V (V)

Sekil 4.53. Nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun oda sicakligindaki yar
logaritmik I — V grafigi
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Ayn1 zamanda p-Si ylizeyindeki oksit tabakanin varligi ve seri direng degerinin
biiylik olmasi da idealite faktoriiniin degerini etkilemistir [137].

Daha 6nce de bahsedildigi gibi n degerinin biiylik ¢ikmasinin nedeni arayiizey
durumlar ve tuzaklardir. Bu nedenle heteroeklem diyotun davranisini kontrol eden iletim
mekanizmasini degerlendirmek icin logl — logV grafiginden yararlanilmistir. Sekil
4.54°te nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun logl — logV grafigi verilmistir.
Sekil 4.54’ten goriildiigii gibi, egri ii¢ lineer bolgeden olusmustur. Her bir bélgenin farkli
egim (m) degerine sahip olan farkli iletim mekanizmalarina karsilik gelmektedir. Akim
taginim mekanizmasi arayiizeydeki i¢ tuzaklarin varligina gore degisim gostermektedir.
L. bélgede (0,12 < V < 0,44), m degeri 2,37 olarak bulunmustur. Bu deger heteroeklem
diyotun iletim mekanizmasimin bu voltaj aralifinda SCLC mekanizmas: tarafindan
kontrol edildigini gostermistir. Ciinkii SCLC mekanizmasinin baskin oldugu durumlarda
m~2’dir [137, 138]. II. bolgede (0,48 <V < 1,2), m degeri 3,63 olarak bulunmustur.
Bu deger, diyotun iletim mekanizmasmin bu voltaj araliginda TCLC mekanizmasi
tarafindan kontrol edildigini gostermistir. Bu mekanizmada, yasak band icerisindeki
tuzak seviyesinin enerji dagilimindan dolayr m degeri 2 den biiyiik degerler alir [139].
I11. bolgede (1,8 <V < 5), m=1,51 olarak bulunmustur. Bu deger, bu voltaj araliginda
SCLC mekanizmasinin baskin olduguna isaret etmistir. Bu bdlgede, tiim tuzaklar
dolduruldugundan, akim alan smnirli (space-limited) bolgeye yaklagir ve serbest

tastyicilarin elektrik alana etkileri baskindir [138].

1074
10° 4
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e

107 5

10% 5
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Sekil 4.54. Nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun logl — logV grafigi
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Seri direncin  (R;) degerini belirleyebilmek igin Cheung metodundan
faydalanilmistir. Sekil 4.55°te dV /dIn(I) — I grafigi verilmistir. Grafigin egimi ve y-
eksenini kestigi noktadaki deger sirasiyla n ve Ry degerini vermektedir. n ve R, degerleri
sirastyla 5,03 ve 33,5 kQ olarak bulunmustur. n degeri Inl —V grafigi yardimiyla
bulunan degerden biraz farkli ¢ikmustir. Bu farkliligin seri direngten ve ara yiizey

durumlarindan kaynaklandig: diistiiniilmektedir [139].
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Sekil 4.55. Nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun ileri besleme bolgesinde
av o
T I grafigi

Sekil 4.56’da H(I) — I grafigi verilmistir. Grafikteki egrinin y-eksenini kestigi
nokta n@, degerini vermektedir. Bu egrinin egimi Rg degerini vermektedir. Bu Rg degeri,
Cheung metodu kullanilarak bulunan R degerinin tutarliligimi kontrol etmek ig¢in
kullanilmistir. Sekil 4.56’dan heteroeklem diyotun ¢, ve R, degerleri sirasiyla 0,68 eV
ve 30,8 kQ bulunmustur. dV /dIn(I) — I ve H(I) — I grafikleri yardimiyla bulunan R,
degerleri birbirine ¢ok yakin bulunmustur.

R degerini kontrol etmek i¢in bir baska yontem ise Norde metodudur. Sekil
4.57°de F(V) — V(V) grafigi verilmistir. Bu metot kullanilarak, Sekil 4.57 yardimiyla
heteroeklem diyotun ¢, ve R, degerleri sirasiyla 0,51 eV ve 49,0 kQ bulunmustur.
Cheung ve Norde metotlari ile bulunan R degerlerinde farklilik goriilmiistiir. Bu farkin
sebebi olarak, Cheung modelinin yiiksek voltaj bolgesinde, Norde modelinin tiim voltaj

bolgesinde uygulanmis olmasindan kaynaklanabilecegi diistiniilmiistiir [140].
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Sekil 4.56. Nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun H(I) — I grafigi
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Sekil 4.57. Nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun F (V) — V grafigi

Sekil 4.58’de nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotunun ideal enerji-band
diyagrami verilmistir. Band diyagramini olustururken TiO2 ve p-Si’nin elektron
afiniteleri (y) sirastyla 4,30 eV ve 4,05 eV alinmistir. E; degerleri ise TiO2 ve p-Si igin
sirastyla 3,15 eV ve 1,12 eV olarak alinmistir. Elektron igin engel enerjisi AE, =
x(Ti0,) — x(Si) = 4,30 — 4,05 =0,25eV ve hol igin engel enerjisi AE, =
E,(TiOy) + AE. — E4(Si) = 3,15+ 0,25 — 1,12 = 2,28 eV bulunmustur. ~ Valans
bandindaki band siireksizliginin (band discontinuity), iletim bandindakinden daha yiiksek
oldugu goriilmiistiir. Bu nedenle heteroeklem diyotun ileri besleme I —V grafigine

bakildiginda, elektron iletimin daha baskin oldugu sdylenebilir. Bu sonug, heteroeklem

155



diyotun ileri besleme durumunda ¢ok yiiksek akim gegirmesi, ters besleme durumunda

ise cok diisiik akim gegirmesi anlamina gelmektedir.

n-TiO, f_, p-Si
E,. ¢o / I
1 % (Si)
¥ (Ti02)
! E.
E l 747%:-““ ESi) 5
by T P e — 5
E(TiOy)  ====51
AE,
l 1

Sekil 4.58. Nano yapili p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun ideal enerji-band diyagrami

4.4. SnO2
4.4.1.5n0Oz2 filmlerinin yapisal 6zellikleri

Sekil 4.59°da farkli tavlama sicakliklarinda p-Si alttas iizerine elde edilen SnO>
filmlerinin XRD spektrumlar1 verilmistir. Tiim filmler polikristal yapiya sahip olup,
tetragonal yapida (JCPDS kart no: 041—1445, SnOz) kristallenmiglerdir. Filmlerin (110),
(101), (211) ve (220) yansima diizlemlerine sahip oldugu goriilmiistiir. Cizelge 4.29°da
filmlere ait 26, FWHM, d, TC, orgii sabitleri ve ortalama kristal boyutu degerleri
verilmistir. Hesaplanan ortalama kristal boyutu degerleri nanometre mertebesinde olup,
artan tavlama sicakligi ile lineer bir degisim gozlenmemis ancak artis egiliminde oldugu
goriilmiistiir. En yiiksek TC degerinin (101) diizleminde oldugu goriilmiistiir. En iyi TC
degeri S-600 filminde elde edilmistir.
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Sekil 4.59. Elde edilen SnO: filmlerinin XRD spektrumlart
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Cizelge 4.29. Farkli tavlama sicakliklarinda elde edilen SnO; filmlerinin (hkl), 26,
FWHM, d, TC, orgii parametreleri ve ortalama kristal boyutu degerleri

Film kodu  (hkl) 20 FWHM d@&) TC a(A) c(A) D (Ortalama kristal
(derece)  (derece) boyutu) (nm)
110 26,730 1,409 3,33 0,98
S-400 101 33,632 1,177 2,66 1,31 4,73761 3,19694 7,37
211 51,793 - 1,76 0,71

110 26,279 1,408 3,39 0,97
S-500 101 33,606 1,368 2,66 1,30 4,75173 3,19263 6,34

211 51,739 1171 1,76 0,73

110 26,136 1,348 3,40 0,95

S-600 101 33,427 1,065 2,68 1,33 4,75175 3,21001 8,15
211 51,757 1,282 1,76 0,73
110 26,570 1,209 3,35 1,00

S-700 101 33,895 0,952 2,64 1,26 4,74053 3,18299 9,12

211 51,918 1,302 1,76 0,74

110 26,545 1,202 3,36 0,99
S-800 101 33,882 1,020 2,64 1,29 4,74503 3,18338 8,51
211 51,884 1,295 1,76 0,72
110 26,561 1,185 3,35 0,98
101 3910 1,060 264 129 [ EEEEE il
S-900
211 51,917 1,307 1,76 0,74

4.4.2.Sn0O: filmlerinin morfolojik 6zellikleri

Sekil 4.60°da 400°C depolama sicakliginda elde edilen SnO: filminin farklh
bliylitmelerdeki FESEM goriintiileri  verilmistir. Goriintiilerden filmin homojen
kaplandig1 goriilmiistiir. Sekil 4.61°de ise farkli tavlama sicakliklarinda elde edilen SnO2
filmlerinin FESEM goriintiileri verilmistir. Goriintiilerden de anlasildigi gibi artan
tavlama sicakligi ile izotermal biiylime gerceklesmis ve bu durum filmlerin ortalama
kristal boyutlarinda artisa sebep olmustur. Sicakligin daha da arttirilmasiyla taneler arasi

bosluklar olusmaya baslamistir.
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Sekil 4.60. 400°C depolama sicakhiginda elde edilen SnO> filminin 50.000 ve 300.000
biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri
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Sekil 4.61. Farkl: tavlama sicakliklarinda elde edilen SnO filmlerinin 50.000 ve
300.000 biiyiitmelerdeki FESEM goriintiileri

160



4.4.3.5n0: filmlerinin optik 6zellikleri

SnO; filmlerinin  E; degerlerini belirleyebilmek icin difiiz  reflektans
spektrumlarindan yararlanilmistir. Sekil 4.62°de igte S-400, S-500 ve S-600 filmlerine ait
diftiz reflektans spektrumlari verilmistir. Filmlerin E; degerlerini belirleyebilmek igin
difiiz reflektans degerleri Kubelka-Munk fonksiyonu yardimiyla absorpsiyon degerlerine
doniistiiriilmiistiir. Aymi1 filmler igin hv — (F(R)hv/t)? grafikleri Sekil 4.62’de
verilmistir. S-400, S-500 ve S-600 filmleri i¢in E, degerleri sirasiyla 3,70; 3,86 ve 4,06
olarak bulunmugtur. Elde edilen sonuglar, artan tavlama sicakligi ile birlikte Ej,
degerlerinin arttigini gostermistir. Tavlama sicakliginin SnO; filmlerinin E; degerlerinde
onemli rolii vardir. Genel olarak saf olmayan OH™ iyonlarinin varligi bant araliginin
diismesine neden olmaktadir. Yiiksek sicakliklarda OH ™ iyonlarinin buharlagmasi, yasak
enerji araliginda artisa neden olabilecegi diisiiniilmektedir [141]. Diger filmlerin Ej

degerlerinin hesaplamalarinin yapilabilmesi i¢in gerekli olan difiiz reflektans
spektrumlar1 almamamistir. Bu durumun, tavlama sicaklifina bagli olarak film

kalinliginin azalmasindan kaynaklanmis olabilecegi diistiniilmektedir.
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Sekil 4.62. Farkl: tavlama sicakliklarinda elde edilen SnO filmlerinin reflektans
spektrumlart ve hv-(F(R)hvit)? grafikleri
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4.4.4.p-Si/n-SnO2 heteroeklem diyotun elektriksel 6zellikleri

Elde edilen SnO filmleri arasindan S-600 kodlu film ile fabrikasyonu yapilan nano
yapili p-Si/n-SnO, heteroeklem diyotunun yar1 logaritmik I —V grafigi Sekil 4.63’te
verilmistir. Karakterizasyon sonuglar1 goziiniinde bulundurularak diger filmlerin deneme
Olgtimleri de alinmis fakat en iyi dogrultma S-600 filmi kullanilarak iiretilen diyot i¢in
bulunmustur.

S-600 filmi kullanilarak elde edilen diyotun yari logaritmik [ — V grafiginden,
idealite faktorii ve engel yiiksekligi hesaplanmigtir. Diyotun idealite faktorii 5,22 olarak
bulunmustur. Diyotun oda sicakliginda engel yiiksekligi ise 0,49 eV olarak bulunmustur.
Elde edilen n degerinin 1°den biiyiik bir deger olmasinin nedeninin arayiizey durumlart,

seri direng degeri ve dogal oksit tabakasindan kaynaklandigi diigiiniilmiistiir.
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Sekil 4.63. p-Si/n-SnO2 heteroeklem diyotunun oda sicakligindaki yari logaritmik I —V
grafigi

fletim mekanizmalarmi belirlemek igin Sekil 4.64’te p-Si/n-SnO2 heteroeklem
diyotunun ileri besleme logl — logV egrileri verilmistir. logl — logV egrisinin ileri
besleme voltajina karsilik gelen kismi farkli iletim mekanizmalarina isaret eden farkl
bolgelerle karakterize edilmistir. Sekil 4.64’te goriildiigi  gibi ileri
karakteristikleri ti¢ farkli lineer bolgeden olusmustur. Bu bolgelerin farkli egimlere sahip
oldugu goriilmiistiir. Diisiik voltaj araligindaki 1. bolgede, yaklasik 1,68 egim degeriyle

SCLC mekanizmasinin baskin oldugu gorilmistiir. II. bolgede, genis band aralikli
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heteroeklem diyotlarda gozlenen I~exp(aV) iliskisi geregi akim degeri eksponansiyel
olarak artis gostermistir. Uygulanan voltaj degerindeki artisa bagli olarak tasiyici
yogunlugundaki artisin, akim degerindeki bu hizli artisin sebebi olabilecegi
diistiniilmektedir. Ayrica, arayiizey durumlar1 da heteroeklem diyotun elektrofiziksel
davraniginda 6nemli rol oynamaktadir. Boyle bir yapida, arayiizey durumlar1 donér veya
akseptor gibi davranabilir. III. Bolgede ise, SCLC mekanizmasinin baskin oldugu
goriilmiistiir. Yiiksek voltaj degerlerinde, enjeksiyon seviyesi yiiksek oldugu zaman aygit

doluluk sinirina yaklastigi i¢in egrinin egimi artma egilimindedir [100].

LogV (V)

Sekil 4.64. p-Si/n-SnO; heteroeklem diyotunun oda sicakliklarindaki ileri besleme
logl — logV egrisi

Sekil 4.65’te p-Si/n-SnO2 heteroeklem diyotunun oda sicakligindaki F(V)-V grafigi
verilmistir. Diyotlarin seri diren¢ ve engel yliksekligini hesaplamak icin alternatif bir
yontem olan Norde metodu kullanilanilarak hesaplanmis olan ¢p ve Rs degerleri sirastyla
0,60 eV ve 0,92 kQ dur. Norde metodu yardimiyla hesaplanan ¢p degerinin, I —V

karakteristigi yardimiyla hesaplanmis olan degere yakin oldugu goriilmiistiir.
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Sekil 4.65. p-Si/n-SnO2 heteroeklem diyotunun oda sicakligindaki F(V)-V grafigi

Sekil 4.66’da nano yapili p-Si/n-SnO> heteroeklem diyotun enerji-band diyagrami
verilmistir. E iletim band1 sinir1, Ex Fermi seviyesi, Ey, valans bandi smir1, AE., band
kesiklilikleridir. Diyagramda, yasak enerji aralig1 degerleri E;(SnO2) = 4,06 eV ve E,
(Si) = 1,12 eV olarak kullanilmigtir. SnO2 ve Si igin elektron afiniteleri sirasiyla
x(Sn0O2)=4,50 eV ve y(Si)=4,05 eV olarak kullanilmigtir. Sekil 4.66’dan goriildigii gibi
iletim bandi AE;= x(SnO2)— x(Si1)=0,45 eV, valans band1 AE, = E,(SnO2)- E,(Si)
+E-=3,39 eV bulunmustur. AE}, degeri AE. degerinden daha yiiksektir. Bu durum, p-
Si/n-SnO, heteroeklem diyotunun ileri beslenmesi durumunda ¢ok yiiksek akim
gecirirken, ters beslenmesi durumunda c¢ok diisiik akim gecirecegi seklinde

yorumlanmustir.
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Sekil 4.66. p-Si/n-SnO- heteroeklem diyotunun enerji-band diyagrami
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5. TARTISMA ve SONUC

Bu ¢alismada sol jel spin kaplama yontemi kullanilarak farkl: alttaslar tizerine (cam,
ITO ve p-Si) ZnO, CdO, TiO2 ve SnO> filmleri elde edilmistir. Depolama ve ¢ozelti
parametrelerinin ~ filmlerin  fiziksel oOzellikleri {izerine etkileri arastirilmigtir.
Karakterizasyon sonuglar1 incelenerek segilen filmler kullanilarak, heteroeklem diyotlar
iiretilmis ve elektriksel karakterizasyonlar1 incelenmistir.

ZnO filmler farkli dondiirme hizlarinda, farkli molaritelerde ve farkli depolama
sicakliklarinda farkl alttaglar tizerine elde edilmislerdir. Artan dondiirme hizi ile birlikte
alttas iizerinde kalan ¢6zelti miktarinin azalmasi nedeniyle, film kalinlig1 azalmstir.
Artan molarite degerine bagh olarak da ¢ozelti icerisindeki ZnAc miktar1 artmig yani
¢Oziinen parcaciklar arasindaki elektrostatik etkilesme artmistir. Bunlara bagl olarak
¢oziinen maddelerin bir araya toplanma ihtimalinin artmasiyla film kalinlig1 artmistir.

Farkli alttaslar {izerine elde edilen ZnO filmlerinden 4000 rpm, 0,5 M, 500°C
depolama sicakliginda elde edilen filmlerin en iyi kristallenmeye sahip oldugu
belirlenmistir. Daha sonra p-Si alttas ilizerine elde edilen filmlerin depolama sicakligi
arttirilarak, filmin kalitesi iizerine sicakligin etkisi arastirilmistir. En 1yi kristallenmenin
800°C depolama sicakliginda elde edilen filme ait oldugu belirlenmistir. Elde edilen tiim
filmlerin polikristal yapiya sahip oldugu ve hekzagonal yapida kristallendigi
belirlenmigtir. Tiim filmlerde en yiiksek TC degerinin (002) diizleminde oldugu
goriilmiistiir. Filmlerin tane boyutlarinda artan depolama sicaklig: ile birlikte bir tane
smirindan  digerine atomlarin gegisi ile kristal boyutlarinda izotermal biiyiime
gerceklesmistir.

Elde edilen ZnO filmlerin FESEM goriintiileri incelendiginde, dondiirme hizinin
lineer bir etkisi gézlenmezken, farkli molaritelerde elde edilen filmlerin artan ¢ozelti
molaritesine bagli olarak ortalama kristal boyutlarinin biiyiime egiliminde oldugu
gorilmistlir. p-Si alttag iizerine elde edilen ZnO filmlerinin FESEM goriintiileri
incelendiginde, artan depolama sicaklig ile birlikte, hekzagonal yapiya sahip taneciklerin
sayisinda artis gozlenmistir. Yani Sicaklik artist ile birlikte, izotermal biiyiime
gerceklesmis ve kristal boyutlarinin artti1 goriilmistiir.

Cam ve ITO alttaslar iizerine elde edilen ZnO filmlerin %T spektrumlari, artan
dondiirme hizi ile film kalinliginin azalmasindan dolay: filmlerin gegirgenlik degerlerinin

artma egiliminde oldugunu gostermistir. Bu filmlerin E; degerlerinin artan dondiirme

hiziyla birlikte azalma egiliminde oldugu ve bu durumun kuantum boyut etkisinden
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kaynaklanmis olabilecegi diisiiniilmektedir. Cam ve ITO alttaslar tizerine elde edilen ZnO
filmlerin goriiniir bolgedeki %T spektrumlari, artan molarite degeri ile film kalinliginin
artmasindan dolay1 filmlerin gegirgenlik degerlerinin azaldigini gostermistir. Bu filmlerin
E, degerlerinde molaritenin ¢ok fazla etkisi olmadigi goriilmiistiir. Cam ve ITO alttaglar
tizerine elde edilen ZnO filmlerin goriiniir bolgedeki %T spektrumlari, artan depolama
sicakligi ile film kalinhiginin azalmasindan dolay: filmlerin gecirgenlik degerlerinin
arttigini gostermistir. Bu filmlerin E; degerlerinde ise depolama sicakliginin ¢ok fazla
etkisi olmadig1 goriilmiistiir. Dondiirme hizinin ve molaritenin filmlerin kalitesi {izerine
etkisi ve filmlerin kusur durumlar1 PL dl¢limleri yardimiyla arastirilmistir.

0,5 M, 4000 rpm ve 600°C depolama sicakliginda elde edilen Z9-S kodlu film
kullanilarak {iretilen nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotunun, farkli ortam
sicakliklarinda I — V 6lgiimleri alimmustir. Ileri besleme karakteristiginden lo degerleri
belirlenmis ve artan ortam sicakligi ile eksponansiyel olarak arttigi goriilmiisttir. Artan
ortam sicakligina bagli olarak n degerinin azaldigi ve ¢, degerinin arttig1 goriilmiistiir.
Ortam sicaklig1 arttigi zaman daha fazla elektron engel yiiksekligini agmak igin gerekli
enerjiye sahip oldugundan dolayi, ¢, degeri artan ortam sicakliklifina bagl olarak
artmistir. Norde metodu kullanilarak nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotun farkli
ortam sicakliklarinda R ve ¢, degerleri hesaplanmis ve artan ortam sicakligi ile hem ¢,
hem de R; degerinin artig egiliminde oldugu goriilmistiir. R degerlerinin oldukga yiiksek
bulunmasinmn,  oksit  tabakalardan  kaynaklandigi  diisiiniilmektedir.  Iletim
mekanizmalariin belirlenebilmesi igin farkli ortam sicakliklarindaki ileri besleme
logl — logV egrileri ¢izilmistir. 296 K ve 323 K’de alinan olglimler ileri besleme
karakteristiklerinin Ui¢ farkli lineer bolgeden olustugunu gostermistir. 1. bolgede omik
Ozelligin baskin oldugu, II. bolgede I~exp(aV) iliskisi geregi akim degerinin
eksponansiyel olarak arttigi ve III. bolgede ise SCLC mekanizmasinin baskin oldugu
goriilmiistiir. 383 K’de alinan 6l¢iim sonucu ileri besleme karakteristiginin iki lineer
bolgeden olustugu goriilmiistiir. 1. bolgenin omik bdlge, II. bdlgenin ise SCLC
mekanizmasinin baskin oldugu bélge oldugu belirtilmistir. Nano yapili p-Si/n-ZnO
heteroeklem diyotun fotovoltaik davranigini karakterize etmek igin karanlik ve UV
aydinlatmasi altinda [ —V Olctimleri alinmistir. Geri besleme bolgesinde akim,
aydinlatma siddetine bagli olarak artis géstermistir. V. degeri 0,19 V, I, degeri 8,03x10"
8 A bulunmustur. Elde edilen bu degerler nano yapili p-Si/n-ZnO heteroeklem diyotun

fotovoltaik davranis sergiledigini gostermistir. Nano yapili n-ZnO/p-Si heteroeklem
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diyotun 296 K’de zamana bagli fotoakim 6l¢iimii alinmistir. Diyot iizerine aydinlatma
uygulandiktan sonra, yani lamba agildiktan sonra, fotoakim degeri zamana bagli olarak
aniden artis géstermis ve fotoakim sabit bir deger almistir. Diyotun fotoakim degerindeki
bu artis p-Si ve n-ZnO yariletkenlerinin elektron afiniteleri arasindaki farktan
kaynaklanmistir. Lamba kapatildiktan sonra akim ilk degerlerine ulagmistir. Fotoakim
degerleri diyotun iyi fotoiletken 6zellik sergiledigine isaret etmistir.

CdO filmler farkli dondiirme hizlarinda ve farkli pH degerlerinde cam ve p-Si
alttaslar iizerine elde edilmislerdir.

Farkli dondiirme hizlarinda elde edilen CdO filmlerinin XRD spektrumlari
incelendiginde, en 1yi film olusumunun 2000 rpm’de pH=7 olan ¢ozelti kullanilarak cam
ve p-Si alttaglar iizerine elde edilen filmlere ait oldugu sonucuna varilmistir. Tim
filmlerin kiibik ve polikristal yapida kristallendigi belirlenmistir. En yiiksek TC degerinin
(111) diizleminde oldugu goriilmiistiir. En biiyiik ortalama kristal boyutu degerinin en
diisiik dondiirme hizinda elde edildigi belirlenmistir. Farkli pH degerlerinde elde edilen
CdO filmlerinin XRD spektrumlar1 incelendiginde, en iyi film olusumunun 4000 rpm’de
pH=7 olan ¢6zelti kullanilarak cam ve p-Si alttaslar {izerine elde edilen filmlere ait oldugu
sonucuna vartlmstir. Tim filmlerin kiibik ve polikristal yapida kristallendigi
belirlenmistir. En yiiksek TC degerinin (111) diizleminde oldugu goriilmiistiir. Ayni
parametrelerde sirasiyla cam ve p-Si alttaslar iizerine elde edilen filmlerden, p-Si tek
kristal alttas lizerine elde edilen filmlerin daha 1yi kristallendigi sonucuna ulasilmistir.

Farkli dondiirme hizlarinda cam alttaglar {lizerine elde edilen CdO filmlerinin
FESEM goriintiileri incelendiginde, filmlerin hepsinin kiiresel yapilardan olustugu, artan
dondiirme hiz1 ile film kalitesinin bozuldugu ve en homojen kaplamanin 2000 rpm
dondiirme hizinda, pH=7 olan ¢6zelti kullanilarak cam alttas iizerine elde edilen filme ait
oldugu gortilmiistiir. Farkli dondiirme hizlarinda p-Si alttaslar iizerine elde edilen CdO
filmlerinin FESEM goriintiileri incelendiginde, filmlerin hepsinin kiiresel yapilardan
olustugu, artan dondiirme hiz1 ile film kalitesinin iyilestigi ve en homojen kaplamanin
2000 rpm dondiirme hizinda, pH=7 olan ¢ozelti kullanilarak p-Si alttas lizerine elde edilen
filme ait oldugu goriilmiistiir. Farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak
cam alttaslar lizerine elde edilen CdO filmlerinin FESEM goriintiileri incelendiginde,
filmlerin hepsinin kiiresel yapilardan olustugu ve en iyi kaplamanin pH=7 ve pH=10 olan
cozeltiler kullanilarak, 4000 rpm’de cam alttaslar iizerine elde edilen filmlere ait oldugu

gorilmistiir. Farkli pH degerlerinde hazirlanan ¢ozeltiler kullanilarak p-Si alttaglar
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tizerine elde edilen CdO filmlerinin FESEM goriintiileri incelendiginde, filmlerin
hepsinin kiiresel yapilardan olustugu ve pH=7 olan ¢ozelti kullanilarak 4000 rpm’de p-Si
alttas tlizerine elde edilen filmde tiim ylizeyin hemen hemen tamaminin kaplandigi
gorilmistiir.

Homojen kaplamanin yapilabildigi pH=7 olan ¢ozelti kullanilarak 4000 rpm ve
2000 rpm’de cam alttas iizerine elde edilen filmlerin goriiniir bolgedeki ortalama %T ve
E, degerleri belirlenmistir. pH=7 olan ¢6zelti kullanilarak 4000 rpm’de cam alttas lizerine
elde edilen filmin goriiniir bolgedeki ortalama %T degeri %54, E; degeri 2,08 eV olarak
bulunmustur. pH=7 olan ¢6zelti kullanilarak 2000 rpm’de cam alttas {izerine elde edilen
filmin goriinir bolgedeki ortalama %T degeri %32, E; degeri 2,17 eV olarak
bulunmustur. Filmlerin goriintir bolgedeki ortalama %T degerleri oldukega diistiktiir.

2000 rpm dondiirme hizinda ve pH=7 olan ¢6zelti kullanilarak elde edilen film
kullanilarak iiretilen p-Si/n-CdO heteroeklem diyotunun oda sicakliginda I — V' 6lgtimii
yapilmustir. Diyotun I — V grafiginden, n ve ¢, degerleri sirasiyla 3,02 ve 0,64 eV olarak
bulunmustur. Norde metodu kullanilarak p-Si/n-CdO heteroeklem diyotun R, ve ¢,
degerleri sirasiyla 7,135 kQ ve 0,71 eV olarak bulunmustur. p-Si/n-CdO heteroeklem
diyotun fotovoltaik davramisini karakterize etmek i¢in karanlik ve UV aydinlatmasi
altinda [ —V ol¢iimleri yapilmistir. UV lamba ile aydinlatilan diyotun geri besleme
akiminda artis gozlenmistir. V. ve Iy, degerleri sirastyla 0,04 V ve 9,92x10° A olarak
bulunmustur. Bu sonuclar diyotun fotovoltaik davranis sergiledigini gostermistir.

p-Si/n-CdO heteroeklem diyotun zamana bagli fotoakim oOl¢iimii yapilmistir.
Fotoakim degerleri diyotun 1yi fotoiletken 6zellik sergiledigine isaret etmektedir. Diyot
izerine aydinlatma uygulandiktan sonra fotoakim degeri zamana bagli olarak aniden artis
gostermis ve fotoakim sabit bir deger almistir. Diyotun fotoakim degerindeki bu artis p-
Si ve n-CdO yariiletkenlerinin elektron afiniteleri arasindaki farktan kaynaklandigi
seklinde yorumlanmistir.

TiO; filmler farkli depolama sicakliklarinda (400—600°C) sirasiyla cam ve p-Si
alttaslar iizerine 5 kat, ardindan da yalnizca p-Si alttas iizerine daha yiiksek depolama
sicakliklarinda (700—1100°C) 15 kat olarak elde edilmislerdir.

400—600°C arasindaki depolama sicakliklarinda cam ve p-Si alttaslar tizerine 5 kat
elde edilen TiO; filmlerin XRD analizi sonuglarindan, filmlerin timiiniin polikristal ve

anataz yapida kristallendigi goriilmiistiir. Ayrica, p-Si tizerine elde edilen filmlerin
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kristallenmelerinin, cam alttas iizerine elde edilen filmlerden daha iyi oldugu
goriilmistiir. Bu sonucun p-Si alttasin tek kristal ve cam alttasa gore daha piiriizsiiz
olmasindan kaynaklandig diisiiniilmektedir. XRD spektrumlari incelendiginde, en iyi
kristallenmelerin 600°C’de elde edilen T-600-C-5 ve T-600-S-5 filmlerine ait oldugu
goriilmiistiir. 700—1100°C arasindaki depolama sicakliklarinda p-Si alttas {izerine 15 kat
elde edilen TiO> filmlerin XRD analizi sonuglari, depolama sicakligina bagli olarak TiO-
filminin faz degistirdigi goriilmiistiir. 700°C ve 800°C’de yalnizca anataz faz gozlenirken
daha yiiksek sicakliklarda rutil faza ait pikler gozlenmistir. Depolama sicakliginin
artmasina bagli olarak rutil faza ait piklerin siddetleri daha da artmistir. Depolama
sicakligindaki artisin tane sinirlarinda hareketliligi indiiklemesi nedeniyle, filmlerin
ortalama kristal boyutu degerleri 37 nm’den 115 nm’ye artmistir.

400—600°C aras1 depolama sicakliginda cam ve p-Si alttaglar tizerine 5 kat elde
edilen TiO; filmlerin FESEM goriintiileri, p-Si alttas iizerine elde edilenlerin cam alttasa
gbre daha homojen kaplandiklarini, piiriizsiiz bir ylizeye sahip olduklarini géstermistir.
Depolama sicakligindaki artisa bagli olarak tane boyutlarinda artis gozlenmistir.
700—1100°C arasi depolama sicakliginda p-Si alttag tizerine 15 kat elde edilen TiO2
filmlerin FESEM goériintiileri1 depolama sicakliginin artisina bagli olarak kristal
boyutunda artisin oldugunu gostermistir. Anataz fazdan rutil faza geciste kristal
boyutunda biiyiik bir artis goriilmiistiir. Depolama sicakliginin 700°C’den 900°C’ye
artisiyla, kristal boyutlar1 ve tane kenarlarindaki keskinlikler artmistir. 1000°C ve
1100°C’de film yiizeyinde kiriklar goriilmiistiir. Kristal biiylimeyi hizlandiran tiim bu
sonuglar termal etkiden kaynaklanabilecegi diisiiniilmektedir.

Cam alttaslar tlizerine elde edilen TiO: filmlerin %T degerleri incelendiginde, tiim
filmlerin yiiksek gecirgenlige sahip oldugu ve artan depolama sicakligi ile azalma
egiliminde oldugu gorilmustiir. E; degerleri incelendiginde ise, en diisiik E, degerinin
en yiksek depolama sicakliginda elde edildigi goriilmustiir. E; degerlerinin artan
depolama sicakligi ile azalma egiliminde oldugu gortilmistir. E; degerindeki bu
azalmanin, artan depolama sicakligina bagl olarak oksijen bosluklarinin artmasindan
kaynaklandig: diistintilmektedir.

700°C depolama sicakliginda p-Si alttas tizerine 15 kat elde edilen elde edilen TiO>
filmi kullanilarak tretilen p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotunun oda sicakliginda I —V
Olctimii yapilmistir. Diyotun I — V grafiginden, n ve ¢ degerleri sirasiyla 5,39 ve 0,58

eV olarak bulunmustur. idaealite faktdriiniin biiyiik ¢ikmasina diyotun ekleminde yer alan
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ara yilizey durumlarinin varliginin neden oldugu diisiiniilmektedir. Ayn1 zamanda p-Si
yiizeyindeki oksit tabakanin varlig1 ve seri diren¢ degerinin biiylik olmasi da idealite
faktoriintin degerini etkilemistir. p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun davranisini kontrol
eden iletim mekanizmasini aragtirabilmek i¢in logl — logV grafiginden yararlanilmistir.
Cizilen egri {i¢ lineer bolgeden olusmustur. 1. bolgede (0,12 <V < 0,44) hesaplanan
egim degeri bu voltaj aralifinda diyotun iletim mekanizmasinin SCLC mekanizmasi
tarafindan kontrol edildigini gostermistir. II. bolgede (0,48 < V < 1,2) hesaplanan egim
degeri bu voltaj araliginda diyotun iletim mekanizmasinin TCLC mekanizmasi tarafindan
kontrol edildigini gostermistir. III. bolgede (1,8 < V' < 5) hesaplanan egim degeri ise bu
voltaj araliginda diyotun iletim mekanizmasimin SCLC mekanizmasi tarafindan kontrol
edildigini gostermistir. p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun R; degerini belirleyebilmek i¢in
Cheung metodundan faydalanilmistir. dV /dIn(l) — 1 grafiginin egimi ve y-eksenini
kestigi noktadaki deger kullanilarak hesaplanan n ve R degeri sirasiyla 5,03 ve 33,5 kQ
olarak bulunmustur. n degeri I —V grafigi yardimiyla bulunan degerden biraz farklh
cikmigtir. Bu farkliligin seri direngten ve ara ylizey durumlarindan kaynaklandigi
diistiniilmektedir. H(I) — I grafigi kullanilarak p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun ¢, ve
Ry degerleri sirasiyla 0,68 eV ve 30,8 kQ bulunmustur. dV /din(l) —1 ve H(I) — I
grafikleri yardimiyla bulunan R degerleri birbirine ¢ok yakin bulunmustur. Norde
metodu kullanilarak p-Si/n-TiO2 heteroeklem diyotun ¢, ve R degerleri sirasiyla 0,51
eV ve 49,0 kQ bulunmustur. Cheung ve Norde metotlar: ile bulunan R degerlerinde
farklilik goriilmustiir. Bu farkin sebebi olarak, Cheung modelinin yiiksek voltaj
bolgesinde, Norde modelinin tiim voltaj bdlgesinde uygulanmis olmasindan
kaynaklanabilecegi diistiniilmektedir.

SnO: filmleri farkli tavlama sicakliklarinda p-Si alttaglar tizerine elde edilmislerdir.

Farkli tavlama sicakliklarinda p-Si alttas iizerine elde edilen SnO2 filmlerinin XRD
spektrumlar1 tiim filmlerin polikristal yapiya sahip oldugunu ve tetragonal yapida
kristallendigini gostermistir. Artan tavlama sicakligi ile ortalama kristal boyutu
degerlerinin lineer degismedigi ancak artis egiliminde oldugu goriilmiistiir. En yiiksek TC
degerinin (101) diizleminde oldugu goriilmiistiir. En yiliksek TC degeri S-600 filmi i¢in
elde edilmistir.

400°C depolama sicakliginda elde edilen SnO: filminin farkli biiyiitmelerdeki
FESEM goriintiileri filmin homojen kaplandigini gostermistir. Artan tavlama sicakligi

(500—900°C) ile izotermal biiyiime gerg¢eklesmis ve bu durum filmlerin ortalama kristal
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boyutlarinda artisa sebep olmustur. Sicakligin daha da arttirilmasiyla taneler arasi
bosluklar olusmaya baglamistir.

SnO filmlerinden bazilarinin E; degerleri, difliz reflektans degerlerinin Kubelka-
Munk fonksiyonu yardimiyla absorpsiyon degerlerine doniistiiriilmesi ile belirlenmistir.
S-400, S-500 ve S-600 filmleri igin E; degerleri sirasiyla 3,70; 3,86 ve 4,06 olarak
bulunmustur. Elde edilen sonuglar, artan tavlama sicakligi ile birlikte E; degerlerinin
arttigini gostermistir. Tavlama sicakliginin SnOz filmlerinin E,; degerleri iizerinde dnemli
rolii vardir. Genel olarak saf olmayan OH™ iyonlariin varlig1 bant araliginin diismesine
neden olmaktadir. Yiiksek sicakliklarda OH™ iyonlarinin buharlagsmasi, yasak enerji
araliginda artisa neden olabilecegi diisiiniilmektedir.

600°C tavlama sicakliginda p-Si alttas iizerine 600°C tavlama sicakliginda elde
edilen film kullanilarak tiretilen p-Si/n-SnO> heteroeklem diyotunun oda sicakliginda I —
V 6lgtimii yapilmistir. Diyotun I — V grafiginden, n ve ¢ degerleri sirasiyla 5,22 ve 0,49
eV olarak bulunmustur. Iletim mekanizmalarini belirlemek igin p-Si/n-SnO; heteroeklem
diyotunun ileri besleme logl — logV egrileri cizilmistir. Ileri besleme karakteristigi {i¢
farkli lineer boélgeden olusmustur. Bu bolgelerin farkli egimlere sahip oldugu
gorilmistiir. Diisiik voltaj araligindaki I. bélgede SCLC mekanizmasinin baskin oldugu
goriilmustiir. I1. bolgede genis band aralikli heteroeklem diyotlarda gozlenen I~exp(aV)
iligkisi geregi akim degeri eksponansiyel olarak artig gostermistir. III. Bolgede ise, SCLC
mekanizmasinin baskin oldugu goriilmiistiir. Norde metodu kullanilanilarak @, ve Rs
degerleri hesaplanmis ve sirasiyla 0,60 eV ve 0,92 kQ olarak bulunmustur. Norde metodu
yardimiyla hesaplanan @, degerinin, [ — V karakteristigi yardimiyla hesaplanmis olan
degere yakin oldugu goriilmiistiir.

Yapilan caligmalar, sol jel spin kaplama yontemiyle elde edilen metal oksit
filmlerinin yapisal, morfolojik ve optik Ozelliklerinin filmlerin elde edilme
parametrelerinden olduk¢a fazla etkilendigini gostermistir. Depolama ve ¢ozelti
parametrelerinin degisimi ile film 6zelliklerinin istenilen dogrultuda degistirilebilecegi
saptanmistir. Uygun parametrelerde elde edilen ZnO, CdO, TiO2 ve SnO- filmlerinin

heteroeklem diyot {iretimi i¢in kullanima uygun olduklar1 goriilmiistiir.
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