T.C.
YILDIZ TEKNIK UNIVERSITESI
FEN BIiLIMLERi ENSTITUSU

SAYDAM ILETKEN OKSIT TABAKALARDA YAPISAL OZELLIKLERIN
ARASTIRILMASI

AHMET TEKO

YUKSEK LiSANS TEZi
METALURJI VE MALZEME MUHENDISLIGi ANABILiM DALI
URETiIM PROGRAMI

DANISMAN
PROF. DR. AHMET EKERIM

ISTANBUL, 2014



T.C.
YILDIZ TEKNIK UNiVERSITESI
FEN BIiLIMLERi ENSTITUSU

SAYDAM ILETKEN OKSIT TABAKALARDA YAPISAL OZELLIKLERIN
ARASTIRILMASI

Ahmet TEKO tarafindan hazirlanan tez calismasi 27.05.2014 tarihinde asagidaki jri
tarafindan Yildiz Teknik Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisi Metaliirji ve Malzeme
Mihendisligi Anabilim Dal’nda YUKSEK LISANS TEZi olarak kabul edilmistir.

Tez Danismani
Prof. Dr. Ahmet EKERIM

Yildiz Teknik Universitesi

Juri Uyeleri
Prof. Dr. Ahmet EKERIM

Yildiz Teknik Universitesi

Prof. Dr. Muhlis Nezihi SARIDEDE

Yildiz Teknik Universitesi

Prof. Dr. Aysegiil AKDOGAN EKER

Yildiz Teknik Universitesi




ONSOz

Tez konumun tespitinde, yonlendirmesinde samimi alaka ve yardimlarini esirgemeyen,
lisans ve lisansisti Ogrenimim boyunca derin tecribelerinden istifade ettigim
muhterem hocam Prof. Dr. Ahmet EKERIM'e tesekkiir ve hiirmetlerimi sunarim.

Tez calisma slirecim boyunca gllerylz ile ilgi gosteren, hicbir zaman kiymetli
desteklerini esirgemeyen hocam Dr. Niliifer EVCIMEN DUYGULU'ya tesekkiir ederim.

Tez calismam sirasinda TUBITAK MAM laboratuvarlarinin imkanlarini sunan sayin Dog.
Dr. Alp Osman KODOLBAS'a ve Adem YENISOY'a tesekkiirlerimi sunarim.

Tez calismamdaki degerli yardimlarindan dolayr Dog¢.Dr. Siireyya AYDIN YUKSEL'e
tesekkiri bir borg bilirim.

Bu sirecte birlikte calismaktan memnun oldugum degerli arkadasim Mustafa
SALKIM'a;

Manevi desteginden mahrum birakmayan degerli meslektasim Sevilay AKPINAR'a
tesekkir ederim.

Mikemmel bir aile olduklar icin kendilerine ebediyyen minettar oldugum sevgili
babam Zekeriya TEKO, annem Sener TEKO ve ablam Zeynep TEKO'ya bana her zaman
sabir ve anlayis gosterdikleri icin en icten tesekkirlerimi sunarim.

Mayis, 2014

Ahmet TEKO



ICINDEKILER

Sayfa

R LAY LT = I 1 =] PR vii

KISALTIMIA LISTEST ottt ettt ettt ettt et s e et e eaessnaeenaaesateesnaeeneas viii

SEKIL LESTEST ..ttt eeeeeeeee et eee s eeeeeeeeeeeeeseeeeeaseseeeeeeseeesesseeeseseeseeeeeeesesseaseseeeeeeeaeees ix

CIZELGE LISTESH v eeeeeeeeeeeee e ee et e eeeee et eeeeesee e eeeeeeeeeeeeeeesseeeseeeeeeeeeeeeseseeeeaeeeens xii

(074 =3 OO XV

FAY 2 ) I 2 AN N XVii
BOLUM 1

L] 1

I R 1 =Y = (o 072=] | S 1

A 1= 41 o 1Y 0 1= ol OO PPPRPR 3

S T o 1o Yo ) =S 4
BOLUM 2

LITERATUR INCELEMESI .ttt ettt ettt sttt sna et s snteesnaeenaeeaes 5

2.1  Saydam iletken Oksit Tabaklar.......cccoooiiviiiieieiiieeeie e 5

2.1.1 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Genel Ozellikleri ...........cccveevveennen. 6

2.1.2  Saydam iletken Oksit Tabakalarin Kullanim Alanlari..........cccoeevveenneee 6

2.1.3  Saydam iletken Oksit Tabakalarin Giines Pili Uygulamalari................ 7

2.1.4 Saydam iletken Oksit Tabakalarda Kullanilan Malzeme Cesitleri........ 9

2.1.4.1 Kalay Oksit Filmler (SN0O2)...ccccoveveiiiiieieeeeeeeeeccieee e 10

2.1.4.2 indiyum-Kalay Oksit Filmler (ITO) ......cocvevereeieiieeeee e 10

2.1.5 Cino Oksit (ZNO) FIlMIET .covvvriiiieee et 10

2.1.5.1 Cinko Oksit (ZnO) Filmlerin Elektriksel Ozellikler ........................ 12

2.1.5.2  Optik OzZeIlIKIET ...oeovvieieeieeieeeeeee et 15

2.1.5.3 Cinko Oksit Filmlere Katki Elemanlarinin Etkisi..........cccccvuunnnne... 16

iv



2.1.5.4 Aliminyum Katkili Cinko Oksit Filmler.......ccccoeeeeeeeeeiiieeeiiiennnnn.n. 17

2.1.5.5 Galyum Katkili Cinko Oksit Filmler........ccccovvvviieiiieeeiiieeeiieeenen, 17
2.1.6  Saydam iletken Oksit Tabakalarin Uretiminde Kullanilan Yéntemler18
2.1.6.1  SICratma TEKNISi.....ccvvvruuiiiieeeeiieeeiiee et eeeeeer e 19
2.2 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Biyiitme Sonrasi islemleri ................. 22
2.2.1 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Kaplama Sonrasi Isil islemleri...... 22
2.2.2  Saydam iletken Oksit Tabakalarin Biyiitme Sonrasi Yiizey Asindirma
K=Y 1 1= TR 27
BOLUM 3
DENEYSEL CALISIMALAR ..ceeceee ettt e e e e et e e e e e et e e et e e et e e e e e e e e eeaans 32
3.1 Saydam iletken Oksit TabaKalar.......ccccveviiieieiiiecieeeee e 32
3.2 Saydam iletken Oksit Tabakalarda Biiyiitme Sonrasi islemler ................. 33
3.2.1  Blyitme Sonrasi IS ISIeM .. ..c.cciviieieiieceeecee e 35
3.2.2 Blyutme Sonrasi YUzey ASINAINMA ...uvveeeieeeeeieeeeiiiiiiieeeeeeeeeesrnnneeeens 36
3.3 Biyiitme Sonrasi islemler Uygulanan Filmlerin Karakterizasyonu........... 37
I T N (1 1] 111 PP PPN 37
3.3.2  Elektriksel Ozdir@nCu . i uiiceeeeeeeeeeeeeeie ettt ettt 37
3.3.3  Optik GEGIrZeNIiK...ciee i et 39
3.3.4  YUzey PUrGzIGIGZU ....cceeeevvieee et 39
BOLUM 4
DT\ Y @ 1V O L I 3 41
4.1 Isil islemin Saydam iletken Oksit Filmler Uzerine Etkisinin incelenmesi ..41
4.1.1 sl islemin ZnO Filmler Uzerine ELKiSi ......cccvevvveiverieeeeieeecee e s 42
4.1.1.1 |Isil islemin ZnO Filmlerin Elektriksel Ozellikleri Uzerine Etkisi.....42
4.1.1.2 Isil islemin ZnO Filmlerin Optik Ozellikleri Uzerine Etkisi............. 46
4.1.1.3 Isil islemin ZnO Filmlerin FOM Degerleri Uzerine Etkisi .............. 57
4.1.2 Isil islemin AZO Filmler Uzering EtKiSi.......cccoovvveviriveieiiiecie e 60
4.1.2.1 Isil islemin AZO Filmlerin Elektriksel Ozellikleri Uzerine Etkisi.....60
4.1.2.2 1.2.21sil islemin AZO Filmlerin Optik Ozellikleri Uzerine Etkisi....64
4.1.2.3 Isil islemin AZO Filmlerin FOM Degerleri Uzerine Etkisi.............. 75
4.1.3 Isil islemin GZO Filmler Uzerine EtKiSi........cccoovevirieeeeieieseeciiieinene 78
4.1.3.1 Isil islemin GZO Filmlerin Elektriksel Ozellikleri Uzerine Etkisi.....78
4.1.3.2 lsil islemin GZO Filmlerin Optik Ozellikleri Uzerine Etkisi............ 82
4.1.3.3 Isil islemin GZO Filmlerin FOM Degerleri Uzerine Etkisi.............. 92
4.2  Yizey Asindirmanin Saydam iletken Oksit Filmler Uzerine Etkisinin
LYo (= TR AT PR 95
4.2.1 Yizey Asindirmanin GZO Filmler Uzerine Etkisinin incelenmesi....... 95
4.2.1.1 Yizey Asindirmanin GZO Filmlerin Elektriksel Ozellikleri Uzerine
EEKIST +vvvvvvrtteietttttiit ittt aa e aaararabaabaaa————abaaaaaaaa——————. 96
4.2.1.2 Yizey Asindirmanin GZO Filmlerin Optik Ozellikleri Uzerine Etkisi
.................................................................................................. 98
4.2.1.3 Yizey Asindirmanin GZO Filmlerin FOM Degerleri Uzerine Etkisi
101



4.2.1.4 Yizey Asindirmanin GZO Filmlerin Yiizey Ozellikleri Uzerine Etkisi

................................................................................................ 103
BOLUM 5
SONUGLAR VE TARTISIVIA oo eeeeeeeeeseeeeeeee e s eeeee e e eeeeseseeseesseasesseesesseseens 107
KAYNAKLAR ..o oo eeeeee s e seeseseessesseseeeeeeseesees e s e seeese s eeeeeeesaesessensessensesseeeed 115
OZGECMIS ..ot e e e e e e e ees e e e s e e e e e e e s ee e e e e s eeeeseneeeeens 120

Vi



SIMGE LISTESI

Sn
In
Zn

F3IFasamOoRAQ

eV
Mg
nm

cm
MHz
scem
Pa

X O

Rs
Rq
Ra
hv

Kalay

indiyum

Cinko

Kadminyum

Silisyum

Elektriksel iletkenlik
Optik emilim

Ohm

10" m

Santigrad derece
Kilogram

Metre

Mikron

Elektrovolt

Magnezyum

10 m

Volt

10%m

Megahertz

Standart kiibik santimetre-dakikada
Pascal

Elektriksel alan

Akim yogunlugu
Elektriksel rezistivite
Direng

Levha direnci

Karakok ortalama purizltlik (nm)
Ortalama purizlalik (nm)
foton enerjisi

Vii



KISALTMA LISTESI

AZO
AFM
CdTe
CIGS
CVD
D.l.
DC
EDX
FOM
GZ0
HCI
HF
HIT
ITO
IPA
IR
KOH
LCD
low-e
OLED
R.F.
Sio
SEM
SI'\OZ
uv
UVv-VvIS
Zn0O

Aliminyum Katkil Cinko Oksit
Atomik Gli¢ Mikroskobu
Kadminyum-Telliir Glnes Pili
Bakir indiyum-Galyum Diselenyum Giines Pili
Kimyasal Buhar Biriktirme
De-iyonize Su

Dogru Akim

Enerji Dagilimh X-lsini Spektrometresi
Basarimin Olciiti

Galyum Katkili Cinko Oksit
Hidroklorik Asit

Hidroflorik Asit

Heteroeklem Gilines Pili
indiyum Kalay Oksit Film
izopropil Alkol

KizilGtesi

Potasyum Hidroksit

Sivi Kristal Ekran

Diisik Emisyon

Organik Isik Yayan Diyot
Radyo Frekansi

Saydam iletken Oksit Tabaka
Taramali Elektron Mikroskobu
Kalay Oksit

Ultraviyole

Optik Gegirim Spektrometresi
Cinko Oksit

viii



SEKIL LISTESI

Sekil 2.

Sekil 2.
Sekil 2.
Sekil 2.
Sekil 2.
Sekil 2.
Sekil 2.
Sekil 2.
Sekil 2.
Sekil 3.
Sekil 3.
Sekil 3.
Sekil 3.
Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.
Sekil 4.

[EEN

N

N = O 00

w

[ I~

Sayfa

Saydam iletken oksit tabakalarin kullanim alanlari (a)LCD goriinti
paneli[22], (b) Dokunmatik ekran uygulamasi[23], (c) Disik
emisyona sahip cam[24], (d) OLED uygulamasi[25]..........ccccvvvruunnnnn... 7
SiO tabakalarin kullanildigi giines pili uygulamalari (a) HIT, (b)
CdTe[27], (c) Amorf Si[13], (d) Gratzell Hiicresi[28], (e) CIGS[29]....... 9
Zincite minerali ve sentetik cinko oksit (a) turuncu zincite minerali,

(b) sentetik cinko oksit kristali[16]........ccvvveeiieeeiiiieeriiiiieeeeeeeeeeeriaenn, 11
Cinko oksitin wurtzite orgisi. Kiiclik daireler ¢inko atomlarini, buyik
daireler oksijen atomlarini gostermektedir[31]. .cccooveeeiireiiiiiennnnn.. 12
Cinko oksidin yapisinda (i¢ degerlikli yabanci atomlar ve anyon

DOSIUKIAIT KUSUTU ...ccvvviiiiieeeeceeeeeceee et e e e e eeees 14
Zn0O filmlerde iletkenligin aliminyum katki miktari ile degisimi[30,31]
........................................................................................................ 14

Yari iletken seffaf malzemelerin spektral dagilimi: Agap ve Apl, bant
aralig sogurmasi ve serbest elektron plazma sogurmasinin olustugu

dalgaboylaridir[30,31] ...couvrieiieeeeeeeeeee e 16
Sigratma yontemi iyon tasinim mekanizmasi sematik gorintisa.....19
Radyo frekansi ile sicratma teknigi .........oeevvvveieiieeeeiiieeiiiicieeeeeeeeeeens 21
Yiizey asindirma isleminin akis semasi olarak gosterimi................... 36
Bliyitme sonrasi islemler uygulanan film karakterizasyonunun akis
semas! 0larak gOSteriMi.....cceeeeeeeiiiieeiiiciiee e 37
(a) Rezistivite ve sheet rezistansin tanimi, (b) Dort-nokta prob
teknigi[30,31] .ccciieiieiieeeeeeeeee 38
(a) Dort-nokta prob tekniginin sematik gériiniim, (b) D6rt-nokta

(o] o] T {=1 o o | TSRO UPUUPPRRt 39
ZnO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi elektriksel 6zdireng

(o 1Y =41y [0 1 =] o TR 43
ZnO filmlerin 200°C’'de 1s1l islem sonrasi elektriksel 6zdireng

(o 1Y =41y [0 1 =] o TR 44
ZnO filmlerin 300°C’'de i1sil islem sonrasi elektriksel 6zdireng

(o 1Y =d1Y [0 1 =] o TP 45

ZnO filmin taramali elektron mikroskobundaki kesit gorintisd....... 46
ZnO filmlerin 100°C’'de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri.



Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.

10

11
12
13
14
15
16

17
18

19

20

21

22

23

24
25
26

ZnO filmlerin 200°C’de 1s1l islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri

ZnO filmlerin 100°C’'de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem
sonrasl, (d) 45 dakika isil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

ZnO filmlerin 200°C’'de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem
sonrasl, (d) 45 dakika isil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

ZnO filmlerin 300°C’'de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem
sonrasl, (d) 45 dakika isil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

........................................................................................................ 56
ZnO filmlerin 100°C’'de 1s1l islem sonrasi FOM degisimleri................ 58
ZnO filmlerin 200°C’'de 1sil islem sonrasi FOM degisimleri................ 59
ZnO filmlerin 300°C’'de 1sil islem sonrasi FOM degisimleri................ 60
AZO filmlerin 100°C’de isil islem sonrasi elektriksel 6zdireng

(o 1Y =d1Y [0 1 =] o TP 61
AZO filmlerin 200°C’de isil islem sonrasi elektriksel 6zdireng

(o 1Y =d1Y [0 1 =] o U PPURRRP 62
AZO filmlerin 300°C’de isil islem sonrasi elektriksel 6zdireng

(o 1=y =d1Y [0 1 =] o TP 63

AZO filmin taramali elektron mikroskobundaki kesit goriintisi ...... 64
AZO filmlerin 100°C’de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri

AZO filmlerin 100°C’de isil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem
sonrasl, (d) 45 dakika isil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

AZO filmlerin 200°C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem
sonrasl, (d) 45 dakika isil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

AZO filmlerin 300°C’de isil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem
sonrasl, (d) 45 dakika isil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

........................................................................................................ 74
AZO filmlerin 100°C’de isil islem sonrasi FOM degisimleri................ 75
AZO filmlerin 200°C’de 1sil islem sonrasi FOM degisimleri................ 76
AZO filmlerin 200°C’de 1sil islem sonrasi FOM degisimleri................ 77



Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.

Sekil 4.
Sekil 4.

Sekil 4.

27

28

29

30
31

32

33

34

35

36

37
38
39
40
41
42

43

44

45

46

GZO filmlerin 100°C’'de 1s1l islem sonrasi elektriksel 6zdireng

(o 1Y =d1Y [0 1 =] o TP 79
GZO filmlerin 200°C’de 1s1l islem sonrasi elektriksel 6zdireng
(o 1=y =d1Y [0 1 =] o PP 80
GZO filmlerin 200°C’de 1s1l islem sonrasi elektriksel 6zdireng
(o 1Y =d 1Y [0 1 =] o PR 81

GZO filmin taramali elektron mikroskobundaki kesit gérintisd ...... 82
GZO filmlerin 100°C’'de 1s1l islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri

GZO filmlerin 200°C’de 1s1l islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem
sonrasl, (d) 45 dakika isil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

GZO filmlerin 200°C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem
sonrasl, (d) 45 dakika isil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

GZO filmlerin 300°C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem
sonrasl, (d) 45 dakika isil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

........................................................................................................ 91
GZO filmlerin 100°C’de is1l islem sonrasi FOM degisimleri ............... 92
GZO filmlerin 200°C’'de is1l islem sonrasi FOM degisimleri ............... 93
GZO filmlerin 300°C’de isil islem sonrasi FOM degisimleri ............... 94
GZO filmlerin %0,1 HCI ¢cOzeltisinde 1 saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4
saniye ve 5 saniye ylizey asindirma sonrasi elektriksel 6zdireng

(o 1Y =41y [0 1 =] o TR 97
Yiizey asindirma islemlerinde kullanilan GZO filmin taramali elektron
mikroskobundaki kesit gOrintlst...........oevvvvvieiiieeeeiiieeiiiciieee e, 98
GZO filmlerin %0,1 HCl ¢ozeltisi ile ylizey asindirma sonrasi optik
geCirgenlik degisimIeri. ... 99

GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢ozeltisinde ylzey asindirma sonrasi bant
arahigi degisimleri (a) Baslangic, (b) 1 saniye, (c) 2 saniye, (d) 3 saniye,

(e) 4 saniye, (f) 5 SANIYE....cevvviceiieee e 101
GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢ozeltisinde ylizey asindirma sonrasi FOM

Lo 1<y =41y [0 1 <] o U PP 102
GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢ozeltisinde ylzey asindirma sonrasi ylizey
SEM gOTUNTUIETT vuueneieeeeeeeeeiceie e e e e e e ea e 104
GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢ozeltisinde ylizey asindirma sonrasi AFM

= Lol 0¥ ] 0] V] [T o TR RRRR 105

Xi



GIZELGE LISTESI

Cizelge 2.
Cizelge 2.

Cizelge 3.
Cizelge 3.

Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.

Cizelge 4.

Cizelge 4.

10
11
12
13

14

Sayfa
Cinko oksitin fiziksel 6zellikIEri[16] .........cevvvvrreiiieeeeiieeeiiiceieeeeeeeeeens 11
Literatlr calismalarinda kullanilan malzeme cesitleri ve asindirma
parametreleri[14,15,16,17,18,19,20]......ccceuvrrceiieeeeerieerrriiiieeeeeneeenns 30
Isil islem ¢alismalarda kullanilan numuneler ve kodlandiriimasi....... 33
Yizey plrizlendirme calismalarindak kullanilan numuneler ve
oY | Y a T ITg 1 Va0 = 1] PRSPPI 35
100°C’de uygulanan isil islemin ZnO filmler Gzerine etkisi ve kalinlik
(o 1Y =L<T 4 1T o T RO 42
200°C’de uygulanan isil islemin ZnO filmler izerine etkisi ve kalinlhk
(o 1<y =L<T 4 1T o T TR 43
300°C’de uygulanan isil islemin ZnO filmler tizerine etkisive kalinlik
(o 1Y =L<T 4 1T o TR 44
ZnO filmlerin 100°C’'de 1s1l islem Oncesi ve sonrasi optik gecirgenlik
(o 1Y <0< 4 1T o T RO 47
ZnO filmlerin 200°C’'de 1s1l islem 6ncesi ve sonrasi optik gecirgenlik
(o 1Y <0< 4 1T o TR 48
ZnO filmlerin 300°C’'de 1s1l islem Oncesi ve sonrasi optik gecirgenlik
(o 1Y <0< 4 1T o TR 49
ZnO filmlerin 100°C’'de 1sil islem 6ncesi ve isil islem sonrasi bant
1= 1= W [<T={<T o 1= o PR 51
ZnO filmlerin 200°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi
(o 1Y <0< 4 1T o TR 53
ZnO filmlerin 300°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi
(o 1Y <0< 4 1T o TR 55

ZnO filmlerin 100°C’'de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri ...57
ZnO filmlerin 200°C’'de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri ...58
ZnO filmlerin 300°C’'de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri ...59
100°C’de uygulanan isil islemin AZO filmler izerine etkisi ve kalinlik

(o [T =L<T 4 1T o T TP 61
AZO filmlerin 200°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri
........................................................................................................ 62

Xii



Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.
Cizelge 4.

Cizelge 4.

Cizelge: 4. 39

15

16

17

18

19

20

21

22

23

24

25

26

27

28

29

30

31

32

33

34

35

36

37

38

Cizelge 4. 40

AZO filmlerin 300°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri

........................................................................................................ 62
AZO filmlerin 100°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

(o 1Y <0< 4 1T o TR 65
AZO filmlerin 200°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

(o 1Y =L=T 4 1T o TR 66
AZO filmlerin 300°C’de 1sil islem dncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

(o 1Y <0< 4 1T o TR 67
AZO filmlerin 100°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi bant aralig

(o 1Y =L=T 4 1T o TR 69
AZO filmlerin 200°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi

(o 1Y <0< 4 1T o T RO 71
AZO filmlerin 300°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi bant aralig

(o 1Y =L<T 4 1T o T TR 73

AZO filmlerin 100°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri...75
AZO filmlerin 200°C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri...76
AZO filmlerin 300°C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri...77
GZO filmlerin 100°C’de 1s1l islem Oncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri

........................................................................................................ 78
GZO filmlerin 200°C’'de 1s1l islem Oncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri
........................................................................................................ 79
GZO filmlerin 300°C’de 1s1l islem Oncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri
........................................................................................................ 80
GZO filmlerin 100°C’'de 1s1l islem Oncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

(o 1Y <0< 4 1T o T RO 83
GZO filmlerin 200°C’de 1s1l islem Oncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

(o 1Y =L<T 4 1T o TR 84
GZO filmlerin 300°C’'de 1s1l islem Oncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

(o 1Y <0< 4 1T o TR 85
GZO filmlerin 100°C’de 1s1l islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi

(o 1Y <0< 4 1T o TR 86
GZO filmlerin 200°C’'de 1s1l islem Oncesi ve sonrasi bant araligi

(o 1Y =0T 4 1T o TP 88
GZO filmlerin 300°C’de 1s1l islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi

(o 1Y <0< 4 1T o TR 90

GZO filmlerin 100°C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri...92
GZO filmlerin 200°C’de 1s1l islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri...93
GZO filmlerin 300°C’'de i1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri...94
%0,1'lik HCI ¢ozeltisi kullanilarak uygulanan yizey asindirma

isleminin GZO filmler Gzerine etkisi......cccoeeeeveeiiiiieiiiiiiieeeeeeeeeene, 96
GZO filmlerin %0,1 HCI ¢Ozeltisi ile ylizey asindirma dncesi ve sonrasi
optik gecirgenlik degerleri ... veeeiiiiiiee e, 99
GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢ozeltisinde ylizey asindirma Oncesi ve
sonrasi bant araligi degerleri.......cccoveevvveeiieeeeiieecce e, 100
GZO filmlerin %0,1'lik HCl'de ylizey asindirma 6ncesi ve sonrasi FOM
Lo 1<y <0< 4 1T TP 102

Xiii



Cizelge 4. 41 GZO filmlerin %0,1'lik HCl'de ylizey asindirma 6ncesi ve sonrasi ylizey
PUrGZIGITK dEZEIIEIT wvveeeeeee e eeeens 106

Xiv



OZET

SAYDAM ILETKEN OKSIT TABAKALARDA YAPISAL OZELLIKLERIN
ARASTIRILMASI

Ahmet TEKO

Metallirji ve Malzeme Mihendisligi Anabilim Dall

Yiuksek Lisans Tezi

Tez Danismani: Prof. Dr. Ahmet EKERIM

Saydam iletken oksit (SiO) tabakalar, yiiksek elektrik iletkenligine ve optik gecirgenlige
sahip olan fotovoltaik malzemelerdir. Bu o6zelliklerinden dolayi giines pillerinde 6n
ylzey elektrotu olarak kullanilmalarinin disinda disiik emisyona sahip camlarda ve
dokunmatik uygulamalarda da kendisine kullanim alani  bulmustur. Ticari
uygulamalarda simdiye kadar kalay oksit (Sn0O;), indiyum-kalay oksit (ITO) ve ¢inko
oksit (ZnO) olmak lizere (g tip saydam iletken oksit tabaka kullanilmistir. Cinko oksit
filmlere aliminyum, galyum, magnezyum, indiyum gibi katki elemanlari ilave
edilmektedir. Bu katki elemanlarinin ilavesiyle yapidaki tasiyici konsantrasyonu
artirllarak elektriksel 6zellikler iyilestiriimektedir.

Saydam iletken oksit tabakalarin optik, elektriksel ve yiizey 6zelliklerini iyilestirmek icin
blyutme sonrasi bazi islemler uygulanmaktadir. Bu islemlerden baslica olanlar isil islem
ve ylzey asindirmadir. Isil islemler ile yapinin tane boyutu ve bilesimi degistirilerek,
filmin optik ve elektriksel 6zellikleri iyilestirilmektedir. Yiizey asindirma ile blylitme
sonras! ylzey plrizIlGalGgla istenen degerde olmayan filmlerin ylizey purazltlikleri
arttirllarak 1sik tuzaklama ozellikleri gelistirilmektedir.

Bu calismada saydam iletken oksit tabakalara bliyitme sonrasi islemlerin etkisi
incelenmistir. Isil islemin elektriksel, yapisal ve optik 6zelliklere etkisinin belirlenmesine
yonelik gerceklestirilen islemler farkh slire ve sicakliklarda atmosfere acik ortamda
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isitici tabla yardimiyla gerceklestirilmistir. Deneyler 100 °C, 200 °C ve 300 °C’de her bir
sicakhk degeri icin, 15 dakika, 30 dakika, 45 dakika ve 60 dakika siirelerince
gerceklestirilmistir. Ylzey asindirmanin etkisini incelemek amaciyla GZO filmler; 1
saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4 saniye ve 5 saniye slrelerde % 0,1'lik HCl| ¢ozeltisine
daldirilarak kimyasal asindirma islemi yapilmustir.

Blydtialen ince filmlerin karakterizasyonunda cok cesitli teknikler kullaniimistir. Film
kalinliklari taramali elektron mikroskobisi (SEM) yontemiyle olgilirken, filmlerin 6z
direnc degerleri dort uclu 6lciim probu ile hesaplanmistir. Optik gecirgenlik degerleri
optik gecirim (UV-VIS) yardimiyla dlcilirken, ylzey purizlilik degerleri atomik kuvvet
mikroskobu (AFM) ile belirlenmistir. Saydam iletken oksit tabakalarda verimlilik
Olcltlint belirlemek icin "figure of merrit" olarak adlandiriimis iletkenligin ve optik
emilimin birbirleri ile orani hesaplanmistir.

Isil islem deneyleri sonucunda sadece ZnO filmlerin 6zdirenc degerleri >10° Q.cm
mertebelerine ulasirken, % optik gecirim degerleri >% 83 degerlerinde o6lglilmustir.
Bant araligi 3,40 eV'den 3,30 eV degerlerine diserken FOM degerleri 100 °C'de 45.
dakikanin sonunda, 200 °C'de 15. dakika ve 30. dakikanin sonunda artisa ugramistir.
AZO filmlere uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda 6zdireng degerleri en yiksek
>10% Q.cm mertebelerine ulasirken % optik gecirim degerleri >% 87 degerlerinde
Olcilmustlir. Bant araligi degerleri 3,98 eV'den 3,71 eV degerlerine diiserken FOM
degerleri FOM degerleri %40 oraninda disus gostermistir. GZO filmlerde ise elektriksel
ozdirenc degerleri genellikle >10° Q.cm mertebesinin Gstine cikmamis, % optik
gecirgenlik degerleri >% 81 degerlerinde seyretmistir. Bant araligi degerleri 4,00 eV'den
3,80 eV degerlerine dismis, FOM degerleri ise en fazla % 31 oraninda disis
gostermistir.

Yiizey asindirma islemleri uygulanan GZO filmlerin 5. saniyenin sonucunda neredeyse 2
katina cikarak 1,222 x10°'den 2,2461 x10°'ye ulasmistir. Filmlerin % optik gecirgenlik
degerleri % 84-85 civarinda degismistir. Bant araligi degerleri 4,00 eV'den 3,85 eV'ye
dismustir. FOM degerleri 5. saniyenin sonunda % 50 oraninda azalmistir. Yiizey
plrizlGlik degerleri ise 5. saniyenin sonunda iki katina ¢ikarak 5,10 nm'den 9,35 nm
degerlerine ulasmaktadir.

Anahtar Kelimeler: Saydam iletken oksit tabaka, bliylitme sonrasi ylizey islemleri, 1sil
islem, ylizey asindirma, ylzey purazltlik

YILDIZ TEKNIK UNIVERSITESi FEN BiLIMLERI ENSTITUSU
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ABSTRACT

INVESTIGATION OF STRUCTURAL PROPERTIES OF TRANSPARENT
CONDUCTIVE OXIDES

Ahmet TEKO

Department of Metallurgical and Materials Engineering

MSc. Thesis

Adviser: Prof. Dr. Ahmet EKERIM

Transparent conductive oxide (TCO) films are photovoltaic materials which have high
electrical conductivity and optical transmission features. Because of these properties,
they are used in solar cells as front surface electrode and also in low-emission glasses
and touch-operated applications. So far in commercial applications three types of
transparent conductive oxide films are used which are Tin-Oxide (Sn02), Indium-Tin-
Oxide (ITO) and Zinc-Oxide (ZnO). Aluminum, gallium, magnesium, indium are added as
the doping elements to the Zinc-Oxide films. Electrical properties are improved by
increasing carrier mobility in the structure with this addition of elements.

Some post deposition techniques are used to the transparent conductive oxide films to
improve optical, electrical and surface properties. The main ones of these techniques
are annealing and surface etching. Post annealing change grain size and composition of
the structure, thus optical and electrical properties of the film is improved. Films that
are not at the desired values of surface roughness after the deposition are applied
surface etching to improve to increase light trapping features.

After deposition of transparent conductive oxide film in the present study examined
the effect of the process. Processes of determining the effects of post-annealing on
electrical, structural and optical features were performed in different durations and
temperatures in atmosphere with the help of hot plate. Experiments carried out at 100
°C, 200 °C and 300 °C for each temperature value at 15 minutes, 30 minutes, 45
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minutes and 60 minutes of durations. In order to examine the effect of surface
etching; GZO films immerged into 0.1% of HCI solution for performing the chemical
etching process at 1 second, 2 seconds, 3 seconds, 4 seconds and 5 seconds of periods.

Wide variety of techniques used in characterization of grown thin films. Film
thicknesses were measured by the method of scanning electron microscope (SEM).
Resistivity values of films were calculated with four-point probe. Optical transmittance
values have been measured with optical transmittance (UV-VIS). Surface roughness
values were determined with atomic force microscope (AFM). To determine the
efficiency criteria in the transparent conductive oxide layers, conductivity and optical
absorption rate which is also called as “figure of merit” was calculated with each other.

As a result of the post-annealing experiments resistivity values of only ZnO films are
reached to >10-2 Q.cm, optical transmission values were calculated > 83% amounts.
Band gap decreased to 3.30 eV from 3.40 eV, FOM values increased at the end of 15th
and 30th minutes at 200 °C. Resistivity values of AZO films are reached to maximum
>10-2 Q.cm and optical transmission values were calculated > 87% amounts after the
heat treatment processes. Band gap values decreased to 3.71 eV from 3.98 and FOM
values have undergone a decrease of 40%. Electrical resistivity values of GZO films
generally have not overcome the >10-3 Q.cm level, optical transmission values were
measured at 81% amounts. Band gap decreased to 3.80 eV from 4.00 eV, FOM values
decreased maximum 31% rate.

Resistivity values of GZO films which were performed surface etching increased almost
2 times to 2.2461x10-3 from 1.222x10-3 after the 5th second. Optical transmission
values of the films were changed 84-85% rate. Band gap values have undergone a
decrease to 3.85 eV from 4.00 eV values. FOM values decrease 50% rate at the end of
the 5 seconds and surface roughness amounts increased approximate 2 times to 9.35
nm from 5.10 nm.

Keywords: Transparent conductive oxide film, surface processes after deposition,
annealing, chemical etching, surface roughness.

YILDIZ TECHNICAL UNIVERSITY
GRADUATE SCHOOL OF NATURAL AND APPLIED SCIENCES
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BOLUM 1

GIRIS

1.1 Literatiir Ozeti

Diinyada enerji tiketimi, nifus artisina, sanayilesmeye ve teknolojik gelismelere bagl
olarak hizla artmaktadir. Bu artisla birlikte alternatif enerji kaynaklarina duyulan
gereksinimde arttirmistir.  Son yillarda arastirmalar birbirine donUstirilebilen,
yenilenebilir  kaynaklarin  gelistirilmesi ve  bunlarin  kullanimi alanlarinin
yayginlastirilmasi Gizerine yogunlasmistir. Yapilan ¢alismalar, giines, riizgar, su glicl ve
hidrojenin enerji kaynagi olarak kullanildigi yeni sistemler ve bu sistemler olusturan

bilesenleri gelistirmek yoniinde ilerlemektedir.

Gunes pillerinde enerji kaynagi olarak glines isinlarinin kullanilmasiyla gelecekte yaygin
bir kullanim alanina sahip alternatif enerji tlirelerinden biri olacaktir. Glines pillerinin
genel calisma prensibi incelendiginde; sisteme uygulanan glines isinlariyla sistem
icerisinde bir elektron tasinim mekanizmasi meydana gelmesi ve boylece elektriksel bir
tasinimin meydana gelmesidir. Bu mekanizmanin verimli bir sekilde calismasi icin en
onemli kriterlerden biri de performansi yiksek bir saydam iletken oksit tabakalar

kullanmaktir.

Saydam iletken oksit (SiO) tabakalar, yiiksek elektrik iletkenligine ve optik gecirgenlige
sahip olan fotovoltaik malzemelerdir. Bu o6zelliklerinden dolayi giines pillerinde 6n
ylzey elektrotu olarak kullanilmalarinin disinda distik emisyona sahip camlarda ve

dokunmatik uygulamalarda da kendisine kullanim alani bulmustur[1,2].

Saydam iletken oksit filmlerin Gretiminde kullanilan malzeme c¢esidi cok fazla olmasina

ragmen Ozellikle Sn, In, Zn ve Cd en cok tercih edilen yari iletken oksitlerdir[1,3].



indiyum kalay oksit filmler (ITO), gériinir bolgede yiksek gecirgenlik ve diisik
elektriksel direng gibi 6zelliklerinden dolayi giinimizde yaygin olarak saydam iletken
oksit tabakalardir. Ama ITO hem pahali hem de toksik 6zellige sahiptir[4]. Cinko oksit
(znO) filmler, nontoksik, disik malzeme maliyeti, yiksek kimyasal kararhlik

ozellikleriyle ITO’ya alternatif olusturmaya baslamistir[5].

ZnO'nun elektriksel ve optik Ozelliklerini gelistirmek icin Ill. Grup elementleri olan
Aliminyum, Galyum ve indiyum (izerinde n-tipi katki maddeleri olarak arastirmalar

yapimistir[6].

Saydam iletken oksit tabakalarin optik, elektriksel ve ylizey 6zelliklerini iyilestirmek icin
blyutme sonrasi bazi islemler uygulanmaktadir. Bu islemlerden baslica olanlar isil islem

ve ylzey asindirmadir.

Biiylitme sonrasi uygulanan isil islem ile isil islem siiresi, sicakhgl ve atmosferi ile SiO
tabakalarin optik, elektriksel ve ylizey 6zelliklerinin degistigi gdzlemlenmistir. Isil islem
parametrelerine bagli olarak tasiyici olarak adlandirilan yapida bulunan serbest metal
atomlari ve oksijen bosluklarinin oranin degistigi, bunun da SiO tabakalarin 6zelliklerini

dogrudan etkiledigi gorilmustir[7-12].

SiO tabakalarin 6zellikle fotovoltaik uygulamalar icin 6zelliklerini gelistirmek amaciyla
uygulanan bir diger blyttme sonrasi islem yiizey asindirmadir. Plrizli ara ylizeylerde
Si ve SIO malzemeleri arasinda kirilma indeksi farkindan kaynakli 1sik sacinimi giines
pillerinin daha ince yapida olmasina neden olup, plrizli ylzeyin isik tuzaklayici olarak
davranmasina neden olmaktadir. Boylece daha diisiik Uretim maliyetli daha yilksek

performansl glines pilleri elde edilmesine olanak saglanmis olur.

SiO malzemelerin pirizlendirilmelerine yénelik uygulanan islemler temel olarak iki
guruba ayrilmaktadir; SiO tabakasinin piiriizlendirilmis bir cam yiizeyine biyitiilmesi
ya da bliyitme islemi sonrasinda yizeyin piriizlendirilmesi. Tez calismasinda biylitme

islemi sonrasinda ylizeyin pirizlendirilmesi yontemi kullanilacaktir[13].

SiO tabakalarda biyitme sonrasi uygulanan vyizey asindirma isleminin yiizey

plrizlGluk degerlerini arttirarak i1sik yakalama ozelligini gelistirdigi gorilmistir[14-20].



1.2 Tezin Amaci

Bu calismanin ana amaci, blyitme sonrasi islemler ile yiiksek optik gecirgenlige, disiik
elektriksel 6zdirence ve uygun ylizey purizlilik degerlerine sahip saydam iletken oksit
tabakalar elde etmektir. Bu sebeple saydam iletken oksit tabaka tiirlerinde son
dénemde revacta olan ¢inko oksit(ZnO), aliiminyum katkili cinko oksit(AZO) ve galyum

katkil cinko oksit(GZO) filmler kullaniimistir.

Isil islem ve ylizey asindirma biyltme sonrasi islemler olarak secilmistir. Isil islemler
kolay uygulanabilirlik ve maliyet acisindan atmosferik ortamda dustik sicaklik ve
slrelerde gergeklestirilmistir. Isil islem saydam iletken oksit tabakalarin optik gecirim
ve iletkenlik degerlerini uygun sartlarda birlikte arttirabilmesi sebebiyle
kullaniimaktadir. Isil islem siresi, sicakhgi, atmosferinin saydam iletken oksit tabakalar

Uzerindeki etkisi incelenmistir.

Saydam iletken oksit tabakalar lizerinde isil islem etkisini incelemek icin 100 °C - 300 °C
arasinda 15 dakika - 60 dakika araliginda atmosferik ortamda isitici tabla Gzerinde 1sil

islem deneyleri gerceklestirilmistir.

Blylutme sonrasi film ozelliklerini gelistirmek amaciyla kullanilan ikinci bir yontem
ylzey asindirmadir. Yiizey asindirma islemi 6zellikle fotovoltaik uygulamalarda filmlerin
stk yakalama o6zelligini arttirmak icin kullanilmaktadir. Yizey asindirma deneyleri

degisik surelerde GZO filmler icin denenmistir.

Saydam iletken oksit tabakalar tzerinde yizey asindirma isleminin etkisini incelemek
icin GZO filmler Gzerin %0,1'lik HCl asit ¢ozeltisinde 1-5 saniye arasinda deneyler

gerceklestirilmistir.

Filmlerin karakterizasyonu icin cok cesitli teknikler kullaniimistir. Bu teknikler; dort uglu
Olcim  probu, optik gecirim  spektrometresi(UV-VIS), taramali  elektron
mikroskobu(SEM) ve atomik glic mikroskobu(AFM) olarak 6zetlenebilir. Filmlerin ayrica
bant araligi ve fotovoltaik uygulamalar icin basarimin Ol¢iiti olan "FOM" degerleri

OlcUlmustdr.



1.3 Hipotez

Fotovoltaik uygulamalarda kullanilan yeni nesil saydam iletken oksit tabakalar ZnO,
AZO ve GZO’dur. Bu filmlerin elektriksel, optik ve ylizey O6zelliklerini gelistirmek
amaciyla blyutme sonrasi isil islem ve ylizey asindirma islemleri uygulanmaktadir.
Bu calismada 1isil islem ve kimyasal asindirma gibi ucuz ve kolay uygulanabilir
yontemlerle saydam iletken oksit tabakalarin oOzellikleri gelistirilerek fotovoltaik
uygulamalar icin yiksek verimli filmler Gretilecektir. Bu sayede performans arttirmak
icin yuksek maliyetli malzeme kullanmaya ve kaplama sirasinda altlik isitmasi gibi

pahali yontemlere gerek kalmadan giines pillerinin performanslari arttirilacaktir.

Calismada literatiirden farkh olarak (g farkh oksit film(ZnO, AZO, GZO) filmler Gzerine
ayni sicaklik, sire ve atmosfer sartlarinda isil islemin etkisi karsilastirmali olarak
incelenmistir. Ayrica GZO filmler Uzerinde ylizey asindirmanin etkisi (zerine

calisilmistir.

Film karakterizasyonlari ¢ok cesitli yontemler ile yapilmis, isil islem ile saydam iletken
oksit filmlerin basarimin ol¢iti olan "FOM" degerlerinin degistigi gozlemlenmistir.
Kimyasal asindirma ile filmlerin ylizey purdazlilikleri artmis, bu sayede i1sik yakalama
ozellikleri geliserek glines pili uygulamalari icin uygun saydam iletken oksit tabakalar

dretilmistir.



BOLUM 2

LITERATUR iINCELEMESI

2.1 Saydam iletken Oksit Tabaklar

Saydam iletken oksit (SiO) tabakalar, yiiksek elektrik iletkenligine ve optik gecirgenlige
sahip olan fotovoltaik malzemelerdir. Bu tabakalar genellikle sprey piroliz, sol-jel,
kimyasal veya fiziksel buhar biriktirme, lazer kaplama ve sicratma gibi ince film
teknolojileri ile hazirlanirlar ve gilines pilleri gibi opto-elektronik uygulamalarda
kullanilirlar[13,21]. Saydam iletken oksit tabakalar; kalay, indiyum, ¢inko ve kadmiyum
gibi yari iletken oksitler ve altin, glimds, titanyum nitrit gibi cok cesitli malzemelerden

Uretilebilir.

Saydam iletken oksit tabakalarda verimlilik 6lcttind belirlemek icin "figure of merrit"
olarak adlandirilmis iletkenligin ve optik emilimin birbirleri ile oranini veren bir ifade
kullaniimaktadir. Fiziksel, kimyasal ve termal kararlihk; parizlendirilebilme; iletkenlik;
plazma dalga boyu; calisma fonksiyonu; kalinlik; biriktirme sicakhgi; Gniformluk;
toksiklik ve fiyat saydam iletken oksit filmlerin seciminde ve kullaniminda diger 6nemli

kriterleri olusturur[1].



2.1.1 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Genel Ozellikleri

Bir saydam iletken oksit tabakanin verimli sayilabilmesi icin, yiksek elektriksel
iletkenlige ve gorinir bolgede disiik optik emilime birlikte sahip olmasi gerekir.
Saydam iletken oksit tabakalarda da verimliligin 6l¢list olarak "figure of merrit" adinda
elektriksel iletkenlik (o) ve optik emilimin (a) oranlandigl bir matematiksel ifade
kullanilmaktadir[1]. "Figure of merrit" (o/ a) disinda saydam iletken oksit tabakalarin

seciminde kullanilan kriterler:

e Glines spektrum araliginda yiksek gecirgenlik,

e Yiksek iletkenlik,

e Yiksek tasiyici hareketliligi,

e Uygun kinlma indisi,

e Uygun isik sacilimi icin biyitiilme ve pirizlendirilebilme,
e Yiiksek kimyasal kararlilk,

e Toksik olmama,

e Dislik maliyet

olarak siralanabilir[13].

2.1.2 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Kullanim Alanlari

Saydam iletken oksit tabakalar cok genis bir kullanim alanina sahiptir. Distk emisyona
sahip ("low-e") camlar gliniimizde saydam iletken oksit tabakalarin en ¢ok kullanildigi
uygulamalardir. Bu tabakalar termal kizil 6tesi isiy1 yansitma 6zelligi sayesinde ener;ji
tasarruflu pencerelerde kullanilmaktadir. Ayrica saydam iletken oksit tabakalar
otomobillerin arka karartma camlarinda, dokunmatik uygulamalara sahip firin
camlarinda da kendilerine kullanim alani bulmustur. Bunlarin disinda saydam iletken
oksitler yiksek elektriksel iletkenlige ve yiiksek optik gecirgenlige de sahip olmalari
sebebiyle giines pillerinde 6n ylizey elektrotu olarak kullanilmaktadir. Ek olarak giines
pillerinin arka ylzeylerinde de de kisa devre akimini arttirmak amaciyla saydam iletken

oksit tabakalar kullanilabilir[1,2].
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Sekil 2. 1 Saydam iletken oksit tabakalarin kullanim alanlari: (a)LCD goérunti paneli[22],
(b) Dokunmatik ekran uygulamasi[23], (c) Diisiik emisyona sahip cam[24], (d) OLED
uygulamasi[25]

2.1.3 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Giines Pili Uygulamalari

Saydam iletken oksit tabakalar glines pillerinin en 6nemli bilesenlerindendir. Saydam
iletken oksit tabakalar giines pillerinde 06n ylizey elektrotu veya arka ylizey
yansiticisinin bir parcasi olarak kullanilirlar. Saydam iletken oksit tabakalarin 6n ylizey
elektrotu olarak kullanildigi yerlerde, gorunir bolgede yiiksek gecirgenlik ve yiiksek
elektriksel iletkenlik gibi 6zelliklere sahip olmasi gerekmektedir. Bunlar iyi saydam oksit
tabakalar icin gerekli fakat tek basina yeterli olmayan 6zelliklerdir. Bunun yaninda
saydam iletken oksit tabakalarin isik yakalama 6zelliginin ¢ok iyi olmasi gerekmektedir.
Genellikle glines pillerinde stk yakalama ozelligi saydam iletken oksit tabakalarin

ylzeylerinin pirizlendirilmesi ile gelistirilir[26].



Saydam iletken oksit tabakalarin kullanildigi glines pili uygulamalari;

o HIT
e C(CdTe
e AmorfSi

e Gratzell Hiicreleri

e CIGS olarak siralanabilir.

Gunes pilleri uygulamalarinda kullanilacak saydam iletken oksit tabakalari en diisiik 6z
direng degerleri (< 10%Q.cm) ve en yiksek optik gecirgenlikte (%80 <) istenen
morfolojik ve kristal yapida elde etmek hedeflenmektedir. Bunun yaninda filmlerin
kaplama sonrasi ylzey purizlilik degerleri filmlerin verimini arttiracak 1sik tuzaklama
ozelligi icin uygun degildir. Filmlerin 1sik tuzaklama ozelliklerini arttirmak icin ylizey
plrizlGluk degerlerinin, elektriksel 6z direnci istenilen degerlerin lizerine ¢ikartmadan
olabildigince yiksek olarak optimize edilmesi gerekmektedir. Sekil 2. 2’de saydam

iletken oksit tabakalarin kullanildigi glines pili tlrleri 6zetlenmistir.
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Sekil 2. 2 SO tabakalarin kullanildigi giines pili uygulamalari (a) HIT, (b) CdTe[27], (c)

Amorf Si[13], (d) Gratzell Hiicresi[28], (e) CIGS[29]

2.1.4 Saydam iletken Oksit Tabakalarda Kullanilan Malzeme Cesitleri

Saydam iletken oksit filmlerin Giretiminde kullanilan malzeme c¢esidi cok fazla olmasina
ragmen oOzellikle kalay (Sn), indiyum(In), ¢inko (Zn) ve Kadmiyum (Cd) en c¢ok tercih
edilen yari iletken oksitlerdir. Bu filmlerin temel uygulama alanlari yapi islerinde distk
emilime sahip cam, enerji depolamali camlar, diizlemsel panellerde kenar elektrotu,
termal giines pili uygulamalarn ve gines pili katmani seklinde siralanmaktadir. Giines
pili ve termal uygulamalarinda kullanimlarindaki temel prensip, glines spektral
sahip olduklarindan yiliksek seffaflik ozelligi

araliginda genis bant araligina

saglamasidir[2,3].

Ticari uygulamalarda simdiye kadar kalay oksit (Sn0O,), indiyum-kalay oksit (ITO) ve

cinko oksit (ZnO) olmak (izere (¢ tip saydam iletken oksit tabaka kullaniimistir.



2.1.4.1 Kalay Oksit Filmler (SnO,)

Gecmiste amorf silikon glines hiicrelerinde en cok kullanilan saydam iletken oksit
tabakalar flor katkili SnO, idi. Sn’in In’a gére dogada bol miktarda bulunmasi ve
dolayisiyla Sn oksit filmlerin fiyat acisindan In iceren oksit filmlere gére daha uygun

olmasi bu filmlerin baslica avantajlarindandir[13].

2.1.4.2 indiyum-Kalay Oksit Filmler (ITO)

indiyum kalay oksit filmler (ITO), goériinir bélgede yiiksek gecirgenlik ve dusik
elektriksel direng gibi 6zelliklerinden dolayi giinimizde yaygin olarak saydam iletken
oksit tabakalardir. Ama ITO hem pahali hem de toksik 6zellige sahiptir[4]. ZnO filmler,
nontoksik, disitk malzeme maliyeti, yiksek kimyasal kararliik 6zellikleriyle 1TO’ya

alternatif olusturmaya baslamistir[5].

indiyumun dogada az miktarda bulunmasi sebebiyle indiyum-kalay oksitlerin fiyat
digerlerine gore cok daha yliksektir. Diger taraftan kalay ve cinko oksitler hem daha
ucuzdurlar hem de cevreye daha az zarar verirler. Son zamanlarda cinko oksit

digerlerine gore revacta olan oksit tabakadir[13].

2.1.5 Cino Oksit (ZnO) Filmler

Cinko oksit, dogada hegzegonal wurtzite yapisina sahip zincite minerali olarak bulunur.
Zincite minerali 1810 vyilinda Bruce tarafindan Franklin’de (New Jersey, ABD)
kesfedilmistir. New Jersey’deki zincite minerali ABD’deki en o6nemli ¢inko
kaynaklarindan biridir. Bunun disinda zincite minerali Sarawezza (italya), Tsumeb
(Nambia), Olkusz (Polonya), ispanya, Tasmanya ve Avusturalya’da bulunmaktadir.
Zincite mineralinin rengi genelde manganez impduretileri sebebiyle kirmizi veya

turuncudur[16] Sekil 2. 3’te zincite minerali ve sentetik cinko oksit kristali verilmistir.
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Sekil 2. 3 Zincite minerali ve sentetik cinko oksit (a) turuncu zincite minerali, (b)
sentetik cinko oksit kristali[16]

Cinko oksitin fiziksel ozellikleri Cizelge 2. 1'de 06zetlenmistir. Elektriksel ve optik
ozelliklerinin yani sira disik malzeme maliyeti, cinko oksitlerin ince film kaplamalarda

yaygin olarak kullanilmasina olanak saglamistir.

Cizelge 2. 1 Cinko oksitin fiziksel 6zellikleri[16]

Kristal Yapisi Hegzegonal Wurtzite
Orgii Sabitleri a=3,24A°veb=5,19 A°
Ergime Derecesi 1975125 °C
Sertlik 4 Mohs
Yogunluk 5,665x10% kg/m?
Optik Gegirim 0,4 um—2,5 um
Bant araligi ve tiirii 3,2 eV-3,3 eV, n-tipi
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Cinko oksit hegzegonal wurtzite kristal yapisindadir. Sekil 2. 4’te wurtzite kristal
yapisindaki c¢inko oksit gorilmektedir. Her oksijen atomu dort c¢inko atomunun
olusturdugu tetregonal grubun arasinda bulunur. Orgi sabitleri a = 3,24 A ve b = 5,19

A’dur. Tanecik buyiiklugi 300 A -500 A arasinda degisir.

Sekil 2. 4 Cinko oksitin wurtzite orglisi. Kiiclik daireler ¢cinko atomlarini, bliylk daireler
oksijen atomlarini gostermektedir[31].

2.1.5.1 Cinko Oksit (ZnO) Filmlerin Elektriksel Ozellikler

Seffaf iletken oksit filmlerin iletkenligini aciklayabilmek icin elektriksel 6zellikler Gzerine
bircok arastirma yapilmaktadir. Film hazirlamada kullanilan metotlar ve tasiyicinin
sicakhgi ve yapisi, bliyitme orani, film kalinhgi ilk kaplama isil islem sicakligi, farkli katki

turd ve konsantrasyonu gibi kaplama parametreleri iletkenligi etkileyen faktorlerdir.

Bitlin yari iletken oksit filmler n-tipi iletkenlige sahiptir. Bu filmlerin yiksek iletkenlige
sahip olmalar baslica stokiyometrik sapmadan kaynaklanmaktadir. Bu filmlerdeki
iletkenlik elektronlari, oksijen bosluklariyla veya fazla metal iyonlariyla birlikte donor
seviyelerinden saglanir. Bu donor seviyeleri kimyasal indirgenme ile kolayca saglanir.

Katki elementleri elektriksel iletkenligi arttirmaktadir[30,31].
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-Yariiletken Filmlerde Elektron Tasinimi: Elektron tasinimi; bir ic veya dis alan etkisi
altinda yuk tasiyicilarinin hareketidir. Bir elektrik alan varliginda, bir yariiletkendeki
elektron gazi dengededir. Bu orgli kusurlari ile elektronlarin etkilesmesinin bir
sonucudur. Bu kusurlar; 6rgi kusurlari, 6rglintin termal titresimleri ve katki atomlarini

icerir.

Cinko oksit, 1I-VI grubu, genis bant aralikli n tipi bir yari iletkendir. Bant araligi oda
sicakhginda Eg = 3.2 eV-3.3 eV civarindadir. Katkisiz cinko oksitte n-tipi iletkenlik,
stokiyometriden sapmadan kaynaklanir. Serbest yik tasiyicilari, oksijen bosluklari ve
kristal 6rgl arasindaki bosluklarda bulunan cinko ile birlikte sig donor seviyelerinden
kaynaklanir. Bununla birlikte kristal 6rgli arasindaki bosluklarda bulunan oksijen ve
cinko eksikligi kusurlari da olabilir. Kaplama metoduna bakmaksizin bitin katkisiz ZnO
filmler uzun vadede kararli olmayan elektriksel 6zelliklere sahiptir. Kararhlik oksijen
kemisorpsiyonu ve desorpsiyonu altinda ZnO filmin ylzey iletkenligindeki degisiklikle
ilgilidir. Cinko oksit filmlerin elektriksel 6zellikleri, kaplama metodu, isil islem ve oksijen
kemisorpsiyonuna kuvvetli bir sekilde baglidir. Bircok arastirmaci farkli metotlarla

hazirlanmis katkili ve katkisiz ZnO filmlerin elektriksel 6zelliklerini incelemistir[31-34].

-Katkili Cinko Oksit Filmlerin Elektriksel Ozellikleri: Cinko oksit icinde yabanci
oksitlerin veya diger katkilarin kicik bir orani, 6zellikle yabanci atomlarin boyut ve
degerlikleri cinko ve oksijen atomunkinden farkliysa, elektriksel 6zellikler ve yapiya
duyarh diger ozellikler Gzerinde 6nemli etkilere sahiptir. Bir teoriye gore tek degerlikli
metal oksitlerin (lityum ve sodyum oksit gibi) eklenmesi oksijen bosluklarinin
artmasina; ¢ degerlikli metal oksitlerin (aliiminyum oksit gibi) eklenmesi ise oksijen

bosluklarinin azalmasina sebep olur(Sekil 2. 5)[31,35].

ZnO filmlerin alliminyum, galyum ve indiyum ile katkilanmasinin elektriksel ozellikleri

Uzerindeki onemli etkileri literatirde vardir[4, 6, 14, 17, 18, 36-53].

ZnO filmleri katkilamak onlarin sadece elektriksel 6zelliklerini etkilemez, ayni zamanda
kararhliklarini da arttirir. Bircok arastirmaci farkh tekniklerle hazirlanan aliminyum
katkili ZnO filmlerin yiksek iletkenlik gosterdigini rapor etmektedir. Bu arastirmalara
gore aliminyum katkili ZnO filmler katkisiz ZnO filmlerle karsilastirilinca yliksek tasiyici

konsantrasyonu ve distk mobiliteye sahiptir.
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Sekil 2. 5 Cinko oksidin yapisinda (g degerlikli yabanci atomlar ve anyon bosluklari
kusuru

Aliminyum katkili ZnO filmlerdeki yiksek tasiyici konsantrasyonu Zn*? iyonlarinin
yerine gecen Al" iyonlarinin katkisina ve ZnO érgusiinde 6rgii bosluklarinda bulunan
aliminyumlara baglanabilir. Sekil 2. 6‘da CVD teknigi ile hazirlanmis aliminyum katkih
ZnO filminin aliminyum miktarinin bir fonksiyonu olarak iletkenliginin degisimi
gortlmektedir. Sekilden de gorildiglu gibi %0,45’e kadar olan aliminyum
konsantrasyonunun artmasiyla iletkenlik hizli bir sekilde artar. Daha sonra iletkenlik

hemen hemen kararl hale gelir.

2200
. g L] i -
IE 2000
= i
) 15{}{1:
= 1600}
[ =
E =
E 1400 =

1200 1 X 1 2 i I

0.3 0.4 0.5 0.6 0.7

Aluminyum miktari (%)

Sekil 2. 6 ZnO filmlerde iletkenligin aliminyum katki miktari ile degisimi[30,31]
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iletkenlikteki artis; az miktarda aliminyum katkisinin filmde ¢ok sayida serbest
elektrona sebep olmasindan kaynaklanir. Aliminyum miktari %0.45’den c¢ok
oldugunda, ekstra aliminyum atomlarindan kaynaklanan iletken olmayan aliminyum
oksit fazi olusur. iletkenlik elektronlarina katkida bulunan aliiminyum atomlari ve
aliminyum oksidi olusturan atomlar arasinda bir dengeye ulasilir. Cok yiksek miktarda
aliminyum konsantrasyonu durumunda, filmdeki iletken olmayan cok miktardaki
aliminyum oksitten dolayi tekrar iletkenligin azalmasi beklenir. Benzer etkiler R.F.
sicratma ile hazirlanmis galyum oksit katkili ZnO filmlerde de g6zlenmistir. Agirlikca
%5’e kadar olan galyum oksit artisinda rezistivite hizli bir sekilde azalmistir, sonra

Ga,03 miktarinin daha fazla artmasiyla rezistivite artmistir.

Pratik uygulamalar icin katkisiz ZnO filmler termal olarak kararli olmadiklarindan uygun
degildir. Bununla birlikte katkili ZnO filmler kararli elektriksel ve optik o6zelliklere

sahiptir[30,31].

2.1.5.2 Optik Ozellikler

iletken seffaf ince filmlerin optik 6zellikleri; kaplama parametreleri, mikroyapi, kirlilik
derecesi ve kaplama teknigine onemli 6lcide baghdir. Seffaf yari iletken malzemeler
genelde elektriksel olarak iletkendir. Optik olarak ise secici gecirgen tabaka olarak
davranirlar. Gorlinir bolge ve yakin kizilbétesi bolgede gecirgeni kizilotesi bolgede
yansiticidirlar. Sekil 2. 7’de bu malzemelerin tipik bir spektrumunu gostermektedir.
Bliyik dalgaboylarinda serbest elektronlardan dolayr yiksek yansitma, cok disik

dalgaboylarinda ise bant araliginin baskin olmasindan dolayi da sogurma gozlenir.
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Sekil 2. 7 Yari iletken seffaf malzemelerin spektral dagilimi: Agap ve Apl, bant arahigi
sogurmasi ve serbest elektron plazma sogurmasinin olustugu dalgaboylaridir[30,31]

-Cinko Oksit Filmlerin Optik Ozellikleri: Son zamanlarda cinko oksit ince filmler, seffaf
yariiletken malzemeler olarak biyik ilgi uyandirmaktadir. Clinkii bu malzemelerin
kaplanmasi nispeten ucuzdur ve keskin bir UV sogurma bolgesine sahiptirler.
Gunlimizde hala ITO mikemmel 6zelliklerinden dolayr optoelektronik cihazlar igin
yaygin olarak kullanilmasina ragmen, ana dezavantaji indiyum kaynak malzemesinin
pahali olmasidir. Cinko oksit ince filmler ise seffaf, iletken ve IR-yansitici kaplamalar igin
uygulamalarda alternatif olarak arastiriimaktadir. ZnO filmler 0,4 pm-2 um dalgaboyu
araliginda seffaftir. 2 um-4 pum dalgaboyu araliginda ise filmdeki tasiyici yogunluguna
bagl olarak plazma kenar bdlgesi bulunur. Katkil ve katkisiz ZnO filmlerin optik
ozellikleri bircok arastirmaci tarafindan arastinilmistir[4, 6, 14, 17, 18, 36-53]. Cinko

oksit filmler % 85 civarinda gecirgenlige sahiptir.

Cinko oksidin diger avantajlari ise; ¢cinkonun ucuz, bol ve zehirli olmayan bir malzeme
olmasidir. Bu, cinko oksidin uygulamalarda yaygin olarak kullanilan kalay oksit ve

ITO’ya gore daha ucuza mal olmasini saglar[30,31].

2.1.5.3 Cinko Oksit Filmlere Katki Elemanlarinin Etkisi

Cinko oksit filmlere aliminyum, galyum, magnezyum, indiyum gibi katki elemanlar
ilave edilmektedir. Bu katki elemanlarinin ilavesiyle yapidaki tasiyici konsantrasyonu

artirllarak elektriksel 6zellikler iyilestiriimektedir.
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2.1.5.4 Aliminyum Katkili Cinko Oksit Filmler

ZnO'nun elektriksel ve optik oOzelliklerini gelistirmek icin Ill. Grup elementleri olan
Aliminyum, Galyum ve indiyum (izerinde n-tipi katki maddeleri olarak arastirmalar
yapiimistir[6]. Katki maddesinin eklenmesi, kompozisyon degisimlerine bagh olarak
taslyici konsantrasyonunu artirir ve/veya yapisal 6zelliklerin degisimine bagh olarak

tasiyici hareketliligini degistirir.

Tasiyici konsantrasyonunun artmasi, yakin-kizilétesi i1sinlarin absorbsiyonuna yardimci
olur. Diger yandan tasiyici hareketliligini arttirmak, elektriksel ve optik ozellikleri
birlikte iyilestirmek adina dogru bir yaklasimdir. Tasiyici hareketliligi, tasiyicinin kolay
hareket etmesinin bir 6l¢listidir ve katkilamayla uyariimis kafes geriliminden zit sekilde
etkilenir. Bu tip gerilme, ana metal ile karsilastirilabilir ya da daha kiigik iyonik boyutta
katki elemanlari kullanilarak minimize edilebilir. Al"®, Zn"*den daha kicuk iyonik
boyuta sahiptir (sirasiyla 0.57 A ve 0.72 A) bu da Aliminyum'un katki elemani olarak

kullaniimasina olanak saglar[14].

Aliminyum katkili ZnO filmler(AZO); zehirli olmama, disik fiyat, kolay bulunabilirlik ve
yiksek sicaklik karalihgr gibi oOzelliklere sahiptir ve ITO'ya oranla hidrojen plazma
prosesinin olumsuz sonuglarindan daha az etkilenir. Ayrica daha dislk sicakhklarda
biriktirmeye olanak saglar ve SiO uygulamalarinda islem sicakligina daha duyarlidir[44].
AZO ince filmler 6zellikle potansiyel uygulamalarda dikkat cekmektedir. Yiksek saydam
iletkenlik  ozelliklerinden dolayr ince filmli glines pillerinde vyaygin olarak

kullanilmaktadir[36,37].

2.1.5.5 Galyum Katkili Cinko Oksit Filmler

Galyum, ZnO'nun elektriksel ve optik ozelliklerini gelistirmek icin kullanilan diger bir
katki elementidir. Al'un yliksek reaktivitesi, ZnO biriktirmesi sirasinda Al kaynaginin
oksitlenmesine sebep olabilir. Ga daha az reaktivite gosterir ve oksitlenmeye daha fazla
dayanikhidir. Bunun yani sira 1,92 A uzunlugundaki Ga-O baginin, 1,97 A uzunlugundaki
Al-O bagina goére daha kisa olmasi, Ga katkili ZnO'yu (GZO) AZQO'ya gére daha disik

kafes distorsiyonu olusturmasi acisindan avantajh kilmistir[17].

Bunlarin disinda ZnO, magnezyum oksit (MgO) ile alasimlanarak bant araligi istenilen
degere getirilebilir. Mg katkisi ile bant araligi 3,3 eV-7,5 eV arasinda degistirilebilir.
17



Ancak dikkat edilmesi gereken bir husus vardir ki; bant araliginin asiri artisi, ince
filmlerin elektriksel direncin artisina sebep olur bu da TCO uygulamalari icin

istenmeyen bir durum teskil eder.

Ga katkih MgzZnO ince filmler yiksek optik gecirim ve yuksek elektriksel iletkenlik
gosterir. Yapilan deneysel calismalar sonucunda katki maddelerinin ilavesiyle 10° Q

mertebesinde direng degerleri elde edilmistir[43].

2.1.6 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Uretiminde Kullanilan Yéntemler

Saydam iletken oksit tabakalar, glines pilleri ve enerji verimliligi uygulamalari icin
kullanilan kalinligi 10 nm ve 1um arasinda degisen, optik olarak gecirgen veya gecirgen

olmayan malzemeler Gzerine kaplanmis ince filmlerdir. Bu tabakalar genellikle;

Kimyasal veya fiziksel buhar biriktirme,
e Sol-jel,

e Sprey piroliz

e Elektrokimyasal biriktirme,

e Manyetik alanda sigratma gibi ince film biriktirme yontemleri ile hazirlanirlar.

ince film biriktirme yéntemleri ve ince film optiginin 6nemi ¢ok sayida arastirmanin

konusu olmustur[2,13].

Buharlastirma yontemi sicratma yontemine bir alternatif olusturabilir. Hedef malzeme

vakum ortaminda isitilir, olusturulan buhar altik ylizeyinde biriktirilir.

Kimyasal buhar biriktirme (CVD) yontemi, 1si etkisi ile gerceklesen kimyasal
reaksiyonlar sonucu istenilen bilesimdeki yeni fazin ylizeye biriktiriimesi esasina
dayanir. CVD yonteminin bir cesidi olan sprey piroliz yonteminde sicak yilzeye sivi

malzeme plskirtilerek kaplama yapilir.

Bunlarin disinda vakum ortaminda gerceklestirilmeyen teknolojiler siralanabilir.
Ornegin sol-jel teknolojisinde kimyasal c¢ozelti icerisine althk malzemesi daldirilarak
biriktirme yapilir. Alternatif olarak kimyasal c¢ozelti sprey kaplama yontemi ile de

uygulanabilir.

Saydam iletken oksit tabakalarin Gretimi icin kullanilan elektrokimyasal teknikler,
katodik elektro-biriktirme yontemi ve anodik donistiirme gibi yontemleri de icerir.
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Sigratma ile biriktirme yontemi, cam, metal ve polimer malzemeler Gzerine Uniform
yapida bir kaplama sagladigi icin en ¢ok kullanilan yontemlerdendir. Temel olarak bu
yontem, vakum ortaminda inert ve/veya reaktif gazlar ile bir plazma olusturulmasi ve
plazmadaki enerijili iyonlarin hedef malzemeden momentum etkisi ile atom kopartip bu

atomlarin Uniform olarak althk malzeme Gzerine biriktirilmesidir.

Bu yontemlerin haricinde ¢ok sayida alternatif teknik mevcuttur[2].

2.1.6.1 Sigratma Teknigi

Sigratma, ince film biriktirme isleminde kullanilan en yaygin metotlardan birisidir.
Sigcratmanin yaygin olarak kullanilmasi, icerdigi fiziksel proseslerin sadeligi, teknigin
kullaniimasindaki kolaylik, parametrelerin degisimindeki esneklik gibi bircok
ozelliginden kaynaklanmaktadir. Bu teknik, yariiletken, fotovoltaik, kayit ve otomotiv
endustrilerinde yaygin olarak kullanilmaktadir. Ayrica bu biriktirme yontemi sensor,

dekoratif cam, optik cam gibi 6zel tiretimlerde de uygulama alani bulmaktadir[54,55].

Sigcratma yontemi, vakum ortaminda kati haldeki hedef malzeme yiizeyinin ener;jili
iyonlarla bombardiman edilip malzemenin buharlastirilarak altlik malzeme Uzerine
biriktirilme esasina dayanir. Yontemin avantajlari; proses sicakliginin distk olmasi,
yiksek biriktirme hizina sahip olmasi, diger yontemlere kiyasla daha ucuz olmasi

seklinde siralanmaktadir.

Bu yontemle herhangi bir altlik malzeme kaplanabildigi gibi buharlastirilan malzemenin
istenilen bir gazla reaktif olarak kaplanmasiyla althk malzeme vyizeyinde bilesik
olusturulmasi da mumkindidr. Sekil 2. 8de sigratma yonteminde iyon tasinim

mekanizmasinin gortintisi yer almaktadir[56,57].

\ _— YUKLUIYON
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\
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Sekil 2. 8 Sicratma yontemi iyon tasinim mekanizmasi sematik gorintisi
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Bu proseste vakum ortaminda biriktirme yapilmaktadir. Hedef olarak isimlendirilen
kaplama malzemesi kaynagi altlik ile birlikte bir vakum odasina yerlestirilir ve oda

vakuma alinarak, basing 5.10™ Torr ile 5.10” Torr arasinda bir degere getirilir.

Bombardiman agir bir inert gaz ile yapiimaktadir. Argon, bu yontemde tercih edilmekte
olan en yaygin inert gazdir. Sigratilmis malzeme en ¢ok atomik formda disari firlatilir.
Sicratilmis  atomlarin  althga dogru yonelmesi icin, althklar hedefin 06niine

yerlestirilmektedir.

Kaplama malzemesi, buhar fazina kimyasal veya termal prosesten ziyade mekanik
olarak, diger bir deyisle momentum transferi ile gegmektedir ve bu nedenle hemen her

malzeme kaplama malzemesi olarak kullanilabilmektedir.

Sicratma teknolojisi Ustlin nitelikte yapisma elde etme 6zelligine sahiptir. Bu ayirt edici
ozellik blyidk olasilikla plazma bombardimaninin althgl sicratma ile temizleme etkisi

nedeniyledir.

Magnetron olarak isimlendirilen manyetik plazma hapsi 6zelligine sahip sicratma

prosesinin yayginlasmasi ile sicratma prosesi daha da gelistirilmistir.

Sicratma verimi, hedef ve bombardiman malzemesinin cinsine, enerjisine ve gelis
acisina baghdir. Molekiler bombardiman malzemeleri sanki molekilin atomlari ayri
ayri molekdlin kendi sigratmalarini gerceklestirmis gibi davranirlar. Bombardiman
partikilleri kitlesi, hedef atomlarininki ile ayni blyuklikte veya daha biyik oldugunda
sicratma verimi artmaktadir. Bu baglamda, malzemelerle olan kiitle uyumu ve ucuzlugu

nedeniyle genellikle argon gazi tercih edilmektedir.

Enerji yoninden bakildiginda, sicratma verimliligi diisik bir tekniktir. Enerjinin buylk
bir kismi hedefin isitilmasi icin harcanmaktadir. Bu nedenle, sicratilacak hedefler su ile
sogutulmaktadirlar.  Althklar, uygulamaya  gore isitilabilmekte  ya da

sogutulabilmektedirler.

-Radyo Frekansi (R.F.) ile Sigratma: Katodu (hedef malzemeyi) polarize etmek igin
dogru akimlarin kullanildigi yontemler, sadece iletken malzemeleri biriktirmek amaciyla
kullanilabilmektedirler. Clinkli bu teknikte yiikler, hedefin Gzerine yigilmak suretiyle
sicratma isleminin ¢cok cabuk sona ermesine neden olmaktadirlar. Bu zorlugu asabilmek

amaciyla radyo frekansi ile sicratma adi verilen bir teknik kullanilmaktadir. Bu teknik,
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tek bir cihazla iletken, yariiletken ince tabakalarin biriktirilmesine olanak vermektedir.
Birden fazla malzeme biriktirmek de bu yontemle miimkiin olabilmektedir. Sekil 2. 9'da
radyo frekansi ile sicratma tekniginin prensibi gorilmektedir. Radyo frekansinda
gerilim uygulamak suretiyle, iyonlar ile elektronlar arasindaki hareket farklihg

sayesinde ylizeyde negatif bir polarizasyon gerceklesmektedir[54,55,58,59].

Negatr
Yioksek Genlim

[ Anot
Termionik Emitter

+ (50-100v)

Sekil 2. 9 Radyo frekansi ile sicratma teknigi

Yalitkan hedef, iki elektrot arasinda bir kondansator gorevi gérmektedir. Kullanilan
frekansta (genellikle 13,56 MHz) iyonlar, kitleleri nedeniyle radyo frekansinin gegici
degisimlerini takip edemezken, elektronlar bunu yapabilmektedirler. Dolayisiyla bu
durumu, az hareketli bir iyon denizinin ortasinda bir elektrottan digerine hareket eden
bir elektron bulutu benzetmesiyle acgiklamak mimkindir. Elektron bulutu, bir
elektrota yaklastiginda diger elektrotun etrafini iyon acisindan zenginlestirmekte ve
pozitif bir kazanim olusturmaktadir. Dogru akimla calisan diyot sicratma yapan bir
cihazin calisma prensibinde oldugu gibi, burada da bu kazanim uygulanan gerilemenin

tamamina yakinini absorbe etmektedir[54].

Manyetik alanda sicratma yonteminde dogru akim kullanildiginda katot kaynaginin

(hedef malzemenin) kaplanacak olan altlik malzemeye yakin mesafede konumlanmasi
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gerekmektedir. Bu durum kaplamanin homojenligini olumsuz yonde etkilemektedir.
Radyo frekansli (R.F.) glic kaynagi kullanilan sistemlerde ise altlik-hedef malzeme
mesafesi sisteme gore belirlenmelidir. Dogru akim sistemindeki sinirlamalar bu sistem
icin gecerli degildir. Ayrica distk termal iletkenlik 6zelligi istenen kaplamalar icin uygun

yontemlerden birisidir[60].

2.2 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Biiyiitme Sonrasi islemleri

Saydam iletken oksit tabakalarin optik, elektriksel ve ylizey 6zelliklerini iyilestirmek icin
blyutme sonrasi bazi islemler uygulanmaktadir. Bu islemlerden baslica olanlar isil islem
ve ylzey asindirmadir. Isil islemler ile yapinin tane boyutu ve bilesimi degistirilerek,
filmin optik ve elektriksel 6zellikleri iyilestirilmektedir. Yiizey asindirma ile blylitme
sonrasl ylzey plrizIlGalGgl istenen degerde olmayan filmlerin ylizey purazltlikleri

arttirllarak 1sik tuzaklama ozellikleri gelistirilmektedir.

2.2.1 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Kaplama Sonrasi Isil islemleri

Kaplama sonrasi yapilan tavlama islemlerinin kristal yapiyr degistirmek ve tavlama
atmosferi ile iliskili olarak yapida bulunan oksijen miktarini degistirmek gibi olasi
etkileri vardir. Ancak bliyitme sonrasi isil islemin etkinligi, biriktirilmis saydam iletken
oksit tabakalarin ozelliklerine baglidir. Eger film uygun kosullarda biriktirilmisse film
ozelliklerini de optimize edebilir. Bunlarin yani sira isil islem siresinin de yapiya iki
farkli yonden etkisi olmaktadir. Silirenin artmasi ile yapinin tane boyutunu
blylyeceginden 0z diren¢ degerleri diismektedir, bu da iletkenligin artmasini
saglamaktadir. Fakat saydam iletken oksit tabakalarin isil islem atmosferi ile etkilesim
slresinin artmasiyla yapidaki oksijen miktari dolayisiyla oksit faz miktari genellikle
artmaktadir. Bu durum 6z direnc degerlerini arttirarak iletkenligin diismesine sebep
olmaktadir. Ayni etki sicaklik artisi icin de gozlemlenmektedir. Isil islemler atmosfer
kontrolii olan veya olmayan firinlarda ya da isitict  tabla yardimiyla

gerceklestirilmektedir.

Saydam iletken oksit tabakalarda kaplama sonrasi isil islem etkisiyle meydana gelen
elektriksel, yapisal ve optik Ozelliklerinin degisimi U(izerine cesitli arastirmalar

yaptmistir.
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M. Bouderbala ve ekibinin yaptigi calismada[7]; R.F. gicli kullanilarak uygulanan
manyetik sicratma yontemi ile Urettigi ZnO filmleri, vakum ortaminda 200 °C, 250 °C ve
300 °C’ de ve atmosferik ortamda 300 °C’ de 1 saat isil isleme tabii tutulmustur. Isil
islem sonrasi numuneler oda sicakhginda sogumaya birakilmistir. Filmlerin bliyime
yoni ve kristal tane boyutu 6lctimleri icin XRD analizleri yapilmistir. Bitin filmler ¢inko
oksitin tipik wurtzite kristal yapisinda ve altlik malzeme yizeyine dik c ekseninde (002)
yoniinde blyime gosterdikleri gozlemlenmistir. Yapilan olcimler sonucu hangi
ortamda isil islem uygulanirsa uygulansin (002) pikinin genisliginin tavlama sicakligi ile
dogrudan ilgili oldugu sonucunu ortaya cikarmistir. Bu da kristal tane boyutunun

tavlama sicakhgi ile degistiginin bir ispatidir.

Yapilan 6lciim sonuglarinda kristal tane boyutunun tavlama sicakhgi ile arttigi sonucuna
variimistir. Elektriksel ozellikleri arastirmak icin tasinim ve tasiyici konsantrasyonu
Olcimleri yapiimistir. Vakum ortaminda yapilan tavlama islemlerinde, tavlama sicaklgi
arttikca tasinim ve taslyici konsantrasyonu artisina bagh olarak direng degerlerinin
dustigi (5x10°Q.cm’den 1,3x10° Q.cm), atmosferik ortamda yapilan isil isleminde ise
direncin ¢ok yiksek oranda arttigi gdzlemlenmemistir (2,53x10°Q.cm’den 2,95x10°
Q.cm). Elektriksel 6zelliklerin mikroyapi karakteristigine, kristal tane boyutuna, bliyiime
yoniine ve ortamda bulunan oksijen miktarina bagh bir degisken oldugu belirtilmistir.
Kristal tane boyu arttikca tane sinirlarinin yogunlugu azalacak dolayisiyla tasiyici
hareketi Uzerindeki etkisi azalacaktir. Sonucta tasinim degeri artacaktir. Atmosferik
ortamda tavlama isleminde ise anlasilmistir ki numuneler 6nemli miktarda oksijen
kimyasal olarak absorbsiyonu ile oksidasyona ugramislardir. Kimyasal olarak
absorblanmis oksijen serbest tasiyicilara karsi bir tuzak gibi davranarak tasiyic
konsantrasyonu distrmektedir. Vakum ortaminda yapilan gerceklestirilen tavlama
islemi havada gerceklestirilenin aksine oksijen deoksidasyonuna yol acmakta buna

bagli olarak tasiyici konsantrasyonunu arttirmaktadir.

Bunun disinda filmlerin optik 6zellikleri incelenmistir. Bunun icin 300 °C’ de vakum ve
atmosferik ortamda tavlama islemleri yapilmistir. Bu numunelerin foton enerijilerinin
degisimine karsilik sogurma katsayilarinin degisimi incelenmistir. Yapilan &lciimler
sonucu numunelerin optik gecirgenlikleri % 80’in lizerinde ¢ikmistir. Vakum ortaminda

yapilan tavlama isleminde tasiyici konsantrasyonunun artisinin iletkenlik bandinin
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dislik seviyelerindeki bosluklarin dolmasini saglayarak bant araligini genisletmis (3,28
eV'den 3,43 eV), atmosferik ortamda vyapilan tavlama isleminde tasiyici
konsantrasyonunun dismesi sebebiyle bant araliginin daraldigi (3,25 eV)

gozlemlenmistir.

Fang ve arkadaslarinin yaptigi calismada[8]; silisyum ylzeyler (izerine RF reaktif
sicratma yontemiyle Uretilmis ZnO filmler Gzerine isil islemin etkisini incelemislerdir.
Bunun icin ZnO ince filmleri 250 °C, 600 °C ve 800 °C ‘de atmosferik ortamda 1 saat isil
isleme tabii tutmustur. Isil islemler sonucunda XRD analizleri yapilmis biitiin filmlerin c
ekseninde substrat ylizeyine dik yonde tercihli biyuime gosterdigi gézlemlenmistir. ZnO
filmlerin kristal kaliteleri (002) pikinin yiksekligi ile dogru orantili oldugu séylenmistir.
Yapilan deneyler sonucu 600 °C’ ye kadar (002) pikinin yiksekligi artmistir. Bunun
sebebinin tavlama sicakhiginin artmasiyla atomlarin hareketinin artmasi buna bagh
olarak da ZnO filmlerdeki kusurlarin azalmasi oldugu belirtilmistir. 600 °C’ in Ustinde
pik yuksekligi kiclik bir disids gostermistir. Bunun sebebinin porozitenin artmis
olabilecegi ihtimaline baglanmistir. Daha o6nce vyapilmis calismalarda da farkh
sicakhklarda piklerin artis veya dislis gostermeleri filmlerin Uretim parametrelerine

gore degismektedir.

Tane boyutu olglimlerinde tavlama sicakhginin artmasiyla tane boyutunun arttigi
gozlemlenmistir. 600 °C’de kiiclik tanelerin birleserek buylik kristal tanelerini
olusturdugu buna bagl olarak porozite ve ylizey purizliklerinin meydana geldigi

belirtilmistir.

Bouhssira ve calisma arkadaslari yaptiklari ¢alismada[9]; ZnO tozlari kimyasal
buharlastirma yontemiyle biriktirmistir. Daha sonra atmosferik ortamda 100 °C ile 400
°C arasinda 2 saat tavlama islemleri yapilmistir. XRD sonugclari incelendiginde
hegzagonal wurtzite yapinin (002), (100), (101), (102) yonlerinde pikler gorilmdistar.
100 °C ve 200 °C ‘de ¢ok fazla bir degisim gortilmemekle birlikte piklerin boyunda kiigtik
bir kisalma goriilmustiir. 250 °C’ de cinkonun oksidasyonu baslamis ve 300 °C’ de
tamamlanmistir.  Oksidasyon mekanizmasi filmin  kalinhgina, yapisina ve
komposizyonuna baghdir. Farkli calismalardan 6rneklerle oksitlenme sicakliginin bu

parametrelere bagl olarak degistigine dikkat cekilmistir.
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(002) pikinin oksitlenmeye en misait yon oldugu belirtilmistir. Bunun sebebinin disik

ylzey enerjisine sahip olmasi oldugu soylenmistir.

Komposizyon oOlgclimleri vyapildiginda tav sicakhigi arttikca filmdeki oksijen

konsantrasyonunun arttigi gézlemlenmistir.

Elektrik iletkenligi Olcimlerinde tav sicakliginin arttikca iletkenligin  distiga
gozlemlenmistir. 300 °C’ de ZnO icerisinde oksitlenmemis cinkonun kalmadigi
belirtilmistir. iletkenligin diisiisiiniin baska bir sebebi de aktivasyon enerijisinin artarak
elektron sayisinin azalmasidir. Ayrica oksijen bosluklarinin da azalmasi elektriksel

iletkenligin diismesinde 6nemli bir etken olabilir.

Daha sonra optik gecirim olgiimleri yapilmis, tavlama ile stokiyometrinin artmasi ve
hata sayisinin azalmasiyla yapi icerisindeki kayip isik miktari diserek gecirgenlik

artmistir. Daha az tane sinirinin gecirgenligi arttirdigi belirtilmistir.

Bant araligi olcimlerinde tavlama islemi ile bant araliginin 3,3 eV'den 3,7 eV

degerlerine ¢iktigi gozlemlenmistir.

Gencyllmaz ve ekibi[10] ultrasonik kimyasal piskirtme teknigi ile cam tabanlar lizerine
biriktirdigi ZnO filmlerin isil islem davranislarini incelemistir. ZnO filmler kaplandiktan
sonra 450 °C, 500 °C, 550 °C’ de 2 saat isil isleme tabii tutulmustur. Isil islem sonrasi
yapilan EDX analizleri sonucunda 6zellikle 500 °C ve 550 °C’ de yapilan isil isleme tabii
tutulmus numunelerde oksijen miktarinda artis gozlemlenmistir. Bu durumun daha
once ara durumda bulunan oksijen Zn atomlarinin atmosfer ortamindaki veya tane
sinirlarinda  bulunan oksijen ile reaksiyona girerek filmlerin oksitlendigini

gostermektedir.

Daha sonra filmlerin optik gecirgenlik degerleri o6lcilmistir. Tavlama etkisi ile
filmlerdeki gecirgenlik degerlerinin az da olsa azaldigi gorilmustir. Bunun sebebi
olarak 1sil islem etkisi ile ylizey piruzlGliklerinin azalmasi ve yansima seklindeki

kayiplarin artmasindan kaynaklandigi 6ngorilmektedir.

Elektriksel direng degerleri dort nokta prob teknigi ile olcilmis tavlama sicakligi
arttikca direng degerinin ylikseldigi gorilmustiir. Bunun sebebi olarak daha once
belirtildigi gibi cinkonun oksitlenmesi séylenmistir. Daha 6nce donor olarak davranan

cinko atomlari azalmis bu atomlar elektronlarini oksijene vererek yani baga katilarak
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oksitlenmeye sebep olmuslardir. Sonuc¢ olarak azalan tasiyici yogunlugu 6zdireng

degerlerinin ylikselmesine neden olmustur.

Son olarak vyapilan ylizey pdrizltlik olcimlerinde tavlama etkisi ile vyizey

parizlaluklerinin azaldig gozlemlenmistir.

Ayadi ve ekibinin yaptigi calismada[11]; sicratma yontemiyle Gretilmis ZnO:Al filmleri
300 °C, 400 °C ve 500 °C sicakliklarda oksijen, nitrojen ve atmosferik ortamlarda 2 saat
tavlayarak 1sil islem etkisi incelenmistir. Daha sonra XRD analizleri yapiimistir. XRD
analizleri sonucunda filmlerin ¢ok kristalli wurtzite yapida oldugu ve (002) yoniinde
substrat ylzeyine dik tercihli ydnelme gosterdigi gozlemlenmistir. 300 °C’ de oksijen ile
yapilan tavlama islemi sonucunda en yiksek (002) piki gozlemlenmistir. Bu da film
kalitesinin yiksek olmasinin bir o6lglsiidir. Daha sonra ylizey plrizlGlik olcimleri
yapiimis sicakhk arttikca tanelerin blyudigu ve yizey puriazliliklerinin azaldig

gozlemlenmistir.

Elektriksel direng 6lcimleri yapildiginda Uc tip atmosfer icin de 6zdireng degerlerinin
once artip sonra azaldigl gozlemlenmistir. Direncin artmasinin sebebi olarak oksijen
bosluklarinin dizilimi icin elverissiz bir ortam olmasi, ardindan tanelerin biiylimesi ile
tane sinirlarinin azalarak tasinimin artmasi dolayisiyla 6zdirenclerinin  disttgi

belirtilmistir.

Optik gecirim olcimleri yapildiginda butin filmlerin % 95’in lzerinde gecirgenlik

degerleri gosterdigi soylenmistir.

S.Wang ve arkadaslarinin yaptigi calismalarda[12]; ZnO:Ga filmler {zerine yaptig
calismada RF sicratma yontemiyle cam lizerine yaptigi kaplamalari 300 °C - 500 °C’ ler
arasinda atmosferik ortamda 1 saat isil isleme tabii tutmustur. Isil islem sonrasi yapilan
XRD ol¢limlerinde sicaklk arttikca sadece (002), (101), (103) piklerinin yogunluklari
artmamis, (110) ve (112) gibi yeni piklerin olusmasinda da neden olmustur. Bu da sl
islemin vyapilan kaplamalarin daha es eksenli hale gelmesinde rol oynadigini

gostermektedir.

Tane boyutu Olclimlerinde tav sicakhgr arttikca tane boyutlarinin  arttigi
gozlemlenmistir. Daha sonra numunelerin yiizey morfolojileri incelenmistir.

Tavlamadan 6nceki numunelere gore 300 °C’ de 1 saat tavlama sonrasi numunelerin
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tanelerinin daha ayirt edici oldugu 400 °C’ de tanelerde aglomerasyon gorildiiga, 500
°C’ de ise tanelerin belli yonlerde dizilmeye baslandigi gozlemlenmistir. Bunun sebebi
Is1 enerjisi etkisiyle atomlarin diflize olmasi icin gerekli enerjiyi kazandigi yerinde
olmayan atomlarin dizene girmesi ile aciklanmistir. SEM goriuntilerinde filmlerin
kolonsal yapida oldugu gozlemlenmistir. Tanelerin blylimesi daha biylk boyutta

tanelerin olusmasina daha pirizli yiizeylerin meydana gelmesine sebep olmustur.

2.2.2 Saydam iletken Oksit Tabakalarin Bilyiitme Sonrasi Yiizey Asindirma islemleri

ince film giines pillerinde gelen 1518in sogurulma verimini arttirmak amaciyla puriizli
SiO-silisyum ara yiizey kullanimi silisyum ince film teknolojisinde yaygin bir kullanima
sahiptir. Purizli ara yiizeylerde Si ve SIO malzemeleri arasinda kirilma indeksi
farkindan kaynakli 1sik sacinimi giines pillerinin daha ince yapida olmasina neden olup,
plrizlG yizeyin 151k tuzaklayici olarak davranmasina neden olmaktadir. Boylece daha
dislik Uretim maliyetli daha yliksek performansli glines pilleri elde edilmesine olanak

saglanmis olur.

SiO malzemelerin pirizlendirilmelerine yénelik uygulanan islemler temel olarak iki
guruba ayrilmaktadir; SIO tabakasinin piiriizlendirilmis bir cam yiizeyine biiyitiilmesi
ya da bliyitme islemi sonrasinda yizeyin pirizlendirilmesi. Tez calismasinda biylitme

islemi sonrasinda ylizeyin plrizlendirilmesi yontemi kullanilacaktir[13].

Bliyitme islemi sirasinda yilzey asindirma yontemi fiziksel ve kimyasal asindirma
seklinde iki ana grupta toplanmaktadir. Tez kapsaminda kimyasal asindirma yontemi

SiO tabakalarin pirizlendiriimesinde kullanilarak isik dagilim verimi arttirilacaktir.

Silisyum ince filmli glines pillerinde kullanilan saydam iletken oksit filmlerin ylizey
morfolojileri, absorblayici bolgede 1sik sacihimi arttirilarak daha verimli hale gelmesi
acisindan onemlidir. Katkilanmis ZnO filmleri biriktirmek icin yaygin olarak kullanilan
sicratma islemi uygulandiginda yiizey oldukca plrizsizdir. Bu plrizsiz yizeyler
kimyasal asindirma yontemiyle basit bir sekilde dokulu bir yapiya donustlrilebilirler.
Esasen katkih ZnO filmlerin elektriksel, optik ve vyapisal Ozellikleri biriktirme
parametrelerinden etkilenir. Ek olarak bu biriktirme parametreleri filmlerin ylizey
karakterlerini, asindirma davranislarini, asindirma isleminden 6énce ve sonra meydana

gelen yizey morfolojilerini etkiler[18].
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Kimyasal asindirma, bir sivi (¢ozelti) ve bir kati (ince film) arasindaki reaksiyonundan
ibarettir. Asindirma isleminde ¢ozeltinin icersindeki reaktantlar, cok ince bir diflizyon
tabakasinin icerisinden gecerek film ylzeyine ulasir, film ylizeyindeki molekiller
reaksiyona girer ve sonuc olarak ¢esitli tiirlerde Grtnler olusturur. Difiizyon etkisiyle bu
drlnler bir sinir tabakasiyla ¢ozeltiye gecer. Kimyasal asindirma reaksiyonu, cozelti
konsantrasyonunun ve c¢ozelti sicakhginin degismesiyle kontrol edilebilir. Cozelti
konsantrasyonunun artmasi, asindirma aktivitesini ve reaktantlarin asindirilacak ylizeye
ulasma ve buradan ayrilma hizini arttirir. Reaksiyon sicakhgi, reaksiyon hizini kontrol

eder[61].

Inamdar ve arkadaslarinin yaptigi calismalarda[14] ZnO:Al filmlere optik ve yapisal
ozellikleri degistirmek amaciyla kimyasal asindirma islemi uygulanmistir. Bunun icin %
0,125-% 1 arasi seyreltilmis HCI ¢ozeltisi, 5, 10 ve 15 saniye uygulanmistir. Asindirma
kabiliyeti asindirma kosullarina ve filmin biriktirilme yogunluguna bagh bir parametre
oldugu belirtilmistir. Asindirma islemlerinden sonra yapilan AFM incelemeleri
yapimistir. 5 saniye uygulanan asindirma islemi sonrasi (002) pikinin ylksekliginde %
70 oranda disis tespit edilmistir. 10 saniye ve 15 saniyelik asindirma islemlerinin
sonucunda ise ayni pikin yiksekliginin 5 saniyede goriilen ile hemen hemen ayni
oldugu gozlemlenmistir. Bunun sebebi asindirilmamis yilizeyde filmin daha kompakt
yani daha siki yapida olmasi, 5 saniyelik asindirma islemi sonucunda bu kompakt
yapinin kayboldugu ve asindirma kabiliyetinin diismesi olarak aciklanmistir. Yapilan
calismalarda yapisal 6zelliklere gore asindirmanin iki sekilde ilerleyecegi belirtilmistir.
Birincisi tane siniri etkisi gibi yapida tGniform olmayan bolgelerde ilerlemesi ikincisi ise
yapinin yeterince Uniform olmasi durumunda tim yizeyde ayni oranda dik olarak
ilerlemesidir. Stire haricinde konsantrasyon Uzerine de calismalar yapilmistir % 1 ile %
0,125 arasi konsantrasyonlarda yapilan asindirma islemleri sonucunun pek bir farklilik

icermedigi gozlemlenmistir.

Optik ozellikler incelendiginde asindirma isleminin gecirgenlik ve yansima o6zelligine
etkisinin oldugu gorilmistir. 5 saniye ve 10 saniyede yapilan asindirma islemlerinin
sonucunda goriinir bolgedeki ortalama gecirgenlik % 90’dan % 55-51 degerlerine

dismustir. Diger bir incelemede ayni sirede farkh konsantrasyonlarda asindirma
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incelenmistir. % 0,25’lik HCI ¢ozeltisi kullanildiginda gecirgenlik degerinin % 90’dan

83’e dismuistdr.

Baslangicta asindirma yapilmamis filmler icin plrizlGlik degerleri uygulamalar icin
elverisli degildir. 5 saniye asindirma yapilmis filmin paruzlilik degeri 11 nm-14 nm
arasindadir ve hic asindirma yapilmamis filmlerle neredeyse ayni degerdedir. 10 saniye
asindirma yapilmis filmin plrtzlGldk degeri 15 nm-30 nm degerlerine ¢ikmistir. 15
saniye yapilmis asindirma isleminde ise pirizlilik degeri tekrar 15 nm-19 nm
degerlerine dismustlir. Bu degisimlerin nedeni daha oOnce belirtilen kimyasal
asindirmanin Uniform veya Uniform olmayan yapida ilerlemesidir. % 0,25 ve % 0,125’lik
¢Ozeltilerde 10 nm plrizlilik degerleri olciimistiir. Bundan dolayr asindirma icin %

0,25-% 1 arasi konsantrasyonlarin uygun gorildiGgu belirtilmistir.

S.Fernandez ve ekibinin yaptigl calismada[15]; aliminyum katkili ¢cinko oksit filmlerin
asindirma islemi icin HCl ve NH4CI farkli derisimlerde ve siirelerde uygulanmistir.
Baslangicta filmlerin ylizey purizlilik degerleri 13,4 nm oldugu % 0,5’lik HCI ile 40
saniye asindirma islemi sonrasinda bu degerin 118,4 nm degerlerine kadar ¢iktig1 fakat

direng degerlerinin ¢ok yliksek degerlere ulastigi gézlemlenmistir.

Hiipkes ve arkadaslarinin yapmis oldugu calismada[16]; cok kristalli ZnO:Al filmlerin
biriktirme parametrelerine veya malzeme o6zelliklerine bagh kimyasal asindirma
davranislarinin tahmin edildigi bir teorik modelin bulunmadigini belirtilmistir. Ancak
yillardir devam eden c¢alismalarda ZnO:Al'in yizey morfolojisinin amorf veya
mikrokristal silikon glines pillerinde 1sik sicratma 6zelliklerini gelistirmek icin optimize

edildigi deneysel verilerin mevcut oldugundan bahsedilmistir.

ilk olarak asindirma siiresi (izerine calismalar yapilmistir. Oda sicakliginda % 0,5’lik HCI
cozeltisi ve 50°C" de % 33’lik KOH cozeltisiyle asindirma islemleri yapilarak asindirma
streleri kiyaslanmistir. Filmlerin baslangic kalinliklari 770 nm’dir. Biriktirme islemi ayni
cam althk malzemeler Gzerine 6zdes sicratma kosullarinda gerceklesmistir. Biriktirme
sonras! islem yapilmayan filmler oldukca purizsizdir. Yizey plritzlalik olcimleri
sonucu 15nm’den daha disik degerler elde edilmistir. HCl icine kii¢lik bir daldirma ile
belli bolgelerde rastgele dagiimis yaklasik 500 nm capinda kraterler olusmustur. Uzun
asindirma sirelerinde blyik ve kiiclik kraterlerle dokulu bir yiizey haline gelmistir. HCI
ile asindirma sirasinda film kalinhgr saniyede 5-6 nm civarinda azalmistir. Yizey
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plrizliGlik olglimleri sonucunda 100 nm-150 nm civarinda degerler elde edilmistir. Son

parizlalik  degerleri  filmlerin  baslangictaki  6zelliklerinden  buylik  6lcide
etkilenmektedir. Diger yandan KOH c¢ozeltisi, rastgele dagilmis derin ve dik bosluklarin
olustugu noktalar seklinde etki etmistir. Filmin kalinhg saniyede 1 nm azalmistir.
Asindirma slresi arttikca piriazlalik yavas sekilde artmaktadir. Asindirilmamis

yluzeylere benzer gorintiiler vermektedir.

Calismanin sonucu olarak asitlerle yapilan asindirma isleminde alkalilere gore daha
yiksek puriazlilik elde edilmistir. Bu da asindirma isleminde daha plrizli yizey
sayesinde daha ylksek 1sik yakalama 6zelligi buna bagli olarak da daha verimli glines

pili ve uygulamalari icin asindirma isleminde asit kullanimini 6ne ¢ikarmaktadir.
Yapilan literatir calismalari sonucunda kullanilan kaplama malzemesi, asindirma

¢Ozeltisi ve suresi asagidaki Cizelge 2. 2’de 6zetlenmistir.

Cizelge 2. 2 Literatir calismalarinda kullanilan malzeme cesitleri ve asindirma
parametreleri[14-20].

Asindirilan Asndirmada COZELIT REFERERANS
Saydam iletken ? ORANI Asindirma
. Kullanilan .
Oksit Cézeltinin Tiirii Suresi
Tabakanin Tiirii
%1- [14]
ZnO:Al (AZO) HCI %0,125 5-10-15 saniye
Zn0O:Al (AZO) HCI %0,5 40 saniye [15]
HCl %0,5 (HCI) 5-10 saniye [16]
(HCl)
ZnO:Al (AZO) KOH %33 (KOH)
10-30-100
saniye (KOH)
Zn0:Ga (GZ0) HCI %0,5 45 saniye [17]
ZnO:Al (AZO) HCI %0,5 7 saniye [18]
Zn0O:Al (AZO) HCI %0,5 30 saniye [19]
Zn0O HCl %0,5 5-10 saniye [20]

Unutulmamasi gereken bir husus vardir ki istenilen ylizey morfolojilerinin kesin olarak
elde edebilmek icin bitlin gorilen ya da gorilmeyen biriktirme ve asindirma
parametrelerinin g6z 6nline alinmasi gerekmektedir. Gorliilmeyen parametreler iyon
hedef malzemenin ozellikleri vs. olabilir. Bu

bombardimani, parcacik enerjisi,
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parametrelerin disinda camin yasi, kullanilan tarafi, tretim prosesi gibi 6zelliklerde

ylizey morfolojisini etkilemektedir.
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BOLUM 3

DENEYSEL CALISMALAR

Manyetik alanda sicratma yontemi kullanilarak elde edilen katkisiz ve farkli oranlarda
katkilanmis cinko oksit ince filmlerin (AZO, GZO); elektriksel, optik ve ylizey Ozelliklerini
gelistirmek amaciyla cesitli ylizey islemleri uygulanmistir. Bu yizey islemleri; 1sil islem
ve vylzey asindirma seklinde gruplandirilarak farkh siire ve sicakliklarda
gerceklestirilmistir. Elde edilen sonugclar cesitli karakterizasyon teknikleri kullanilarak
incelenmistir. Bu teknikler; dort uclu 6lcim probu, optik gecirim spektrometresi,
taramali elektron mikroskobu (SEM) ve atomik gi¢ mikroskobu AFM yontemleridir.

Elde edilen sonuglar birbirileriyle kiyaslanarak islemlerinin etkileri belirlenmistir.

3.1 Saydam iletken Oksit Tabakalar

Calismada katkisiz ¢cinko oksit, %2 aliminyum katkili cinko oksit (AZO) ve %3 galyum
katkili cinko oksit (GZO) saydam iletken oksit tabaka olarak kullanilmistir. ince filmler
R.F. manyetik alanda sicratma yontemi kullanilarak cam althk yizeyine blytttlmastar.
Bliyitme parametreleri; 165 W radyo frekansi giiciinde, 20 sccm gaz akis hizi, 0.30 Pa
gaz basinci, 30 dakika seklindedir. Saydam iletken oksit filmler; oda kosullarinda,
herhangi bir 1sil islem uygulanmaksizin Corning 1737F marka cam buyGtilmustar.
Calismada kullanilan ZnO, AZO ve GZO filmler ortalama %83 < optik gecirgenlik ve 10°

3Q.cm elektriksel 6zdirence sahiptir[64].
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3.2 Saydam iletken Oksit Tabakalarda Biiyiitme Sonrasi islemler

Saydam iletken oksit tabakalarda bliyitme sonrasi islemler isil islem ve yilzey
asindirma olarak iki gruba ayrilmaktadir. Numuneler uygulanan blylitme sonrasi

isleme gore adlandiriimistir.

Isil islem numunelerinde kullanilan malzeme tiriinden sonraki ilk hanede 1isil islem
sicakhgi, ikinci hanede 1sil islem siiresi verilmistir. Numune kodlari Cizelge 3. 1'de

Ozetlenmistir.

Cizelge 3. 1 Isil islem ¢alismalarda kullanilan numuneler ve kodlandirilmasi

Kullanilan Isil islem Sicakhig Isil islem Siiresi
Numune Kodu

Malzeme (°C) (Dakika)
Zn0-100-15 Zn0O 100 15
Zn0-100-30 Zn0O 100 30
Zn0-100-45 Zn0O 100 45
Zn0-100-60 Zn0O 100 60
Zn0-200-15 Zn0O 200 15
Zn0-200-30 Zn0O 200 30
Zn0-200-45 Zn0O 200 45
Zn0-200-60 Zn0O 200 60
Zn0-300-15 Zn0O 300 15
Zn0-300-30 Zn0O 300 30
Zn0-300-45 Zn0O 300 45
Zn0-300-60 Zn0O 300 60
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Cizelge 3. 1 Isil islem ¢alismalarda kullanilan numuneler ve kodlandirilmasi(devami)

AZ0-100-15 AZO 100 15
AZ0O-100-30 AZO 100 30
AZ0O-100-45 AZO 100 45
AZ0O-100-60 AZO 100 60
AZ0-200-15 AZO 200 15
AZ0O-200-30 AZO 200 30
AZ0O-200-45 AZO 200 45
AZ0O-200-60 AZO 200 60
AZ0O-300-15 AZO 300 15
AZ0O-300-30 AZO 300 30
AZ0O-300-45 AZO 300 45
AZ0O-300-60 AZO 300 60
GZ0-100-15 GZ0 100 15
GZ0-100-30 GZ0 100 30
GZ0-100-45 GZ0 100 45
GZ0-100-60 GZ0 100 60
GZ0-200-15 GZ0 200 15
GZ0-200-30 GZ0 200 30
GZ0-200-45 GZ0 200 45
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Cizelge 3. 1 Isil islem ¢alismalarda kullanilan numuneler ve kodlandirilmasi(devami)

GZ0-200-60 GZ0 200 60
GZ0-300-15 GZO 300 15
GZ0-300-30 GZO 300 30
GZ0-300-45 GZO 300 45
GZ0-300-60 GZO 300 60

Yizey asindirma deneylerinde kullanilan numunelerde ise kullanilan malzemeden
sonraki hanede ylizey asindirma siresi verilmistir. Numune kodlari Cizelge 3. 2’de

Ozetlenmistir.

Cizelge 3. 2 Yiizey asindirma calismalarindaki kullanilan numuneler ve kodlandiriimasi

Kullanilan Yiizey Asindirma
Numune Kodu
Malzeme Siiresi (Saniye)
Gz0-1 GZ0 1
GZ0-2 GZ0 2
GZ0-3 GZ0 3
GZ0-4 GZ0 4
GZO-5 GZ0 5

3.2.1 Biiyiitme Sonrasi Isil islem

Isitma isleminin elektriksel, yapisal ve optik 6zelliklere etkisinin belirlenmesine yonelik
gerceklestirilen islemler farkli stire ve sicakliklarda atmosfere acik ortamda isitici tabla
yardimiyla gerceklestirilmistir. Deneyler 100 °C, 200 °C ve 300 °C’de her bir sicakhk
degeriicin, 15 dakika, 30 dakika, 45 dakika ve 60 dakika siirelerince gerceklestirilmistir.
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3.2.2 Biiyiitme Sonrasi Yiizey Asindirma

Cam altlik Gzerine R.F. giclt kullanilarak manyetik alanda sicratma yontemi ile
biriktirilmis GZO filmlerin elektriksel, yapisal, optik 6zelliklerine ylizey asindirmanin
etkisi incelenmistir. GZO filmler; 1 saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4 saniye ve 5 saniye

strelerde % 0,1’lik HCI ¢ozeltisine daldirilarak kimyasal asindirma islemi yapilmistir.

Sekil 3. 1’de ylzey asindirma isleminin akis semasi olarak gosterimi ayrintili bir bicimde
yer almaktadir. Asindirma islemi oncesi filmler 10 saniye izopropil alkolde 10 saniye,
deiyonize suda 15 saniye bekletilmistir. % 0,1'lik HCI asit ¢ozeltisine daldirildiktan sonra

30 saniye deiyonize suda durulanip azot tabancasi vasitasiyla kurutulmustur.

|.P.A'da Bekletme

A

D.l. Suda Bekletme

A

%0,1 HCIl'de Bekletme

-

D.l. Suda Durulama

U

Kurutma

Sekil 3. 1 Ylzey asindirma isleminin akis semasi olarak gosterimi
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3.3 Biiyiitme Sonrasi islemler Uygulanan Filmlerin Karakterizasyonu

Blydtilen ince filmlerin karakterizasyonunda cok cesitli teknikler kullaniimistir (Sekil 3.
2). Film kalinliklari taramali elektron mikroskobisi (SEM) yontemiyle olctliirken,
filmlerin 6z direng degerleri dort uglu 6lclim probu ile hesaplanmistir. Optik gecirgenlik
degerleri optik gecirim (UV-VIS) yardimiyla olcilirken, yilizey purizlilik degerleri

atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ile belirlenmistir.

BUYUTME SONRASI iISLEMLER UYGULANAN FiLMLERIN
KARAKTERIZASYONU

ELEKTRIKSEL OPTIK YU?EY L

Sekil 3. 2 BuyUtme sonrasi islemler uygulanan film karakterizasyonunun akis semasi
olarak gosterimi

3.3.1 Kalinhk

Filmlerin kalinlik degerleri taramali elektron mikroskobu yardimiyla (JEOL JSM 633-F ve
JEOL JSM 6510-LV) 6lctlmistir. SEM analizleri 20 kv'de yapilmistir.

3.3.2 Elektriksel Ozdireng

Elektriksel 6zdirenc bir malzemede bulunan serbest elektronlarin uygunlugunun bir
OlcUsudir. Yarr-iletken malzemelerde bu deger genellikle dort uclu Olcim probu

yardimiyla 6lcilmektedir.

Eger bir malzemeye E elektrik alani uygulanirsa, bir elektrik akimi olusur ve akim

yogunlugu J;

J=oft (3.1)

ile verilir. Burada o malzemenin elektriksel iletkenligidir. Elektriksel iletkenligin tersi
elektriksel rezistivite p olarak bilinir. Dikdértgen sekilli bir 6rnek igin (Sekil3. 3), R

direnci;
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R = p(l/bt) (3.2)

ile verilir. Burada / uzunluk, b genislik ve t ise 6rnegin kalinligidir. Eger I=b ise denklem;

R = pA=R, (3.3)

olur. Rs degeri sheet rezistansi olarak bilinir ve kare bir filmin direncini verir. Sheet

rezistansi karenin boyutundan bagimsizdir ve birimi ohm/kare ile verilir.

(b)

Numune

PROBLAR

Sekil 3. 3 (a) Rezistivite ve sheet rezistansin tanimi, (b) Dort-nokta prob teknigi[30,31]

Dort-nokta prob yardimiyla 6lglim teknigi sematik goriintiisti ve kullanilan cihaz resmi

Sekil 3. 3'de yer almaktadir.
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Sekil 3. 4 (a) Dort-nokta prob tekniginin sematik goérinimd, (b) Dort-nokta prob resmi

3.3.3 Optik Gegirgenlik

Optik gecirim spektrometresi (UV-VIS) yardimiyla (Perkin Elmer UV-Vis Lambda2
Spectrometer, 250-800 nm dalgaboylarinda) filmlerin optik oOzellikleri incelenmistir.
Filmlerin bant genisligi degerlerine (ahv)*nin foton enerjisi (hv) degisimine karsilik

cizilen grafigin egimi oOlclilerek hesaplanmistir. Burada;

a=InT(optik gecirgenlik)/film kalinhgi(um) (3.4)
hv =1240/A(dalga boyu) (3.5)
olarak hesaplanir.

Deney sonuclarinda % ortalama optik gecirim degerleri belirlenmistir. Bu % ortalama
optik gecirim degerleri, %80’in Uzerindeki optik gecirim degerlerinin ortalamasi

alinarak hesaplanmistir.

3.3.4 Yizey Piirazlaligi

Numunelerin ylizey purizlilik degerleri atomik kuvvet mikroskobu (AFM) yardimiyla
(Q-Scope 400 by Ambios Technology Corporation) yapilmistir. Bu incelemeler 1 Hz

tarama hizinda gerceklestirilmistir.

Ortalama yukseklik gortintideki en disik yikseklik degerine sahip noktayi sifir kabul
edip bu noktadan referans alinarak belirlenir. Hesaplamalar program tarafindan

asagidaki esitlik yardimiyla hesaplanir[64];
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(3.6)

NI
Il
Z| =

n=N
2,
n=1
Z degerlerinin standart sapmasi Rq (Ortalama Karekdk "Root Mean Square")

gorlintiiden asagidaki esitlik vasitasiyla hesaplanir;

1 n=N
Rg= Nz (Z,, — 7)?
n=1

Ortalama ylizey pirizlGlGgu degerleri (Ra) asagidaki esitlikle hesaplanir;

n=N
> 1z, -2
n=1

(3.7)

(3.8)

Z| =

R, =
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BOLUM 4

DENEY SONUCLARI

Calismanin bu boéliimiinde, benzer kosullarda cam Uzerine biriktirilen ortalama % 83<
optik gecirgenlik ve 10 Q.cm elektriksel 6zdireng degerlerine sahip ZnO, AZO ve GZO
filmlerin uygun 1sil islem ve yizey asindirma parametrelerine cesitli kararkterizasyon
yontemleri ile karar verilmistir. Bunlar; dort uclu 6lcim probu, optik gecirim
spektrometresi, SEM ve AFM yontemleridir. Isil islem sicakhginin ve siiresinin etkisiyle
birlikte kimyasal asindirma stirelerinin etkisi incelenmis, literatlirdeki benzer calismalar

ile kiyaslanmuistir.

4.1 Isil islemin Saydam iletken Oksit Filmler Uzerine Etkisinin incelenmesi

Isil islemin saydam iletken oksit tabakalar Uzerine etkisinin arastirildigl literatir
calismalari incelendiginde, 1sil islemin optik gecirgenlik degerini arttirdig
gorilmektedir[7,9]. Atmosferik ortamda yapilan isil islem deneyleri yapidaki serbest
Zn, Al ve Ga atomlarini baga katarak oksit faz miktarini arttirmaktadir. Bu durum da
optik gecirgenlik degerlerinin artmasina fakat 6zdiren¢ degerlerinin de ylikselmesine
sebep olmaktadir. iyi bir saydam iletken oksit tabaka elde etmek icin bu 6zellikleri

optimize etmek gerekmektedir.

Uygun isil islem sicakhigi, stresi ve yontemi icin yapilan literatlir calismalarinda maliyet
ve kolay uygulanabilirlik acisindan nispeten distk sicakliklarda galisiimis, tavlama igin

atmosferik ortamda isitici tabla kullaniimistir[7,9,10-12].

41



4.1.1 Isil islemin ZnO Filmler Uzerine Etkisi

Cam althk Gzerinde manyetik alanda sigratma yontemiyle Uretilmis olan ZnO filmler
100 °C, 200 °C, 300 °C’de isitici tabla yardimiyla 15 dakika, 30 dakika, 45 dakika ve 60

dakika tavlanmistir.

4.1.1.1 Isil islemin ZnO Filmlerin Elektriksel Ozellikleri Uzerine Etkisi

Filmlerin dort uclu olglim probu yardimiyla elektriksel 6zdireng degisimleri dlctImistir.
Cizelge 4. 1’de ZnO filmlerin 100 °C’de isil islem Oncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri
ozetlenmistir. 45. dakika sonunda filmin 6z direnc degeri 4,878x10° Q.cm'den

3,927x10'e duserek yaklasik %20 oraninda bir iyilestirme elde edilmistir.

Cizelge 4. 1100 °C’'de uygulanan isil islemin ZnO filmler Gizerine etkisi ve kalinhk

degerleri
Kalinhk Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi
Numune Kodu .
(nm) Ozdireng(Q.cm) Ozdireng(Q.cm)
Zn0-100-15 430 6,294x10° 6,297x10°
Zn0-100-30 430 5,532x107° 5,535x107°
Zn0-100-45 430 4,878x10° 3,927x10°
Zn0-100-60 430 6,294x10° 6,297x10°

Sekil 4. 1'de gorildigi gibi 100 °C sicaklikta uygulanan tavlama isleminin ZnO filmlerin
elektriksel ozelliklerine 45. dakika haric onemli bir etkisi goriilmemektedir. 45.
dakikanin sonunda o6zdiren¢ degeri diismekte, ilerleyen sirelerde oksit faz miktar
artarak tekrar yikselise gecmektedir. Bu durumun sebebini Fang ve ekibi[8] taslyici
konsantrasyonun isil islem etkisiyle homojen olarak dagilmasi veya tane boyutunun

artip tane sinirlarinin azalmasi ile tasiyici hareketliliginin artmasi seklinde agiklamistir.
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Sekil 4. 1 ZnO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi elektriksel 6zdirencg degisimleri

Cizelge 4. 2'de ZnO filmlerin 200 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi 6z diren¢ degerleri

Ozetlenmistir. 15. dakika sonrasi 6z diren¢ degeri yaklasik % 20 oraninda dusls

gosterirken, 45. dakika ve 60. dakikalar sonrasi tekrar yikselise gecmektedir.

Cizelge 4. 2 200 °C’'de uygulanan isil islemin ZnO filmler izerine etkisi ve kalinlik

degerleri
Kalinhk Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi
Numune Kodu .
(nm) Ozdireng(Q.cm) Ozdireng(Q.cm)
Zn0-200-15 430 1,17 x10° 9,51 x10™
Zn0-200-30 430 6,927 x10°> 6,297 x10°>
Zn0-200-45 430 1,794 x10° 1,836 x10°
Zn0-200-60 430 5,04 x10™ 5,67 x10™

Sekil 4. 2'de goruldigl gibi 200 °C sicaklikta 1sil islem sonrasi filmlerin 6zdireng

degerleri 6nce azalip sonra artmaktadir. Azalisin sebebi isil islem ile tane sinirinin

azalarak tastyici hareketliliginin azalmasi ve daha homojen bir yapi olusmasidir[8]. Daha

sonraki artisin sebebi ise Bourderbala ve arkadaslarinin yapmis oldugu calismada[7] da

aciklandigi Gzere; yapinin oksijen absorbsiyonu ile oksidasyona ugramasidir. Kimyasal
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olarak absorblanmis oksijen serbest tasiyicilara karsi bir tuzak gibi davranip tasiyici

konsantrasyonunu disiirerek elektriksel direncin artmasina sebep olmaktadir.
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Sekil 4. 2 ZnO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi elektriksel 6zdirenc degisimleri

Cizelge 4. 3’te ZnO filmlerin 300 °C’de isil islem O6ncesi ve sonrasi 6z direng degerleri

Ozetlenmistir. 45. dakika ve 60. dakikalar sonrasi 6zdireng degerleri yliksek oranda artis

gostererek >107 degerlerine yikselmektedir.

Cizelge 4. 3 300 °C’de uygulanan isil islemin ZnO filmler Gizerine etkisine kalinlk

degerleri
Kalinhk Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi
Numune Kodu .
(nm) Ozdireng(Q.cm) Ozdireng(Q.cm)
Zn0-300-15 430 6,3 x10° 5,473 x10°3
Zn0-300-30 430 5,263 x10°° 6,3 x10°
Zn0-300-45 430 4,875 x10° 6,087 x10>
Zn0-300-60 430 3,984 x10°3 6,3 x10™
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Sekil 4. 3'te gorildigia lGzere 300 °C’ de yapilan tavlama islemlerinde 15 ve 30.
dakikalar sonrasi elektriksel ozelliklerde 6nemli bir degisiklik olmazken, 45 ve 60.
dakikalardan sonra elektriksel 0Ozdirenc degerlerinin ¢ok yiliksek oranda arttig
gorilmektedir. Bu durumun sebebinin bir siire sonra ZnO filmlerde oksitlenmenin
baslamasi ve bir siire sonra ZnO icinde oksitlenmemis Zn atomunun kalmamasi oldugu
soylenebilir. Bouhssira ve Gengyllmaz'in c¢alismalarinda[9,10] da bu durum benzer

sekilde aciklanmistir.
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Sekil 4. 3 ZnO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi elektriksel 6zdirenc degisimleri

ZnO filmin kalinhgi yaklasik olarak 430 nm olarak olgctlmustir. Sekil 4. 4’te ZnO filmin

taramali elektron mikroskobundan alinan kesit goérintisa verilmistir.
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SEI 20.0kV X20,000 1um WD 15.9mm

Sekil 4. 4 ZnO filmin taramali elektron mikroskobundaki kesit goriintiisi

4.1.1.2 Isil islemin ZnO Filmlerin Optik Ozellikleri Uzerine Etkisi

Filmlerin 1sil islem sonrasi optik Ozelliklerini incelemek amaciyla optik gecirim
spektrometresi ile optik gecirim (%) degerleri hesaplanmistir. Cizelge 4. 4’te ZnO
filmlerin 100 °C’de 1sil islem O6ncesi ve sonrasi % optik gecirim degerleri 6zetlenmistir.

Filmlerin % optik gecirim degerleri >% 83 degerlerinde oldugu gorilmektedir.
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Cizelge 4. 4 ZnO filmlerin 100 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

degerleri
Isil islem Oncesi Optik Isil islem Sonrasi Optik
Numune Kodu

Gegirim(%) Gegirim(%)
Zn0-100-15 %83,659 %83,246
Zn0-100-30 %83,659 %84,834
Zn0-100-45 %83,659 %83,474
Zn0-100-60 %83,659 %84,1518

Sekil 4. 5’te goruldiugi gibi 100 °C sicaklikta uygulanan tavlama isleminin ZnO filmlerin

optik gecirgenlik degerlerini cok az da olsa arttirdig1 goriilmektedir.
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Sekil 4. 5 ZnO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri

Cizelge 4. 5'te ZnO filmlerin 200 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi % optik gecirim

degerleri 6zetlenmistir. Filmlerin % optik gegirim degerleri >% 83 degerlerinde oldugu

gorilmektedir.
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Cizelge 4. 5 ZnO filmlerin 200 °C’'de 1sil islem Oncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

degerleri
Isil islem Oncesi Optik Isil islem Sonrasi Optik
Numune Kodu

Gegirim(%) Gegirim(%)
Z/n0-200-15 %83,659 %83,655
Zn0-200-30 %83,659 %84,603
Zn0-200-45 %83,659 %83,973
Zn0-200-60 %83,659 %84,135

Sekil 4. 6’da gorildigi gibi 200 °C sicaklikta uygulanan tavlama isleminin ZnO filmlerin
optik Ozelliklerine 6nemli bir etkisi goridlmemistir. Isil islem sonrasi filmlerin optik
ozellikleri az da olsa arttigi gérilmektedir. Bu durum yapi icerisinde bulunan oksijen
bosluklarinin ve oksitlenmemis cinko atomlarinin isil islem etkisiyle baga katilarak oksit
faza gecmesiyle aciklanmaktadir. Sonuclar elektriksel 6zdiren¢ sonuclariyla birlikte

Bourderbala’nin calismasiyla[7] paralellik gostermektedir.
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Sekil 4. 6 ZnO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri
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Cizelge 4. 6’da ZnO filmlerin 300 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi % optik gecirim
degerleri 6zetlenmistir. Filmlerin % optik gegirim degerleri >% 83 degerlerinde oldugu
gorulmektedir. Ozellikle 45. dakika ve 60. dakika sonrasi % optik gecirim degerlerinin

yaklasik % 85 degerine ylkseldigi gozlemlememektedir.

Cizelge 4. 6 ZnO filmlerin 300 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

degerleri
ilk Optik Gegirim(%) Isil islem Siiresi(Dakika) Son Optik Gegirim(%)
Zn0-300-15 %82,581 %83,09
Zn0-300-30 %82,581 %84,708
Zn0-300-45 %82,581 %84,984
Zn0-300-60 %82,581 %84,946

Sekil 4. 7'de gorildiugl gibi 300 °C sicaklikta gerceklestirilen isil islem sonrasi
gecirgenlik degerlerinin yliiksek oranda arttigi gozlemlenmistir. Bunun sebebi yapinin
isil islem etkisiyle tamamen oksit faza gecmesidir. Bouhssira[9] benzer sicakliklarda
yap! icerisinde oksitlenmemis cinko atomunun kalmadigini saptamistir. Optik
gecirgenlik artisini ise, yapi icerisindeki hata sayisinin azalarak kayip isik miktarinin
dismesi ve 1sil islem esnasinda tanelerin blylylp tane sinirlarinin azalmasiyla

aciklamistir.
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Sekil 4. 7 ZnO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri

Son olarak ZnO filmlerin bant araligi degerleri hesaplanmistir. Filmlerin bant genisligi
degerlerine (ahv)”nin foton enerjisi (hv) degisimine karsilik cizilen grafigin egimi
Olcllerek hesaplanmistir.

Cizelge 4. 7’de ZnO filmlerin 100 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi degerleri
Ozetlenmistir. Bant araligi degerlerinin 3,40 eV'den 3,35 eV degerlerine distlgi

gorilmektedir.
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Cizelge 4. 7 ZnO filmlerin 100 °C’de 1sil islem Oncesi ve isil islem sonrasi bant araligi

degerleri
Isil islem Oncesi Bant Isil islem Sonrasi Bant
Numune Kodu
Araligi (eV) Araligi (eV)
Zn0-100-15 3,40 3,35
Zn0-100-30 3,40 3,39
Zn0-100-45 3,40 3,35
Zn0-100-60 3,40 3,35

Sekil 4. 8'de gorildigi gibi ZnO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi bant aralig

degerlerinin distigu gorilmustir.
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Sekil 4. 8 ZnO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a) Baslangig,
(b) 15 dakika 1s1l islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem sonrasi, (d) 45 dakika isil islem
sonrasl, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

Cizelge 4. 8de ZnO filmlerin 200 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi degerleri
Ozetlenmistir. Filmlerin bant araligi degerlerinin 3,40 eV’den 3,30 eV degerlerine

distigl gorulmustir.
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Cizelge 4. 8 ZnO filmlerin 200 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi bant araligi degerleri

Isil islem Oncesi Bant Isil islem Sonrasi Bant
Numune Kodu
Araligi (eV) Araligi (eV)
Zn0-200-15 3,40 3,30
Zn0-200-30 3,40 3,32
Zn0-200-45 3,40 3,35
Zn0-200-60 3,40 3,30

Sekil 4. 9'da gorildigi gibi ZnO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi bant aralig

degerlerinin distigu gorilmustir.

53




—— . . . ' P
3000 | 1800 (p o]
(a) (b)
y 1500 / f
- —=—Zn0-200-15 oy
s - S
3 - 2 900t 1
N/;‘ N;\
5 1000 + -E» 600 F 1
300 F f
0 S S S S 0 Les Ay ! ! ) . . .
30313233343536373839404,142 3031323334353637383940 41
hv(eV) hv{eV)
1800 | L i
(c) 1800 - (d) P
1500 + 1500 { —=—2Zn0-200-45 -
T 1200 ——£n0-200-30 T 1200} |
= Z
> =
= 900t = 900r .
N’; N;\
£ 600 £ 600 i
300 F 300 .
0 % ) ) ) L L ) 0 o L L . ) ) !
30313233343536 3738394041 3031323334 3536 373830940 41
hvieV) hv(eV)
100 ————————————— =
1000  (e) / TN
900 [/ - Ry
/
800 | /
3 700}
£
2 600f
% s00l
S 4001
S 300!l
200 [
100 | 7
Q b= 7 ! L ! L L L !
3031323334 353637 383,940 41
hv(eV)

Sekil 4. 9 ZnO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a) Baslangig,
(b) 15 dakika 1sil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem sonrasi, (d) 45 dakika isil islem
sonrasl, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

Cizelge 4. 9’da ZnO filmlerin 300 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi bant aralig1 degerleri
Ozetlenmistir. Filmlerin bant araligi degerlerinin 3,40 eV’'den 3,35 eV degerlerine

distigl gorilmustdr.
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Cizelge 4. 9 ZnO filmlerin 300 °C’de isil islem Oncesi ve sonrasi bant araligi degerleri

Isil islem Oncesi Bant Isil islem Sonrasi Bant
Numune Kodu
Araligi (eV) Araligi (eV)
Zn0-300-15 3,40 3,35
Zn0-300-30 3,40 3,36
Zn0-300-45 3,40 3,36
Zn0-300-60 3,40 3,35

Sekil 4. 10’da gorildiugl gibi ZnO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi bant aralig

degerlerinin distigu gorilmustir.
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Sekil 4. 10 ZnO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem sonrasi, (d) 45 dakika
1sil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

Isil islem sonrasi bant araligi degerlerinde cok fazla bir degisim goézlemlenmemekle
birlikte 3,30 eV-3,39 eV arasinda degerler ol¢lilmustir. Bant araligi degerlerinin
dismesinin sebebi tasiyici konsantrasyonunun diismesidir. Bourderbala ve ekibi de
yapmis oldugu calismada[7] atmosferik ortamda sil islem etkisiyle tasiyici

konsantrasyonunun diserek bant araliginin daralttigini gézlemlemistir.
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4.1.1.3 Isil islemin ZnO Filmlerin FOM Degerleri Uzerine Etkisi

Elektriksel 6zdireng ve optik gecirgenlik olclimleri sonucunda basarim olgitleri (figlre

of merrit) degerleri hesaplanmistir.

Cizelge 4. 10’da ZnO filmlerin 100 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri

Ozetlenmistir. FOM degerleri yiikselerek 45. dakikanin sonunda artisin % 24 degerine

ulastigi daha sonra tekrar disise gectigi gozlemlenmektedir.

Cizelge 4. 10 ZnO filmlerin 100 °C’de 1s1l islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri

Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
Z/n0-100-15 13292,01 13219,94 -%0,54
Zn0-100-30 15122,90 15326,84 %1,35
Zn0-100-45 17150,4 21256,52 %23,94
Zn0-100-60 13292,01 13363,80 %0,54

Sekil 4. 11’de gorildigl gibi 100 °C sicaklhkta gerceklestirilen isil islem sonrasi FOM
degerlerinin 6nce artarak yiksek bir seviyeye ulastigini ardindan dismeye basladigi
gorilmektedir. 45. dakikada % FOM artisinin en yiksek degere ulastigi
gozlemlenmistir. Artisin sebebi yapidaki tasiyici konsantrasyonunun isil islem etkisiyle
hareketinin artmasi, ardindan gerceklesen dislisiin sebebinin yapinin oksit faza

gecmesidir[8].
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Sekil 4. 11 ZnO filmlerin 100 °C’de isil islem sonrasi FOM degisimleri

Cizelge 4. 11’de ZnO filmlerin 200 °C’'de 1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri
Ozetlenmistir. 15. dakika ve 30. dakikalar sonrasi FOM degerlerinin siire arttikca azalan
bir ivme ile artmakta oldugu gorilmektedir. ilerleyen siirelerde FOM degerleri

diismeye baslamaktadir.

Cizelge 4. 11 ZnO filmlerin 200 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri

Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
Z/n0-200-15 71504,20 86267,68 %20,65
Zn0-200-30 12072,66 13435,55 %11,29
Zn0-200-45 46633,17 45737,25 -%1,92
Zn0-200-60 165991,89 148386,79 -%10,61

Sekil 4. 12’de gorildugl gibi 200 °C sicaklhkta gerceklestirilen isil islem sonrasi FOM
degerlerinin 6nce az miktarda da olsa arttigini ardindan 45. dakika itibariyle diismeye
basladigi goriilmektedir. Artisin sebebinin yapidaki tasiyici konsantrasyonunun isil islem
etkisiyle hareketinin az da olsa artmasi, ardindan gerceklesen dislisiin sebebinin

yapinin oksit faza gecmesidir[7].
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Sekil 4. 12 ZnO filmlerin 200 °C’de isil islem sonrasi FOM degisimleri

Cizelge 4. 12’de ZnO filmlerin 300 °C’'de 1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri

Ozetlenmistir. FOM degeri 15. dakika sonunda artmasina ragmen isil islem siiresi

arttikca yiuksek oranda diiserek yaklasik %94 oraninda diisme gozlemlenmektedir.

Cizelge 4. 12 ZnO filmlerin 300 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri

Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
Zn0-300-15 13108,1 15180,4 %15,81
Zn0-300-30 15689,4 13445,8 -%14,30
Zn0-300-45 16939,79 1395,59 -%91,76
Zn0-300-60 20728,28 1348,35 -%93,50

Sekil 4. 13’de gorildugl gibi 300 °C sicaklikta gerceklestirilen isil islem sonrasi FOM

degerlerinin 15. dakikanin sonunda arttigi, ardindan 30. Dakika itibariyle yliksek oranda

dustigl goriulmektedir. Gergeklesen dislisiin sebebinin yapinin tamamen oksit faza

gecmesidir[9,10].
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Sekil 4. 13 ZnO filmlerin 300 °C’de isil islem sonrasi FOM degisimleri

4.1.2 Isil islemin AZO Filmler Uzerine Etkisi

Cam althk Gzerinde manyetik alanda sigratma yontemiyle Uretilmis olan AZO filmler
100 °C, 200 °C, 300 °C’de isitici tabla yardimiyla tavlanmistir. Dort uclu Olglim probu

yardimiyla elektriksel 6zdirenc degisimleri Ol¢lilmustir.

4.1.2.1 Isil islemin AZO Filmlerin Elektriksel Ozellikleri Uzerine Etkisi

Filmlerin dort uclu 6lciim probu yardimiyla elektriksel 6zdireng degisimleri ol¢lilmustr.
Cizelge 4. 13'te AZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi elektriksel 6zdireng
degerleri ozetlenmistir. Isil islem sonrasi filmlerin 6zdirenc degerleri 10% Q.cm

degerlerinde hesaplanmaktadir.
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Cizelge 4. 13 100 °C’de uygulanan isil islemin AZO filmler Gzerine etkisi ve kalinhk

degerleri
Kalinhk Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi
Numune Kodu .
(nm) Ozdireng(Q.cm) Ozdireng(Q.cm)
AZO-100-15 280 2,051x10° 2,014x10°
AZ0-100-30 280 2,423x10° 2,412x10°
AZO-100-45 280 5,274x107° 5,31x10°
AZ0-100-60 280 1,958x10° 2,087x107

Sekil 4. 14’te goraldigu lzere 100 °C sicaklikta uygulanan tavlama isleminin AZO

filmlerin elektriksel 6zelliklerine dnemli bir etkisi gorilmemistir.
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Sekil 4. 14 AZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi elektriksel 6zdireng degisimleri

Cizelge 4. 14’'te AZO filmlerin 200 °C’'de isil islem Oncesi ve sonrasi elektriksel 6zdireng
degerleri 6zetlenmistir. Isil islem siiresi arttikca 6zdiren¢ degerlerinin artan bir ivme ile

arttigi gézlemlenmektedir. Artisa ragmen ozdireng degerleri 10° Q.cm degerlerinde

hesaplanmaktadir.
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Cizelge 4. 14 AZO filmlerin 200 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri

Kalinhk Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi
Numune Kodu .
(nm) Ozdireng(Q.cm) Ozdireng(Q.cm)
AZO-200-15 280 1,807x10° 2,004x10°
AZ0-200-30 280 1,498x10° 1,842x10°
AZO-200-45 280 1,431x10° 1,952x10°
AZ0-200-60 280 1,235x10° 1,908x10°

Sekil 4. 15'te gorildigi Gzere 200 °C’ de yapilan tavlama islemleri sonucu yapilan

Olcimlerde, numunelerin O6zdireng degerlerinin  az miktarda olsa arttig

gozlemlenmistir. Bunun sebebinin yapida bulunan oksitlenmemis alliminyum ve ¢inko

atomlarinin isil islem etkisiyle oksitlenmeye baslamis olmasidir[11].

1 A
E 01 -
23
=
O
= . ..
el Isil Islem Oncesi
] .
S 001 - M Isil Islem Sonrasi
e . M H W W

15 30 45 60
Siire (Dakika)
Sekil 4. 15 AZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi elektriksel 6zdirenc degisimleri

Cizelge 4. 15'te AZO filmlerin 300 °C’de isil islem Oncesi ve sonrasi elektriksel 6zdireng
degerleri 6zetlenmistir. 15. dakika, 30. dakika, 45. dakika ve 60. dakika sonrasi 6zdireng

degerleri artarak 10 degerlerine ulastigi gérilmektedir.
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Cizelge 4. 15 AZO filmlerin 300 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri

Kalinhk Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi
Numune Kodu .
(nm) Ozdireng(Q.cm) Ozdireng(Q.cm)
AZ0-300-15 280 1,117x107 1,413x10
AZ0-300-30 280 8,103x10° 1,1772x107
AZ0-300-45 280 8,118x10°3 1,2852x1072
AZ0-300-60 280 9,432x10° 1,714x107

Sekil 4. 16’da goruldiugi tzere 300 °C’ de yapilan tavlama islemleri sonucu yapilan
Olciimlerde, numunelerin 6zdireng degerlerinin yliksek oranda arttigr gorilmektedir.
Bunun sebebinin yapida bulunan oksitlenmemis aliminyum ve ¢inko atomlarinin isil
islem etkisiyle oksitlenmeye oksitlenerek artik tamamen bir oksit faz olusmasidir. Ayadi
ve ekibinin yapmis oldugu calismada da 1sil islem sicakliginin artmasiyla 6zdireng

degerlerinin arttigi sonucuna ulasilmistir[11].
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Sekil 4. 16 AZO filmlerin 300 °C’de isil islem sonrasi elektriksel 6zdirenc degisimleri

AZO filmin kalinligi yaklasik olarak 280 nm olarak olctilmustir. Sekil 4. 17'de AZO filmin

taramali elektron mikroskobundan alinan kesit goérintisa verilmistir.

63




SEI 15.0kVY X30,000 100nm WD 15.3mm

Sekil 4. 17 AZO filmin taramali elektron mikroskobundaki kesit goriintiisi

4.1.2.2 1.2.21sil islemin AZO Filmlerin Optik Ozellikleri Uzerine Etkisi

Filmlerin optik gecirim spektrometresi yardimiyla optik gecirim (%) degerleri

hesaplanmistir.

Cizelge 4. 16’da AZO filmlerin 100 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi % optik gecirgenlik
degerleri ozetlenmistir. Filmlerin % optik gecirim degerleri >% 83 degerlerinde

hesaplanmaktadir.
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Cizelge 4. 16 AZO filmlerin 100 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

degerleri
Isil islem Oncesi Optik Isil islem Sonrasi Optik
Numune Kodu

Gegirim(%) Gegirim(%)
AZO-100-15 %83,952 %83,267
AZ0O-100-30 %83,952 %83,141
AZO-100-45 %83,952 %83,86
AZ0O-100-60 %83,952 %83,614

Sekil 4. 18de gorildiga gibi 100 °C sicaklikta uygulanan tavlama isleminin AZO

filmlerin optik gecirgenlik degerlerinin pek degismedigi gorilmektedir.
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Sekil 4. 18 AZO filmlerin 100 °C’'de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri
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Cizelge 4. 17'de AZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi % optik gecirgenlik

degerleri 06zetlenmistir. 45. dakika ve 60. dakika sonrasi % optik gecirgenlik

degerlerinin artarak >% 85 degerine ulastigi gérilmektedir.

Cizelge 4. 17 AZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

degerleri

Numune Kodu

Isil islem Oncesi Optik
Gegirim(%)

Isil islem Sonrasi Optik
Gegirim(%)

AZ0-200-15 %83,952 %83,555
AZ0O-200-30 %83,952 %83,553
AZ0O-200-45 %83,952 %84,487
AZ0O-200-60 %83,952 %85,431

Sekil 4. 19'da gorildigi gibi 200 °C sicaklikta uygulanan tavlama isleminin AZO

filmlerin optik gecirgenlik degerlerinin pek degismedigi ancak 45 ve 60. dakikalarda

gecirgenlik degerlerinin kismen arttigi gozlemlenmistir. Bunun sebebi artan isil islem

slrelerinde yapidaki oksit fazin artmasidir[11].
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Sekil 4. 19 AZO filmlerin 200 °C’'de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri

Cizelge 4. 18’de AZO filmlerin 300 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi % optik gecirgenlik

degerleri Ozetlenmistir. 60. dakika sonra gegirgenlik degerinin >% 87'ye ulastigi

gorilmektedir.

Cizelge 4. 18 AZO filmlerin 300 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

degerleri

Numune Kodu

Isil islem Oncesi Optik

Isil islem Sonrasi Optik

Gegirim(%) Gegirim(%)
AZ0-300-15 %80,875 %81,775
AZ0-300-30 %80,875 %80,179
AZ0-300-45 %80,875 %83,473
AZ0-300-60 %80,875 %87,213
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Sekil 4. 20’da gorildagi gibi 300 °C sicaklikta uygulanan tavlama isleminin AZO
filmlerin optik gecirgenlik degerlerinin Ozellikle 45 ve 60. dakikalarda yiksek oranda
arttig1 gézlemlenmistir. Gegirgenlik degerlerindeki artislarin sebebi yapida bulunan Al

ve Zn atomlarinin oksitlenerek oksit fazi arttirmasidir[11].
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Sekil 4. 20 AZO filmlerin 300 °C’'de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri
Daha sonra AZO filmlerin bant araligi degerleri hesaplanmistir. Filmlerin bant genisligi
degerlerine (ahv)”ninfoton enerjisi (hv) degisimine karsilik cizilen grafigin egimi
Olcllerek hesaplanmistir.

Cizelge 4. 19°da AZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi bant aralig

degerleri 6zetlenmistir. Bant araligi degerleri isil islem sonrasi 3,92 eV'den 3,71 eV

degerlerine diismustdr.
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Cizelge 4. 19 AZO filmlerin 100 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi degerleri

Isil islem Oncesi Bant Isil islem Sonrasi Bant
Numune Kodu
Araligi (eV) Araligi (eV)
AZ0O-100-15 3,92 3,75
AZ0O-100-30 3,92 3,76
AZO-100-45 3,92 3,71
AZ0O-100-60 3,92 3,80

Sekil 4. 21'de goruldugi gibi AZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi bant aralig

degerlerinin distigi gozlemlenmistir.
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Sekil 4. 21 AZO filmlerin 100 °C’'de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika i1sil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem sonrasi, (d) 45 dakika
1sil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

Cizelge 4. 20’de AZO filmlerin 200 °C’de 1isil islem Oncesi ve sonrasi bant aralig
degerleri 6zetlenmistir. Bant araligi degerleri 3,92 eV'den 3,82 eV degerlerine

dismustr.
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Cizelge 4. 20 AZO filmlerin 200 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi degerleri

Isil islem Oncesi Bant Isil islem Sonrasi Bant
Numune Kodu
Araligi (eV) Araligi (eV)
AZ0O-200-15 3,92 3,85
AZ0O-200-30 3,92 3,86
AZ0O-200-45 3,92 3,87
AZ0O-200-60 3,92 3,82

Sekil 4. 22'de gorildugi gibi AZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi bant aralig

degerlerinin distigi gozlemlenmistir.
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Sekil 4. 22 AZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem sonrasi, (d) 45 dakika
1sil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

Cizelge 4. 21’de AZO filmlerin 300 °C’de 1isil islem Oncesi ve sonrasi bant aralig
degerleri O6zetlenmistir. Bant araligi degerleri 3,98 eV’'den 3,80 eV degerlerine

dismektedir.
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Cizelge 4. 21 AZO filmlerin 300 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi degerleri

Isil islem Oncesi Bant Isil islem Sonrasi Bant
Numune Kodu
Araligi (eV) Araligi (eV)
AZ0O-300-15 3,98 3,82
AZ0O-300-30 3,98 3,86
AZ0O-300-45 3,98 3,87
AZ0O-300-60 3,98 3,80

Sekil 4. 23’te gorildigu gibi AZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi bant aralig

degerlerinin distigi gozlemlenmistir.
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Sekil 4. 23 AZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem sonrasi, (d) 45 dakika
1sil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

AZO filmlerin bant araligi degeri 3,90 eV-3,98 eV olarak hesaplanmistir. Isil islem

sonrasl bant araligi degerleri 3,73 eV-3,87 eV arasinda degerler Olg¢lilmustiir. Bant

arahig1 degerlerinin dismesinin sebebinin tasiyici konsantrasyonunun diismesidir[7].

AZO filmlerin 1sil islem etkisiyle oksitlenmemis Zn ve Al atomlarinin baga katilarak oksit

faza gectigi boylece tasiyici konsantrasyonunun ve oksijen boslugu sayisinin azaldigi

bilinmektedir[11].
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4.1.2.3 Isil islemin AZO Filmlerin FOM Degerleri Uzerine Etkisi

Elektriksel 6zdireng ve optik gecirgenlik olclimleri sonucunda basarim olgitleri (figlre

of merrit) degerleri hesaplanmistir.

Cizelge 4. 22’de AZO filmlerin 100 °C’'de 1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri

Ozetlenmistir. 60. dakikadan sonra FOM degeri yaklasik %7 oraninda azalma

gostermektedir.

Cizelge 4. 22 AZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri

Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
AZ0O-100-15 40932,534 41344,504 %1,01
AZ0O-100-30 34648,2165 34469,2165 -%0,51
AZO-100-45 15918,207 15793,962 -%0,78
AZ0O-100-60 42876,7253 40064,4341 -%6,58

Sekil 4. 24’de gorildigl gibi 100 °C sicaklhkta gerceklestirilen isil islem sonrasi FOM

degerlerinin 6nemli bir degisme gostermedigi gorilmektedir.

50000 -
45000 -

~ 40000 -
E 35000 -
30000 -
25000 -
20000 -
15000 -
10000 -
5000 -

FOM Degerleri (Q

Isil islem Oncesi

W sl islem Sonrasi

0

15 30

45 60

Siire (Dakika)

Sekil 4. 24 AZO filmlerin 100 °C’de isil islem sonrasi FOM degisimleri
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Cizelge 4. 23’'te AZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri
Ozetlenmistir.  FOM degerleri artan silireye bagh olarak azalmakta ve 60. dakikanin

sonunda yaklasik % 34'liik bir diislis gostermektedir.

Cizelge 4. 23 AZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri

Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
AZ0O-200-15 46459,67271 41195,46621 -%11,33
AZ0O-200-30 56043,1432 45360,02138 -%19,06
AZ0O-200-45 58667,10593 43282,6327 -%26,22
AZ0O-200-60 67977,83961 44765,75472 -%34,15

Sekil 4. 25'te goruldiugi gibi 200 °C sicaklhkta gerceklestirilen isil islem sonrasi FOM
degerlerinin 6zellikle artan siirelerde yiliksek oranda azaldigi gézlemlenmektedir. Isil
islem siresi arttikca baga katilan serbest Zn ve Al atomlari artmistir. Yapi daha cok

oksit yapidadir[11].
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Sekil 4. 25 AZO filmlerin 200 °C’de isil islem sonrasi FOM degisimleri
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Cizelge 4. 24’te AZO filmlerin 300 °C’'de 1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri
Ozetlenmistir. FOM degerleri artan slireye bagl olarak azalmakta ve 60. dakikanin

sonunda yaklasik % 41'lik bir disus gostermektedir.

Cizelge 4. 24 AZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri

Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
AZ0O-300-15 7240,38815 5787,39172 -%20,07
AZ0O-300-30 9980,888 6811,047 -%31,67
AZ0O-300-45 9962,4458 6494,94312 -%34,81
AZ0O-300-60 8574,5478 5088,3302 -%40,66

Sekil 4. 26’da gorildigi gibi 300 °C sicaklikta gerceklestirilen 1sil islem sonrasi FOM

degerlerinin yiiksek oranda azaldigi gbzlemlenmektedir.
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Sekil 4. 26 AZO filmlerin 300 °C’de isil islem sonrasi FOM degisimleri
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FOM degerlerindeki bu artislarin sebebi yapidaki serbest Zn ve Al atomlarinin
oksitlenerek optik gecirgenlik degerlerinin artmasina ragmen tasiyici yogunlugunun ve
tasiyict hareketliliginin azalmasidir. Filmlerin optik gecirgenlik degerleri artmasina
ragmen elektriksel 6zdireng degerleri isil islem stiresi ve sicakligi arttikca oldukca fazla

arttigindan FOM degerleri blylk oranda dismdistir[11].

Deney sonuglarinda goruldigu gibi AZO filmler ZnO filmlere kiyasla daha yiksek isil
islem sicakliklari ve daha uzun isil islem siirelerinde oksitlenmis, gecirgenlik ve 6zdireng
degerleri artmistir. Bunun sebebi AZO filmlerin kimyasal olarak daha kararli olmasi ve

AZO filmlerde ZnO filmlere gore tasiyici hareketliliginin daha fazla olmasidir[14,36,37].

4.1.3 Isil islemin GZO Filmler Uzerine Etkisi

Cam altlik tGzerinde manyetik alanda sicratma yontemiyle Gretilmis olan GZO filmler
100 °C, 200 °C, 300 °C’de isitici tabla yardimiyla tavlanmistir. Dort uclu Olglim probu

yardimiyla elektriksel 6zdirenc degisimleri Ol¢lilmustir.

4.1.3.1 Isil islemin GZO Filmlerin Elektriksel Ozellikleri Uzerine Etkisi

Cizelge 4. 25'te GZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri
6zetlenmistir. Isil islem sonrasi 6zdireng degerlerinin 10* Q.cm mertebesinde oldugu

gorilmektedir.

Cizelge 4. 25 GZO filmlerin 100 °C’de isil islem Oncesi ve sonrasi 6zdirenc degerleri

Kalinhk Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi
Numune Kodu .
(nm) Ozdireng(Q.cm) Ozdireng(Q.cm)
GZ0-100-15 740 9,38x10™ 9,49x10™
GZ0-100-30 740 8,04x10™ 8,5x10™
GZ0-100-45 740 7,89x10™ 8,07x10™
GZ0-100-60 740 7,21x10™ 7,41x10™
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Sekil 4. 27’de goraldigi gibi 100 °C sicakhkta uygulanan tavlama isleminin GZO

filmlerin elektriksel 6zelliklerine dnemli bir etkisi gorilmemistir.
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Sekil 4. 27 GZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi elektriksel 6zdireng degisimleri

Cizelge 4. 26’da GZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi 6zdiren¢ degerleri
Ozetlenmistir. 60. dakika sonrasi 6zdiren¢ degerinin yaklasik % 25 oraninda ylkseldigi

gozlemlenmektedir.

Cizelge 4. 26 GZO filmlerin 200 °C’'de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi 6zdireng degerleri

Kalinhk Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi
Numune Kodu .
(nm) Ozdireng(Qcm) Ozdireng(Qcm)
GZ0-200-15 740 1,186x10° 1,193x10°
GZ0-200-30 740 7,72x10* 8,68x10™
GZ0-200-45 740 1,369x10° 1,597x10°
GZ0-200-60 740 2,641x10° 3,357x10°
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Sekil 4. 28'de gorildigi gibi 200 °C sicakhkta uygulanan tavlama isleminin GZO

filmlerin elektriksel 6zdirenc degerlerini kismen arttirirken 60. dakikadan sonra

nispeten daha yiksek artis gozlemlenmistir. Bunun sebebi artan isil islem siresiyle

tasiyici konsantrasyonunun diismesidir[12].
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Sekil 4. 28 GZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi elektriksel 6zdireng degisimleri

Cizelge 4. 27’de GZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi 6zdirenc¢ degerleri

dzetlenmistir. Butun isil islem sareleri icin 6zdireng degerlerinde artis gorilse de 10°

Q.cm mertebesinden yukari ctkmamaktadir.

Cizelge 4. 27 GZO filmlerin 300 °C’de isil islem Oncesi ve sonrasi 6zdirencg degerleri

Kalinhk Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi
Numune Kodu .
(nm) Ozdireng(Q.cm) Ozdireng(Q.cm)
GZ0-300-15 740 1,578x10° 1,742x10°
GZ0-300-30 740 5,81x10™ 6,84x10™
GZ0-300-45 740 6,12x10™ 7,55x10™
GZ0-300-60 740 2,764x10° 4,045x10°
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Sekil 4. 29’da goraldigi gibi 300 °C sicakhkta uygulanan tavlama isleminin GZO
filmlerin elektriksel 6zdireng degerlerini kismen arttirirken 45 ve 60. dakikadan sonra
nispeten daha yilksek artis gozlemlenmistir. Elektriksel 6zdirenc degerlerindeki bu
artisin sebebinin yapida bulunan Ga ve Zn atomlarinin oksitlenerek tasiyici
konsantrasyonunun ve hareketliliginin dismesidir. Wang ve calisma grubu da ayni

sicaklk ve atmosferde gerceklestirdigi deneylerde paralel sonuglar elde etmistir[12].
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Sekil 4. 29 GZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi elektriksel 6zdireng degisimleri

GZO filmin kalinhgi yaklasik olarak 740 nm olarak ol¢lilmustiir. Sekil 4. 30’da GZO filmin

taramali elektron mikroskobundan alinan kesit goérintisa verilmistir.

81



SEI 20kVv  WD9mm X15.000 —=—
TUBITAK

Sekil 4. 30 GZO filmin taramal elektron mikroskobundaki kesit gorintisi

4.1.3.2 Isil islemin GZO Filmlerin Optik Ozellikleri Uzerine Etkisi

Filmlerin optik gecirim spektrometresi yardimiyla optik gecirim (%) degerleri

hesaplanmistir.

Cizelge 4. 28’de GZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi % optik gecirgenlik
degerleri Ozetlenmistir. Filmlerin % optik gecirim degerlerinin >% 80 oldugu

gorilmektedir.
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Cizelge 4. 28 GZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

degerleri
Isil islem Oncesi Optik Isil islem Sonrasi Optik
Numune Kodu

Gegirim(%) Gegirim(%)
GZ0-100-15 %80,875 %80,369
GZ0-100-30 %80,875 %81,518
GZ0-100-45 %80,875 %80,0058
GZ0-100-60 %80,875 %81,076

Sekil 4. 31’de gorildigi gibi 100 °C sicakhkta uygulanan tavlama isleminin GZO
filmlerin optik gecirgenlik degerlerinde kayda deger bir degisme gerceklestiremedigi

goriulmektedir.
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Sekil 4. 31 GZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri

Cizelge 4. 29'da GZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi % optik gecirgenlik
degerleri 6zetlenmistir. Isil islem sonrasi bitin siire degerleri icin film >% 81

mertebesinde % optik gecirim degerlerinin oldugu goriilmektedir.
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Cizelge 4. 29 GZO filmlerin 200 °C’'de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

degerleri
Isil islem Oncesi Optik Isil islem Sonrasi Optik
Numune Kodu
Gegirim(%) Gegirim(%)
GZ0-200-15 %80,875 %81,034
GZ0-200-30 %80,875 %81,588
GZ0-200-45 %80,875 %81,369
GZ0-200-60 %80,875 %81,683

Sekil 4. 32’de gorildigi gibi 200 °C sicakhkta uygulanan tavlama isleminin GZO

filmlerin optik gecirgenlik degerlerinde kismen artis oldugu gorilmektedir. [12].
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Sekil 4. 32 GZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri
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Cizelge 4. 30'da GZO filmlerin 300 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi % optik gecirgenlik
degerleri 6zetlenmistir. Isil islem sonrasi bitin sitre degerleri icin film > %81

mertebesinde % optik gecirim degerlerinin oldugu goriilmektedir.

Cizelge 4. 30 GZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi optik gecirgenlik

degerleri
Isil islem Oncesi Optik Isil islem Sonrasi Optik
Numune Kodu
Gegirim(%) Gegirim(%)
GZ0-300-15 %80,875 %81,170
GZ0-300-30 %80,875 %81,163
GZ0-300-45 %80,875 %81,66
GZ0-300-60 %80,875 %81,704

Sekil 4. 33’te goruldigu gibi 300 °C sicakhkta uygulanan tavlama isleminin GZO filmlerin

optik gecirgenlik degerlerinde kismen artis oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4. 33 GZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi optik gecirgenlik degisimleri
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Optik gecirgenlik degerlerindeki bu artislarin sebebi Ga ve Zn atomlarinin oksitlenerek

yapidaki oksit faz miktarini arttirmasidir[12].

Son olarak GZO filmlerin bant araligi degerleri hesaplanmistir. Filmlerin bant genisligi
degerlerine (ahv)”ninfoton enerjisi (hv) degisimine karsilik cizilen grafigin egimi
Olcllerek hesaplanmistir.

Cizelge 4. 31’de GZO filmlerin 100 °C’de isil islem Oncesi ve sonrasi bant aralig

degerleri Ozetlenmistir. Bant araligi degerlerinin 4,00 eV'den 3,80 eV degerlerine

distigl gorulmektedir.

Cizelge 4. 31 GZO filmlerin 100 °C’'de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi degerleri

Isil islem Oncesi Bant Isil islem Sonrasi Bant
Numune Kodu
Araligi (eV) Araligi (eV)
GZ0-100-15 4,00 3,81
GZ0-100-30 4,00 3,80
GZ0-100-45 4,00 3,80
GZ0-100-60 4,00 3,80

Sekil 4. 34’da gorildigi gibi isil islem 6nce GZO filmin bant araligi degerlerinin distigi

gozlemlenmistir.
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Sekil 4. 34 GZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)

Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem sonrasi, (d) 45 dakika

1sil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

Cizelge 4. 32’de GZO filmlerin 200 °C’de isil islem Oncesi ve sonrasi bant aralig

degerleri Ozetlenmistir. Bant araligi degerlerinin 4,00 eV'den 3,82 eV degerlerine

distigl gorilmektedir.
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Cizelge 4. 32 GZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi degerleri

Isil islem Oncesi Bant Isil islem Sonrasi Bant
Numune Kodu
Araligi (eV) Araligi (eV)
GZ0-200-15 4,0 3,82
GZ0-200-30 4,0 3,82
GZ0-200-45 4,0 3,95
GZ0-200-60 4,0 3,85

Sekil 4. 35’da gorildigi gibi isil islem 6nce GZO filmin bant araligi degerlerinin distiugi

gozlemlenmistir.
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Sekil 4. 35 GZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)

Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem sonrasi, (d) 45 dakika

1sil islem sonrasi, (e) 60 dakika isil islem sonrasi

Cizelge 4. 33'de GZO filmlerin 200 °C’de isil islem Oncesi ve sonrasi bant aralig

degerleri Ozetlenmistir. Bant araligi degerlerinin 4,00 eV'den 3,80 eV degerlerine

diustigl gorilmektedir.
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Cizelge 4. 33 GZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi bant araligi degerleri

Isil islem Oncesi Bant Isil islem Sonrasi Bant
Numune Kodu
Araligi (eV) Araligi (eV)
GZ0-300-15 4,0 3,81
GZ0-300-30 4,0 3,82
GZ0-300-45 4,0 3,80
GZ0-300-60 4,0 3,81

Sekil 4. 36’da gorildigi gibi isil islem 6nce GZO filmin bant araligi degerlerinin distigi

gozlemlenmistir.
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Sekil 4. 36 GZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi bant araligi degisimleri (a)
Baslangig, (b) 15 dakika isil islem sonrasi, (c) 30 dakika isil islem sonrasi, (d) 45 dakika

1sil islem sonrasi, (e) 60 da

kika 1sil islem sonrasi

Baslangicta GZO filmlerin bant araligi degerleri 4,00 eV olarak hesaplanmistir. Isil islem

sonrasl bant araligi degerleri 3,80 eV-3,95 eV arasinda degerler Olg¢lilmustiir. Bant

arahig1 degerlerinin dlismesinin sebebinin isil islem etkisi ile taslyici konsantrasyonunun

dismesidir[7].
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4.1.3.3 Isil islemin GZO Filmlerin FOM Degerleri Uzerine Etkisi

Elektriksel 6zdireng ve optik gecirgenlik olclimleri sonucunda basarim olgitleri (figlre

of merrit) degerleri hesaplanmistir.

Cizelge 4. 34’te GZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri

Ozetlenmistir. FOM degerleri % 1- % 5 arasi diislis gostermektedir.

Cizelge 4. 34 GZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri

Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
GZ0-100-15 86220,8269 84688,90938 -%1,78
GZ0-100-30 100590,9647 95904,19251 -%4,66
GZ0-100-45 102503,3405 99139,77695 -%3,28
GZ0-100-60 112170,7845 109414,3415 -%2,46

Sekil 4. 37’de gorildigl gibi 100 °C sicaklhkta gerceklestirilen isil islem sonrasi FOM

degerlerinin her slirede kismen azaldigi gériilmektedir.
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Sekil 4. 37 GZO filmlerin 100 °C’de 1sil islem sonrasi FOM degisimleri




Cizelge 4. 35'te GZO filmlerin 200 °C’de isil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri

Ozetlenmistir. FOM degerleri artan siirelerde diiserek 60. dakika sonunda yaklasik % 28

oraninda disis gostermektedir.

Cizelge 4. 35 GZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri

Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
GZ0-200-15 68191,51403 68595,71861 %0,59
GZ0-200-30 104760,5384 93996,40199 -%10,27
GZ0-200-45 59076,06694 50325,28849 -%14,81
GZ0-200-60 31735,25697 23115,22592 -%27,16

Sekil 4. 38’de gorildigl gibi 200 °C sicaklhkta gerceklestirilen isil islem sonrasi FOM

degerlerinin oOzellikle 30, 45 ve 60. dakikadan sonra kayda deger oranda azaldig

gozlemlenmistir. Bunun sebebi yapidaki oksit faz miktarinin artmasidir[12].
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Sekil 4. 38 GZO filmlerin 200 °C’de 1sil islem sonrasi FOM degisimleri

Cizelge 4. 36’te GZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem Oncesi ve sonrasi FOM degerleri

Ozetlenmistir. 60. dakika sonrasinda FOM degeri vyaklasik % 31 oraninda dusUs

gostermektedir.




Cizelge 4. 36 GZO filmlerin 300 °C’de isil islem 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri

Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
GZ0-300-15 51251,67024 46596,29417 -%9,08
GZ0-300-30 139199,8892 117198,3431 -%15,81
GZ0-300-45 132148,9144 106836,5815 -%19,15
GZ0-300-60 29260,17932 20196,50167 -%30,98

Sekil 4. 39'da gorildigi gibi 300 °C sicaklikta gerceklestirilen 1sil islem sonrasi FOM

degerlerinin her siirede nispeten daha yiksek oranda distigli gézlemlenmistir.
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Sekil 4. 39 GZO filmlerin 300 °C’de 1sil islem sonrasi FOM degisimleri

FOM degerlerindeki bu diislisiin sebebinin optik gecirgenlik artmasina ragmen yapidaki

serbest Ga ve Zn atomlarinin oksitlenerek tasiyici hareketliligini ve yogunlugu azaltarak

ozdireng degerlerini yliksek oranda arttirmasidir[12].
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Goraldiga Gzere 1sil islem deneyleri sonucunda yapilar artan isil islem sicakhk ve
slrelerinde FOM degerlerinin distigld goézlemlenmistir. GZO filmlerde AZO ve ZnO
filmlere gére daha yliksek sicaklik ve siirelerde FOM degerleri kayda deger oranda
dismeye baslamistir. Bunun sebebi GZO filmlerin AZO ve ZnQO’ya gobre daha az

reaktivite gostererek oksitlenmeye karsi daha dayanikli davranmasidir[17].

4.2 Yiizey Asindirmanin Saydam iletken Oksit Filmler Uzerine Etkisinin incelenmesi

Fotovoltaik uygulamalarda gelen 1si8in sogurulma verimini arttirmak amaciyla
uygulanan ylzey asindirma islemi yaygin bir kullanim alanina sahiptir. Asindirma ile
plrizlG yizey 1sik tuzaklayici olarak davranmaktadir. Boylece daha disik dretim
maliyetli daha yliksek performansli gilines pilleri elde edilmesine olanak saglanmis

olur[18,26].

Saydam iletken oksit malzemelerin pirizlendirilmelerine yonelik islemler iki temel
gruba ayrilmaktadir; saydam iletken oksit tabakalarin pirizlendirilmis bir cam yizeye
blyutilmesi ya da biylitme islemi sonrasi ylzeyin pirizlendirilmesi. Bu ¢alismada

blyutme sonrasinda yizeyin plirizlendirilmesi yontemi kullanilacaktir[13].

Bliyitme islemi sonrasinda ylizey asindirma islemi fiziksel ve kimyasal asindirma olmak
Uzere iki gruba ayrilmistir. Calisma kapsaminda kimyasal asindirma yontemi saydam

iletken oksit tabakalarin piirizlendirilmesinde kullanilarak isik dagilim verimi artacaktir.

Uygun c¢oOzelti, derisim ve asindirma siresinin secimi icin literatir calismalari
yapiimistir[14-20]. Bu dogrultuda asindirma ¢0zeltisi olarak % 0,1'lik HCI kullanilmis,

asindirma siresi olarak 1 saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4 saniye ve saniye secilmistir.

Uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda en iyi 6zellikleri ZnO:Ga filmlerin verdigi
gortlmustiir. Bu sebeple Zn0O:Ga filmlerin yizey asindirma islemi sonrasi 6zellikleri

Uzerine yogunlasilmistir.

4.2.1 Yiizey Asindirmanin GZO Filmler Uzerine Etkisinin incelenmesi

Cam altlik Gizerinde manyetik alanda sicratma yontemiyle retilmis olan GZO filmler %
0,1'lik HCI ¢ozeltisinde, oda sicakliginda 1 saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4 saniye ve 5

saniye asindirma islemine tabii tutulmustur.
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4.2.1.1 Yiizey Asindirmanin GZO Filmlerin Elektriksel Ozellikleri Uzerine Etkisi
Filmlerin dort uclu dlciim probu yardimiyla elektriksel 6zdirencg degisimleri ol¢lilmustdr.

Cizelge 4. 37'te GZO filmlerin yizey asindirma islemi 6ncesi ve sonrasi elektriksel
dzdirenc degerleri 6zetlenmistir. Ozdireng degeri 5 saniyenin sonunda neredeyse 2

katina cikarak 1,222 x10'den 2,2461 x10'ye ulasmaktadir.

izelge 4. 37 %0,1'lik HCI cozeltisi kullanilarak uygulanan yizey asindirma isleminin
Cizelg , ¢ yg yluzey as $
GZO filmler Gzerine etkisi

Numune Kodu Oncesi Sonrasi
(nm) . .
OZdlrenc(Q.cm) Ozdireng(n_cm)
GZO-1 547 7,896x10™ 1,064 x10°
GZ0-2 547 7,788 x10™ 9,176 x10™
GZO0-3 547 1,113 x10° 1,493 x10°
GZO-4 547 1,111 x10°3 1,596 x107
GZO-5 547 1,222 x10° 2,2461 x10°3

Sekil 4. 40’da goruldigu gibi %0,1 HCl c¢ozeltisinde gerceklestirilen ylizey asindirma
islemi sonrasi her sire icin elektriksel 6zdirenc degerleri ylikselmistir. Bunun sebebinin
kimyasal asindirma ile yapidaki kristalografinin bozulmasi, cam altiga gore daha az
kararh olan GZO filmlerdeki tasiyici konsantrasyonun ve tasiyici hareketliliginin
azalmasidir. Yizey asindirma islemi sonrasi kalinlik degerleri 250 nm'ye kadar

dismuastur[17].
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Sekil 4. 40 GZO filmlerin %0,1 HCl ¢ozeltisinde 1 saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4 saniye ve 5
saniye ylzey asindirma sonrasi elektriksel 6zdirenc degisimleri

GZO filmin kalinhgi yaklasik olarak 547 nm olarak ol¢tiImistiir. Sekil 4. 41'de GZO filmin

taramali elektron mikroskobundan alinan kesit goérintisa verilmistir.
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Sekil 4. 41 Yizey asindirma islemlerinde kullanilan GZO filmin taramali elektron
mikroskobundaki kesit gorintiisi

4.2.1.2 Yiizey Asindirmanin GZO Filmlerin Optik Ozellikleri Uzerine Etkisi

Filmlerin optik gecirim spektrometresi yardimiyla optik gecirim (%) degerleri

hesaplanmistir.

Cizelge 4. 38'de GZO filmlerin ylizey asindirma islemi 6ncesi ve sonrasi % optik gecirim
degerleri oOzetlenmistir. Optik gecirgenlik degerleri artarak vyaklasik % 84-85

mertebesine cikmaktadir.
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Cizelge 4. 38 GZO filmlerin %0,1 HCl ¢ozeltisi ile ylzey asindirma Oncesi ve sonrasi optik
gecirgenlik degerleri

Isil islem Oncesi Optik Isil islem Sonrasi Optik
Numune Kodu
Gegirim(%) Gegirim(%)
GZ0-1 %82,54 %82,55
GZ0-2 %82,54 %83,27
GZ0-3 %82,54 %83,76
GZ0-4 %82,54 %84,75
GZ0-5 %82,54 %85,12

Sekil 4. 42’de gorildigi gibi degisik ylzey asindirma siirelerinde goriinir bolgede optik

gecirgenlik degerleri >% 80 olarak hesaplanmistir.
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ekil 4. 42 GZO filmlerin %0,1 HCI cozeltisi ile yizey asindirma sonrasi optik gecirgenlik
N ) ¢ ylzey asg ptik gegirg
degisimleri
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Daha sonra GZO filmlerin bant araligi degerleri hesaplanmistir. Filmlerin bant genisligi

degerlerine (ahv)”ninfoton enerjisi (hv) degisimine karsilik cizilen grafigin egimi

Olcllerek hesaplanmistir.

Cizelge 4. 39°da GZO filmlerin yizey asindirma islemi Oncesi ve sonrasi bant aralig

degerleri 6zetlenmistir. islem 6ncesi GZO filmin bant araligi degeri 4,00 eV olarak

hesaplanmistir. islem sonrasi bant araligi degerleri 3,85 eV-4,00 eV arasinda degerler

OlcUlmustdr.

Cizelge: 4. 39 GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢ozeltisinde ylzey asindirma dncesi ve sonrasi

bant araligi degerleri

Numune Kodu

Yiizey Asindirma Oncesi

Bant Araligi (eV)

Yiizey Asindirma Sonrasi

Bant Araligi (eV)

GZ0-1 4,00 4,0

GZ0-2 4,00 3,95
GZ0-3 4,00 3,85
GZ0-4 4,00 3,85
GZ0-5 4,00 3,91

Sekil 4. 43’te gorildigi gibi bant araligi degerlerinin ylzey asindirma islemleri sonrasi

distigl gozlemlenmistir. Bunun sebebi ylizey asindirma ile kristalografinin bozularak

tasiyici hareketliligin azalmasidir[7].
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Sekil 4. 43 GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢ozeltisinde ylizey asindirma sonrasi bant araligi
degisimleri (a) Baslangig, (b) 1 saniye, (c) 2 saniye, (d) 3 saniye, (e) 4 saniye, (f) 5 saniye

4.2.1.3 Yiizey Asindirmanin GZO Filmlerin FOM Degerleri Uzerine Etkisi

Elektriksel 6zdireng ve optik gecirgenlik ol¢glimleri sonucunda basarim olgitleri (figlire

of merrit) degerleri hesaplanmistir.

Cizelge 4. 40'ta GZO filmlerin yizey asindirma islem, 6ncesi ve sonrasi FOM degerleri
Ozetlenmistir. FOM degerlerinin artan asindirma sirelerinde artan bir ivme ile azaldigi
gozlemlenmektedir. 5. saniyenin sonunda vyaklastk % 50 oraninda azalma

gozlemlenmektedir.
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Cizelge 4. 40 GZO filmlerin %0,1'lik HCl'de yiizey asindirma 6ncesi ve sonrasi FOM

degerleri
Isil islem Oncesi Isil islem Sonrasi FOM Degisim
Numune Kodu L L
FOM (Qcm) FOM (Qcm) (%)
GZ0-1 104540,5 80001,1 -%23,47
GZ0-2 105840,8 89933,36 -%15,03
GZ0-3 75041,11 56768,38 -%24,35
GZ0-4 75041,11 52482,86 -%30,06
GZ0-5 73569,71 37078,03 -%49,60

Sekil 4. 44’te gorildigu gibi bitin ylzey asindirma sirelerinde FOM degerlerinde

dislis gozlemlenmistir. Bunun sebebinin

kimyasal asindirma

ile yapidaki

kristalografinin bozulmasi, cam altiga gore daha az kararli olan GZO filmlerdeki tasiyici

konsantrasyonun ve tasiyici hareketliliginin azalmasidir[17].
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Sekil 4. 44 GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢6zeltisinde ylizey asindirma sonrasi FOM

degisimleri

102




4.2.1.4 Yiizey Asindirmanin GZO Filmlerin Yiizey Ozellikleri Uzerine Etkisi

%0,1’'lik HCI c¢ozeltisinde 1 saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4 saniye ve 5 saniye ylizey
asindirma islemlerine tabii tutulan GZO filmlerin yizey Ozellikleri SEM ve AFM

yontemleriyle incelenmistir.

Sekil 4. 45’te gorulduglu gibi 1 saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4 saniye ve 5 saniye
gerceklestirilen ylizey asindirma islemi sonucunda, slire arttikca ylizeyde meydana

gelen asindirma kraterlerinin boyutunun arttigi gérilmektedir.
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Sekil 4. 45 GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢6zeltisinde ylizey asindirma sonrasi ylizey SEM
goriuntileri (a) baslangig, (b) 1 saniye, (c) 2 saniye, (d) 3 saniye, (e) 4 saniye ve (e) 5
saniye

Sekil 4. 46’da GZO filmlerin %0,1'lik HCl ¢Ozeltisinde ylizey asindirma sonrasi AFM
goruntileri verilmistir. 5. saniyenin sonunda ylizey purtzIlGlGgiu degerleri yaklasik iki

katina ¢ikarak 5,10 nm'den 9,35 nm degerlerine ulasmaktadir.
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Sekil 4. 46 GZO filmlerin %0,1'lik HCI ¢Ozeltisinde ylizey asindirma sonrasi AFM
gorintuleri(a) baslangig, (b) 1 saniye, (c) 2 saniye, (d) 3 saniye, (e) 4 saniye ve (e) 5
saniye
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Cizelge 4.41'de Ozetlendigi gibi ylizey asindirma siresi arttikca ylizey purizlGluk

degerlerinin arttigi gdézlemlenmistir. Bunun sebebinin sire arttikca asindirma ¢ozeltisi

ile reaksiyonu giren atom sayisinin artmasidir[15,17].

Cizelge 4. 41 GZO filmlerin %0,1'lik HCl'de ylizey asindirma Oncesi ve sonrasi ylizey
plrizlGluk degerleri

Numune Kodu

Yiizey Asindirma

Oncesi Puriizliilik

Yiizey Asindirma

Sonrasi Piriizluliik

Yiizey

Puruzliiluk

(nm) (nm) Degisimi (%)
GZ0-1 5,10 6,14 %20,39
GZ0-2 5,10 6,66 %30,58
GZ0-3 5,10 7,10 %39,21
GZ0-4 5,10 7,16 %40,39
GZ0-5 5,10 9,35 %83,33

106




BOLUM 5

SONUGLAR VE TARTISMA

Bu calismanin ana amaci, blyitme sonrasi islemler ile yiiksek optik gecirgenlige, diisiik
elektriksel 6zdirence ve uygun yiizey purizlilik degerlerine sahip saydam iletken oksit
tabakalar elde etmektir. Bu sebeple saydam iletken oksit tabaka tlrlerinde son
dénemde revacta olan ¢inko oksit (ZnQ), aliiminyum katkili cinko oksit (AZO) ve galyum

katkil ¢cinko oksit (GZO) filmler kullaniimistir.

Bliyitme sonrasi film ozelliklerini gelistirmek amaciyla isil islem ve yilizey asindirma
uygulanmistir. Isil islem saydam iletken oksit tabakalarin optik gecirim ve iletkenlik
degerlerini uygun sartlarda birlikte arttirabilmesi sebebiyle kullaniimaktadir. Isil islem
slresi, sicakhgi, atmosferinin saydam iletken oksit tabakalar (zerindeki etkisi

incelenmistir.

Bliyitme sonrasi film ozelliklerini gelistirmek amaciyla kullanilan ikinci bir yontem
ylzey asindirmadir. Yiizey asindirma islemi 6zellikle fotovoltaik uygulamalarda filmlerin
istk yakalama o6zelligini arttirmak icin kullaniimaktadir. Yizey asindirma deneyleri

degisik surelerde GZO filmler icin denenmistir.

Isil islem deneyleri ZnO, AZO ve GZO filmlere 100 °C, 200 °C, 300 °C’'de isitici tabla
yardimiyla atmosferik ortamda uygulanmistir. Isil islem siireleri 15 dakika, 30 dakika,

45 dakika ve 60 dakika olarak belirlenmistir. Isil islem deneyleri sonucunda;

» ZnO filmlere 100 °C’de 45 dakika uygulanan isil islemin sonucunda filmin 6z
direnc degeri 4,878x10° Q.cm'den 3,927x10>'e duserek yaklasik %20 oraninda

bir iyilestirme elde edilmistir. 15 dakika ve 30 dakika sonunda onemli bir
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degisim gozlemlenmezken 45. dakikanin sonunda 6zdiren¢ degeri dismekte,

ilerleyen siirelerde oksit faz miktari artarak tekrar yikselise gecmektedir.

ZnO filmlere 100 °C’de isil islem uygulanmasinin sonucunda optik gecirgenlik
degerlerinin >% 83 degerlerinde oldugu goérilmektedir. 100 °C sicaklikta
uygulanan tavlama isleminin ZnO filmlerin optik gecirgenlik degerlerini az da
olsa arttirmaktadir. Filmlerin bant araligi degerlerinin de 3,40 eV'den 3,35 eV

degerlerine distigi gozlemlenmektedir.

ZnO filmlere 100 °C’de isil islem uygulanmasinin sonucunda ozellikle 45.
Dakikanin sonucunda FOM degerlerinin yikselerek FOM artisi % 24 degerine
ulasmakta daha sonra tekrar distise gecmektedir. 45. dakikada % FOM artisinin
en yuksek degere ulastigl gozlemlenmistir. Artisin sebebi yapidaki tasiyici
konsantrasyonunun isil islem etkisiyle hareketinin artmasi, ardindan

gerceklesen diislisiin sebebinin yapinin oksit faza gecmesidir.

ZnO filmlere 200 °C’'de 15 dakika uygulanan isil islemin sonucunda 6zdireng
degerinin yaklasik % 20 oraninda azaldigi 45 dakika ve 60 dakika sonrasi ise
tekrar yikselise gectigi gortlmustir. Isil islem sonrasi filmlerin 6zdireng
degerleri 6nce azalip sonra artmaktadir. Azalisin sebebi isil islem ile tane
sinirinin azalarak tastyici hareketliliginin azalmasi ve daha homojen bir yapi
olusmasidir. Daha sonraki artisin sebebi ise yapinin oksijen absorbsiyonu ile
oksidasyona ugramasidir. Kimyasal olarak absorblanmis oksijen serbest
tasiyicilara karsi bir tuzak gibi davranip tasiyici konsantrasyonunu diserek

elektriksel direncin artmasina sebep olmaktadir.

ZnO filmlere 200 °C’de uygulanan isil islem sonucunda filmlerin % optik gecirim
degerleri >% 83 degerlerinde oldugu gorilmektedir. 200 °C sicaklikta uygulanan
tavlama isleminin ZnO filmlerin optik o6zelliklerine ©6nemli bir etkisi
gortlmemistir. Isil islem sonrasi filmlerin optik oOzellikleri az da olsa arttigi
gorilmektedir. Bu durum vyapi icerisinde bulunan oksijen bosluklarinin ve
oksitlenmemis cinko atomlarinin 1sil islem etkisiyle baga katilarak oksit faza
gecmesiyle aciklanmaktadir. Sonuglar elektriksel 6zdireng sonuclariyla paralellik
gostermektedir. Filmlerin bant araligi degerlerinin ise 3,40 eV'den 3,30 eV
degerlerine distigi gorilmustir.
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ZnO filmlere 200 °C sicaklikta gerceklestirilen isil islem sonrasi FOM degerlerinin
once az miktarda da olsa arttigini ardindan 45. dakika itibariyle dismeye
basladigi gortilmektedir. Artisin sebebinin yapidaki tasiyici konsantrasyonunun
1sil islem etkisiyle hareketinin az da olsa artmasi, ardindan gerceklesen diislisiin
sebebinin yapinin oksit faza gecmesidir. 15. dakika ve 30. dakikalar sonrasi FOM
degerlerinin slire arttikca azalan bir ivme ile artmakta oldugu gorulmektedir.

ilerleyen siirelerde FOM degerleri diismeye baslamaktadir.

ZnO filmlere 300 °C’de uygulanan isil islem deneyleri sonucunda 45. dakika ve
60. dakikalar sonrasi 6zdirenc degerlerinin yiiksek oranda artis gstererek >107
Q.cm degerlerine ulastigl gortlmustir. 300 °C’ de yapilan tavlama islemlerinde
15 ve 30. dakikalar sonrasi elektriksel oOzelliklerde onemli bir degisiklik
olmazken, 45 ve 60. dakikalardan sonra elektriksel 6zdiren¢ degerlerinin ¢ok
ylksek oranda arttig1 goriilmektedir. Bu durumun sebebinin bir siire sonra ZnO
filmlerde oksitlenmenin baslamasi ve bir siire sonra ZnO icinde oksitlenmemis

Zn atomunun kalmamasi seklinde aciklanabilir.

Zn0O filmlere 300 °C’de uygulanan isil islem deneyleri sonucunda gecirgenlik
degerlerinin ylksek oranda arttigi gozlemlenmistir. Filmlerin % optik gecirim
degerleri >% 83 degerlerinde oldugu gérilmektedir. Ozellikle 45. dakika ve 60.
dakika sonrasi % optik gecirim degerlerinin yaklasik % 85 degerine yilikseldigi
gorilmektedir. Bunun sebebi yapinin isil islem etkisiyle tamamen oksit faza
gecmesidir. Filmlerin bant araligi degerlerinin 3,40 eV’den 3,35 eV degerlerine
dustligl gortlmustir. Bant araligi degerlerinin diismesinin sebebi tastyici

konsantrasyonunun diismesidir.

ZnO filmlere 300 °C sicaklikta uygulanan isil islem sonrasi FOM degerlerinin 15.
dakikanin sonunda arttigi, ardindan 30. Dakika itibariyle yiksek oranda distigu
gorilmektedir. Gerceklesen dislisiin sebebinin yapinin tamamen oksit faza

gecmesidir.

AZO filmlere 100 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda filmlerin
6zdirenc degerleri 107 Q.cm degerlerinde oldugu gérilmustiir. 100 °C sicaklikta
uygulanan tavlama isleminin AZO filmlerin elektriksel 6zelliklerine 6nemli bir
etkisi gorilmemistir.
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AZO filmlere 100 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda filmlerin
optik gecirgenlik degerleri >%83 degerlerinde hesaplanmaktadir. 100 °C
sicakhkta wuygulanan tavlama isleminin AZO filmlerin optik gecirgenlik
degerlerinin pek degismedigi goriilmektedir. Bant araligi degerlerinin isil islem

sonrasi 3,92 eV'den 3,71 eV degerlerine distiigl gozlemlenmistir.

AZO filmlere 100 °C’de uygulanan isil islem deneyleri sonrasinda 60. dakikadan
sonra FOM degeri yaklasik %7 oraninda azaldigi goézlemlenmistir. 100 °C
sicakhkta gerceklestirilen isil islem sonrasi FOM degerlerinin 6nemli bir degisme

gostermedigi gorilmektedir.

AZO filmlere 200 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda isil islem
siresi  arttikca Ozdirengc degerlerinin artan bir ivme ile arttig
gozlemlenmektedir. Artisa ragmen 6zdirenc degerleri 10° Q.cm degerlerinde
hesaplanmaktadir. Bunun sebebinin yapida bulunan oksitlenmemis aliminyum

ve ¢inko atomlarinin isil islem etkisiyle oksitlenmeye baslamis olmasidir.

AZO filmlere 200 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda AZO
filmlerin optik gecirgenlik degerlerinin pek degismedigi ancak 45 ve 60.
dakikalarda gecirgenlik degerlerinin kismen arttigi gozlemlenmistir. Bunun
sebebi artan 1sil islem sirelerinde yapidaki oksit fazin artmasidir. 45. dakika ve
60. dakika sonrasi % optik gecirgenlik degerlerinin artarak >% 85 degerine
ulastigl gorilmektedir. Bant arahigl degerleri 3,92 eV'den 3,82 eV degerlerine

dismustr.

AZO filmlere 200 °C’de uygulanan 1sil islem deneyleri sonrasinda FOM
degerlerinin artan sireye bagh olarak azalmakta ve 60. dakikanin sonunda
yaklasik % 34'lik bir disis gostermekte oldugu gozlemlenmistir. 200 °C
sicakhkta gerceklestirilen 1sil islem sonrasi FOM degerlerinin 6zellikle artan
slrelerde yiiksek oranda azaldigi gozlemlenmektedir. Isil islem siresi arttikca

baga katilan serbest Zn ve Al atomlari artmistir. Yapi daha ¢ok oksit yapidadir.

AZO filmlere 300 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda 15. dakika,
30. dakika, 45. dakika ve 60. dakika sonrasi 6zdireng degerleri artarak 107

degerlerine ulastigi gorilmektedir. Bunun sebebinin yapida bulunan
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oksitlenmemis aliiminyum ve c¢inko atomlarinin isil islem etkisiyle oksitlenmeye

oksitlenerek artik tamamen bir oksit faz olusmasidir.

AZO filmlere 300 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda AZO
filmlerin optik gecirgenlik degerlerinin 6zellikle 45 ve 60. dakikalarda yiksek
oranda arttigi gozlemlenmistir. Gegirgenlik degerlerindeki artislarin sebebi
yapida bulunan Al ve Zn atomlarinin oksitlenerek oksit fazi arttirmasidir. 60.
dakika sonra gecirgenlik degerinin > %87'ye ulastigi gérilmektedir. Bant araligi
degerleri 3,98 eV'den 3,80 eV degerlerine dlismektedir. Bant araligi

degerlerinin diismesinin sebebinin tasiyici konsantrasyonunun diismesidir.

AZO filmlere 300 °C’de uygulanan 1sil islem deneyleri sonrasinda FOM
degerlerinin yiksek oranda azaldigi gozlemlenmektedir. FOM degerlerindeki bu
artislarin sebebi yapidaki serbest Zn ve Al atomlarinin oksitlenerek optik
gecirgenlik degerlerinin artmasina ragmen tasiyici yogunlugunun ve tasiyic
hareketliliginin azalmasidir. Filmlerin optik gecirgenlik degerleri artmasina
ragmen elektriksel 6zdireng degerleri 1sil islem siresi ve sicakhgi arttikca

oldukca fazla arttigindan FOM degerleri bliyik oranda diismdstdr.

GZO filmlere 100 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda isil islemin
GZO filmlerin elektriksel 6zelliklerine 6nemli bir etkisi olmadigi goérilmustur. Isil
islem sonrasi 6zdirenc degerlerinin  10% Q.cm mertebesinde oldugu

gozlemlenmistir.

GZO filmlere 100 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda isil islemin
GZO filmlerin optik gecirgenlik degerlerinde kayda deger bir degisme
gerceklestiremedigi gorilmiustir. Filmlerin % optik gecirim degerleri >% 80
mertebesindedir. Bant araligi degerlerinin 4,00 eV'den 3,80 eV degerlerine

distigl gorulmustdr.

GZO filmlere 100 °C’'de uygulanan isil islem deneyleri sonrasinda FOM degerleri

% 1- % 5 arasi disls gostermistir.

GZO filmlere 200 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda GZO
filmlerin elektriksel 6zdireng degerlerini kismen artarken 60. dakikadan sonra

nispeten daha yiksek artis gozlemlenmistir. Bunun sebebi artan isil islem
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slresiyle tasiyici konsantrasyonunun diismesidir. 60. dakika sonrasi 6zdireng

degerinin yaklasik % 25 oraninda yikseldigi gdzlemlenmistir.

GZO filmlere 200 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda GZO
filmlerin optik gecirgenlik degerlerinde kismen artis oldugu gozlemlenmistir. Isil
islem sonrasi biitlin slire degerleri icin film > %81 mertebesinde % optik gecirim
degerlerinin oldugu gorilmustiir. Bant araligi degerlerinin 4,00 eV'den 3,82 eV

degerlerine distigi sonucuna varilmistir.

GZO filmlere 200 °C'de uygulanan 1sil islem deneyleri sonrasinda FOM
degerlerinin 6zellikle 30, 45 ve 60. dakikadan sonra kayda deger oranda azaldigi
gozlemlenmistir. Bunun sebebi yapidaki oksit faz miktarinin artmasidir. FOM
degerleri artan sirelerde diserek 60. dakika sonunda yaklasik % 28 oraninda

dislis gostermistir.

GZO filmlere 300 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda GZO
filmlerin elektriksel 6zdiren¢ degerlerini kismen artarken 45 ve 60. dakikadan
sonra nispeten daha ylksek artis gozlemlenmistir. Elektriksel 6zdireng
degerlerindeki bu artisin sebebinin yapida bulunan Ga ve Zn atomlarinin
oksitlenerek tasiyici konsantrasyonunun ve hareketliliginin dismesidir. Bitiin
isil islem sireleri icin 6zdireng degerlerinde artis goriilse de 10 Q.cm

mertebesinden yukari ¢gikmamaktadir.

GZO filmlere 300 °C’de uygulanan isil islem deneylerinin sonucunda GZO
filmlerin optik gecirgenlik degerlerinde kismen artis oldugu goézlemlenmistir.
Optik gecirgenlik degerlerindeki bu artislarin sebebi Ga ve Zn atomlarinin
oksitlenerek yapidaki oksit faz miktarini arttirmasidir. Isil islem sonrasi biitiin
stire degerleri icin film > %81 mertebesinde % optik gecirim degerlerinin oldugu
gorilmektedir. Bant araligi degerlerinin 4,00 eV'den 3,80 eV degerlerine
dustigl gorilmistir. Bant araligi degerlerinin diismesinin sebebinin isil islem

etkisi ile tasiyici konsantrasyonunun dismesidir.

GZO filmlere 300 °C’de uygulanan 1sil islem deneyleri sonrasinda FOM
degerlerinin her slirede nispeten daha yiksek oranda disttigl gozlemlenmistir.

FOM degerlerindeki bu distsin sebebinin optik gecirgenlik artmasina ragmen
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yapidaki serbest Ga ve Zn atomlarinin oksitlenerek tasiyici hareketliligini ve
yogunlugu azaltarak Ozdiren¢ degerlerini yliksek oranda arttirmasidir. 60.

dakika sonrasinda FOM degeri yaklasik % 31 oraninda diislis gbstermistir.

Deney sonuglarinda goruldigu gibi AZO filmler ZnO filmlere kiyasla daha yiksek isil
islem sicakliklari ve daha uzun isil islem siirelerinde oksitlenmis, gecirgenlik ve 6zdireng
degerleri artmistir. Bunun sebebi AZO filmlerin kimyasal olarak daha kararli olmasi ve

AZO filmlerde ZnO filmlere gore tasiyici hareketliliginin daha fazla olmasidir.

Bir diger sonug olarak isil islem deneyleri sonucunda yapilar artan isil islem sicaklik ve
slrelerinde FOM degerlerinin distigld gozlemlenmistir. GZO filmlerde AZO ve ZnO
filmlere gére daha yliksek sicaklik ve siirelerde FOM degerleri kayda deger oranda
dismeye baslamistir. Bunun sebebi GZO filmlerin AZO ve ZnQO’ya gbre daha az

reaktivite gostererek oksitlenmeye karsi daha dayanikli davranmasidir.

Isil islem deneyleri sonucunda FOM degerlerini arttirarak film 6zelliklerinin belirgin
sekilde gelistirimesi sadece ZnO filmlerde gorilmustiir. AZO ve GZO filmlerin FOM
degerleri isil islem etkisi ile arttirlamamistir. Bunun sebebi AZO ve GZO filmlerin ZnO
filmlere gore daha optimum 06zelliklere sahip sekilde Uretilmesidir. Isil islem etkisi ile
AZO ve GZO filmlerde kristalografi bozulmus, yapiya olumsuz etki yapmistir. ZnO
filmlerde ise film Ozellikleri gelistirilse bile AZO ve GZO film ozellikleri

yakalanamamistir.

Cam altlik Gizerinde manyetik alanda sicratma yontemiyle retilmis olan GZO filmler %
0,1'lik HCI ¢ozeltisinde, oda sicakliginda 1 saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4 saniye ve 5

saniye asindirma islemine tabii tutulmustur. Yiizey asindirma deneylerinin sonucunda;

» Yizey asindirma islemleri sonrasi her sire icin elektriksel 6zdireng degerleri
yikselmistir. Bunun sebebinin kimyasal asindirma ile yapidaki kristalografinin
bozulmasi, cam altiga gore daha az kararli olan GZO filmlerdeki tasiyici
konsantrasyonun ve tasiyici hareketliliginin azalmasidir. Yiizey asindirma islemi
sonrasi kalinlik degerleri 250 nm'yve kadar diismistir. Ozdireng degeri 5
saniyenin sonunda neredeyse 2 katina ¢ikarak 1,222 x10°'den 2,2461 x107'ye

ulasmaktadir.
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» Ylzey asindirma islemleri sonrasi optik gecirgenlik degerleri artarak yaklasik %
84-85 mertebesine ¢cikmistir. islem éncesi GZO filmin bant aralig1 degeri 4,00 eV
olarak hesaplanmistir. islem sonrasi bant araligi degerleri 3,85 eV- 4,00 eV
arasinda degerler Olglilmistir. Bunun sebebi vyizey asindirma ile

kristalografinin bozularak tasiyici hareketliligin azalmasidir.

» FOM degerlerinin artan asindirma slrelerinde artan bir ivme ile azaldig
gozlemlenmektedir. 5. saniyenin sonunda yaklasik %50 oraninda azalma
gozlemlenmektedir. Bunun sebebini kimyasal asindirma ile yapidaki
kristalografinin bozulmasi, cam altiga gore daha az kararli olan GZO filmlerdeki

tasiyici konsantrasyonun ve tasiyici hareketliliginin azalmasidir.

» 1 saniye, 2 saniye, 3 saniye, 4 saniye ve 5 saniye gerceklestirilen yuzey
asindirma islemi sonucunda, siire arttikca ylizeyde meydana gelen asindirma
kraterlerinin boyutunun arttigi gorilmustir. 5. saniyenin sonunda ylizey
parizlGlugl degerleri yaklasik iki katina c¢ikarak 5,10 nm'den 9,35 nm
degerlerine ulasmaktadir. Yizey asindirma siiresi arttikca ylizey parizltluk
degerlerinin arttigi gozlemlenmistir. Bunun sebebinin sire arttikca asindirma

¢Ozeltisi ile reaksiyonu giren atom sayisinin artmasidir.
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