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OZET

YUKSEK LiSANS TEZIi

OKSIJEN VE SICAKLIGIN REAKTIF MAGNETIK ALAN SICRATMA
YONTEMIYLE BUYUTULEN CINKO OKSIT INCE FILMLERE ETKIiSi

Aysegiil SEZGIN

Necmettin Erbakan Universitesi Fen Bilimleri Enstitiisii
Nanobilim ve Nanomiithendislik Anabilim Dah

Damisman: Dog¢. Dr. Miicahit YILMAZ
2023, 94 Sayfa

Jiiri
Dog. Dr. Miicahit YILMAZ
Dog¢. Dr. Teoman OZTURK
Dog. Dr. Seckin AKIN

Cinko oksit (ZnO), yar iletken endiistrisinde gdsterdigi saydam iletken oksit (SI0) 6zelligi ile
hizla gelismekte olan optoelektronik teknolojisinde siklikla kullanilan bir malzemedir. Bu tez
caligmasinda, reaktif radyo frekans magnetik alan sigratma yontemi ile biyiitilen ZnO ince filmlerin
biiylitme esnasinda ortamda bulunan oksijen ve alttag sicakligina baglilig1 yapisal ve optik &zellikleri
acisindan degerlendirilmistir. Yapilan X-igmlar1 kirmim deseni analizleri sonucunda elde edilen bulgular
incelendiginde biitiin filmlerin yiiksek yonelime sahip hekzagonal wurtzite yapisinda oldugu ve bunun O,
miktarma bagli olmadigi sonucuna ulagilmigtir. Ayrica, Raman spektrumlari da wurtzite yapisinin
varhigini dogrulamaktadir. Ayn1 zamanda tiim Orneklerin yiiksek gegirgenlige sahip oldugu ve film
kalinliklarinin sicaklik artigi ile azaldig: tespit edilmistir. Alan etkili taramali elektron mikroskobu (FE-
SEM) ve atomik kuvvet mikroskobu (AFM) sonuglari ise filmlerdeki taneciklerin oda sicakliginda, 100
°C’de ve 200 °C’de ¢ok degismedigi ancak 300 °C sicaklikta bilyiitillen filmlerin homojen olmayan
tanecik biiylimesi sergiledigi tespit edilmistir. Ancak, bu durum O; arttik¢a azalmaktadir. Biitiin filmler
i¢in optik bant boslugu ~3.25 eV olarak tespit edilmistir. Yapilan bu ¢alisma, optoelektronikte oldukga sik
kullanilan ince film ¢inko oksit yapilarina iligskin kapsamli bir optimizasyon sunmustur.

Anahtar Kelimeler: Cinko oksit, ince film, magnetik alan sigratma, saydam iletken oksit.



ABSTRACT

MS THESIS

EFFECT OF OXYGEN AND TEMPERATURE ON ZINC OXIDE THIN FILMS
GROWN BY REACTIVE MAGNETRON SPUTTERING METHOD

Aysegiil SEZGIN

THE GRADUATE SCHOOL OF NATURAL AND APPLIED SCIENCE
NECMETTIN ERBAKAN UNIVERSITY
THE DEGREE OF MASTER OF SCIENCE IN NANOSCIENCE AND
NANOENGINEERING

Advisor: Assoc. Prof. Dr. Miicahit YILMAZ
2023, 94 pages

Jury
Assoc. Prof. Dr. Miicahit YILMAZ
Assoc. Prof. Dr. Teoman OZTURK
Assoc. Prof. Dr. Seckin AKIN

Zinc oxide (ZnO) is a material that is frequently used in optoelectronic technology, which is
rapidly developing with its transparent conductive oxide (TCO) feature in the semiconductor industry. In
this thesis, the dependence of ZnO thin films grown by reactive radio frequency magnetic field sputtering
to the oxygen and substrate temperature in the environment during growth was evaluated in terms of their
structural and optical properties. When the findings obtained as a result of the X-ray diffraction pattern
analyzes were examined, it was concluded that all the films were in the hexagonal wurtzite structure with
high orientation and this was not dependent on the amount of O,. In addition, Raman spectra confirm the
existence of wurtzite structure. At the same time, it was determined that all samples had high permeability
and the film thicknesses decreased with the increase in temperature. Field-effect scanning electron
microscopy (FE-SEM) and atomic force microscopy (AFM) results showed that the particles in the films
did not change much at room temperature, 100 °C and 200 °C, but the films grown at 300 °C showed
inhomogeneous particle growth. However, this situation decreases as O increases. The optical band gap
for all films was determined as ~3.25 eV. This study presented a comprehensive optimization of thin-film
zinc oxide structures, which are widely used in optoelectronics.

Keywords: Rf magnetron sputtering, zinc oxide, thin films, transparent conductive oxide.
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1. GIRIS

Son yillarda teknoloji hizli bir gelisim igindedir. Bilim insanlar1 tarafindan
verilerin islenmesi ve depolanmasi, ¢ok yiiksek hizdaki iletisim, yenilenebilir enerji
kaynaklarmin yiiksek verim ile kullanimi1 ve depolanmasi gibi alanlarda her gecen giin
yeni arastirmalar yaymlanmaktadir. Durmadan devam eden bu gelisim ve degisimlerin
beraberinde getirdigi sonuglar ve etkiler yasadigimiz ¢agda daha hizli ve daha kiiresel
hale gelmektedir. Bu gelismelerin arkasindaki itici giic malzeme bilimidir. 20. yiizyilin
ortalarindan itibaren ise yar1 iletkenlerin malzeme biliminde 6nemli bir konuma sahip
oldugu goriilmektedir.

Son donemlerde optoelektronik aygit teknolojisinde yar1 iletken seffaf tabakalar
sergiledigi avantajlardan dolay1 biiyiik 6nem kazanmistir (Wager, 2003). Degistirilebilir
optik bant arahigina sahip olmasi ve Sahip oldugu kisa dalga boylari, yari iletken
malzemeleri bilim alaninda yaygin olarak tercih edilen malzeme haline getirmektedir
(Khan & Faruque Ahmed, 2021). Cesitli yar1 iletken malzemeler arasinda ¢inko
oksit’in (ZnO) saydam iletken oksit (SIO) malzeme olmasi ¢ok sayida arastirmacinin bu
malzemeye odaklanmasina sebep olmustur (Hafdallah vd., 2018). SIO malzemelerin en
ilgi ¢ekicilerinden olan ZnO, (11-VI) bilesiklerine dahil n-tipi yar1 iletken olup 3.37 eV
genis yasak enerji bant araligi (Eg) ve 60 meV gibi yiiksek eksiton baglanma enerjisi
ozelliklerini gostermektedir (Sajjad vd., 2018; Yusof vd., 2018).

ZnO ince filmler, yari iletken olmasinin yaninda diisiik maliyeti, rezerv
stkintisinin olmamasi, toksik olmamasi, liminesans 6zelligi, yiiksek sicakliklara karsi
direnci, oda sicakhigindaki yiiksek elektron hareketliligi, seffafligi ve kimyasal
kararliligi nedeniyle arastirmacilar i¢in ¢ok 6nemli ve temel bir malzeme konumuna
gelmistir (Imran vd., 2019; Nanto vd., 1986; Sajjad vd., 2018).

Dogada bol miktarda bulunan Zn bilesiklerinin tarih 6ncesi zamanlarda da kesin
omamakla birlikte tip alaninda merhem olarak agik yaralar igin kullanildigi
distiniilmektedir. 12 ile 16. ylizy1l arasindaki siiregte Zn ve ¢inko ZnO’nun ilkel bir
form olarak Hindistan’da tanindig1r ve {iretildigi, ardindan bu iiretim siirecinin 17.
yiizyi1lda Cin tarafindan devam ettirildigi bilinmektedir. Giiniimiize kadar ZnO saglik
alaninda, boyalarda katki maddesi olarak ve gesitli endiistri siniflarinda kullanilmustir.
ZnO ince filmler ile ilgili arastirmalarsa teknolojinin gelisimi ve bu gelismelerden
ortaya ¢ikan ihtiyaglar ile 1930’lu yillarda baslamis olup 1970’lerin sonlarina
gelindiginde artan bir ivme kazanmigtir. Malzeme bilimindeki gelismelerle ve kesiflerle,

ZnO ince filmler su anki onemli konumuna gelmistir. ZnO’nun yiiksek enerjili



elektromagnetik radyasyona karsi en direngli yari iletken olmast da ZnO’nun uzay
uygulamalart i¢in en ¢ok tercih edilen yari iletkenlerden biri olmasinda 6nemli rol
oynamaktadir (Look vd., 1999).

ZnO ince filmleri saf halde biiyiitebilmek i¢in ¢ok sayida farkli yontem
kullanilmaktadir. Bunlarin igerisinde kimyasal buhar biriktirme (CVD) (J.-Y. Zhang
vd., 2008), fiziksel buhar biriktirme (PVD) (Arnold vd., 2003; Wang, 2004), darbeli
lazer biriktirme (PLD) (Klingshirn, 2007), molekiiler 1s1n epitaksisi (MBE) (Norton vd.,
2004), sol-jel, hidrotermal, sigratma, sprey piroliz, fotokimyasal biriktirme yontemleri
one ¢ikanlardir.

Bu tez calismasinda, yiiksek saflikta Zn hedef (%99.9) kullanilarak, reaktif
magnetik alan sigratma yontemi ile biyitilen ZnO ince filmlerin O, ve alttas
sicakliklarina bagh degisimleri yapisal ve optiksel olarak incelenmistir. Soda-lime glass
(SLG) althik tizerine biiyiitilen ZnO ince filmlerin g¢esitli uygulamalar igin genis
kapsamli bir optimizasyonu yapilmistir. Bu sonuglardan yola ¢ikarak biiytitiilen ZnO

ince filmlerin gesitli uygulamalar igin biiyiitme parametreleri ayrintilandirtlmistir.

1.1. Cinko Oksit’in (ZnO) Ozellikleri
1.1.1. ZnO’nun yapasal ozellikleri

ZnO, inorganik karakterli, beyaz renkli ve suda ¢oziinmeyen bir bilesiktir.
Tetrahedral bag durumu, sp® kovalent baginin bir drnegidir ve yaklasik %62 gibi yiiksek
degerde bir iyoniklik sergilemektedir. Bu deger, ZnO bag yapisinin ¢ok gii¢lii oldugunu
ve bu malzemenin yiiksek giice ihtiya¢ duyan elektronik uygulamalar igin
kullanilabilecegini gostermektedir. Cizelge 1.1°de siki paketlenmis hegzagonal (hcp)

yapida bulunan ZnO’nun fiziksel 6zellikleri gosterilmektedir.



Cizelge 1.1. Hekzagonal yapiya sahip ZnO’nun temel fiziksel 6zellikleri (Steiner, 2004)

Orgii sabitleri ao, co (T =300 K)

0,32469 nm, 0,52069 nm

Yogunlugu 5,606 g/cm?
Ergime noktasi 2248 K
Dielektrik sabiti 8,66 ¢

Bant aralig1

3,37 eV, direkt

Yiik tastyic1 konsantrasyonu <108 cm™3
Eksiton baglanma enerjisi 60 meV
Elektron etkin kiitlesi 0,24 me
Elektron mobilitesi (T = 300 K) | 200 cm? /V.s
Hol etkin kiitlesi 0,59 mp

Hol mobilitesi (T = 300 K) 5-50cm?/V.s

ZnO’nun dogada 2 formu bulunur. Bunlardan en ¢ok goriileni siki paketli
hegzagonal (hcp) yapida bulunani wurtzite ve digeri Zinc-blend olarak isimlendirilen
kiibik yapisidir.

Waurtzite kristal yapisinin birim hiicresi dort atom igerir ve bunlarin ikisi anyon,
diger ikisi ise katyondur. Wurtzite yapi, hekzagonal birim hiicre igerir. ZnO yari

iletkenine ait kristal yap1 ve orgii sabitleri Sekil 1.1°de gosterilmistir

[000 1]

Sekil 1.1. Wurtzite ZnO kristal yapismin gosterimi ve orgil sabitleri (Taktakoglu & Kavak,
2016)



Sekil 1.2°de ZnO’ya ait kristal yapilar gosterilmistir.

Sekil 1.2. ZnO’nun kristal yapisi (2) kiibik kaya tuzu, (b) kiibik ¢inko siilfit ve (c) hekzagonal
wurtzite yap1 (Ozgiir vd., 2005)

Kiibik kaya tuzu yapist ZnO’nun yiiksek basing etkisinde bulundugu yapidir.
ZnO’nun birim hiicresinin Sekil 1.2°de sematik gdsteriminde siyah renkli kiireler O
atomlarini, beyaz kiireler ise Zn*? atomlarin1 temsil etmektedir.

ZnO’nun wurtzite yapisinda 300 K’deki orgii parametrelerine ait degerler su
sekildedir; a = 0,32495 nm ve ¢ = 0,52069 nm. ZnO’nun a/c orani incelendiginde ise
1,602°1ik orana sahip ideal siki paket halindeki hekzagonal yapisina (1,633) yakin

oldugu goriilmektedir.

1.1.2. ZnO’nun optik ozellikleri

Isik-madde etkilesmesi sonucunda, fotonlarin malzeme ile etkilesime girmesiyle
sogrulma, yansima, kirilma, sagilma gibi pek ¢ok optik olay meydana gelmektedir. ZnO
ince filmlerin goriiniir 151k dalga boyu araliginda saydam halde bulunmasi sebebiyle
TCO malzeme olarak oldukga biiyiik bir ilgi gormektedir. ZnO bilesigi goriiniir bolge
icerisinde yaklasik olarak %80 ile %90 arasinda optik gegirgenlik ve 102 -10"2 Qcm
araliginda bir elektriksel diren¢ sunmaktadir (Demirci, 2006).

ZnO’nun 3.37 eV'lik bir bant aralig1 ile yiiksek aktivasyon enerjisine Sahip
oldugu bilinmektedir (Laks vd., 1993). Bu nedenle ZnO, diisiik gii¢ tiikketimi ile fotonik
malzemelerin arasinda son derece 6nemli bir konumda bulunmaktadir. Sahip oldugu
bant araligr ayni zamanda onu giinesin ultraviyole radyasyonunu sogurmasi igin en

uygun malzemelerden biri haline getirmektedir. Bunun yani sira yiiksek kirmnim indisi



(n) (yaklasik 2.0), ZnO’nun gosterdigi diger bir optik 6zelligidir. Elmasin yaklasik 2,41
kirmim indisine sahip oldugu bilinmektedir. Yar iletkenler igerisinde de ZnO’nun
sergiledigi yiiksek kirilma indisi degeri yalnizca UV korumasi igin degil, ayn1 zamanda

pigment beyazlatma ve kozmetik uygulamalarda da etkili kilmaktadir (Wang, 2004).

1.1.3. ZnO’nun elektriksel dzellikleri

Durmadan ilerleyen teknoloji ¢aginda yeni uygulamalarin kesfi ve mevcut
sistemlerin performansini artirmak i¢in yari iletken bant yapisi bilgisine sahip olmak
¢ok onemli bir noktadir. ZnO, optoelektronik alandaki cihaz uygulamalar1 agisindan
ilging bir yar1 iletken oldugundan, optik ve elektriksel 6zelliklerini agiklamak i¢in bant
yapisinin net bir sekilde anlagilmasi dnemlidir. ZnO yapilarinin sahip oldugu elektriksel
ozellikler, Oniimiizdeki yillarda nanoelektronik uygulamalar i¢in biiyilk Onem
tastyacaktir. Elektriksel gegirgenlik (permitivite), ZnO’nun ince film, nanogubuk,
nanopartikiil, nanotel yapilarinda olup olmadigina bagl olarak farklilik sergilemektedir.
Kisaca ZnO, elektriksel yalitimdan iletkenlige kadar cesitli 6zellikler gosterebilen bir
kimyasal malzemedir.

Dogrusal olmayan akim-voltaj (I-V) 6zelligi, gerilim degerindeki bir degisiklik
icin akim degerindeki ve malzemenin direncindeki farklilik olarak tanimlanmaktadir.
Varistor etkisi adi verilen bu ayricalikli 6zelligin kesfedilmesiyle giiniimiiz elektronik

devreleri ZnO varistorler ile voltaj degisimlerinden korunmaktadir (Fan & Lu, 2005).
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Sekil 1.3. Standart bir PP (sol panel) veya SIC-PP (sag panel) kullanilarak hesaplanan ZnO’nun
LDA toplu bant yapis1 (Vogel vd., 1995)

Sekill.3’te gosterilen yatay kesikli ¢izgiler, bosluk enerjisini ve d-bant
genigligini gostermektedir. ZnO’nun bant yapist Local Density Approximation (LDA)
ve self-interaction corrected pseudopotential (SIC-PP) isimli teorik hesaplamalar
kullanilarak hesaplanmustir.

Sekil 1.3’te gosterilen SIC-PP teknigi ile iletkenlik bandinin minimumu ile
valans bandmin maksimumu arasindaki bolgede kalan Eq degeri 3,77 eV olarak tespit
edilmistir. Iletkenlik bandinin minimum seviyesi ile valans bandinin maksim seviyesi
ayni “k” (momentum) uzayinda oldugundan dolayr ZnO direkt bant araligina sahiptir
(Janotti & Van de Walle, 2009).

Diisiik direncin elektron mobilite yogunluguna gore degismesiyle maksimum
tastyict yogunlugu dengesini saglayabilmek i¢in Oz katki oran1 6nemli bir faktordiir.
Biiylitme ortamimin sicakligi ve Oz miktariyla yogunluk arttirilabilmektedir. O>
yogunlugunun artmast ZnO ince filmlerinin direncini dogru orantida etkileyen bir

faktordur.

1.2. ince Film Biiyiitme Yontemleri
Ince film biiyiitme yontemleri, malzeme teknolojisinde onemli bir yer
tutmaktadir. Sahip oldugu performans da sentez yontemleriyle dogrudan bir iliski

i¢indedir. Ince filmler, cok farkli iiretim yontemleri ve kosullar1 nedeniyle bulk



malzemelerin sahip olmadig1 6zellikler sergilemektedir. Bulk malzemelere kiyasla
gosterdigi  Ustlin  Ozellikler gelisen teknolojide yapilan ¢alismalara fayda
saglamaktadir. Sekil 1.4’te ince filmin sentezleme yontemleri sema {izerinde

gosterilmektedir.

Sekil 1.4. ince Film Biriktirme Yontemleri

1.2.1. ZnO biiyiitme yontemleri

ZnO ince filmleri saf halde biiyiitebilmek igin ¢esitli yontemler kullanilmaktadir.
Bunlar arasinda CVD, PVD, PLD, MBE, sol-jel, hidrotermal, magnetik alan sigratma
(magnetron sputtering) sprey piroliz ve fotokimyasal buhar biriktirme one c¢ikan
yontemlerdir (Alkhayatt & Hussian, 2017; Papari vd., 2017).

1.2.1.1. Darbeli lazer biriktirme (PLD)

PLD sistemi, birden fazla hedefi ve althigi bir arada tutabilen, yiiksek vakum
odasina sahip bir sistemdir. 248 nm dalga boylu Kripton Flor (KrF) lazer ile hedefin
vurulmasi ve malzemenin sagtirilmasini temel alir. Sagilan malzemeler altliga
yonlenirken lazer 15181 tarafindan 1 ile 20 hz araliginda, 1,1 J/cm? kadar yiiksek akicilik
degerinde atim yapilir. PLD cihazi, altlik {izerinde Itriyum baryum bakir oksit (YBCO)
stiper iletken vb. hedef malzemeler ile ayn1 bilesime sahip ince filmlerin biriktirilmesi

i¢in kullanilmaktadir. Sekil 1.5’te PLD sisteminin sematik gosterimi sunulmaktadir.
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Sekil 1.5. PLD sisteminin sematik goriinimii (Besergil, t.y.).

1.2.1.2. Kimyasal buhar biriktirme (CVD)

CVD, yan iletken endiistrisinde tercih edilen iiretim yontemlerinin en 6n
plana ¢ikanlarindandir. Bu yontem giiniimiiz teknolojisinde alttas tizerine 2 boyutlu
(2D) ince film kaplama islemi igin de siklikla kullanilmaktadir. Bu yontemle yiiksek
vakum veya atmosferik ortamda ve isitilabilen bir oda igerisinde elde edilmesi
beklenen malzeme, alttas yiizey lizerine Kimyasal buhar fazinda biriktirilir. CVD
sistemini 6zel kilan Ozelliklerinin basinda 1000 °C gibi yiiksek sicakliklarda ve
vakumlu veya inert ortamda bu islemi gergeklestirilebilmesi gelmektedir. Alttas yiizey
tizerindeki kimyasal buharin reaktif olarak parcalanmasi ile yiizeyde istenilen tabaka
elde edilir. Bu siirecte sistem {izerinde devam eden bir gaz akisiyla beraber istenmeyen
triinler yine buhar fazinda sistemden uzaklastirilir. Sekil 1.6’da CVD’nin sematik

gosterimi verilmektedir.
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Sekil 1.6. CVD’nin sematik gosterimi (Q. Zhang vd., 2016).



1.2.1.3. Sol-Jel

Sol, bir katinin sivi siispansiyon igerisinde gosterdigi duruma verilen isimdir.
Eger sivi igerisinde kati, bir dagilima ugrarsa bu sistem sol olarak isimlendirilir.
Sistemdeki etkileri belirttigimizde, yer ¢ekimi kuvvetinde yiiksek seviyede Van Der
Waals etkilesimi ve elektrik alan itmesinin meydana geldigi ifade edilebilir. Bu sebeple
zemini olusturan yapilar ¢ozelti dibine batmamaktadir. Molekiiliin boyutu ¢ozelti
igerisinde genisleyerek bir degisim yasarsa bu maddeye jel ismi verilir (Tiirhan, 2000).

Bu yontem, silikon tetrakloriiriin (SiCls) ve alkol karigiminin atmosfer ortamina
maruz brrakildiginda jellesmesiyle kimyager Jean-Jacques Ebelmen tarafindan 1846
yilinda kesfedilmistir. Sonrasinda ilerleyen ¢alismalarla Geffcken 1939 yilinda filmlerin
TCO:2 kullanilarak da hazirlanabilecegini ortaya koymustur. 1953 yili itibari ile gelisen
otomotiv ve optik endiistrinde araba aynalarinda kullanilarak popiilerlik kazanmistir.
1964 yilindan itibaren ise 6zellikle yansitic1 6zelligi olmayan yiizeylerin incelenmesinde
kullanilmaktadir (Toygun vd., 2013). Sekil 1.7°de sol-jel yontemi sematik olarak

gosterilmistir.

Xerojel Kaplama Yogun Film
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R ‘!:Fl
: Islak Jel Yogun
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Hidroliz, Buharlastrma T, lsmna
Polimerlesme Kap = (\7‘

-\erogel
(%9‘ i
haradan
olus:m kata
/ kopulk)

Firin

l Seramik Fiberler

Sekil 1.7. Sol-jel yontemi sematik gosterimi (Ayturan & Dursun, 2020).

1.2.1.4. Magnetik alan sicratma
Magnetron alan sigratma teknigi ince film kaplamalarinda ¢ogunlukla tercih
edilen yontemdir. Kati haldeki hedef malzemeleri pozitif iyonlarin bombardimani ile

yiizeyden atomlari uzaklagtiran bu yontemin diger yontemlere kiyasla avantajlari
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bulunmaktadir. Bu yontemde kaplanacak olan alttas malzemesi tizerinde, hizlandirilmisg
iyonlar gibi hareketli parcaciklarin bombardimanina maruz birakildiginda, hedeften
sagilan atomlar alttas yiizeyinde ince bir film tabakasi olusturur. Magnetik alan sigratma
yonteminde gii¢ kaynagi olarak RF (Radio Frequency) ya da DC (Direct Current)
kullanilabilmektedir.

DC magnetik alan sigratma, sigratma isleminde en sik karsilasilan yontemdir.
DC sigratma yonteminde prensip su sekildedir; katot ve anot olmak iizere diizlem
halinde iki elektrot bulunmaktadir. Katodun 6n yiizeyinde hedef malzeme bulunurken
alttaslar ise anot olan 6rnek tutucu yiizeydedir. Ar (Argon) gaz akisi saglanan sistemde
bu elektrotlar arasinda DC gerilimi ile plazma meydana gelir. Ar* iyonlari DC
magnetrondaki hedef malzemeyi sigratarak alttas tizerine ince film biyttiilmesini
saglar. Alttasa olan bu yonlenme magnetrondaki dengeli magnetik alan sayesinde
meydana gelir. Sekil 1.8’de magnetik alan sigratma yonteminin sematik gosterimi
gosterilmektedir.

DC magnetik alan sigratmada dikkat edilmesi gereken nokta hedef malzemenin
iletkenlige sahip olmasidir. Dielektrik malzemelerde hedef malzemenin yiizeyinde yiik
birikimi meydana geldigi i¢in bu yiikiin ortadan kalkmasi i¢in hedefe uygulanan giiciin
atimli olmasi sarttir. Yalitkan hedef malzemelerde ise plazmanin olusabilmesi i¢in RF

voltaj gereklidir. Bu sisteme RF magnetik alan sigratma adi verilmektedir.
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Sekil 1.8. Magnetik alan sigratma sisteminin sematik gosterimi (Karatas, 2020).
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RF magnetik alan sigratma yonteminde, RF gii¢ kaynag: icin yaygimn olarak
13.56 MHz frekans1 kullanilir. Sistem igerisine verilen reaktif gazlar (O2, N2 vb.),
hedeften kopan atom/iyonlarla reaksiyona girerek alttas {izerinde ince film biiyiimesini
saglamaktadir. Sekil 1.9°da RF magnetik alan sigratmaya iligkin bir sematik

gosterilmektedir.
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Sekil 1.9. RF magnetron sigratma sisteminin sematik gosterimi (Bosco vd., 2012).
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2. KAYNAK ARASTIRMASI

Sahip oldugu 6zellik, ZnO’nun ¢ok cesitli optik ve elektronik uygulamalarda
kullanima uygun oldugu anlamina gelmektedir. ZnO’nun piezoelektrik olmasi ve
yiiksek mekanik, termal ve kimyasal kararlilik sergilemesi de dikkate degerdir (Ozgiir
vd., 2005). Ayrica, ZnO biyouyumlu bir malzeme olup canlilar igin tehdit
olusturmamaktadir (Li vd., 2008). Bu sebeple biyolojik uygulamalarda da kullanim
alan1 bulunmaktadir.

Zn0O, buhar-faz islemleri (Navale vd., 2020), MOCVD (Hao, 2020), kimyasal
islemler (Navale vd., 2020), buhar-sivi-kat1 yontemler (Moumen vd., 2020) gibi farkli
reaksiyon kosullar1 altinda farkli morfolojilerde biiyiitiilebilen 6nemli bir n-tipi yari
iletkendir. ZnO’nun benzersiz optoelektronik Ozellikleri arasinda ayarlanabilir bant
aralig1, su ayristirilmasi (6zellikle su oksidasyonu) i¢in termodinamik olarak uygun bant
konumlar1 ve diger ¢ok islevli fiziksel 6zellikleri bulunmaktadir (Jin vd., 2018; Xu &
Wang, 2011). Cesitli optoelektronik cihazlarda, sensorlerde ve fotovoltaik sistemlerde
kullanilmaktadir (Qurashi vd., 2015).

2003 yilinda Carcia ve ark. tarafindan yapilan bir calismada RF magnetik alan
sicratma teknigi kullanilarak oda sicakligina yakin seviyedeki Si alttas tizerine ZnO ince
film biiyiitiilmesiyle seffaf ZnO ince Film Transistor (TFT) iiretmislerdir. Elde edilen
sonuglarda oda sicakliginda iretilen TFT’lerin, yaklagik 120°C gibi disiik sicaklikta
tiretilen TFT ler kadar iyi performans gosterdigi tespit edilmistir. ZnO TFT’ler, yaklasik
%80 goriiniir seffaflik, yiiksek sicakliga ihtiyag duymadan isleme kombinasyonu ve
sergiledigi inanilmaz transistor ozellikleriyle, sicaklik kargisinda hassas 6zellik gosteren
alt tabakalarin tizerindeki esnek yapidaki elektronik sistemler igin ilgi ¢ekici bir
malzeme olarak sunulmaktadir (Carcia vd., 2003).

2004 yilinda Gao ve Li tarafindan RF ve DC magnetik alan sigratma teknigi ile
yapilan bir ¢alismada, DC magnetron i¢in ZnO hedef malzemesi, RF magnetron igin de
Zn hedef malzemesi kullanarak cam alttas tizerine biriktirilen ZnO ince filmlerin
sigratma tipinin, magnetrona verilen giiciin, ortam basincinin, Oz oraninin, agisal
sapmanin, hedef ile alttas arasindaki mesafenin ve katkilamanin filmlerin kalitesini nasil
degistirebilecegini incelemislerdir. Bu c¢alismada DC sigratmanin ortam basing
seviyesinden etkilendigini, yiiksek basingta biiyiik tane boyutuna sahip yiiksek kristal

kalitede filmler biyiitiilebilecegini incelemislerdir. RF sigratmada daha iyi filmler elde
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eden Gao ve Li iiretim kosullariin kontroliiyle mikro yapilarin ve yiiksek iletkenlikteki
ince filmlerin elde edilebilecegini dngérmiislerdir (Gao & Li, 2004).

2005 yilinda Fortunato ve ark. tarafindan yapilan ¢alismada, SLG alttas tizerine
oda sicakligindan RF magnetik alan si¢ratma teknigi ile tamamen seffaf ZnO TFT’ler
biiylitme olasiligint gostermislerdir. Yapilan c¢alismada, ZnO’nun amorf camlar,
plastikler ve metal folyolar gibi ¢esitli alttaglar {izerine apolikristal ve kompakt-yogun
bir nano-kristal malzeme olarak biiyiitiilebilen birka¢ oksitten biri olmasi, yiiksek
elektron hareketliligi gosteren verimli ve glivenilir TET'ler {iretme ihtimali ile dogrudan
iliskili oldugu sunulmaktadir (Fortunato vd., 2005).

Gong ve ark. tarafindan 2006 yilinda yapilan bir ¢alismada, RF magnetik alan
sigratma i¢in ZnO hedef ve DC magnetik alan sigratma i¢in de Cu hedef kullanilarak
cam alttas tizerine CZO ince film biiyiitiilmistiir. Yiiksek saflikta hedefler kullanilarak
yapilan bu ¢alisgmada, ZnO'daki Cu’nun, biiyiitiilen ince filmin carbon monoxide (CO)
tepkisini artirmada ¢ok 6nemli bir etkisi oldugu ve bu etkinin CO absorpsiyonundan
kaynaklandig tartisilmistir (Gong vd., 2006).

Sim ve ark. 2010 yilinda sundugu caligmada, cam alttas lizerine, kalay katkili
indiyum oksite (ITO)’ya alternatif olarak diisiik maliyeti, toksik olmamasi, tretimin
goreli daha diisiik sicakliklarda yapilabilmesi ve ITO’ya kiyasla daha iyi kararliliga
sahip olmasiyla 6n plana ¢ikan (Minami, 2005) ZnO’nun biiyitiilmesi aragtirilmustir.
ITO, yiiksek gecirgenligi, genis optik bant araligi ve yiiksek elektrik iletkenligi gibi
sahip oldugu tstiin 6zellikler ile TCO malzemeler arasinda en popiiler olani oldugu
bilinmektedir (Hamberg & Granqvist, 1986). Bu o&zelliklerinin yaninda indiyum
rezervinin kitligindan 6tiirti pahali bir TCO malzemedir (Minami, 2005). ZnO'nun Al,
Ga ve In gibi III grubu elementlerden uygun safsizliklarla katkilanmasinin, ZnO ince
filmlerin elektriksel iletkenligini ve optik ozelliklerini onemli Olgiide arttirdigi daha
once yapilan calismalarda sunulmaktadir (Henley vd., 2004; Hong vd., 2006). RF
magnetik alan sigratma teknigi kullanilarak yapilan bu ¢alismada Al, Ga ve In gibi
farkli elementerin katkisiyla ve katkisiz bir sekilde ZnO ince filmlerin taneciklerinin,
tercih edildigi sekilde c-ekseni iizerinde konumlandigi ve biiyiitiilen ince filmlerin
yapisal, morfolojik, optiksel, elektriksel ozeliklerinin iyilestirilip gelistirilebilecegi
tespit edilmistir. Ga katkili ZnO (GZO) ince filminin ise optimum kristal kalitesinde,
3,61 x 10* Q cm ile en diisiik dzdireng ve 3,75 eV ile en genis optik bant araligina

sahip oldugunun tespit edilmesiyle Ga’nin bu c¢alismada kullanilan diger katki
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elementlerine goreli olarak en etkin katki elementi oldugu sunulmaktadir (Sim vd.,
2010).

2013 yilinda Ismail ve Abdullah tarafindan yapilan bir calismada farkli giilerde,
RF magnetik alan sigratma yontemi ile biiyiitiilen ZnO ince filmlerin tizerindeki optik
ve yapisal etkiler incelenmistir. RF magnetronunun giiciiniin arttirilmasimin filmdeki
¢cekme gerilimine ters etki yarattigi ve bu gerilimin Raman ¢izgilerinin de kaymasina
sebep olup XRD ile uyumlu sonuglar verdigi sunulmaktadir. Buradan hareketle RF
magnetrona verilen giiciin artmasiyla kirilma indisinin dogru orantili olarak arttig1 fakat
bant araliginin azaldigi bilgisine ulagsmislardir (Ismail & Abdullah, 2013).

2017 yilinda Abdallah ve ark. tarafindan oda sicakliginda SLG ve Si tizerine RF
magnetik alan sigratma yontemi kullanilarak biyiitilen ZnO ince filmlerin optiksel
ozellikleri incelenmistir. Biiyiitmeler 50 dakikalik sabit siireyle ve gii¢ sirayla 150 W,
175 W, 200 W, 225 W ve 250 W olacak sekilde gergeklestirilmistir. Biiyiitme
sonucunda XRD desenlerinin, sisteme O akisi olmadan biiyiitiillen ZnO filmlerde en iyi
kalitede (002) yonlendirme gosterdigi tespit edilmistir. Oz oraninin artirilmasiyla
birikme hizinin, tane boyutunun ve dolayisiyla kristal kalitesinin azaldigi sunulmustur.
Biiyiitiilen ince filmlerin optik bant araliginin, O2 yiizdesinin bir fonksiyonu olarak 3,24
ile 3,29 eV arasinda degistigi belirtilmistir (Abdallah vd., 2017).

Gongalves ve ark. 2018 yilinda yaptiklar1 ¢alismada RF magnetik alan sigratma
teknigi ile cam alttag iizerine farkli siirelerde biiyiitiilen ZnO ince filmlerin morfolojik,
yapisal ve optik Ozelliklerini incelemislerdir. Biiyiitiilen filmlerin yiiksek oryantasyon
derecesinde olup kisa biriktirme siiresinde diizensiz tane dagilimiyla yiiksek basing
gerilimli ve piriizliliige sahip oldugu, biriktirme siiresinin ve dolayisiyla kalinligin
artisiyla basing geriliminde ve piiriizliliikte azalma goriildiigii sunulmaktadir. Uzun
biriktirme siirelerinin, tanelerin (002) diizlem boyunca yanlis konumlanmasiyla siitun
yapilarinda biiyiimeye sebebiyet verdigi goézlemlenmistir. 36. dakikadan sonraki
biriktirme siiresinde hoyiige benzer farkli bir biiyiime tipine rastlanmis olup; tiim
filmlerin %80’den yiiksek gecirgenlige sahip oldugu gorilmiistiir. Stirenin artimiyla
gerilimin ve c-kafes parametresinin azalisiyla bant araliginda artma tespit edilmistir
(Gongalves vd., 2018).

Khan ve Ahmed’in 2021 yilinda RF magnetik alan sigratma teknigi kullanarak
yaptiklart ZnO biiyiitmesinde, Kkatot ile alttas arasindaki mesafeyi degistirerek optik
cihazlarda potansiyel kullanima sahip olabilecegi sonucuna ulasilmistir. Bu sonuglara

gore hedef ile alttas arasindaki mesafenin artmasiyla kristalite (002) boyutunun 32
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nm’den 17 nm’ye distiigii, Eq degerinin ise 3.16 eV'den 3.25 eV'ye arttig1 goriilmistiir
(Khan & Faruque Ahmed, 2021).

Zhou ve ark., 2023 yilinda yaptig1 ¢alismada, RF magnetik alan sigratma teknigi
ile kuvars cam {izerine biyiitilen Al katkili ZnO (AZO) ince filmlerinin RF
magnetronun degistirilen giiciiniin etkisiyle gosterdigi yapisal, morfolojik, elektriksel ve
optiksel Ozellikler incelenmistir. Sunulan bu g¢alismada, biiyiitilen tiim filmlerin c-
ekseni iizerine konumlanmig tipik altigen wurtzite yapisina sahip oldugu, 120 watt
giictinde sigratilan filmlerin en kiigiik yar1 yiikseklikteki tam genislik (FHWH) degeri ve
en biiyiik tane boyutuyla en iyi kristal yap1 elde edilmistir. Giiciin artmasiyla ulasilan
sonuglarda, filmin kristallesme kalitesinin yiiksekliginin iletkenlik ile dogru orantili
belirtilmistir. Elde edilen ince filmlerin ortalama gegirgenliginin %80’nin {lizerinde olup
farkli giic uygulanan ince filmlere nispeten 120 W ile biiyiitiilen ince filmin Kristal 6rgii
kalitesinin, elektrik iletkenliginin ve 1s1k gecirgenliginin yapilan analizler sonucunda

daha yiiksek performans gosterdigi analiz kesfedilmistir (Zhao vd., 2023).
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3. MATERYAL VE YONTEM
3.1. Alttas Temizligi

ZnO ince filmlerin biiyiitiilecegi alttas olarak ticari cam olarak bilinen SLG
kullanilmigtir. Baslangig olarak, cam alttas, yiiksek safliktaki nitrojen (N2) gazi
puskiirtiilerek olasi toz parcaciklarindan arindirilmistir. Ardindan 55°C aseton igerisinde
10 dakika bekletilmistir. Bu asamadan sonra alttas yiizeyi olasi organik kalintilardan
arindirilmistir. Devaminda deiyonize (DI) su ile yikanan cam alttas izopropil alkol
(IPA) ile durulanarak oda sicakliginda 10 dakika boyunca IPA igerisinde ultrasonik
temizleyicide bekletilmistir. Siire sonunda IPA igerisinden ¢ikarilan alttas DI su ile 1
dakika siiresince durulanmis ve yiiksek saflikta N2 gazi ile basingli olacak sekilde
kurutulmustur. Tiim alttaglar i¢in ayni temizlik islemleri uygulanmistir. Tamamlanan
temizlik isleminin ardindan alttasin u¢ kismina, 0.2 mm kalinhigindaki 1.5 cm?’lik alana
sahip hafif metal bir folyo maske alttas yiizeyine sekil 3.1’de gosterildigi gibi
yerlestirilmistir. Her sentez igin aymi sartlarda hazirlanan alttaglar magnetik alan

Sigratma sistemine ait 6rnek tutucuya yerlestirilmistir.

Sekil 3.1. Yerlestirilen maskeye ait gosterim.

3.2. ZnO ince Filmlerin Biiyiitiilmesi
ZnO ince filmler, Sekil 3.2°de i¢ kism1 gosterilen bilgisayar kontrollii VAKSIS
MIDAS/PVD 3MIT (Sekil 3.6) magnetik alan sigratma sisteminde biiyiitiilmiislerdir.
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Dikkatli bir sekilde 4” capli 6rnek tutucuya sabitlenen alttas Sekil 3.2°de belirtilen
kisma yerlestirilmistir. ZnO ince filmi biiyiitmek i¢in Sekil 3.3’te gosterilen %99.9
safliktaki 3” capli 0.125” kalinlikli metalik Zn hedef malzemesi kullanilmistir. Hedef
malzemenin RF gii¢ kaynagina bagli olan magnetronun fizerine yerlestirilmesinin
ardindan sistem vakuma alinmaya baslanmaistir.

Sekil 3.2. Magnetik alan sigratma sisteminin i¢ kisminin gésterimi.

Sekil 3.3. %99.9 saflikta, 3” ¢apli ve 0.125” kalinliga sahip Zn hedef malzeme
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Oda sicakliginda biiyiitillen malzemeler icin sistem oda sicakliginda 2.5x107
Torr’a ulastiginda vakum kazaninin igerisine 50 sccm oraninda Ar akisi baglatilmistir.
100°C, 200°C ve 300°C’lerde yapilan biiyiitme islemleri igin ise sicaklik istenilen
degere kademeli araliklarla arttirilmistir. Sonrasinda sicaklik istenilen seviye
¢ikarildiginda (100°C, 200°C, 300°C) kazan basincinin 7x107 Torr seviyesine gelmesi
beklenip ardindan ortama 50 sccm Ar akisi baslatilmistir. Kazanin anlik basinct 5.1x10°
% Torr’a ulastiginda Zn hedef malzemesinin bulundugu RF magnetrona giic verilerek
plazmanin olugsmasi saglanmistir. Plazmanin ilk olusmasindan sonra belirli zaman ve
artis araliklar1 ile RF magnetronun giicii 3 W/cm?’ye sabitlenmistir. Istenilen giice
ulasilmasinin ardindan vakum kazaninin igerisine Oz akisi baslatilarak toplam gegen gaz
miktar1 50 sccm olacak sekilde sirayla Cizelge 3.1°de belirtilen parametrelerdeki O2/Ar
oranlarma ulasiimistir. Bu esnada kazan basincinin 5.1x10° Torr’da sabit kalmasina
dikkat edilmistir. Plazma ve kazan basimcinin sabitlenmesi igin yaklasik 4 dakika
beklenmistir. Bilylitme 6ncesinde 6rnek tutucunun 10 devir/dakika siiratle doniisiine
baslanmistir. Oncelikle RF magnetronun kapama perdesinin agilmasinin ardindan
biiyiitme islemine baslamadan 2 dk beklenmistir. Bu sayede hedef malzeme
yiizeyindeki kirliliklerin uzaklagtirilmas1 saglanmistir. Sonrasinda 6rnek tutucunun
kapama perdesi agildigi anda kronometrenin de 120 dakikalik biiyiitme siiresi
baslatilmistir. Biiylitme esnasinda plazmanin hedeften alttasa ulasmasi Sekil 3.4’te

gosterilmektedir.

Sekil 3.5. Zn hedeften kopan atomlarin Oz ile reaksiyonu sonucu alttas lizerine biiyttiilmesi.
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Sekil 3.6. ZnO ince film biiyiitmesinin gerceklestigi tamamen bilgisayar kontrollii VAKSIS MIDAS/PVD
3ML1T magnetik alan sigratma sistemi.

Biiylitme siiresinin bitmesiyle oncelikle 6rnek tutucunun perdesi, ardindan RF
magnetronun oniindeki kapatma perdesi kapatilmistir. RF magnetrondaki giic kademeli
olarak ve daha uzun siire araliklariyla azaltilmis ve sonlandirilmigtir. Ortamdaki Oz ve
sonrasinda Ar akigi kesilmistir. Vakum kazanmin basincinin sabitlemesi saglanip
sistemin oda sicakligina gelmesi beklenmistir. Oda sicakligina ulasan sistemin vakumu
N2 gazi ile kirtlip biyiitilen ZnO ince filmler, atmosfer ortamina ¢ikarilmis ve
karakterizasyonlar1 yapilmistir.

ZnO ince filmler, farkli sicaklik ve farklt O2/Ar oranlarinda biiyiitiildiikleri i¢in
isimlendirmeleri 6rnegin “5/45@RT (O2 orani/Ar orani@sicaklik)” seklinde yapilmistir.
ZnO ince film biiyiitme parametreleri Cizelge 3.1’de verilmistir.
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Cizelge 3.1. Farkli “O; / Ar” oranlarinda biyiitiilen ZnO ince filmlerin parametreleri.

5/45@RT
5/45@100C
5/45@200C
5/45@300C
7.5/42.5@RT
7.5/42.5@100C
7.5/42.5@200C
7.5/42.5@300C
10/40@RT
10/40@100C
10/40@200C
10/40@300C
12.5/37.5@RT
12.5/37.5@100C
12.5/37.5@200C
12.5/37.5@300C
15/35@RT
15/35@100C
15/35@200C
15/35@300C
17.5/32.5@RT
17.5/32.5@100C
17.5/32.5@200C
17.5/32.5@300C
20/30@RT
20/30@100C
20/30@200C
20/30@300C
22.5/27.5@RT
22.5/27.5@100C
22.5/27.5@200C
22.5/27.5@300C
25/25@RT
25/25@100C
25/25@200C
25/25@300C

5.1x10°°
5.1x10°
5.1x10°°
5.1x10°°
5.1x10°
5.1x10°°
5.1x10°
5.1x10°°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°°
5.1x10°°
5.1x10°
5.1x10°°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°
5.1x10°

RT
100
200
300
RT
100
200
300
RT
100
200
300
RT
100
200
300
RT
100
200
300
RT
100
200
300
RT
100
200
300
RT
100
200
300
RT
100
200
300

3.3. ZnO Ince Filmlerin Analizleri
Bilgisayar kontrolli VAKSIS marka MIDAS/PVD 3MIT magnetik alan

W WWWWWwWwWwWwwWwwWwWwWwwWwwWwwwwwwwwwwwwwwwwwwwwww

5 02/45 Ar
5 02/45 Ar
5 02/45 Ar
5 02/45 Ar
7.5 02/42.55 Ar
7.5 02/42.55 Ar
7.5 02/42.55 Ar
7.5 02/42.55 Ar
10 O2/40 Ar
10 O2/40 Ar
10 O2/40 Ar
10 O2/40 Ar
12.5 0,/37.5 Ar
12.5 02/37.5 Ar
12.5 0,/37.5 Ar
12.5 02/37.5 Ar
15 O2/35 Ar
15 O2/35 Ar
15 O2/35 Ar
15 O2/35 Ar
17.5 02/32.5 Ar
17.5 0,/32.5 Ar
17.5 0,/32.5 Ar
17.5 02/32.5 Ar
20 O2/30 Ar
20 O2/30 Ar
20 O2/30 Ar
20 O2/30 Ar
22.5 0,/27.5 Ar
22.5 0,/27.5 Ar
22.5 02/27.5 Ar
22.5 0,/27.5 Ar
25 02/25 Ar
25 02/25 Ar
25 02/25 Ar
25 02/25 Ar

sigratma sisteminde, RF magnetron ile biiyiitiilen ZnO ince filmlerin yiizey topolojileri

hakkinda bilgi edinebilmek igin SLG alttaslarm 1x1 um?’lik yiizeyi, Park System marka

ve XE7 model atomik kuvvet mikroskobu (AFM) ile incelenmistir. AFM sisteminde,
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numunenin yiizeyini taramak i¢in genellikle Silikon (Si) ya da SisNs’den yapilan
kalinligi 0.2 nm ile 10 nm arasinda degisen bir tip kullanilir. Tip numunenin yiizeyine
yaklastirildiginda tip ile ylizey arasinda meydana gelen elektrostatik etkilesimle yiizey
ile tip birbirini hem ¢ekerek hem de iterek bir ¢izgi hattinda sabitlenir ve hat boyunca bu
sekilde ilerler. Bu etkilesim, tip ¢izgi hattinda devam ederken yiizeydeki ¢ukur veya
cikintilardan gecerken tip ile numune arasindaki mesafenin sabit kalmasini saglar. Tipin
ylizey tizerindeki hareketlerinin goriintiiye doniistiiriilmesi tip tizerinden yansiyan lazer
1sim1 - yardimiyla gergeklesir. Tipin her hareketinde yansiyan 1smin agisindaki
degisikliklerin tespiti i¢in bir konuma duyarli foto diyot (PSPD) kullanilir. Bu sekilde,
tip ¢izgi hattinda gidip gelerek taramayi1 tamamlar ve ylizeyin topografisi elde edilir.
Tez caligmasi kapsaminda elde edilen yiizey topografisi goriintiilerinden tanecik boyutu
hesaplamalar1 da yapilmustir.

Taramali elektron mikroskobu (SEM) malzeme yiizeyine odaklanan elektron
demetinin ylizeyi taramasini ve o yiizeyden de goriintii elde edilmesini saglamaktadir.
Ornek atomlariyla etkilesen elektronlarin iirettigi farkli sinyaller dedektorle algilanip
yiizey kompozisyonu hakkinda bilgi saglamaktadir. Tez c¢alismasi kapsaminda SLG
tizerine biiyiitiilen ZnO ince filmler ZEISS markasina ait GeminiSEM 500 model FE-
SEM (Field Effect — Scaning Electron Microscobe) cihazi ile 400000 biiyiitmede
incelenmistir.

Profilometre, malzeme yiizeyinin topografisi hakkinda bilgi almak igin
kullanilan baska bir tekniktir. Ozellikle malzeme yiizeyinde bir asinmaya sebep
olmadan elde edilen malzemenin yiiksekligini ve yiizey piiriizliliginii hassas bir
bigimde sunabilmektedir. Sekil 3.1°de gosterilen maskenin biiyiitme yiizeyini ayirt edici
bir sekilde kestigi 1 mm x 1mm boyutlarindaki bir alan taranarak, biiyiitiilen ZnO ince
filmlerin kalinlik 6l¢timleri alinmastir. ZnO ince filmlerin kalinlik 6l¢timleri, Fimmetrics
Profilm 3D modelli cihazi ile gergeklestirilmistir.

Kristal diizlemlerden kirimima ugrayarak gelen ve sagilan X-isinlarindan,
incelenecek malzemenin kristal yapis1 hakkinda bilgi edinilebilmektedir. Malzemenin
kristal yapisindaki fazlar tespit edilebilmektedir. SLG {izerine biiyiitilen ZnO ince
filmler, CuK, = 0.1541874 nm dalga boylu karakteristik X-1sinina 10-90° arasinda ve
0.01° adamlarla, 5°/dakika tarama hizina maruz birakilarak 6l¢iim alinmistir. Yiizey ile
X-151n1 arasindaki a¢1 (W), 1°°de sabit birakilmistir. ince filmin yapis1 hakkinda bu
sartlarda PANalytical marka ve EMPYREAN XRD model cihazda 6l¢iimler yapilmistir.
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ZnO ince filmlerin siddetli bir monokromatik 1sik ile uyarilmasiyla sagilan 1g1k
biiyiitiilen ince filmlerin molekiiler yapisinin titresim enerji diizeyleri hakkinda bilgi
vermektedir. Bu elastik sagilma olayina Rayleigh Sagilmasi ismi verilmektedir.
Sa¢inima ugrayan 1s181n kii¢iik miktari ise elastik olmayan sagilmalardan elde edilir. Bu
sagilma ise Raman Sag¢ilmasi olarak isimlendirilir. ZnO ince filmler Renishaw inVia
ConfeCal Raman Spektrometresi’nde 532 nm dalga boylu lazer ile 120-1200 cm™ dalga
sayis1 arasinda incelenen ince filmlerin 6lgtimii, 30 mW gii¢ uyarimi altinda 2 tekrar ile
alinmustir.

Uretilen filmlerin optik karakterizasyonlar1 ise Shimadzu markasmin UV-3600
Plus modelli UV-Vis-NIR spektrofotometresinde gergeklestirilmistir. ZnO ince
filmlerin sogurma spektrumu 300-1100 nm dalga boyu araliginda alinmistir. UV
spektrumlar1 ince filmlerin optik davranislart hakkinda degerli bilgiler sunmaktadir.
Bant araliklarini hesaplamak iginse her ZnO ince film i¢in sogurma spektrumu ve optik
profilometreden elde edilen kalinlik degeri ile sogurma katsayisi hesaplanmis ve Tauc
¢izim kullanilmigtir. Bir yar1 iletkende yasak bant araligi hesabi, gonderilen 1smnin
enerjisinin sogurma katsayisina etkisi 6l¢iilerek elde edilebilmektedir. Gonderilen 1ginin
sahip oldugu enerji malzemenin yasak bant aralig1 enerjisinden biiyiikse 151n sogrulur
kiiciik ise sogrulmadan geger. t kalinligindaki bir filme gonderilen 1s181n siddeti lo ve
dalga boyu A olarak tanimlandiginda, gegen 15181n siddeti gelen fotonun dalga boyuna
ve filmin kalinligina bagl olarak degisir.

It=10.e™ (Denklem 3.1)

Bu denklemden o, sogurma katsayisi olarak isimlendirilir ve Denklem 3.2 ile
elde edilir.

a = (1/t).In(10/1) (Denklem 3.2)

Denklem 3.2 ve UV-Vis 6l¢iimlerinden yararlanilarak o sogurma katsayisi

a = (1/t).In(100/T) (Denklem 3.3)
denklemi ile hesaplanir. Bu denklemde t film kalinhigimi, T gegen 1518in gegirgenlik
yiizdesini ifade eder. Sogurma bdlgesinde yasak enerji bant araligi Tauc denklemi
denilen denklem ile hesaplanmaktadir

(ohv) = A(hv — Eg)’ (Denklem 3.4)

Bu denklemde A, 10”7 ve 10® m arasinda degisen enerjiden bagimsiz bir sabit,
hv foton enerjisi, Eq yasak bant boslugu ve vy bir sabittir. izinli direkt gegisler igin y =
1/2, yasak direkt gecisler icin y = 3/2 ve endirekt gecisler icin ise y = 2°dir. (ahv)? — ho
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grafiginde olusan egrinin iist kismimdan hv eksenine ¢izilen dogrunun ekseni kestigi

nokta Eg yasak bant boslugu olarak alinmaktadir (Tauc vd., 1966).
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4. ARASTIRMA SONUCLARI VE TARTISMA

Bu tez calismasinda reaktif magnetik alan sigratma ile biyiitilen ZnO ince
filmlerin yapisal, morfolojik ve topolojik 6zellikleri ile optik 6zellikleri ayrintili bir
sekilde incelenmistir. Bu kapsamda sabit magnetron giicii ve biiyiitme basinci altinda 4
farkli sicaklikta ve 9 farkli O2/Ar orani ile toplam 36 adet malzemenin XRD, Raman,
FESEM, AFM, UV-Vis ve optik profilometre ile analizleri gergeklestirilmistir. Bu
analizler ile biiylitme esnasinda O2/Ar oraninin ve sicakligin ZnO filmin biylime

mekanizmasina etkisi incelenmeye caligilmistir.

4.1. ZnO ince Filmlerin Yapisal Analizi

Biiyiitme esnasinda metalik Zn hedef malzeme kullamlmustir. ik asama
bliylitme siiresince vakum kazani igerisine 2.5 sccm akis miktarinca oksijen ve 47.5
sccm akis miktarinca argon verilerek bliylitme gerceklestirilmistir. Olusan ince filmin
optik gecirgenliginin ¢ok diisiik oldugu tespit edilmistir. XRD ve Raman spektroskopisi
ile yapilan yapisal analizler sonucunda ZnO yapisinin tam olugsmadig: tespit edilmistir.
ZnO vyapisina ait ~35%°de gozlemlenen (002) piki (Vijayaprasath vd., 2016) XRD
deseninde gozlemlenmemis olup yine Raman spektroskopisinde ZnO yapisinin
beklenen piklerinden olan ~435 cm™’deki pik gozlemlenmemistir. Bu kapsamda bu
O2/Ar oraninda biiylitme yapilmamasi uygun goriilmiis ve O miktar1 artirilarak
uretimler gerceklestirilmistir.  2.5/47.5@RT 0Ornegine iliskin XRD ve Raman

spektrumlari ile cam iizerinde biiyiitiilen filmin resmi Sekil 4.1’de gosterilmistir.
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Sekil 4.1. 2.5 sccm O, ve 47.5 sccm Ar ile bityiitillen ZnO ince filmin XRD (a) ve Raman spektrumu (b)
ile cam {izerindeki goriintiisii (C).

Sekil 4.2 ve Sekil 4.3’te sirastyla oda sicakliginda (RT), 100 °C, 200°C ve 300
°C alttas sicakliklarinda farkli O2/Ar oranlarinda biiyiitiilen filmlerin XRD desenleri
gosterilmektedir. Biitiin filmlerde (002) baskin olup filmlerin hekzagonal wurtzite
yapiya ait p63mc (186) uzay grubuna ait oldugu (JCPDS data kart no: 89-1397) tespit
edilmistir (Aydin, 2020) XRD desenleri, ZnO ince filminin cam alt tabakaya c-ekseni
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boyunca biiyiidiiglinii gostermektedir. Filmlerde tek bir pikin goriinmesi yonelimin tek

yonde oldugu ve yiiksek yonelime sahip filmlerin oldugu seklinde yorumlanmustir.

Siddet (sayim)
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Sekil 4.2. Oda sicakliginda ve 100 °C alttas sicakliginda farkli O»/Ar oranlarinda biiyiitiilen

filmlerin XRD desenleri.
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Sekil 4.3. 200 “C ve 300 °C alttas sicakliginda farkli Op/Ar oranlarinda biiyiitiilen filmlerin XRD

desenleri.

Ayni Oz/Ar oraninda farkli sicakliklarda biiyiitiilen filmlerin XRD desenlerinin
karsilastirilmasi ise Sekil 4.4 ve Sekil 4.5’te yapilmistir. Bu grafiklerden, genel olarak
diisiik O2/Ar oranlarinda yiiksek sicakliklarda daha iyi yonelime sahip filmler biiyiirken
yiiksek O2/Ar oranlarinda (20/30 ve {izeri) disiik sicakliklarda daha iyi yonelime sahip

filmlerin olustugu sonucu ¢ikarilabilmektedir.
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Sekil 4.4. 5/45, 7.5/42.5, 10/40, 12.5/37.5, 15/35 ve 17.5/32.5 O2/Ar oranlarinda oda sicakligi,
100 °C, 200 °C ve 300 °C alttas sicakliklarinda biiyiitiilen filmlerin XRD desenleri.
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Sekil 4.5. Sekil 20/30, 22.5/27.5 ve 25/25 Oy/Ar oranlarinda oda sicakligi, 100 °C, 200 °C ve
300 °C alttag sicakliklarinda biiyiitiillen filmlerin XRD desenleri.

Raman spektrumlar1 bir yapida atomlar arasi baglarin titresimi (fonon sagilmasi)
sonucunda ortaya ¢ikan spektrumlar olarak tanimlanabilir. Bu spektrumlarla yapida
hangi atomlar arasinda hangi titresim modlar1 oldugunu ve bunun hangi yapi ile
iliskilendirilebildigi belirlenebilmektedir. ZnO ince filmde ~153, ~278 ve ~434 cm™’de
yer alan Raman pikleri beklenir. 153 cm? (E2L) ve 434 cm® (E2H)’deki pikler,
wurtzite yapisindaki ZnO’da Zn ve O orglisliniin polar olmayan E2 titresimine baglanir.
278 cm™’deki bant, coklu fonon islemine atfedilir. 572 cm™deki bant, ZnO ince
filmlerin EIL modunu gostermektedir. E2L ve E2H iyi kristallige sahip wurtzite
yapisini temsil ederken (Aydin, 2020) nanotel yapilarinda diisiik dalga sayilarindaki
E2L ve E2H Raman pikleri tamamen kaybolmaktadir (Rajesh vd., 2020).

Biiyiitiilen ZnO ince filmlerin 120 — 1200 cm™ araliginda alinan Raman
spektrumlart Sekil 4.6 ve 4.7°de gosterilmektedir. Herhangi bir arka plan diizeltmesi
yapilmadan elde edilen spektrumlar incelendiginde ZnO’nun wurtzite yapisina ait olan
~434 cm pik net bir sekilde gozlemlenmektedir. ~ 567 cm™’de pikin varlig1 yapida
oksijen eksikliginin olmadig1 seklinde yorumlanabilir. Bununla birikte diisiik dalga

sayilarinda beklenen bazi piklerin gozlemlenmemesi yapilarin nanotellerin yan yana
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gelerek yigilmasi (stacking) olabilecegini diisiindiirmektedir. Bununla birlikte yiiksek

sicakliklarda yiisksek O2/Ar oranlarinda ~434 cm™’de yer alan pikin kayboldugu

goriilmektedir. Bu wurtzite yapisinin kayboldugu olarak degil wurtzite yapisina ait

kristalligin azaldigi seklinde yorumlanabilir. Bu sonuglar XRD sonuglarinda da

gozlemlenen yiiksek sicakliklarda ve yiiksek O>/Ar oranlarindaki pik siddetindeki

dististi agiklamaktadir.
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Sekil 4.6. 5/45, 7.5/42.5, 10/40, 12.5/37.5, 15/35 ve 17.5/32.5 O2/Ar oranlarinda oda sicakligi,
100 °C, 200 °C ve 300 °C alttas sicakliklarinda biiyiitiilen filmlerin Raman spektrumlari.
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Sekil 4.7. Sekil 20/30, 22.5/27.5 ve 25/25 Oy/Ar oranlarinda oda sicakligi, 100 °C, 200 °C ve
300 °C alttas sicakliklarinda biiyiitiilen filmlerin Raman spektrumlari.

Biiyiitiilen ZnO filmlerin morfolojik yapisi ve topolojik yapilari FE-SEM ile
400000 biiyiitme altinda ve AFM ile 1pm x 1um alanlarda incelenmistir. SLG tizerinde
biyiitilen ZnO ince filmlerin yilizey morfolojileri ve topografileri Sekil 4.8-25’de

gosterilmistir.
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M Red 39.864 -0.853 -122%

Sekil 4.8. 5/45@RT ve 5/45@100C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goériintiileri ile ortalama
pargacik boyutu.

Sekil 4.8°de gosterilen 5/45@RT ve 5/45@100C orneklerinde oda sicakligindan
100 °C sicakliga ¢ikildiginda tanecik boyutlarinda kii¢iilme oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.9. 5/45@200C ve 5/45@300C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile ortalama
pargacik boyutu.

Sekil 4.9°da gosterilen 5/45@200C ve 5/45@300C orneklerinde 200 °C
sicakliktan 300 °C’ye c¢ikildiginda tanecik boyutlarinda artis oldugu saptanmustir.
Bununla beraber morfolojik olarak inceledigimizde  yiizey, homojen yapisini

korumustur.



34

Y b i 1A 2% . el UL YA
\7:51425@100€ % A0 8
LS F AR st L'
"',. v." ‘..,.-f‘.]

¥1-5142.5@RT
TR

v -

o 554 7200 ey AN PAL S
1 A W < M CER Lt *
S - - 3 . = - - e

EHT =1.00 kV Signal A= InLens =1.00 kV

WD =4.5mm Mag = 400.00 kX

Cursor AX(nm) AY(nm) Angle(deg)[ | Cursor AX(nm) AY(nm) Angle(deg)]
M Red 92525 0.081 0.050 | ™ Red 38189 -2.882 -4316

Sekil 4.10. 7.5/42.5@RT ve 7.5/42.5@100C o6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.10°da gosterilen 7.5/42.5@RT ve 7.5/42.5@100C orneklerinde oda
sicakligindan 100 °C sicakliga ¢ikildiginda tanecik boyutlarmin kii¢lildigi tespit

edilmistir. Tanecik boyutlarinda homojenlik gozlemlenmistir.
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Sekil 4.11. 7.5/42.5@200C ve 7.5/42.5@300C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.11°de gosterilen 7.5/42.5@200C ve 7.5/42.5@300C orneklerinde 200
°C’den 300 °C’ye cikildiginda tanecik boyutlarinda biiyiime goriilmektedir. Yine

sicaklik artisi ile yiizey, morfolojik olarak heterojen hale gelmistir.
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Sekil 4.12. 10/40@RT ve 10/40@100C o6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile ortalama
pargacik boyutu.

Sekil 4.12°de gosterilen 10/40@RT ve 10/40@100C oOrneklerinde oda

sicakligindan 100 °C sicakliga ¢ikildiginda tanecik boyutlarindaki kii¢iilmenin yaninda
yiizey homojenligini korumustur.
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Sekil 4.13. 10/40@200C ve 10/40@300C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.13’te gosterilen 10/40@200C ve 10/40@300C orneklerinde 200 °C’den

300 C’ye cikildiginda tanecik boyutlarinda artis goriilmektedir. Yiizey ise sicakligin
artigiyla heterojen 6zellik sergilemektedir.
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Sekil 4.14. 12.5/37.5@RT ve 12.5/37.5@100C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.14’te gosterilen 12.5/37.5@RT ve 12.5/37.5@100C 6rneklerinde oda
sicakligindan 100 °C sicakliga ¢ikildiginda tanecik boyutlarinda kiigiilmeyle birlikte

yiizey morfolojisinde degisme olmayip homojen oldugu goériilmektedir.
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Sekil 4.15. 12.5/37.5@200C ve 12.5/37.5@300C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.15°te gosterilen 12.5/37.5@200C ve 12.5/37.5@300C orneklerinde 200
°C sicaklikta hem kii¢iik hem de biiyiik tanecikler mevcut iken sicaklik artis1 ile birlikte
diizensiz sekle sahip tanecikler ile tanecik boyutlarinda artis gozlemlenmistir. Yiizey

morfolojisi heterojen 6zellik sergilemektedir.
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Sekil 4.16. 15/35@RT ve 15/35@100C o6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile ortalama
pargacik boyutu.

Sekil 4.16’da gosterilen 15/35@RT ve 15/35@100C orneklerinde oda
sicakligindan 100 °C sicakliga ¢ikildiginda tanecik boyutlarinda kiigiilmeyle birlikte

yiizey morfolojisinde degisim meydana gelmemistir.
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Sekil 4.17. 15/35@200C ve 15/35@300C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.17°de gosterilen 15/35@200C ve 15/35@300C o6rneklerinde 200 °C
sicaklikta tanecik boyutlar1 kiigiik ve dagilim homojen iken 300 °C’de tanecik

boyutlarinda artis gériilmektedir. Yiizey morfolojisi homojendir.
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Sekil 4.18. 17.5/32.5@RT ve 17.5/32.5@100C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.18’de gosterilen 17.5/32.5@RT ve 17.5/32.5@100C orneklerinde oda
sicakligindan 100 °C sicakliga c¢ikildiginda tanecik boyutlarinda ve Yyiizey

morfolojisinde bir degisim meydana gelmemistir.
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Sekil 4.19. 17.5/32.5@200C ve 17.5/32.5 5@300C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri
ile ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.19’da gosterilen 17.5/32.5@200C ve 17.5/32.5 5@300C orneklerinde
200 °C sicaklikta tanecik boyutlar1 kiigiik ve dagilim homojen iken 300 °C’de tanecik

boyutlarinda artis ve homojen olmayan iri tanecikler goriilmektedir.
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Sekil 4.20. 20/30@RT ve 20/30@100C o6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile ortalama
pargacik boyutu.

Sekil 4.20°de gosterilen 20/30@RT ve 20/30@100C o6rneklerinde oda
sicakligindan 100 °C sicakliga c¢ikildiginda tanecik boyutlarinda ve yiizey

morfolojisinde bir degisim meydana gelmemistir.
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Sekil 4.21. 20/30@200C ve 20/30@300C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goériintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.21°de gosterilen 20/30@200C ve 20/30@300C orneklerinde 200 °C

sicaklikta tanecik boyutlar1 kiigiik ve dagilim homojen iken 300 °C’de tanecik
boyutlarinda artis gortilmektedir. Yiizey morfolojisi homojenllik sergilemektedir.
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Sekil 4.22. 22.5/27.5@RT ve 22.5/27.5@100C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.22°de gosterilen 22.5/27.5@RT ve 22.5/27.5@100C o6rneklerinde oda
sicakligindan 100 °C sicakliga ¢ikildiginda tanecik boyutlarinda kiigtilme tespit edilmis
ve yiizey 200 °C ve 300 °C igin de homojen 6zellik gostermektedir.
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Sekil 4.23. 22.5/27.5@200C ve 22.5/27.5@300C 6rneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.23’te gosterilen 22.5/27.5@200C ve 22.5/27.5@300C orneklerinde 100
°C’den 200°C’ye ¢ikildiginda tanecik boyutlarinda artis gdzlemlenmektedir.
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Sekil 4.24. 25/25@RT ve 25/25@100C orneklerinin FE-SEM ve AFM goriintiileri ile ortalama
pargacik boyutu.

Sekil 4.24’te gosterilen 25/25@RT ve  25/25@100C orneklerinde oda
sicakligindan 100 °C sicakliga ¢ikildiginda tanecik boyutlarinda kiigiilme tespit

edilmistir.
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Sekil 4.25. 25/25@200C ve 25/25@300C orneklerinin FE-SEM ve AFM goriintlileri ile
ortalama pargacik boyutu.

Sekil 4.25°te gosterilen 25/25@200C ve 25/25@300C 6rneklerinde 100 °C’den
200 °C’ye cikildiginda tanecik boyutlarinda ve yilizey morfolojisinde bir degisim
meydana gelmemistir.

Genel olarak oda sicakliginda itibaren sicaklik artisi ile taneciklerde biiyiime
gozlemlenmistir. 300 °C’de ise bazi durumlarda orantisiz iri tanecikler tespit edilmistir.
Genel olarak en yogun tanecige sahip yapilarin 100 °C ve 200 °C sicakliklarda
biiytiidiigi AFM sonuglarindan goriilmektedir.



4.2. ZnO Ince Filmlerin Optik Analizi
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Sekil 4.26. 5/45@RT ve 5/45@100C orneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim grafikleri

ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik dl¢iimii.
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Sekil 4.27. 5/45@200C ve 5/45@300C orneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim

grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6l¢timil.
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Sekil 4.26°da ve 4.27°de farkli sicakliklarda biiyiiyen 5/45 orneklerine iliskin
optik Ozellikler gosterilmektedir. Biitiin ornekler ~400 nm ve {izerindeki dalga
boylarinda yiiksek gegirgenlige sahipken biiyiitiilen filmler i¢inde en kalin olani1 oda
sicakliginda biiyliyen Ornek oldugu hem optik profilometre hem de gecirgenlik
spektrumunun sagaklarindan tespit edilmistir. 100 °C’de biiyiiyen ZnO film ise en ince
film kalmligmma sahip Ornek olarak tespit edilmistir. Tespit edilen ortalama
kalinliklardan hesaplanan sogurma katsayisi ve bu katsay1 kullanilarak elde edilen Tauc
¢izim ile optik bant aralig1 tespit edilmistir. Biitiin 6rnekler i¢in optik bant araligi ~3.25

eV olarak tespit edilmis olup bu deger literatiirdeki verilerle uyumludur.
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Sekil 4.28. 7.5/42.5@RT ve 7.5/42.5@100C 6rneklerinin so

gurma, gecirgenlik ve Tauc ¢izim

grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6lgiimii.
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Sekil 4.29. 7.5/42.5@200C ve 7.5/42.5@300C o6rneklerinin sogurma, gecirgenlik ve Tauc ¢izim
grafikleri ile optik profilometre gdriintiisii ve kalinlik 6l¢timii.
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Sekil 4.28°de ve 4.29°da farkli sicakliklarda biiyliyen 7.5/42.5 6rneklerine iliskin
optik Ozellikler gosterilmektedir. Biitiin 6rnekler ~400 nm ve {izerindeki dalga
boylarinda yiiksek gegirgenlige sahipken biiyiitiilen filmler i¢inde en kalin olanin oda
sicakliginda biiyliyen Ornek oldugu hem optik profilometre hem de gegirgenlik
spektrumunun sagaklarindan tespit edilmistir. 100 °C’de biiyiiyen ZnO film ise en ince
film kalinligma sahip Ornek olarak tespit edilmistir. Tespit edilen ortalama
kalinliklardan hesaplanan sogurma katsayisi ve bu katsay1 kullanilarak elde edilen Tauc
¢izim ile optik bant aralig1 tespit edilmistir. Biitiin 6rnekler i¢in optik bant araligi ~3.22

ile ~3.26 eV arasinda degistigi tespit edilmis olup bu degerler literatiirdeki verilerle

uyumludur.
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Sekil 4.30. 10/40@RT ve 10/40@100C orneklerinin sogurma, gecirgenlik ve Tauc ¢izim
grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik dl¢iimii.
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Sekil 4.31. 10/40@200C ve 10/40@300C ornekleri

nin sogurma, gecirgenlik ve Tauc ¢izim

grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6l¢timii.
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Sekil 4.30’da ve 4.31°de farkli sicakliklarda biiyliyen 10/40 orneklerine iliskin
optik Ozellikler gosterilmektedir. Biitiin 6rnekler ~400 nm ve tzerindeki dalga
boylarinda yiiksek gecirgenlige sahiptir. Biiylitiilen filmlerin kalinliklar1 birbirine yakin
degerlerde olup ~300 - ~340 nm araliklarindadir. Tespit edilen ortalama kalinliklardan
hesaplanan sogurma katsayisi ve bu katsay1 kullanilarak elde edilen Tauc ¢izim ile optik
bant aralig1 tespit edilmistir. Biitiin 6rnekler i¢in optik bant araligi ~3.25 eV olup bu

deger literatiirdeki verilerle uyumludur.
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Sekil 4.32. 12.5/37.5@RT ve 12.5/37.5@100C 6rneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim
grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6l¢iimii.
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Sekil 4.33. 12.5/37.5@200C ve 12.5/37.5@300C o6rneklerinin sogurma, gecirgenlik ve Tauc
cizim grafikleri ile optik profilometre gériintiisii ve kalinlik 6l¢timil.
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Sekil 4.32°de ve 4.33’te farkli sicakliklarda biiyiiyen 12.5/37.5 Orneklerine
iliskin optik ozellikler gosterilmektedir. Biitiin 6rnekler ~400 nm ve {izerindeki dalga
boylarinda yiiksek gecirgenlige sahiptir. Biiyiitiilen filmlerin kalinliklar1 birbirine yakin
degerlerde olup ~300 - ~340 nm araliklarindadir. Tespit edilen ortalama kalinliklardan
hesaplanan sogurma katsayisi ve bu katsay1 kullanilarak elde edilen Tauc ¢izim ile optik
bant araligi tespit edilmistir. Biitiin 6rnekler igin optik bant araligi ~3.25 eV olup bu

deger literatiirdeki verilerle uyumludur.
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Sekil 4.34. 15/35@RT ve 15/35@100C orneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim
grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6lgiimii.
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Sekil 4.35. 15/35@200C ve 15/35@300C orneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim
grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6lgiimii.
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Sekil 4.34’te ve 4.35°de farkli sicakliklarda biiyliyen 15/35 Orneklerine iliskin
optik oOzellikler gosterilmektedir. Biitiin 6rnekler ~400 nm ve ftzerindeki dalga
boylarinda yiiksek gecirgenlige sahiptir. Biiyiitiilen filmler i¢inde en kalin olan1 oda
sicakliginda biiyliyen ornektir. Ancak bu 6rnek daha diisiik O2/Ar oranlarinda biiyliyen
orneklere kiyasla daha incedir. Sicaklik artist ile genel olarak film kalinliginin azaldigi
sOylenebilir. Bu noktada O, miktarindaki artis film kalinligini etkilemeye baslamuistir.
Tespit edilen ortalama kalinliklardan hesaplanan sogurma katsayis1 ve bu katsayi
kullanilarak elde edilen Tauc c¢izim ile optik bant araligi tespit edilmistir. Biitiin
ornekler igin optik bant aralig1 ~3.22 ile ~3.26 eV arasinda degistigi tespit edilmis olup

bu degerler literatiirdeki verilerle uyumludur.
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Sekil 4.36. 17.5/32.5@RT ve 17.5/32.5@100C orneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim
grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6lgiimii.
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Sekil 4.37. 17.5/32.5@200C ve 7.5/32.5@300C orneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc

cizim grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6lgtimii.
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Sekil 4.36’te ve 4.37°de farkli sicakliklarda biiyiiyen 17.5/32.5 Orneklerine
iliskin optik 6zellikler gosterilmektedir. Biitiin drnekler ~400 nm ve iizerindeki dalga
boylarinda yiiksek gegirgenlige sahiptir. Bu seride de oksijen miktarinin artisinin filmin
kalinligindaki etkisi gozlemlenmekte olup film kalinliklar1 ~283 nm ve altinda tespit
edilmistir. Tespit edilen ortalama kalinliklardan hesaplanan sogurma katsayisi ve bu
katsay1 kullanilarak elde edilen Tauc ¢izim ile optik bant aralig: tespit edilmistir. Biitiin
ornekler i¢in optik bant arali§1 ~3.25 eV olarak tespit edilmis olup bu deger literatiirdeki

verilerle uyumludur.
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Sekil 4.38. 20/30@RT ve 20/30@100C orneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim

grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6lgtimii.
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Sekil 4.39. 20/30@200C ve 20/30@300C orneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim
grafikleri ile optik profilometre gdriintiisii ve kalinlik 6l¢timii.
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Sekil 4.38’te ve 4.39’de farkli sicakliklarda biiyliyen 20/30 drneklerine iliskin
optik oOzellikler gosterilmektedir. Biitiin ornekler ~400 nm ve iizerindeki dalga
boylarinda yiiksek gecirgenlige sahiptir. Biliyiitillen filmler i¢inde en kalin olan1 oda
sicakliginda biiyliyen ornektir. Ancak bu 6rnek daha diisiik O2/Ar oranlarinda biiyliyen
orneklere kiyasla oldukga incedir. Sicaklik artisi ile genel olarak film kalinliginin ciddi
miktarda azaldigr ve 200 nm’nin altina indigi sdylenebilir. Bu seviyede O, tekrar
kalinlikta manidar bir diisiis meydana getiren ikinci bir basamak olarak diistiniilebilir.
Tespit edilen ortalama kalinliklardan hesaplanan sogurma katsayist ve bu katsayi
kullanilarak elde edilen Tauc ¢izim ile optik bant araligi tespit edilmistir. Biitiin
ornekler i¢in optik bant araligi ~3.26 eV olarak tespit edilmis olup bu deger literatiirdeki

verilerle uyumludur.
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Sekil 4.40. 22.5/27.5@RT ve 22.5/27.5@100C 6rneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim
grafikleri ile optik profilometre gdriintiisii ve kalinlik 6l¢iimii.
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Sekil 4.41. 22.5/27.5@200C ve 22.5/27.5@300C orneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc

cizim grafikleri ile optik profilometre goriintiisii ve kalinlik 6l¢timi.
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Sekil 4.40’ta ve 4.41°de farkli sicakliklarda biiyiiyen 22.5/27.5 orneklerine
iliskin optik ozellikler gosterilmektedir. Biitin drnekler ~400 nm ve iizerindeki dalga
boylarinda yiiksek gecirgenlige sahiptir. Biiyiitiilen filmler i¢inde en kalin olan1 oda
sicakliginda biiyiiyen ornektir. Sicaklik artisi ile genel olarak film kalinliginin ciddi
miktarda azaldigi ve 140 nm seviyelerine kadar indigi sOylenebilir. Tespit edilen
ortalama kalinliklardan hesaplanan sogurma katsayis1 ve bu katsay1 kullanilarak elde
edilen Tauc ¢izim ile optik bant aralig1 tespit edilmistir. Biitiin 6rnekler i¢in optik bant

aralig1 ~3.26 eV olarak tespit edilmis olup bu deger literatiirdeki verilerle uyumludur.
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Sekil 4.42. 25/125@RT ve 25/25@100C 6rneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim grafikleri ile

optik profilometre goriintiisii ve kalinlik

Olglimii.
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Sekil 4.43. 25/25 @200C ve 25/25@300C 6rneklerinin sogurma, gegirgenlik ve Tauc ¢izim grafikleri ile

optik profilometre goriintiisii ve kalinhik 6lgtimii.
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Sekil 4.42°de ve 4.43’te farkli sicakliklarda biiyiiyen 22.5/27.5 orneklerine
iliskin optik 6zellikler gosterilmektedir. Biitiin 6rnekler ~400 nm ve iizerindeki dalga
boylarinda yiiksek gegirgenlige sahiptir. Blyiitiilen filmler i¢inde en kalin olani oda
sicakliginda biiyiiyen ornektir. Sicaklik artisi ile genel olarak film kalinliginin ciddi
miktarda azaldigi ve 157 nm seviyelerine kadar indigi sdylenebilir. Tespit edilen
ortalama kalinliklardan hesaplanan sogurma katsayist ve bu katsay1 kullanilarak elde
edilen Tauc ¢izim ile optik bant aralig1 tespit edilmistir. Biitiin 6rnekler igin optik bant

aralig1 ~3.26 eV olarak tespit edilmis olup bu deger literatiirdeki verilerle uyumludur.
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Sekil 4.43. Ayni O2/Ar oranlarinda oda sicakligi, 100 °C, 200 °C ve 300 °C alttas sicakliklarinda
biiyiitiilen filmlerin kalinlik yorumlama grafikleri.

Genel olarak optik 6zelliklerin incelenmesi sonucunda tiim &rneklerin yiiksek
gecirgenlige sahip oldugu tespit edilmistir. Sekil 4.43° te goriildiigi iizere film
kalinliklar1 sicaklik artis1 ile azalmakla birlikte seriler i¢inde genel olarak en ince
ornekler 100 °C sicaklikta biiyiiyen 6rnekler olarak tesipit edilmistir. Ozellikle O2/Ar
orant 15/35 oldugunda kalinliklarda hizli bir azalma oldugu soylenebilir. Yine 20/30

O2/Ar oraninda da manidar bir azalma oldugu sOylenebilir. Bu degerden sonra O:
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miktarinin artisi ile filmin kalinliginin anlamli bir sekilde degigsmedigi sdylenebilir. Elde
edilen kalinliklardan hareketle hesaplanan sogurma katsayilar1 ve bant araligi
hesaplamalarinda bant araliginin yaklasik ~3.22 — 3.26 eV araliginda oldugu ve genel
olarak 3.25 eV civarinda seyrettigi tespit edilmistir. O2 miktar1 bant araligi ve optik

ozellikleri degistirmezken filmin biiylime hizin1 degistirmektedir.
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5. SONUCLAR VE ONERILER

Cinko oksit (ZnO) ince filmler, sensorler, fotodetektorler, LED’ler, transistorler
gibi birgok Onemli uygulamada ve ayrica giines pillerinde iletken bir tabaka olarak
yaygin olarak kullanilan II-IV yar iletkenidir. ZnO, vakumlu ve vakumsuz proseslerle
tiretilebilir ve her iki yontem de kendine gore avantajlar sunmaktadir. Bununla birlikte,
homojen yiiksek kristallige sahip bir ZnO ince filmi tliretmek i¢in vakumlu islem daha
¢ok tercih edilir.

Tez calismasinda reaktif magnetik alan sigratma teknigi ile farkli oksijen
miktarlart ile metalik Zn hedeften ZnO ince filmler cam iizerine biiyiitilmiistiir.
Biiylitme esnasinda her bir O miktari i¢in oda sicakligi ile birlikte 100, 200 ve 300 °C
alttag sicakliklarinda biiyiitme yapilmis boylece hem Oz’nin hem de sicakligin filmin
biiytime mekanizmasina etkilerinin incelenmesi hedeflenmistir.

Biitiin filmler ~5.1x10% Torr biriktirme basincinda biiyiitiilmiistiir. Biiyiitme
esnasinda hedef malzemeye uygulanan giic 3 W/cm? olarak belirlenmis ve bu sabit
deger tutulmustur.

Biiyiitme islemine en diisiik O, miktar1 olarak 2.5 sccm Oz ve 47.5 sccm Ar gazi
ile baglanmigtir. Bu biiyiitme sonucu elde edilen filmin XRD analizinden Zn miktarinin
fazla oldugu tespit edilmistir. Yine filmin saydamhiginin diisiik olmas1 ZnO olusumunun
tam olarak gergeklesmedigi olarak yorumlanmistir. Bundan dolayr bu O2 miktarinda
biiytitme farkli sicakliklarda biiyiitme gerceklestirilmemistir.

Daha sonra filmler biiyiitme boyunca vakum kazani i¢indeki toplam gaz akist 50
sccm olacak sekilde her defasinda 2.5 sccm Oz artirilmasi ve 2.5 scem Ar azaltilmasi ile
farklt O2/Ar oranlarinda gergeklestirilmistir. O2/Ar orani 1 oldugu zaman (25/25) tiretim
durdurulmustur.

Yapilan analizler sonucunda elde edilen bulgular incelendiginde biitiin filmlerin
yiiksek yonelime sahip hegzagonal wurtzite yapisinda oldugu ve bunun O2 miktarina
bagli olmadig1 sonucuna ulagilmistir. Ayrica Raman spektrumlar1 da wurtzite yapisinin
varligmi dogrulamaktadir. FE-SEM ve AFM sonuglart ise olusan filmlerdeki
taneciklerin oda sicakligi, 100 °C ve 200 °C’de ¢ok degismedigi ancak 300 °C sicaklikta
biyiitilen filmlerin taneciklerinin diizglin olmayan biiylimeler gosterdigi tespit
edilmistir. Ancak bu durum yiiksek O» miktarlarinda daha az gézlemlenmistir. Yine
optik Olciimler sonucunda biitiin filmler yiiksek saydamliga sahip olarak tespit
edilmistir. Optik profilometre sonuglart oda sicakliginda biiyiitiilen filmlerin kalinliginin

en yiiksek oldugu ve genel olarak 100 °C’de biiyiiyen filmlerin kalinliginin da en kiigiik
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oldugunu gostermistir. 200 °C ve 300 °C’de biiyiiyen filmlerin kalinliklarinda ise tekrar
bir artis meydana gelmekte ancak oda sicakliginda biiyiitiilen filmin kalinliginin altinda
kalmaktadir. Genel olarak O; miktarimin artis1 ile film kalinhigi azalma egilimi
gostermistir. Bunun nedeni olarak da plazma gazi olarak kullanilan Ar gazi miktarinin
film biiylitme esnasinda iceriye daha az verilmesi ve metal Zn yiizeyinden daha az
sayida Zn atomunun sagtirilmasi buna bagl olarak da olusan ZnO miktarinin azalmasi
distinilmiistiir. Filmlerin kalinliklarindan ve sogurma spektrumundan elde edilen
degerler ile her film i¢in sogurma katsayisi hesaplanmis ve Tauc ¢izimleri yapilmuastir.
Bu ¢izimler yaklasik olarak filmlerin optik bant araligini vermektedir. Biitiin filmler i¢in
bant aralig1 ~3.25 eV seviyelerindedir.

Genis bir skalada optimizasyonu yapilan ZnO ince filmlerden en uygun
olanlarina farkli metaller katkilanarak iletkenlik degerlerinin degistirilmesi ve grafen
gibi farkli yilizeylerdeki biiylime formasyonun incelenmesi c¢alismada Onerilmektedir.
Bunlara ek olarak farkli alttaslarin ve parametrelerin etkisi incelenebilir. Elde edilen
bulgularin sebeplerinin net olarak belirlenebilmesi igin ileri karakterizasyonlar

yapilabilir.
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