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Sol-Jel Yontemiyle IGZO Partikiillerin Uretimi, Peletlenmesi ve
Karakterizasyonu
Production, Pelleting and Characterization of IGZO particles by Sol-

Gel Method

Onemli noktalar (Highlights)

s Sol-Jel yontemiyle IGZO peletlerin iiretimi | Production of IGZO pellets with Sol-Gel method

s 1250 °C de kalsine edilen IGZO partikiillerinin rombohedral faz yapisi basaril sekilde elde edilmesi |
Successful achievement of rombohedral phase structure of IGZO particles calcined at 1250 ° C.

1300 °C de 12 saat sinterleme sonucu %90’ in tizeinde kapali yogunluk oranlari elde edilmesi | Bulk density
rates of over 90% was achieved by sintering at 1300 ° C for 12 hours.

% Magnetron ve RF sagtrma yontemlerine uygun hedeflerin elde edilmesi / Achieving targets suitable for
magnetron and RF scattering methods

»  Partikiil boyutlari 1 um’ den kiigiik IGZO tozlarin elde edilmesi | Obtaining 1GZO powders with particle
sizes less than 1 um

Grafik Ozet (Graphical Abstract)

Bu ¢alismada sol-Jel yontemi kullanilarak InNGaZnQOq partikiilleri basaril bir sekilde iiretildi. Daha sonra %93 kapali
yogunluk oranina sahip diisiik gézenekli IGZO hedef malzemeler elde edildi. / In this study, InGaZnO, particles were
successfully produced using the Sol-Gel method. Then, low porous IGZO target materials with 93% bulk density ratio
were obtained.

Sekil. / 1GZO hedef malzemelerin sinterleme sonras SE ve Yogunluk oranlar1 / Figure. SEM image and Density
ratios of 1GZO target materials after sintering

Amag (Aim)

%90 i tizerinde kapali yogunluk oranina sahip hedef malzemelerin iiretimi. / Production of target materials with a
density of over 90% bulk density ratio.

Tasarum ve Yontem (Design & Methodology)

Sol-Jel yontemiyle IGZO partikiillerinin tiretimi ve CIP yontemiyle sekillendirilmesi. / Production of IGZO particles
with Sol-Gel method and shaping with CIP method.

Ozgiinliik (Originality)

Kompleks bir yapi olan IGZO malzemesi sol-jel yontemiyle ilk kez partikiil olarak tiretilmistir. [ 1GZO material,
which is a complex structure, was produced as a particle for the first time by sol-gel method.

Bulgular (Findings)

XRD sonucun da basarili bir sekilde rombohedral faz yapisina sahip InGaZnOa yapisi tespit edildi. Arsimet
prensibiyle él¢iilen yogunluk oranlart sonucu %90 ' iizerinde kapali yogunluk oran: elde edildi. / InGaZnO,
structure with a rombohedral phase structure was successfully detected in the XRD result. As a result of the density
rates measured with the Archimedes principle, over 90% bulk density ratio was obtained.

Sonuc¢ (Conclusion)

Basarih bir sekilde elde edilen hedef malzemelerin magnetron sa¢tirma ve darbeli lazer biriktirme gibi yontemlerde
ince film iiretimi igin kullanilabilme potonsiyeline sahip oldugu soylenebilir. | 1t can be said that the target materials
obtained successfully have the potential to be used for thin film production in methods such as magnetron scattering
and pulsed laser deposition.
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oz

Yiiksek elektron mobilitesi, diisiik esik gerilimi ve kaplama sonrasi seffaf 6zellik gosteren indiyum Galyum Cinko Oksit
(InGazZn0s4, IGZO) malzemesi ekran teknolojilerinde artan bir ivmeyle kullanilmaya baglamistir. Bu ¢alismada sol-jel yontemi
kullanilarak IGZO partikiilleri basarili bir sekilde iiretildi. Sentezlenen tozlar 1100 ve 1250 °C ‘de kalsine edildi. Benzer sekilde
tozlardan tiretilen peletlere farkli sinterleme sicakliklarinda 1sil islem uygulandi. Sentezlenen partikiillerin ve peletlerin yiizey
morfolojisi ve partikiil boyutu, kristal ve faz yapisi, kimyasal kompozisyonu ve termal davranislari sirasiyla taramali elektron
mikroskobu (SEM), X-isinlart kirmimi (XRD), X-15m1 fotoelektron spektroskopisi (XPS) ve Diferansiyel Termal Analiz-
Termogravimetrik Analiz (DTA-TGA) cihazlar ile gergeklestirildi. Faz analizi sonucu tamamen kristalin InGaZnQO4 faz1 elde
edildi. 12 saat boyunca 1300 °C ‘de sinterlenen IGZO peletlerin bagil yogunlugu, %93 olarak belirlenmis olup, yiiksek IGZO kristal

yapist ve biiyiik tane boyutu gostermistir. Calismamda gelistirilen 1GZO partikiilleri ve peletler elektronik cihazlarin
uygulanmasinda kullanilan yiiksek kaliteli hedef malzemeler i¢in potansiyele sahiptir.

Anahtar Kelimeler: 1GZO, sol-jel, hedef malzeme, pelet.

Production, Pelleting and Characterization of IGZO
particles by Sol-Gel Method

ABSTRACT

Indium Gallium Zinc Oxide (InGaZnOs4, 1GZ0O) material, which shows high electron mobility, low threshold voltage and
transparent after coating, has been used with increasing acceleration in screen technologies. In this study, IGZO nanoparticles were
successfully produced using the sol-gel method. The synthesized powders were calcined at 1100 and 1250 °C. Similarly, pellets
produced from powders were heat treated at different sintering temperatures. Surface morphology and particle size, crystal and
phase structure, chemical composition and thermal behavior of synthesized particles and pellets were carried out by scanning
electron microscopy (SEM), X-ray diffraction (XRD), X-ray photoelectron spectroscopy (XPS) and Differential Thermal Analysis-
Thermogravimetric analysis (DTA-TGA), respectively. As a result of phase analysis, completely crystalline InGaZnO4 phase was
obtained. The relative density of 1IGZO pellets sintered at 1300 °C for 12 hours was 93% and it showed highly IGZO crystalline
structure and the large. IGZO particles and pellets developed in my study have the potential for high-quality target materials used
in the application of electronic devices.

Keywords: 1GZO, sol-gel, sputter target, pellet.

1. GIRiS (INTRODUCTION)

Seffaf yar1 iletken oksitler, aktif matris elektronigi,
ekranlar, sensor dizileri ve X-igimm1 detektorlerindeki
genis uygulama alanlar1 nedeniyle cok fazla ilgi
gormektedir [1-6]. Son zamanlarda, Sn-Zn-0 (SZ0), In-
Zn-0 (1Z0) ve In-Ga-Zn-O (IGZO) gibi amorf oksit yar1
iletkenler (AQY) amorf ve polikristalin silikon ince film
transistor (a-Si:H ve poli-Si thin film transistor-TFT)
teknolojilerinde  karsilagilan  zorluklarin  istesinden
gelebildikleri i¢in genis alan diiz panel ekran (flat panel
display-FPD) endiistrisinde dikkate deger bir ilgi
gormiistiir [7,8].

Uretim sicakliklart ve iiriin maliyeti diisiik olmasina
ragmen a-Si:H TFT'ler, zayif alan etki mobilitesi (<1
cm?/V.s) ve diisiik akim o6zelligi nedeniyle 6nemli

*Sorumlu Yazar (Corresponding Author)
e-posta: serdar.yildirim@deu.edu.tr

dezavantajlara sahiptir [9]. Poli-Si, a-Si:H 'ninkinden ¢ok
daha yiiksek bir elektron tasiyici mobilitesine (>10
cm?/V.s) sahiptir; bununla birlikte, islem sicakliklar:
nispeten yiiksektir ve poli-Si katmanindaki tane
sinirlarint  ortadan kaldirmak i¢in karmasik yeniden
kristallestirme yontemleri TFT {iretiminin maliyetini
arttirabilir [10]. FPD {irinlerinde TFT igin ¢ekici aktif
kanal malzemeleri olarak, AOY ler yiiksek doygunluk
mobiltesi  (Mw>10 cm%V.s), diisiik  biriktirme
sicakliklar, iyi film homojenligi ve geleneksel
puskiirtme islemlerine uyumluluk gibi avantajlar saglar
[11-13].

Cesitli AOY tipleri arasinda, In O3, Ga,03 ve ZnO oksit
bilesenlerine dayanan I1GZO, >10-100 cm?V.s
araliginda nispeten yiiksek doygunluk mobilitesi
nedeniyle 6zellikle ilgi ¢cekmektedir [14]. IGZO goriiniir
1518a  karst saydamdir ve geleneksel amorf yari
iletkenlerden (6rnegin amorf silikon) daha yiiksek
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elektron hareketliligine sahiptir ve daha yiiksek
anahtarlama hizi, daha iyi elektronik kararlilik, daha
seffaf ekranlar ve daha esnek elektronik yapilara sahiptir
[15,16]. Bu ozellikleri nedeniyle aktif matris likit kristal
(AMLCD) ve aktif matris organik 1s1k yayan diyot
(AMOLED) ekranlardaki uygulamalar1 i¢in Onemli
6l¢iide ticari ilgi uyandirmaktadir [17].

a-IGZO TFTler ¢esitli ince film teknikleriyle
iretilmektedir. Bunlar i¢inde en yaygin olanlar
magnetron sagtirma ve darbeli lazer biriktirme (PLD)
yontemleridir. Bu teknikler yiiksek depolama orani, genis
alan depolama i¢in fizibilite, diisiik depolama sicakligi ve
yiiksek film kalitesi nedeniyle etkin yontemlerdir.
Filmlerin birikimi i¢in hedef malzeme (target) verimli
iiretimin en 6nemli anahtaridir [18,19]. Bu yontemlerde
kaplanmak istenen malzeme hedef malzeme olarak
sisteme yerlestirilir. Daha sonra bu malzeme iizerine
uygulanan etki (Elektrik alan, frekans, vb.) ile birlikte
malzeme kopartlip cesitli altliklar iizerine biriktirme
islemi gergeklestirilir. Hedef malzemeler genellikle toz
olarak {iretilerek uygun sekillendirme yontemiyle
sekillendirilip elde edilen malzemelerdir.

Iyi bilindigi gibi, sagtirma hedef malzemelerinin
sinterleme  yogunlugu, mikro-yapisal tekdiizelik,
stokiyometri, tane boyutu ve elektriksel Ozellikleri,
sagtirma islemini ve biriken ince filmlerin 6zelliklerini
onemli 6l¢giide etkilemektedir [20]. Chen ve arkadaslari
sinterleme sicakliginin Ti katkili ZnO (TZO) seramik
hedefi ve filmleri tizerindeki etkisini incelemis ve 1300
°C' nin iizerinde sinterlenmis hedeflerle piiskiirtilen
filmlerin nispeten piiriizsiiz ve daha biiylik ortalama tane
boyutuna sahip oldugunu bulmustur [21]. Mei ve
arkadaglar1 bir anti-yogunlagma sinterleme modeli
ekleyerek 1n,03-SnO; karisik tozlarmin yogunlagma
davranigini aragtirmis ve ikincil soguk izostatik presleme
ve oksijen degisimiyle, hedeflerin yogunlugunun etkili
bir sekilde arttirdigini ve sinterlenmis govdelerde
gozeneklerin sayisint ve boyutunu azalttigini bulmustur
[22]. Omata ve arkadaglar1 ITO hedefindeki SnO'nin
homojen olmayan dagiliminin, sagtirma sirasinda nodiil
(siyah nokta) olusumu oranmi arttirdigini bildirmistir
[23].

Oksit seramik hedefin yogunlugu ve mikro yapisi
puskiirtiilmiis ince filmlerin kalitesini biiyiikk olgiide
etkileyebilir. Yiiksek kaliteli bir film elde etmek igin
yiiksek kaliteli bir hedef gereklidir [24,25]. Magnetron
sactirma kullanilarak hazirlanan filmler i¢in sagtirma
hedefleri, sagtirma verimliliginde ve filmlerin
ozelliklerinde 6nemli bir rol oynar. Ayrica, zayif bir
hedef kullanilirsa sagtirma sirasinda hedefin yiizeyinde
nodiiller olusabilir. Ornegin, diisiik yogunluklu ve
homojen olmayan bilesime sahip bir hedef, nodiillere
kolayca neden olabilir, bu da hedefin hizli bir sekilde
bozulmasma ve film o6zelliklerinin kararsizligma yol
acgar. Bu nedenle, kararli film &zelliklerine ulagsmak ve
hedefin sagtirma verimliligini artirmak igin sagtirma
hedefinin yiiksek kalitesi gereklidir [26]. Genel olarak,
IN2Os'tin [27] ayrigsmast ve yliksek sicaklikta sinterleme
sirasinda  ZnO'nun [28,29] buharlagmasi nedeniyle

yiiksek yogunluklu, tek fazli ve homojen mikroyapi ile
IGZO sagtirma hedefine ulasmak zordur.

Cesitli galigmalar, basta ITO seramik hedefleri olmak
iizere farkli oksit sactirma hedeflerinin hazirlanmasini ve
ozelliklerini arastirmistir. Ne yazik ki, IGZO seramik
hedefleri ile ilgili ¢alismalar nadirdir [30-32]. Lo ve
arkadaslar1 kat1 hal sentezleme yontemiyle toz tiretimini
gerceklestirmis ve basingsiz sinterleme kullanarak IGZO
sactirma hedefi hazirlamigtir. Ayrica sinterleme iglemini
incelemis ve optimize edilmis sinterleme kosullari
altinda {iriin i¢in %93'likk bir yogunluk elde etmislerdir
[33]. Jie Chen ve arkadaglari ise benzer g¢aligmada
sinterleme etkisini incelemisler ve %99 yogunluklu
IGZO hedef malzemelerini tiretmislerdir [26]. Yang Liu
ve arkadaslar1 oksit malzemelerinden yola ¢ikarak IGZO
harglarini olusturmus, sinterleme sicakliklarina gore faz
degisimleri ve hedef malzemelerin yogunluk oranlarim
kesfetmislerdir. 1400 °C sicakliklarin {izerinde %90’1n
iizerinde yogunluk elde etmislerdir [34]. Yang Liu bir
baska c¢alismada IGZO tozlarin1 hidrotermal sentez
yontemiyle tiretmis, hidrotermal sentezin ve pH etkisini
nanoboyutlu tozlara etkisini incelemigler. 50 mm
capindaki peleti soguk izostatik basing (CIP) yontemini
kullanarak sekillendirmis ve 1450 °C de sinterleme
sonucunda goreceli yogunlugu %99,5 civarinda elde
etmiglerdir [35].

Literatiir incelendiginde IGZO partikiilleri genellikle kati
hal sentez yontemi, kimyasal ¢okeltme yoOntemi ve
hidrotermal yontemleri ile iiretilmis fakat sol-jel iiretim
yontemiyle iiretim yapilmadigi kesfedilmistir. Sol-jel
yontemi, karmasik bilesik malzemelerdeki kimyasal
bilesenlerin kolay kontrolii, genig bir alanda yiiksek
homojenlik, kolay imalat ve diisiik maliyet gibi gesitli
kolayliklara sahiptir [36]. Bu ¢alisma kapsaminda IGZO
(InGazZnOg4) partikiilleri sol-jel yontemi kullanilarak
iretimi gergeklestirilmis, daha sonra partikiiller CIP
yontemiyle sikistirtlip farkli sinterleme sicakliklarinda
yogunluk oranlar1 gozlemlenmistir. Ayrica 1GZO
partikiillerin ve peletlerin faz yapisi, morfolojik yapisi,
termal ve kimyasal 6zellikleri incelenmistir.

2. MATERYAL VE METOD (MATERIAL and
METHOD)

2.1. Partikiillerin Uretimi (Synthesis of Particles)

IGZO partikiillerin ve peletlerin tiretim akig semas1 Sekil
1’ de verilmistir. Yapilan c¢alismalar bu diizene gore
gerceklestirilmistir. IGZO partikiillerin sol-jel yontemi
ile iiretiminde 6n baslatic1 olarak Indiyum nitrat hidrat
(In(NO3)3.xH20), Galyum nitrat hidrat (Ga(NQOsz)3.xH20)
ve Cinko nitrat tetrahidrat (Zn(NQOsz).4H20); ¢6ziicii
olarak 2-Metoksietanol (CsHgO2); katalizér olarak
Glasiyal Asetik asit (CH;COOH) (GAS) kullanilmustir.
On baslaticilar Sigma-Aldrich’ten tedarik edilmistir.
Yiiksek saflikta kullanilan iiriinler i¢in ayrica saflagtirma
islemi gergeklestirilmemistir.

Kullanilacak olan 6n baglaticilar Cizelge 1’e gore mol
orani olarak 1:1:1 seklinde ayarlandi ve ¢dzelti molaritesi
0,25 M olarak belirlendi. Baslangic malzemeleri 3 ayr1
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beherde ayri ayri ¢oziindiiriildiikten sonra tek bir beherde
birlestirildi. Cozeltiler manyetik karigtirict ile homojen
karisim saglamak amaciyla karistirilmigtir.

Cizelge 1. IGZO soliisyonunun igerik Cizelgesu (Content
table of 1IGZO solution)

Malzeme Miktar Mol
On In (NOs)s xH0 7522 ¢ 0.025 mol
baslaticllar G (NO3); xH;0 639439  0.025mol
Zn(NO3) . 4H,0 1,307 g 0.025 mol
Coziicii C3HgO, 1000 ml
Katalizor CH3;COOH 5ml
Homojen  karigim  saglandiktan  sonra,  siireci

hizlandirmasi agisindan katalizor olarak GAS ilave
edilmistir. 30 dakika karistirildiktan sonra ¢6zeltinin
¢ozlniirliik seviyesini belirlemek amaciyla tiirbidimetre
ile bulanikligina bakilmistir. Bu deger 0-1000 ntu
arasinda degismekte olup, en iyi deger 0’ a yakin
degerdir. Bizim ¢0zeltinin bulaniklik testi sonucu
ortalama 1,25 ntu olarak bulunmustur. Bu deger
soliisyonun homojen bir sekilde ¢6ziindiigiinii ve sol-jel
icin Onemli olan seffaf c¢ozelti elde edildigini
gostermektedir. Hazirlanan seffaf ¢ozelti 80 °C’de 48
saat yaslandirmaya birakilmistir. 80 ‘C° de 48 saat
yaslandirmaya birakilan IGZO ¢ozeltisi tamamen jel
haline gelmistir. Elde edilen jel 260 °C ‘de 2 saat kurutma
islemine tabi tutulmustur. Kurutma sonrasi elde edilen
tozlarin DTA-TGA verileri ve literatiir destegiyle 1sil
islem rejimleri belirlenmistir. Belirlenen 1s1l iglem rejimi
sonrasi tozlar 5 °C /dakika ¢ikis hiziyla 1100 °C ve 1250
°C’de 6 saat kalsine edilmistir.

2.2. Hedef Malzemelerin Uretimi (Production of
Targets)

IGZO tozlarina CIP (soguk izostatik pres) isleminde
kolaylik saglamak amagli 6n sekillendirme islemi
uygulanmistir. Manuel hidrolik pres ve 50 mm ¢apinda
kalip kullanilarak %3’liikk hazirlanmis Polyvinyl alcohol
(PVA) baglayic ile karistirilan tozlar 10 ton basingta 5
dakika boyunca tek eksenli sikistirlmistir. On
sekillendirmesi tamamlanmis peletlere 300 MPa basingta
15 dk CIP islemi uygulanmustir. Peletlere literatiirde elde
edilen bilgilerin destegiyle 1200 °C ve 1300 °C’de 12
saat sinterleme islemi yapilmstir.

2.3. Malzemelerin Karakterizasyonu (Characterization
of Materials)

IGZO tozlarmin termal davraniglarini ve faz sicakligini
belirlemek igin, jel halindeki malzemeye DTG-60H
Shimadzu marka cihazla diferansiyel termal analiz-
termogravimetrik  analizleri  (DTA-TGA)  azot
atmosferinde 25-1400 °C sicaklik araliginda 10
°C/dakika’lik bir 1sitma hiziyla gergeklestirilmistir.
Partikiillerin ve peletlerin faz ve kristalik yapisi, Ni-

filtreli Cu-Ka X-151m1 tiipiine sahip X-1g1n1 kirim cihazi
(XRD, Thermo ARL X’TRA) kullanilarak incelenmistir.
X-1sm1 kirmim  analizleri 2°/dk hizinda 20°<26<70°
araliginda gergeklestirilmistir. Benzer sekilde 1GZO
partikiillerin ve peletlerin yiizey morfolojileri taramali
elektron mikroskobu (SEM, Coxem EM-30 Plus)
kullanilarak incelenmistir. Tozlarmm ve peletlerin
elementel kompozisyonu, yiizey kimyasi ve kirlilik icerip
icermedigi Al-Koa X-1s1mm1 fotoelektron spektroskopisi
(XPS) (Thermo-scientific) kullanilarak tespit edilmistir.
Cihaz altin (Au) 4f7, elementine gore kalibre edildi.
Calisma sirasinda ortam basmci 5x107%° mbar olarak
tutuldu. Genel tarama verileri, 1 eV ¢oziiniirliikte ve 150
eV gecis enerjisi uygulanarak -10 ile 1350 eV araliginda
topland1. Belirlenen noktadan 20 tarama gerceklestirildi.
Sinterleme sonrasi elde edilen peletlerin bulk yogunluk
oranlar1 Arsimet metoduyla belirlendi.

Cozeltinin

Hazirlanmas: « Tiirbidite
Jellesme *80°C'de 48 saat
Kurut *260 °C'de 2 saat
urutma -DTA-TG
Tavlama +1100 ve 1250 °C tavlama
*XRD, XPS, SEM
+10 ton 5dk. On
Peletleme sekillendirme,

+300 MPa 15 dk. CIP

Sinterleme +1200,1300°C'de 12 saat

*XRD, XPS,
SEM, Arsimet

Peletlerin
Karakt.

Sekil 1. IGZO hedef malzemelerin {iretim akis semasi
(Production flow chart of IGZO target Materials)

3. SONUCLAR VE TARTISMA (RESULTS AND
DISCUSSION)

3.1 DTA-TGA Analizi (DTA-TGA Analysis)

260 °C de kurutulmus IGZO numunesinin termal
davranislari, Sekil 2°de gosterildigi gibi TGA ve DTA
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kullanilarak analiz edilmistir. DTA egrisine baktigimizda
yaklagtk 100°C'de kiigiik bir endotermik pik
gostermektedir. Bu pik IGZO tozunun yapisinda bulunan
fiziksel suyun yapidan uzaklagmasi nedeniyle
gozlemlenmisgtir  [37-39]. 200-400 °C arasinda
malzemenin yapisinda var olan metallorganik bilesiklerle
iligkili organik maddelerin yapidan uzaklagsmasi
nedeniyle ekzotermik tepkimeler gézlemlenmis ve %40
civarinda kiitle kaybi belirlenmistir [40]. 400 °C den
sonra malzemede kiitle kayb1 goriilmemistir. Yapida
organik  gruplarin  kalmadigi ve  malzemenin
kristallesmeye basladigint soylenebilir. DTA egrisine
baktigimizda malzemede 900-1400 °C sicakliklari
arasinda faz gegisleri nedeniyle endotermik pikler
gozlemlenmistir. Bu pikler faz degisimlerinden
kaynaklanmaktadir. 1000-1250 °C arasinda meydana
gelen endotermik tepkime IGZO fazinin olugum sicakligi
olarak belirtebiliriz [41].

12 T T : ; 50
400 C
104 1200°C |0
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Sekil 2. IGZO jelinin DTA-TGA egrileri (DTA-TGA curves of
IGZO gel)

3.2 XRD analizi (XRD Analysis)

Literatiir aragtirmasi ve DTA-TGA sonuglar1 dikkate
almarak kalsine sicakligit once 1100 °C olarak
belirlenmistir ve Sekil 3°de 1100 °C’de kalsine edilmis
tozlarmn XRD deseni gosterilmistir. XRD desenine
baktigimizda rombohedral InGaZznO, (pdf kart no:01-
070-3626) faz1 ile birlikte InoO3 (pdf kart no:01-089-
4595), ZnGa,0, (pdf kart no:01-071-0843) fazlarida
tespit edilmistir [8,18,42,43]. Bu sonuclar faz gegisinin
tamamlanmadigint  ve siirenin yetersiz  geldigini
gostermektedir. Bu ¢alismada siireyi sabit tutarak DTA-
TG diyagramindaki faz gec¢isinin tamamlandigi 1250
°C’ye sicaklik arttirildi. Bu yiizden 1250 °C’de tekrardan
6 saat kalsinasyon islemi yapilmis ve tozlara XRD analizi
gerceklestirilmigtir. XRD analiz sonucu elde ettigimiz
InGaZnO; tozlarina ait XRD kirinim deseni Sekil 4°te
gosterilmistir. Analiz sonucuna gore yapida tamamen
rombohedral yapida kristalin InGaZnO4 faz yapisi elde
edilmistir.  Buldugumuz  sonuglar1 literatiir ile
karsilastirdigimizda benzer sonuglar elde edilmistir
[8,18,42,43].
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Sekil 3. 1100 °C de kalsine edilmis tozlarin XRD deseni (XRD
pattern of powders calcined at 1100 °C)
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Sekil 4. 1250 °C de kalsine edilen tozun XRD kirinim deseni
(XRD pattern of powders calcined at 1250 °C)
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Sekil 5. 1300 °C’ de 12 saat kalsine edilen peletin XRD kirinim
deseni (XRD pattern of pellet calcined for 12 hours at
1300 °C.)

Tozlar pelet haline getirilip 1300 °C’ de sinterleme islemi
yapildiktan sonra faz yapisinda degisim olup olmadigini
incelemek i¢cin XRD analizi yapilmigtir. Sekil 5 IGZO
peletin XRD kirinim desenini gostermektedir. Analiz
sonucuna gore yapida faz degisimi goriilmemis fakat
tekstiir gerceklesmis ve bazi diizlemlerde siddet artisi
gorilmiistiir.
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3.3 XPS analizi (XPS Analysis)

Sol-Jel yontemiyle sentezlenen IGZO nanopartikiillerin
stokiyometrik olarak dogru kompozisyonda iiretilip
iiretilmedigini ve kirlilik igerip icermedigini tespit etmek
icin X-1g1nlar1 fotoelektron spektroskopi (XPS) cihaziyla
elementel olarak analiz yapilmistir. Sekil 6’da 1GZO
nanopartikiillerin ~ XPS  genel tarama  grafigi
gosterilmistir. Sonuglara baktigimizda In 3ds, O1s, Zn2ps
ve Ga 2ps elementleri sirasiyla 445, 531, 1022,78 ve 1119
eV baglanma enerjilerinde tespit edilmistir. Bu baglanma
enerjilerinde elementler oksit formunda bulunmaktadir.
Ayrica agirlikga % oranlarina baktigimizda InGaZnOg4
kompozisyonunu dogrulamaktadir. Sonuglar Cizelge
2’de ayrmtili bir sekilde verilmistir. Tespit edilen
elementler haricinde baska bir element tespit
edilmemistir. Bu da malzemenin kirlilik igermedigini
gostermektedir.
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Sekil 6. 1GZO partikiillerin genel tarama XPS analizi (General
scanning XPS analysis of IGZO particles)

Sekil 7 1300 °C de sinterlenmis 1GZO peletin genel
tarama XPS grafigini gostermektedir. Ayrica analiz
sonucu Cizelge 3’de verilmistir. Hedef malzemenin
elementsel analiz sonucu incelendiginde yapida In, Ga,
Zn ve O elementleri tespit edilmis ve bu elementlerin
bulunmus oldugu baglanma enerjilerinde metallerin saf
degil oksit formunda oldugu belirlenmistir. Sinterleme
sonunda yapinin kompozisyonunda degisim gozlemlen-
memistir. Elde edilen sonuglar literatiir ile uyum
gostermektedir [1,44,45].

Cizelge 2. IGZO partikiillerin XPS analiz sonuglar1 (XPS
analysis results of IGZO particles)

Element Baglanma Enerjisi (eV)  Agirhik (%)
Zn 2p3 1022,78 17,83
O1s 531,46 23,73
In 3d5 445 37,09
Ga 2p3 1119,01 21,35
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Sekil 7. IGZO hedef’in genel tarama XPS analiz grafigi
(General scanning XPS analysis of IGZO target)

Cizelge 3. IGZO hedef’in XPS analiz sonuglar1 (XPS analysis
results of IGZO target)

Element Baglanma Enerjisi (eV)  Agirhk (%)
Zn 2p3 1022,10 18,21
O1s 531,03 23,01
In 3d5 445,11 38,12
Ga 2p3 1118,14 20,66

3.4 SEM analizi (SEM Analysis)

1250 °C’de kalsine edilmis InGaZnO4 tozlarinin SEM
mikrograflar1  swrasiyla  1000x, 2000x, 10000x
biiylitmelerde goriintiilenmis ve Sekil 8’de verilmistir.
Sekil 8a-b’deki SEM mikrografinda goriildiigii gibi
partikiiller homojen tane biyiikligiine sahip oldugu
goriilmektedir. Sekil 8c incelendiginde tane yapilarinin
aglomere ve 1 um civarinda oldugu, ayrica beli bir sekle
sahip olmadig1 gézlemlenmistir.

Sekil 9 1300 °C de sinterlenmis IGZO hedef
malzemesine ait ikincil ve geri sacilmus elektron
goriintiileridir. Hedef malzemenin yapisinin gézenekli ve
catlaklar icerip icermedigi incelenmis ve yapinin diisiik
gozenekli ve yiksek yogunluklu bir yapi oldugu
belirlenmistir. Ayrica Sekil 9b’ de geri sagilmis elektron
goriintiisiine baktigimizda yapinin kompozisyonunun
homojen oldugu ve yiizeyde goriilen siyah noktaciklarin
disaridan veya cihazdan kaynakli kirlilikler oldugunu
soyleyebiliriz [8,19].

3.5 Arsimed Yogunluk Deneyi (Archimedes Density
Experiment)

Sinterleme islemi sirasinda, partikiillerin birbirleriyle
temas etmesini hizlandiran itici kuvvetler, van de Walls
kuvveti, elektrostatik kuvvet, kimyasal bag kuvveti ve
elektronik kuvvet igerir. Artan sicaklikla atom difiizyonu
artar. Boylece, iki yiizey atomu, kimyasal bagla
birlesmesi igin potansiyel bariyeri daha kolay gegebilir.
Bu nedenle, sicakligin bagil yogunluk iizerindeki etkisi
¢ok dnemlidir [46].

Peletler arsimet yapilmadan 6nce kuru agirliklar: 6l¢tildi
ve kaynayan su igerisine atilip, 4 saat siiresince kaynatma
islemi devam ettirildi.
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Sekil 8. IGZO partikiillerin farkl biiylitmelerdeki SEM goriintiileri (SEM images at different magnifications of IGZO particles)
a) 1000x, b) 2000x, c) 10000x

20.0[KV] SP=12.0 WD=7.8 x193 100[um] s 20.0[KV] SP=12.0 WD=7.8 x193 100[um] ~ HV
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Sekil 9. IGZO hedef’in SEM ve BSE goriintiileri (SEM and BSE images of IGZO target) a) 200x, b) BSE-200x, ¢) 5000x
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Daha sonra suyun sicaklig1 oda sicakligina diisiiriildii ve
6zel hazirlanmis diizenekte su igerisinde asili agirliklar
tartildi (WA). Daha sonra peletler sudan ¢ikarilip,
yiizeyindeki su kagit havlu yardimiyla silinip hizli bir
sekilde terazide tartim gerceklestirildi (WD). Ardindan
asagidaki 1 numarali denkleme gore bagil yogunluk oran
hesaplamasi gergeklestirildi.

(WD-WK)

W —wa)X Psivi] X100 (1)

Bagil yogunluk (%): = [

WK = Kuru numunenin havadaki agirlig1 (gr)

WA = Su ya da sivi emdirilmis numunenin su igindeki
asili agirligr (gr)

WD = Su ya da sivit emdirilmis (doymus) numunenin
havadaki agirlig: (gr)

psvi = Kullanilan stvinim yogunlugu (ps,= 1 gr/cm?®)

100~ 93

90+
80 77

1200 1250 1300 1350

T (°C)

Sekil 10. Hedefler’ in sinterleme sicaklig ile degisen yogunluk
iligkisi (Changing density relationship with sintering
temperature of targets)

Mekanik sikigtirma ile elde edilen peletlere CIP iglemi
akabinde 1200 °C’de 12 saat sinterleme islemi
yapilmistir ve Arsimed deneyi ile bagil yogunluk oranlari
belirlenmistir. Arsimed deneyi sonucunda yapilan
Olclimlere gore bagil yogunluk oram1 %77 bulunmustur.
Yogunlugun goreceli olarak diisiik olmas1 sebebiyle ayni
numune tizerine 1300 °C’de 12 saat sinterleme islemi ve
tekrar Arsimed deneyi yapilmistir. Yapilan bu deney
sonucunda ise bagil yogunluk orami %93 olarak
bulunmus ve yiksek yogunluklu IGZO hedef
malzemeleri elde edilmistir. Lo ve arkadaslar1 da benzer
yogunluk degeri elde etmiglerdir [8]. Sicaklik yogunluk
iligkisi Sekil 10’da gosterilmistir.

4. SONUC (CONCLUSION)

Kompleks bir inorganik malzeme olan InGazZnO4
(IGZO) partikiilleri sol-jel yontemiyle basarili bir sekilde
iretilmistir. Faz yapisi ve kimyasal 6zellikleri XRD ve
XPS analizleriyle belirlenmistir. IGZO partikiiller CIP

islemi sonucu 50 mm boyutunda ve 6 mm kalinli§inda
diskler seklinde basarili olarak iiretilmis olup, 1300 °C
sicaklikta sinterleme iglemine tabi tutulmustur. Bu iglem
sonucunda %90’ 1m iizerinde bagil yogunlugu elde
edildigi tespit edilmistir. Elde edilen sonuglara gére bu
hedef malzemelerin magnetron sacgtirma ve darbeli lazer
biriktirme gibi yontemlerde ince film {retimi igin
kullanilabilme potonsiyeline sahip oldugu séylenebilir.
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