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Ozet: Bu calismada, fotovoltaik giines pillerinde kullanilan ZnO
filminin fiziksel 6zelliklerini gelistirmek amaci ile Al elementi (% 8
hacimsel oran) ile katkilama islemi yapilmistir. ZnO:Al filmleri
Ultrasonik Kimyasal Piiskiirtme teknigi ile tUretilmis ve fiziksel
ozelliklerini iyilestirmek i¢in hava ortaminda tavlanmistir. X-1s1n1
kirmmimi analizleri filmlerin polikristal formda ve wurtzite
hekzagonal tipi kristal yapiya sahip olduklarini gdstermistir.
Elektriksel 6zdireng degerlerinin tavlama islemi sonrasinda arttigi
belirlenmistir. Atomik kuvvet mikroskobu ile filmlerin yiizey
morfolojisi ve purizlilikleri incelenmistir. Filmlerin goriiniir
bolgede yliksek gecirgenlige sahip olduklari saptanmistir. Ayrica,
filmler i¢in kirilma indisi (n) ve soniim katsayisi (k) degerleri de
rapor edilmistir. Filmlerin optik bant aralig1 degerleri optik metot
yardimi ile belirlenmistir. Sonug olarak, tavlama sicakliginin elde
edilen filmlerin optik, yapisal, elektriksel ve yiizeysel ozellikleri
tizerinde dnemli bir etkisi oldugu saptanmistir.

Investigation of Zn0:Al Films As Transparent Front Contact For

Photovoltaic Solar Cells
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Abstract: In this work, doping with Al element (8% volume ratio)
has been carried out to improve the physical properties of ZnO
film used in photovoltaic solar cells. ZnO:Al films have been
produced by ultrasonic spray pyrolysis technique and annealed in
air to improve their physical characteristics. X-ray diffraction
reveals that the films are polycrystalline having wurtzite
hexagonal type crystal structure. Electrical resistivity values of the
films have been increased after annealing process. Surface
morphologies and roughness values of the films have been
investigated by atomic force microscopy. Films are highly
transparent in the visible region. Also, refractive index, n, and
extinction coefficient, k, values for ZnO films have been reported.
Optical band gap values have been determined using optical
method. Finally, it has been concluded that annealing temperature
has an important effect on the optical, structural, surface and
electrical properties of the deposited films.
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1. Giris

Giiniimiizde strekli gelisen ve yenilikler
arayan optoelektronik teknolojisinde
popiiler olan indiyum-kalay oksit (ITO)
malzemesine alternatif olabilecek SnOgz,
Zn0, CdO, Zn2Sn04, CuAlOz, SrTiOs gibi
saydam iletken oksitlerin liretilmesi ve
ozelliklerinin incelenmesi lizerine
yapilan c¢alismalar her gecen giin
artmaktadir [1]. Bunlar arasinda olan
ZnO filmleri, optoelektronik aygitlar, gaz
sensorleri, 151k yayan diyotlar, glines
pilleri ve optik fiberler icin uygun optik
ve elektriksel ozelliklere sahip olmalari
nedeniyle teknolojik uygulamalarda
cazip hale gelmislerdir [2-4]. ZnO oda
sicakliginda biyiik yasak enerji araligina
sahip olmasi nedeniyle giines pili
uygulamalarinda saydam o6n kontak
olarak genis bir yer bulmaktadir. Bu
uygulamalarda kullanilacak materyaller
disiik ozdireng ve yiiksek gecirgenlik
gibi iki temel o6zellige sahip olmalidir.
ZnO filmlerinin belirtilen o6zelliklerini
gelistirebilmek icin yaygin olarak
kullanilan yontemler arasinda katkilama
islemi de yer almaktadir. Birgok
calismada Ga [5-7], In [8, 9], Mn [10] Cd
[11], Mg [12-14], Co [15, 16], Sn [17] ve
Al [18-27] gibi elementler ile katkilama
islemi yapilmistir. ZnO filmlerinin elde
edilmesinde sagtirma [7, 26, 27], pulslu
lazer ¢oktiirme [24, 26, 29], kimyasal
banyo ¢oktirme [18, 23, 30] ve
ultrasonik kimyasal piiskiirtme [3, 4, 14,
16, 28, 31] gibi cesitli teknikler
kullanilmistir. Bu teknikler arasinda
ultrasonik kimyasal piskiirtme (UKP),
vakum gerektirmeyen ve daha genis
yuzeyli filmlerin elde edilmesini saglayan
basit, ekonomik ve ayni zamanda farkl
elementlerin katkilanmasina izin veren
uygun bir yontemdir [4, 32, 33]. Bunun
yaninda 1sil tavlama islemi ile de film
karakteristikleri iyilestirilebilir [3, 34-
42].

Literatiirde Al katkili ZnO filmleri igin
farkli katki oranlarinda c¢alismalar

mevcuttur [3, 18, 23, 25]. Al atomik
oraninin %5’ in alunda kaldigl
durumlarda umut vaat eden ZnO filmleri
iiretilebilecegini, aksi halde Al
elementine bagh ikincil fazlarin ve
kusurlarin ZnO film yapisini bozacagim
diisinmekteyiz. Buradan yola c¢ikarak
calismamizda Al atomik oranini bu
aralikta tutmak adina, hacimsel oran
olarak %8 Al kaynag toplam piiskiirtme
¢ozeltisine eklenerek Al katkili ZnO
filmleri elde edilmeye calisiimistir. Bu
calismadaki amacimiz, ekonomik bir
yontem olan UKP yontemi ile Al elementi
icin %5’ in altinda atomik agirliga sahip
katkili ZnO filmlerini iiretmek ve elde
edilen filmlerin bazi fiziksel 6zellikleri
lizerine 1sil tavlama isleminin etkisini
arastirmaktir.

2. Materyal ve Metot

Bu c¢alismada ZnO filmleri 3505 ¢C
taban sicakliginda mikroskop cam
tabanlar tizerine UKP teknigi kullanilarak
elde edilmistir. UKP sisteminin detaylari
daha onceki calismalarda verilmistir
[43]. ZnO filmlerinin iiretilmesinde Zn ve
Al kaynagi olarak [Zn(CH3C00)2.2H20]
(¢inko asetat; 0.1 M) ve [AlCl3.6H20]
(aliiminyum Kkloriir; 0.1 M) kimyasallari
secilmistir. Coziicii olarak deiyonize su
kullanilmistir.  Baslangi¢  ptiskiirtme
¢ozeltisi (100 ml), hazirlanan bu
cozeltilerin  Uretilecek filmin  katki
oranina baghh olarak 92 ml Zn
(CH3C00)2.2H20 ve 8 ml AlCls.6H20
olacak sekilde karistirilmasi sonucu elde
edilmistir. Tortu olusumunu 6nlemek ve
homojen  karisim  saglamak  igin
hazirlanan piskiirtme c¢ozeltisi 20 dk
manyetik karistiricr ile karistirilmistir.
Taban sicakligini saglamak i¢cin 5 kW
glciinde elektrikli 1sitict kullanilmistir.
Ultrasonik piiskiirtme bashiginin titresim
frekans1 100 kHz ve ortalama damlacik
boyutu 20 pum’ dir. Tasiyic1 gaz olarak
hava (1 bar) kullanilmistir. Cam tabanlar
ile plskiirtme baslig1 arasindaki mesafe
35 cm olarak ayarlanmistir. 100 ml’ lik
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toplam piuskiirtme ¢ozeltisi, 5ml/dk akis
hizinda 20 dk stireyle piiskiirtilmistr.
Piiskiirtme islemi bittikten sonra filmler
sogumaya birakilmistir.  Uretilen Al
katkili ZnO filmleri iki farkli sicaklikta
(400 °C ve 500 °C) 150 dk hava
ortaminda 1si1l isleme tabi tutulmustur.
Filmler AZ8 (1s1l islemsiz), AZ8-400 (400
°C 1s1l tavlama) ve AZ8-500 (500 °C 1s1l
tavlama) seklinde kodlanmistir.

Teknolojik uygulamalarda kullanilacak
olan yariiletken ince filmlerin basit ve
ekonomik tekniklerle {iretilmelerinin
yaninda fiziksel 6zelliklerinin iyi analiz
edilmeleri de olduk¢a o6nemlidir. Bu
calismada tretilen %8 Al katkili ZnO
filmlerinin yapisal 6zelliklerini incelemek
icin, X-1is51m1 kirmim  (XIK) desenleri
“Rigaku X-Ray Diffractometer Model”
cihazinda 1=1.5406 A dalgaboylu CuK«
1511 kullanilarak 30°<26<70° araliginda
alinmistir.  Filmlerin kalinliklarim  ve
optik sabitlerini belirlemek igin “OPT-
S9000 Spektroskopik Elipsometre” cihazi
kullanilmistir. Ayrica “Shimadzu-2550-
UV-VIS Spektrofotometre” cihaz1 ile
gecirgenlik spektrumlar1 alinmis ve optik
bant araliklar1  optik metot ile
belirlenmistir. ZnO filmlerinin ylzey
morfolojisi “Park Systems XE 100 model”
Atomik Kuvvet Mikroskobu (AKM) ile
“temassiz” modda oda sicakliginda
alinmistir. Ayrica pilrizlilik degerleri
“XEI version 1.7.1” yazilimi kullanilarak
belirlenmistir. Elemental analizlerini
yapmak icin JEOL JSM-5600LV model
taramali elektron mikroskobu (SEM)
kullanilmistir. Elektriksel Ozdireng
degerleri Keithley 2601 Lucas Labs. Pro 4
dort ug sistemi ile belirlenmistir.

3. Bulgular

3.1. Elemental Analiz

Enerji dagilmli X-151mm1 spektroskopisi
(EDS) kullanilarak Al katkih  ZnO

filmlerinin kimyasal bilesimi hakkinda
bilgi edinilmistir. Filmlerin elemental

analizleri sonucunda elde edilen atomik
agirliklar Tablo 1’ de verilmektedir. Kati
filmler icerisinde beklenen Zn, O ve Al

elementlerinin yapida bulundugu
gorilmektedir. Baslangic piliskiirtme
cozeltisine %8 hacimsel oraninda

AlCl3.6H20 eklendiginde, atomik olarak
~%3 oraninda Al katkili ZnO filmleri elde
edilebildigi gorilmistir. Bu durum
calismamizda dnceden 6ngoriilldigi gibi
Al elementine bagh ikincil fazlardan ve
kusurlardan kag¢inmak adina olumludur.
X-1s1n1  Kirinimi  analizlerinde de Al
elementine baglh herhangi bir ikincil faza
rastlanilmamistir. Tavlama islemi ile Al
elementinin yapidaki orani artmistir.
Ayrica saydam iletken oksit olan ZnO
filmlerinde beklenildigi gibi oksijen
eksikligi ve Zn fazlalig1 goriilmektedir.

Tablo 1. Al katkih ZnO filmlerinin EDS
analizleri.
Malzeme Zn 0 Al
(%) (%) (%)
AZ8 63.17 | 33.85 | 2.98
AZ8-400 | 60.42 | 36.42 | 3.16
AZ8-500 | 62.77 | 33.71 | 3.52

3.2. Yapisal Ozellikler

Al katkili ZnO filmlerinin XIK desenleri
Sekil 1’de verilmektedir. Tim desenlerde
gozlenen farkli siddet ve genisliklere
sahip pikler, filmlerin polikristal yapida
olustugunun bir gostergesidir. Bu piklere
ait kirmim agilar1 (26), diizlemler arasi
uzakliklar (d) ve miller indisleri Tablo 2’
de verilmektedir. Sekil 1 ve Tablo 2
incelendiginde, filmlerin hegzagonal
wurtzite ZnO fazinda olustugu ve Al
elementine veya oksitlerine ait herhangi
bir fazin var olmadig1 belirlenmistir.
Ayrica (100), (002), (101), (102), (110),
(103) ve (112) karakteristik ZnO
diizlemlerinden olan yansimalara ait
piklerin var oldugu gozlenmistir. Tim
filmler i¢in (002) yonelimlerine ait pikin
baskin biiyime yoni oldugu dikkat
cekmektedir. Isil tavlama islemine tabi
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tutulan filmlerin XIK desenleri
incelendiginde, en c¢ok dikkati c¢eken
nokta AZ8-400 filminde kristallesme
seviyesinin iyilestigi ve ozellikle (002)
pikinin siddetinde artis oldugudur. Bu
durum, 1s1l tavlama isleminin etkisi ile
oksijen elementinin yapidaki oksijen
bosluklarinin (Vo) yerine geg¢mesinden
kaynaklanabilir. Boylece tane
boyutlarinda artis ve tane sinirlarindaki
oksijen miktarinda azalma meydana
gelecektir. Ancak tavlama sicakliginin
artirllmasi ile birlikte AZ8-500 filminde
pik siddetlerinin azaldig1 ve yart pik
genisliklerinin az da olsa arttigi goze
carpmaktadir. Bu durum 500 °C tavlama
sicakliginin filmlerin kristallesme
seviyelerinin bozulmasi yontinde bir etki
yarattigini gostermektedir. Bu filmlerde
oksijen elementinin yapidaki oksijen
bosluklarinin yerine yerlesmesi yaninda
oksijen ara durum (0:) olarak ya da tane
sinirlarina  yerleserek  yapida  yer
bulmasi, kristallesme seviyesinin
bozulmasina neden olarak gosterilebilir.

Al katkih  ZnO filmlerinin yapisal
ozellikleri hakkinda ayrintili bilgi elde
edebilmek icin XIK desenlerinden elde
edilen veriler kullanilarak; tane boyutlari
(D), dislokasyon yogunlugu () ve makro

gerilmeleri (<e>) hesaplanmistir.
Uretilen filmlerin tane boyutlarinin
belirlenmesinde Scherrer formiilu
kullanilmistir.
= 0.94 3.1
fpcoso

Burada D tane boyutu, gFilgili kristal yonii
icin radyan olarak yar pik genisligi, @
Bragg acist ve A kullanilan X-1s1ninin
dalgaboyudur [44]. Bir malzemenin belli
bir kisminda bulunan dislokasyonlarin
sayisinin bir o6l¢iisii veya birim alam
kesen dislokasyon ¢izgilerinin sayisi

%islokasyon yogunlugu (4) olarak bilinir.
D’ (3.2)

Minimum ¢ degeri icin n=1 alinir. Kiigiik
0 degerleri malzemenin Kristallesme
seviyesinin iyi oldugunun gostergesidir
[45]. XIK desenlerinde gozlenen piklerin
pozisyonlarindaki hafif kaymalar
sikismis/genislemis orgli diizlemlerinin
varligina isarettir ve asagidaki denklem
lelgrﬂlargk irdelenebilir.

do (3.3)

Burada <e> malzemedeki makro
gerilmeleri, d deformasyon halinde ve do
ise deformasyon olmadig1 durumdaki
dizlemler arasi mesafeyi gostermektedir
[46]. Tim filmlerin (002) yo6nelimi i¢in
hesaplanan tane boyutu (D), dislokasyon
yogunlugu (5) ve makro gerilme (<e>)
degerleri Tablo 3’ te verilmektedir. Buna
gore, tane boyutlarinin 44-49 nm
arasinda degistigi ve AZ8-400
numunesinde tane boyutunda artis
oldugu goze carpmaktadir. Bu durum
yar1 pik genisliklerinin de azalmasina
isarettir ve kristal yapinin iyilestiginin
bir gostergesidir. Ayrica Tablo 3’ te
gorildigi gibi, AZ8-400 filminin o

degerinin de kiiciik olmasi, 400 °C
tavlama sicakliginin filmlerin
kristallesme seviyelerinin iyilesmesi
yoninde bir etki yarattigini isaret
etmektedir. Bir  kristalde piklerin
pozisyonlarinda kaymalar  oldugunu

gosteren makro gerilmeler (<e>) de
kristal yap1 Tlzerinde oOnemli -etkiye
sahiplerdir. Kristalde deformasyonun az
oldugu kiigiik makro gerilme
degerlerinden Ongoériilebilir. En kiigiik
makro gerilme degerinin AZ8-400 filmi
icin elde edildigi gorilmektedir. 400 °C
sicakliktaki tavlama islemi ile orgi
diizlemlerindeki genislemenin azaldig:
soylenebilir.
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Sekil 1. Al katkili ZnO filmlerinin XIK desenleri.
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Tablo 2. Al katkili ZnO filmlerinin yapisal verileri. Kirimim agis1 (26), diizlemler arasi mesafe
(d), Miller indisleri (hkI).

200 (° do (A
Malzeme | 26 (°) d (A) (AST(M)) (Asgl\:) (hkl)
31.72 2.8185 31.77 2.8143 (100)
34.40 2.6050 34.42 2.6033 (002)
36.21 2.4784 36.25 2.4759 (101)
AZ8 47.52 1.9119 47.53 1.9111 (102)
56.62 1.6244 56.60 1.6247 (110)
62.92 1.4759 62.86 1.4771 (103)
68.05 1.3765 67.96 1.3781 (112)
31.74 2.8165 31.77 2.8143 (100)
34.42 2.6032 34.42 2.6033 (002)
36.23 2.4768 36.25 2.4759 (101)
AZ8-400 47.49 1.9128 47.53 1.9111 (102)
56.64 1.6237 56.60 1.6247 (110)
62.82 1.4779 62.86 1.4771 (103)
67.84 1.3805 67.96 1.3781 (112)
31.74 2.8165 31.77 2.8143 (100)
34.40 2.6050 34.42 2.6033 (002)
36.23 2.4768 36.25 2.4759 (101)
AZ8-500 47.56 1.9105 47.53 1.9111 (102)
56.53 1.6237 56.60 1.6247 (110)
62.86 1.4771 62.86 1.4771 (103)
68.15 1.3746 67.96 1.3781 (112)
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Tablo 3. Filmlerin tane boyutu, dislokasyon yogunlugu ve makro gerilme degerleri.

Malzeme D (nm) 6x10-* (nm)-2 <e>x10+4
AZ8 45 4.9 6.5
A78-400 49 4.2 -0.4
AZ78-500 44 5.1 6.5
Al katkih ZnO filmleri igin yiiksek fazlarina sebep olacak ve hem

sicakliklarda tavlama ile kristal seviyesi
iyilestirilebilir ~ve tane boyutlan
azaltilabilir. Bu durumda saydam
iletken oksitler icin 6nemli bir
parametre olan elektriksel 6zdireng
degerleri azaltilabilir. Ancak nadir de
olsa literatiirde yiiksek sicaklik tavlama
isleminin tane boyutlarim1 azalttigr ve
elektriksel ozellikleri olumsuz ydnde
etkiledigi calismalar mevcuttur [3, 47].
400 °C’ de tavlanan film igin pik
siddetlerinin arttif1 ve tane boyutunun
biiylidigii gozlenmistir. Ancak 500 °C’de
tavlanan film i¢in ise kristallesmenin
iyilestiinden = bahsetmek  miimkiin
degildir. Tane boyutunda beklenen
artisin gorilmedigi bu filmde iiretim
teknigine baglh olabilecek dezavantajlar
on plana ¢ikmis olabilir. UKP tekniginde
tamamlanmamis kimyasal reaksiyonlar
neticesinde yapida AlClz olusumlarinin
kalmas1 muhtemeldir. Hava ortaminda
yiksek sicaklikta (500 °C ve iizeri)
yapilacak bir tavlama isleminde 2AIClz+
3/202 — Al203+3Clz reaksiyonunun
gerceklesmesi ile arzu edilmeyen Al203
fazlar tane biiylimesini sinirlayabilir ve
elektriksel ozellikleri olumsuz ydnde
etkileyebilir. Buna ek olarak, elemental
analiz sonuglar1 500 °C’de tavlanan bu
film icin Al elementinin atomik
agirhgmin diger filmlere gore daha
yliksek oldugunu gostermektedir. AZ8-
500 filmindeki ytliksek tavlama sicaklig
nedeniyle  bulk  boélgelerdeki Al
atomlarimin ylizeye gog¢ ettigini ve
bdylece Al elementine ait atomik agirlik
yuzdelerinin bu numune i¢in daha
yliksek ¢iktigin1 diisiinmekteyiz. Bu
durumda oksijen ile reaksiyona
girebilecek Al elementi kolaylikla Al203

elektriksel oOzellikleri hem de yapisal
ozellikleri olumsuz yonde etkileyecektir.

3.3. Optik Ozellikler

Al katkih ZnO filmlerinin fotovoltaik
glines pillerinde ve optoelektronik
aygitlarda kullanim potansiyelini
belirlemek icin spektroskopik
elipsometre ve UV spektrofotometre
cihazlar kullanilarak alinan
6l¢ciimlerden optik ozellikleri incelenmis
ve tavlama sicakliginin etkisi
arastirilmistir.

Spektroskopik elipsometre cihazi bir
malzemenin kalinliginin hassas olarak
belirlenmesine imkan sagladig1 gibi,
kirilma indisi ve soniim katsayisi gibi
optik sabitler hakkinda da bilgi verir.
Elipsometri teknigi ile elde edilen
deneysel veriler, v ve A parametreleri
ile ifade edilir. Burada  ve 4 yansiyan
polarize 15181n genlik ve faz bilgileri ile
ilgilidir. Bu iki katsay1 numunenin optik
ozellikleri ve fiziksel boyutlar1 hakkinda
bilgi icerir. Elipsometrik veri analizi,
numunenin tabaka kalinligi ve optik
sabitlerini tanimlayan optik bir model
gerektirir. Bu amagla en ¢ok kullanilan
model Cauchy modelidir. Cauchy modeli

malzemenin gecirgen oldugu optik
bolgede kullanilir. Kirilma indisinin
dalgabpyuBle degisimi;

e R"+/12 T (3.4)

seklinde verilir. Burada An, Bn ve Ca
Cauchy parametreleridir. Séniim
katsayisinin sifir oldugu bélgelerde bu
modelin kullanimi uygundur. Ancak,
spektrumda soniim Kkatsayisinin  sifir
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olmadiglr ve az da olsa sogurmanin

oldugu  bolgeler  bulunabilir.  Bu
durumda Cauchy modeline sénim
katsayisini tanimlayan bir denklem

eklemek gerekir. Bu denklem Urbach
denklemi  olarak  bilinir.  Urbach
denklemi malzemenin az bir sogurmaya
sahip oldugu boélgede séntiim katsayisini

il ed EE
el Sdgr v =) 55

ifadesi ile verilir. Burada A« ve Bx Urbach
parametreleridir [48].

Bu c¢alismada iretilen filmlerin
kalinliklar1 ~ Cauchy-Urbach  teorik
modeli  kullanilarak  spektroskopik
elipsometri teknigi ile belirlenmistir.
Filmlerin sogurma spektrumlar1 da goz
Online alinarak her numune i¢in
sogurma katsayisinin disiik oldugu
uygun bir standart aralik 1300-1600 nm

olarak belirlenmistir. Ayrica
elipsometrik  verilerin  alinmasinda
depolarizasyon etkilerinden dolay1

gelme acisinin da etkisi biiyiiktiir. Bu
durum, numune ylizeyinden yansiyan ve
analizore ulasan 15181n siddet ve fazini
etkilemektedir. Bu c¢alismada filmler
tizerine farkli gelme agilarinda polarize
151k gonderilerek A spektrumlar:
alinmistir. Bu spektrumlar
degerlendirilerek ZnO filmleri i¢in en
uygun gelme agist  65° olarak
saptanmigtir. Daha sonra en uygun
gelme agisinda olciilen spektroskopik 4
degerlerinin, Cauchy-Urbach modeli
kullanilarak teorik olarak belirlenen A4
degerleri ile en iyi uyumu (fitting)
saglanarak tiim filmlerin kalinliklar:

hassas bir sekilde belirlenmistir.
Filmlerin deneysel ve teorik 4
spektrumlar Sekil 2’ de verilmektedir.
Tim filmlerin A spektrumlarindan,
teorik model ile deneysel veri
arasindaki ~ uyumun iyi  oldugu
gorilmektedir ve Tablo 4’ te verilen
MSE (ortalama kare sapma)
degerlerinin kiiciik olmasi da bu

durumu desteklemektedir. Ancak, Sekil
2’ de goriildugi gibi, deneysel ve teorik

A degerlerinde bazi sapmalar da s6z
konusudur. Bu uyum islemleri igin
korelasyon degerleri; AZ8, AZ8-400 ve
AZ8-500 filmleri icin siras1 ile 0.957,
0.992 ve 0.961 olarak belirlenmistir.
UKP teknigi ile iretilen filmlerde
piruzli yiizeylerle birlikte ylzeyde
homojenligi bozan yigilma seklinde
kiimelenmelerin ~ olusmas1  siklikla
gorilen durumlardir. Bundan dolay1
sapmalarin; uretim tekniginden,
yuzeylerindeki piriizlilikten, yiizey
etkilerinden ve tane sinirlarindan
kaynaklanabilecegi sodylenebilir. ZnO
filmlerinin kalinliklar1 (t), modelleme
parametreleri, ortalama kirilma indisi
ve sOnlim katsayisi degerleri Tablo 4’ te
verilmektedir.
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Sekil 2. Al katkih ZnO filmlerinin A4
spektrumlari.
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Tablo 4. Al katkili ZnO filmlerinin kalinlik
() degerleri, model parametreleri,
ortalama kirilma indisi (nort) ve
soniim katsayisi (kort) degerleri.

AZ8 | AZ8-400 | AZ8-500
(n:n) 139 141 156
An | 1817 1819 1815
(nEI;rl;)Z 0.0001 | 00001 | 0.0001
(nfr‘;)4 0.001 0.001 0.001
A | 0116 0.106 0.101
(ef,“)_l 0.4 0.4 0.4
Mo | 1817 1819 1815
Kot | 0.046 0.042 0.040
MSE | 013 0.41 0.64

ZnO filmlerinin 350-800 nm dalgaboyu
araliginda UV-VIS spektrofotometresi ile
alinan gecirgenlik spektrumlar: Sekil 3’
te verilmektedir. Spektrumlardan tiim
filmlerin gecirgenlik degerlerinin uzun
dalgaboylarinda yiiksek oldugu ve
saydam malzemeler olarak davranis
sergiledigi goriilmektedir. Ayrica
tavlama islemine tabi tutulmus AZ8-400
ve AZ8-500 numunelerinde gecirgenlik
degerinin arttigr dikkati cekmektedir.
Bu duruma; tavlama isleminin etkisi ile
filmlerin diizgiin ylizey morfolojisine
sahip olmalari ve yiizey piiriizliliginin
azalmasi sebep olabilir.

80
B0 {
70 |
&0 |
= 50
e
an |
| | — AZB % (nm)
1w | | — AZ8-400
g 2 —AZ&S00 |
350 400 450 500 550 600 650 70O 750 SO0
% (nm)
Sekil 3. Al katkil1 ZnO filmlerinin geg¢irgenlik
spektrumlari.

ZnO filmlerinin optik bant araliklarinin
belirlenebilmesi i¢cin optik metot
kullanilmistir. Bunun i¢in; sogurma
spektrumlarindan faydalanilarak a=A/t
ifadesinden her bir film icin lineer
sogurma katsayilari hesaplanip, (ahv)?
nin hv' ye gore degisim grafikleri
¢izilmistir. Bu  grafiklerin  lineer
kisimlarinin dogrultularinin hv eksenini
(ahv)?=0’ da kestigi noktalarin enerji
degerleri filmlerin optik bant araliklar:
olarak belirlenmistir. Al katkili ZnO
filmlerinin (ahv)?~hv degisim grafikleri
Sekil 4’ te verilmektedir. Bu grafiklerden
filmlerin direkt bant aralikli malzemeler
olduklar1 belirlenmistir [20,49]. Bu
ozellik fotovoltaik glines pili
uygulamalarinda istenen bir 6zelliktir.
Al katkili ZnO filmlerinin optik bant
aralif1 degerleri AZ8, AZ8-400 ve AZ8-
500 filmleri i¢in sirasiile 3.292, 3.279 ve
3.278 eV olarak belirlenmistir ve bu

degerler literatiirle uyumludur
[35,41,50].
e 14E+11
= 1.2E+11{ AZS -
= 1E+11
B =E+10
o GE+10 .
S 4E+10 :
E 2|:+1g S
3 31 32 33 34 35
hv [eV)
. 1E+11
- AZE-400 te
~  BE+10
E GE+10 5
e AE+10
B 2E+10
E o — |
3 31 3.2 3.3 3.4 35
hv (eV]
e AZE-500
E SE+10 e
B 6E+10
& .
o 4E+10 N
2 Z2E+10
E’ 0 “_____-."‘-_ e
3 31 32 3.3 34 35
hv (eV]
Sekil 4. Al katkili ZnO filmlerinin (ahv)? ~
(hv) grafikleri.
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3.4. Yiizeysel Ozellikler

Filmlerin ii¢ boyutlu AKM goériintiileri
Sekil 5 te verilmektedir. AKM
goruntiileri incelendiginde, 6zellikle 1s1l
islem gormeyen AZ8 filminin yiizeyinde
rastgele dagilmis farkh yiikseklik ve
biiyiikliikte yigilmalar goze
carpmaktadir. Yiizeyde gozlenen bu
beyaz bdlgeler film olusumu esnasinda
atomlarin ist  Uste y1gilmalari
sonucunda olusan kiimelerin  bir
gostergesidir. Bu yigilmalarin tavlama
islemi ile etkisini kaybettigi
gorilmektedir. Bunun disinda tim
filmlerde ayirt edilebilir par¢aciklardan
olusan taneli bir yapilanmanin varlig
dikkat ¢ekmektedir. AKM
goruntiilerinde dikkat ¢eken bir baska
nokta ise tavlama islemi ile film
yuzeylerindeki pargaciklarin igne tipi
bir olusum sergileme egiliminde
olmalaridir. Buna ek olarak tim
filmlerde parcacik boyutlar1 125-175
nm arasinda degismektedir. Bu
degerlerin XIK ile elde edilen tane
boyutu degerlerinden farkli olmasi
beklenen bir durumdur. Ciinkt buradaki
pargaciklar iki veya daha fazla tanenin
bir arada bulunabilecegi yapilanmalari
gostermektedir. Al katkih  ZnO
filmlerinin R; (rms) ve R. (ortalama)

purtzlilik degerleri Tablo 5 te

verilmektedir.

Tablo 5. Al katkih ZnO filmlerinin

purizlilik degerleri.

Malzeme | Ra(nm) | Rq(nm)
AZ8 17 13
AZ8-400 15 12
AZ8-500 12 10

3.5. Elektriksel Ozellikler

Fotovoltaik uygulamalarda kullanilacak
olan yariiletken filmlerin 6nemli bir
diger parametresi de elektriksel
ozellikleridir. Bir saydam iletken oksit
olarak  ZnO filmlerinin  ylksek

gecirgenlik yaninda diisiik elektriksel
Ozdiren¢ degerlerine de sahip olmasi
beklenir. Bu amagla Al katkii ZnO
filmlerinin elektriksel ozdireng
degerlerine tavlama sicakliginin etkisini
belirlemek i¢in dort wu¢ teknigi
kullanilmistir. AZ8, AZ8-400 ve AZ8-500

filmlerinin elektriksel ozdireng
degerleri swrasiyla 3.3x100 Q.cm,
4.2x102 Q.cm ve 8.1x103 Q.cm olarak
belirlenmistir.  Elektriksel 6zdirenci
disik olan AZ8 filminin farkh
sicakliklarda 1s1l tavlanmasi ile 6zdireng
degerlerinde  artis  oldugu  goze
carpmaktadir. XIK desenlerinin

incelenmesi sonucunda hava ortaminda
400 °C sicaklikta tavlanan AZ8-400
filminde oksijen elementinin oksijen
bosluklarinin yerine gecerek
kristallesme seviyesinde iyilestirme
etkisi yarattigi belirlenmisti. Buradan
yola c¢ikarak AZ8-400 filminde donoér
etkisi yaratan oksijen bosluklarinin
azaldigini ve boylece tasiyici
yogunlugunun azalarak Ozdireng
degerlerinde artisa sebep oldugunu
diisinmekteyiz. = AZ8-500 filminin
elektriksel oOzdiren¢ degerindeki artis
ise, X-1s1m1 kirinim desenlerine gore
kristallesme seviyesinin bozulmasindan
dolay1 oksijen atomlarinin oksijen
bosluklarinin yerine yerlesmesi yaninda
ara durum olarak ya da tane sinirlarina

yerleserek yaplya girmesinden
kaynaklanabilir. Ara durum oksijen
akseptor etkisi yaratarak tasiyici

yogunlugunun azalmasina ve bdylece
O0zdiren¢ degerlerinde artisa sebep
olabilir. Tane smirlarinda oksijen
fazlalig1 ise sagilmalar yolu ile mobiliteyi
azaltarak, AZ8-500 filminin daha ytliksek
0zdireng degerine sahip olmasina neden
olabilir. Ayrica daha dnce de belirtildigi
gibi, Al elementinin oksijen ile
reaksiyona girmesi sonucu olusabilecek
Al20s fazlar da 6zdireng degerlerindeki
artisin bir kaynagi olarak diisiiniilebilir.
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2

BRWEE 3

(b)

(<)

Sekil 5. Al katkili ZnO filmlerinin AKM goriintileri. (a) tavlanmamis (AZ8), (b) 400 °C (AZ8-
400) ve (c) 500°C (AZ8-500) tavlanmus.

4. Tartigsma ve Sonug¢

Bu c¢alismada basit ve ekonomik bir
iiretim teknigi olan ultrasonik kimyasal
piiskiirtme teknigi ile tiretilen Al katkili

Zn0 filmlerinin  yapisal, optik,
elektriksel ve ylzeysel ozellikleri
iizerine tavlama sicakliginin etkisi

incelenmis ve teknolojik uygulamalarda
ozellikle de giines pillerinde kullanim
potansiyelleri arastirllmistir. Filmlerin

yapisal ozelliklerinin incelenmesi
sonucunda tavlama sicakliginin
filmlerin kristallesme seviyeleri

iizerinde 6nemli bir etkisi oldugu ve
ozellikle oksijen ve Al atomlarinin
yapida yer bulmalarinda farkl etkiler

yarattigl tespit edilmistir. 400 °C
sicaklikta tavlamanin etkisi ile tane
sinirlarindaki oksijen miktarinin

azaldigl, oksijen atomlarinin yapidaki
oksijen bosluklarinin yerini isgal ederek
kristallesme  seviyesini iyilestirdigi,
ancak 500 °C sicaklikta ise oksijen
atomlarinin daha ¢ok ara durumlara ve
tane sinirlarina yerleserek kristallesme
seviyesinde bozulma etkisi yarattigl
saptanmistir. Yapisal ozelliklerdeki bu
degisimin dogrudan tasiyici
yogunluklarimi  azaltarak elektriksel
O0zdiren¢ degerlerinde artisa sebep
oldugu belirlenmistir. Filmlerin optik
ozellikleri incelenerek tavlama ile optik
gecirgenlik degerlerinin arttigl, ancak
optik bant aralig1 degerlerinde 6nemli
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bir degisim olmadig1 ve bu degerlerin
literatiirle uyumlu oldugu saptanmistir.
Filmlerin ylzey ozelliklerinin
incelenmesi sonucunda tavlama
sicakliginin yiizey morfolojisi tizerinde
etkisi oldugu, tavlama islemi ile
filmlerde y1gilma seklindeki
kiimelenmelerin azaldig1 ve igne tipi bir
yapilanmanin ortaya ¢ikmaya basladigi

saptanmistir.  Yapilan  incelemeler
sonucunda tavlama sicakliginin 6zellikle
yapisal, yiizeysel ve  elektriksel

ozellikler iizerinde O6nemli bir etki
yarattif1 ve teknolojik uygulamalar icin
400 °C tavlama sicakliginin uygun
oldugu sonucuna varilmistir.
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