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Oz

Bu calismada Bridgman/Stockbarger metodu ile biiyiitiilmiis InSe ve InSe:Sn yariiletken kristallerinin farkli tavlama
sicakliklarl ve zamanlari igin lineer sogurma katsayilari incelenmistir. Yariiletkenlerden gegirilen *Am’in gamma
isinlart  yiksek ¢oziintirlikli Si(Li) detektor tarafindan detekte edilmistir ve Enerji ayirimli X-1s1m1 Floresan
Spektrometresi (EDXRFS) kullanilmigtir. InSe ve InSe:Sn yariiletken kristallerinin lineer sogurma katsayilarinin,
tavlama siiresi ve sicakliginin artigiyla genelde arttig1 gézlenmistir.
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Abstract

In this study have examined linear attenuation coefficients of InSe and InSe:Sn semiconductor crystals have been grown
by using Bridgman/Stockbarger for different annealing temperature and time. Gamma rays of **!Am passed through
semiconductors have been detected by a high-resolution Si(Li) detector and by using energy dispersive X-ray
fluorescence spectrometer (EDXRFS). It has been observed that the linear absorption coefficients of InSe and InSe: Sn
semiconductor crystals generally increase with the increase of annealing time and temperature.
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1. Giris

InSe ikili bilegikleri veya kristalleri tabakali
yapiya sahip olup tabakali yapilar olduk¢a fazla
anizotropik ozelliklere sahiptir. II-VI, II-1V veya
I11-V  grubu yariiletkenlerdeki gibi 3 boyutlu
baglanma yerine bu kristallerde molekiiler
baglanma iki boyutta I. mertebeden iyonik veya
kovalent baglardir. Bu baglanma sekli, tabakali
yariiletkenlerin essiz Gzelliklerinin ortaya ¢ikma
sebebidir ve bu yariiletkenler belirgin bir sekilde
diger klasik yariiletkenlerin band yapisi, titresim
spektrumu, optik  Ozellikleri ve  mekanik
ozelliklerinden tamamen farklidirlar (Segura vd.,
1983). Indiyum III-A grubu elementi olup, atom
numarasi 49, kiitle numarasi ise 114,818’dir. VI-A
grubu elementi olan selenyumun ise atom
numarast 34, kiitle numarasi ise 78.950°dir.
Yariiletkenlerin - [1I-VI tabakali ailesinin en
karakteristik 6zelligi katmanlarin varhigidir. Bu
aile A"BY' tipi bilesiklerin tek kristali olarak
bilinmektedir (Mooser, 1976). InSe kristali Se-In-
In-Se yapisinda kristallesir (Olguin vd., 2003).
Atomlar birbirlerine kovalent veya iyonik bagla
baglanmislardir ve her bir tabaka arasinda Van-
der Waals bag1 vardir. InSe bilesiginde indiyum
diizlemindeki her bir atom, bitisigindeki selenyum
atomik diizleminde yer alan ii¢ selenyum atomuna
ve diger tarafta ise bir indiyum atomuna yakin
komsudur. Selenyum atomlar1 arasindaki mesafe,
indiyum atomlar1 arasindaki mesafeden daha
fazladir ve indiyum ve selenyum atomlari
arasindaki bolgede bir asimetri s6z konusudur.
Birbiri {izerine gelen iki boyutlu atomik diizlemler
aras1 mesafe, olusan politipin Orgiistinii belirler
(Choi ve Peter 2003). Ikili yariiletken bilesikler,
goriiniir ve kizildtesi 151k yayan diyotlar, kiziltesi
detektorler, optik parametrik osilatorler, dogrusal
olmayan optikler, giines pilleri, optik frekans
doniistiiriicti, ikinci dereceden harmonik iiretim
cihazlar1 ve bir¢ok elektro-optik cihazlar gibi
pratik uygulamalardan dolay1 teknolojik olarak
ilgi cekicidirler (Pellicer-Pores vd.,. 2002).
Yariiletken bilesikler ince film {iretilmesi igin
substrat olarak kullanilmalarina ragmen, giines
pillerinin fabrikasyonu ig¢in son yillarda daha
dikkat cekici hale gelmiglerdir. Son zamanlarda
ise indiyum selen ince filmlerin bilyiitiilmesi,
indiyum selenin optoelektronik ve fotovoltaik
uygulamalar igin sahip oldugu potansiyelden
dolay1 fazlaca ilgi ¢eken bir galisma konusu haline
gelmistir. Yaniletken kristaller ile ilgili literatiir
de verilen birka¢ calisma: Igelli vd. (2005)’de
Stockbarger metodu kullanilarak biiyiitiilmiis n-
tipi InSe ve Gd, Ho, Er elementleri ile
katkilandirilmis InSe kristallerinin kiitle azaltma
katsayilarini, 15.746-40.930 keV enerji araliginda
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Si(Li) detektor ve EDXRF sistemi kullanarak
Olgmiislerdir.  Erzeneoglu  vd.  (2006)’da
Bridgman-Stocbarger metodu kullanilarak elde
edilmis InSe ve farkli konsantrasyonlarda
Holmiyum katkilanmis InSe kristallerinin 15.746-
40.930 keV enerji araligindaki kiitle sogurma
katsayilarii 6lgmiislerdir. Abdinov vd., (2012)’
de n-tipi InSe kristallinin fotoiletkenligine dis
elektrik alanin etkisini ¢alismiglardir. Darwish vd.
(2013)’de Hegzegonal sistem ile InSe tozlarmnin
polikristal olduklarini tespit etmislerdir. Ayrica X-
151 kirmmimmli  taramali  elektron mikroskobu
kullanarak InSe filmlerin dogal nano yapiya sahip
olduklarimi gostermislerdir. Akc¢a vd. (2015)’de
baz1 katkili ve katkisiz yariiletken Kkristallerin
farkli tavlama sicakligt ve siirelerindeki gama
transmisyon faktorlerini 6l¢miiglerdir.

Bu calismada Bridgman/Stockbarger metodu ile
biyiitiilmiis InSe ve InSe:Sn yaniletken
kristallerinin ~ farkli tavlama sicakliklar1 ve
zamanlari i¢in lineer sogurma katsayilari dar-isin
geometrisi kullanilarak olgiilmiistiir. Yariiletken
malzemenin y-isin1 gegirgenligi hakkinda bilgi
veren lineer sogurma katsayilarinin, kristalin
kusur ve diizensizligini minimuma indirmek i¢in
kullanilan tavlamanin, sicaklik ve siiresinin lineer
sogurma  katsayilart  iizerindeki  degisimi
incelenmistir. Caligmamizdaki amag, ihtiyaca gore
kullanilacak  numuneler de hangi amag
giidiiliiyorsa ona gore tavlama siiresi ve tavlama
sicakligr belirlenebilecegidir, dyleki amag¢ daha
sogurucu bir numuneyse lineer sogurma
katsayisini arttiracak yonde, daha gecirgen bir
numuneyse de lineer sogurma katsayisin
azaltacak yonde bir islem yapilabilecegidir.

2. Materyal ve Metot
2.1. Deney Geometrisi

Calismada oncelikle kaynak-numune-detektor
sistemi  olusturulmustur.  Sistemde dar-151n
geometrisi olusturmak icin yeterli foton akisini
elde edebilecek sekilde, farkli delik caplarina
sahip, silindirik  kolimat6rler  kullanilmustir.
Havadan sac¢ilma etkilerinin ortadan kaldirilmasi
icin, aym1 deneysel sartlar altinda numunesiz
Olgiimler almmustir ve bu saymmlar numuneli
Olcimlerden  cikartlmigtir.  Numuneli  ve
numunesiz sayimlar i¢in ayni sayma zamani
kullanilmigtir. Numuneli ve numunesiz sayimlar
icin bir 0rnek spektrum Sekil 1’de verilmistir.
Calisgmamiz i¢in hazirlanan dar 1sin geometrisi
Sekil 2’de verilmistir.
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Sekil 1. Numuneli (InSe) ve numunesiz sayimlar i¢in 6rnek bir spektrum
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Sekil 2. Deney i¢in hazirlanan dar-1s1n geometrisi

Caligmamiz da aktif ¢ap1 3.91 mm, aktif alan1 12
mm? ve 5.9 keV’de FWHMu 160 eV olan bir
Si(Li) detektor kullanilmistir. Deney siiresince
saya¢ kristali ve FET 30 litrelik bir sivi azot
kabma bagli, sivi azot sicakliginda tutulmustur.
Detektor dis  ortamdan gelebilecek yiizey
kirlenmelerini  6nlemek i¢in  0.025 mm
kalinhiginda bir berilyum pencereye sahiptir. Olgii
alma siiresince cevresel kosullarin olabildigince
degistirilmemesine dikkat edilmistir. Deneyde,
siddeti 100 mCi olan Am-241 radyoaktif
kaynagmin 59.5 keV enerjili fotonlar ve sayma
sistemi olarak da EDXRF (Energy Dispersive X-
Ray Fluorescence) spektrometresi kullanilmustir.
Analizér 4096 kanalda olacak sekilde, 600 s
sayma siiresinde Olgiiler en az ii¢ kez tekrarlanarak
ortalamalar1 alinmustir.

Caligmamizda deneysel hatalarin bertaraf edilmesi
ya da minimum seviyeye indirilmesi i¢in gerekli
caba sarf edilmistir. Ideal bir transmisyon
deneyinde biitiin fotonlar paralel bir sua gibi
sogurucu  materyale gonderilmelidir.  Fakat
deneysel calismalarda her durumda sistematik,
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operasyonel vb. hatalar vardir. Bu hatalar; sayma
istatistigi, sogurucunun biitiinselliginin olmamasi,
numunelerin kirlilik igermesi ve sa¢ilan fotonlarin
detektdre ulasamamasindan kaynaklanmaktadir.
Bu hatalar i¢in ortalama degerden sapmalar yiizde
olarak Iy ve I (<%]1.3), numune kalinhig1 (<%0.7),
numunenin kiitlesi (<%0.2), sistematik hata
(<%0.8), tavlama sicakligimin belirlenmesinden
kaynaklanan hata (<%0.83) ve tavlama zamanin
belirlenmesinden kaynaklanan hata (<%1.7)
olarak tespit edilmistir.

2.2. Numunelerin hazirlanmasi

InSe ve InSe:Sn (ylizde 0.01 agirlik Sn) kristal
bliylitme arastirma laboratuvarimiz da
Bridgman/Stockbarger metodu kullanilarak Dr.
Ogr. Uyesi Bekir GURBULAK tarafindan
biyiitiilmustiir. Stockbarger metoduyla kristal
bliylitme Bridgman tekniginin  gelistirilmis
seklidir. Bridgman ve Stockbarger tekniklerinin
her ikisinde de sabit bir firin s6z konusudur.
Bridgman tekniginde firin igerisindeki ampul
hareketlidir ve sabit firin, sabit sicaklik
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gradyentine sahiptir. Stockbarger tekniginde ise
sabit firin icerisindeki ampul hareketli olmayip,
finrn igerisindeki sicaklik gradyenti belirli
adimlarla disiiriillmektedir. Bridgman tekniginde,
biiyiitiilmek istenilen kristal, firin tiipii boyunca
olusan sicaklik gradiyenti boyunca yatay veya
diisey olarak hareket ettirilebilir. Bu metotlara
sirastyla yatay Bridgman ve diisey Bridgman
metotlar1 denilmektedir. Numuneler hazirlanirken
kiilge yiizeyde herhangi bir gatlak veya bosluk
olmamalidir. Numunelerin dogal aynaya benzer
boliinme yiizeyleri tizerinde herhangi bir temizlik
ve cilalama islemi gerceklestirilmemelidir.
Katkisiz ve katkili InSe kristali yaklasik 10 mm
capinda ve 60 mm uzunlugunda kiilce olarak
hazirlanmustir. Tek kristal elde etmek i¢in, kristal
bliylitme isleminden 6nce bu kristallere ait faz
diyagramlarinin bilinmesi ve incelenmesi gerekir.
Faz diyagramlarinin koordinatlari; basing sabit
kabul edilerek sicaklik ve kompozisyon olarak ele
alinmaktadir. Yariiletken bilesiklerden, tek kristal
elde edilebilmesi icin erime sicakligi ve bilesigin
karsilikli  ¢Oziinebilirliginin  bilinmesi  gerekir.
Indiyum Selenyumun erime sicakligi, 660+5 °C
olarak belirlenmistir. InSe yariiletkeninin erime
sicakliginin tespiti i¢in kullanilan faz diyagram
Sekil 3’te gdsterilmistir.
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Sekil 3. InSe yariiletken bilesiginin faz diyagram
(Imai vd., 1981)
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InSe ve InSe:Sn, 0-60 dak (dakika) zaman araligin
da, 10 dakikalik zaman artiglartyla 50°C
sicakliktan ~ baglanarak =~ 50°C’lik  sicaklik
artislariyla yanma sicakligina gelinceye kadar
tavlanmiglardir. Tavlama i¢in kullanmilan firin 0O-
1200°C sicaklik araliginda calismaktadir. InSe
icin yanma sicaklig1r 300°C iken, InSe:Sn i¢in bu
sicaklik 350°C’dir. InSe i¢in 300°C max
tavlanabildigi sicakliktir numune bu sicakliktan
sonra yanmistir, InSe:Sn i¢inde aymi durum
350°C de ortaya cikmistir.  Yariiletken
kristallerimizin kalinlig1 ise 638 um’dir.

2.3. Teori

Madde ve elektromanyetik radyasyon etkilesmesi
sonucu meydana gelen sogurma ve sagilma
olaylarimin, daha iyi bir sekilde agiklanmasinda
tesir kesitleri, sogurma ve sa¢ilma katsayilari
onemli rol oynamaktadirlar. Literatiirde birgok
calismada; insaat malzemeleri, metal alasimlar,
mineral numuneler, kemik, kas ve yag gibi
biyolojik numuneler icin kiitle sogurma, lineer
azaltma, transmisyon katsayilar1 i¢in dogru
olciimler aranmustir. Iletilen 1s1in  azaltilmasi
Olciilerek kiitle azaltma katsayilar1 deneysel olarak
elde edilebilir. Bu metot Beer-Lambert esitligi
denilen bir ifadeyle tanimlanir. Radyasyonun
siddetinde meydana gelen azalma sogurucu
malzemenin kalinlig1 (t) ile orantilidir.

Baslangigtaki siddeti 1, olan elektromanyetik
radyasyonun bir sogurucu tabakasindan gectikten
sonraki | siddeti,

I = IO 'e_“t

1)

_ In(lp/D)
Tt

)

Burada p (cm™) lineer sogurma katsayisi, I/Io oran

ise transmisyon faktdri veya transmisyon
katsayis1 (T) adin1 alir.

3. Bulgular ve Tartisma

Yariiletken malzemelerin  veya  kristallerin
kusursuz olmasi miimkiin degildir. Malzeme

icerisinde kirlilik atomlar1 veya orgii kusurlar
bulunabilir.  Kirlilik atomlar1  veya  Orgi
kusurlarinin  etkisini minimuma indirmek i¢in
kristal gibi bir madde veya devre elemani isiya
tabi tutulmaktadir. Tavlama islemi, denilen bu
islem sonunda, yapidaki atomik diizensizlikler
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azalir ve daha diizenli bir faz olusur.
Yariiletkenlerin tavlanmasi, malzemeler tizerinde
farkli etkiler olusturmaktadir ki bu etkiler, su
sekilde siralanabilir. Birincisi; yliksek sicaklik-
larda, yariiletken maddeler katkili karakteristigini
kaybederek, daha c¢ok asal yariletken gibi
davranmaya baglar. Ciinkii asal tasiyict konsan-
trasyonu sicakligin kuvvetli bir fonksiyonudur.
Ikincisi; yariiletkenlerde sicakliga bagli olan
tagityict mobilitesini  etkiyen fonon veya orgii
sacilmast ve iyonize olmus kirlilik sagilmasi
olabilir. Bir yariiletken kristaldeki atomlar, mutlak
sifirin {izerindeki sicakliklarda belirli bir termal
enerjiye sahiptirler ve bu enerji nedeniyle kristal
icinde Orgli atomlar1 Orgii pozisyonu civarinda
rasgele  titresim  hareketi  yaparlar.  Orgii
titresimleri milkemmel periyodik potansiyel fonk-
siyonunda bir bozulmaya sebep olur. Ugiinciisii;
oda sicakligindan daha yiiksek sicakliklara (> 300
K) ¢ikildiginda asal tasiyici konsantrasyonu artar
ve iletkenlikle birlikte elektron konsantrasyonu
baskin olmaya baglar. Doérdiinciisii; asal tastyici
konsantrasyonu ve Fermi enerji seviyesi sicakligin
kuvvetli bir fonksiyonudur.

Sicaklik  artisiyla  birlikte  asal  tasiyici
konsantrasyonu artar ve Fermi enerji seviyesine
yaklagsacak sekilde hareket eder. Yiiksek
sicakliklarda, yariiletken =~ madde katkili
karakteristigini kaybetmeye ve daha c¢ok asal
yariiletken gibi davranmaya baglar. Besincisi ise;
kristaldeki atomlar sicakligin bir fonksiyonu
olarak termal enerjiye sahiptirler. Bu termal
enerji, atomlarin denge oOrgii noktasi civarinda
rasgele titresmesine sebep olur. Bu rasgele termal
hareket, atomlarin  miikemmel  geometrik
dizilimini bozar veya diizenli dizilmis atomlar
arasindaki mesafenin rasgele degismesine de
sebep olabilir. Bu 6rgii kusuru olarak adlandirilir
(Neamen, 2003).

Lineer sogurma katsayilarinin tavlama sicakligi ve
tavlama siiresine gore degisimlerinin deneysel
degerleri; Sekil 4-10’da verilmistir. InSe ve
InSe:Sn kristallerinin lineer sogurma
katsayilarinin, tavlama siiresinin artisiyla genelde
arttig1 belirlenmistir.

Tavlama sicakligt dikkate alindiginda, InSe
kristali i¢in 40. dakika ve 300 °C‘ de; InSe:Sn
kristali i¢in ise 60. dakika ve 350 °C’de lineer
sogurma katsayilarinin maksimum degere ulagtigi
belirlenmistir. Normal sartlarda kalinlik arttikca
azalan lineer sogurma katsayisimin, bu tek
kristaller i¢in kalinlik degistirilmeksizin, belirli
sicaklik ve siirelerde tavlama yapildiginda
tavlama siiresi degisimiyle arttig1 gdzlenmistir.
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Sekil 4. InSe i¢in tavlama siiresi ile lineer
sogurma katsayis1 degisimi
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Sekil 5. InSe:Sn icin tavlama siiresi ile lineer
sogurma katsayis1 degisimi
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Sekil 6. InSe kristalinin farkli tavlama
sirelerindeki  lineer sogurma  katsayilarinin
tavlama sicakligiyla degisimi
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Sekil 7. InSe:Sn kristalinin farkli tavlama
siirelerindeki  lineer sogurma katsayilarmin
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Sekil 8. InSe ve InSe:Sn kristallerinin 200 °C
tavlama sicakligindaki lineer sogurma

katsayilarinin tavlama siiresiyle degisimi
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Sekil 9. InSe yariiletken kristalinin 50 °C ve
InSe:Sn kristalinin 350 °C tavlama sicakligindaki
lineer sogurma katsayilarinin tavlama siiresiyle
degisimi
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Sekil 10. InSe kristalinin 100 °C ve InSe:Sn

kristalinin 300 °C tavlama sicakligindaki lineer
sogurma katsayilarinin tavlama siiresiyle degisimi

4. Sonuc¢
Calismada elde edilen bulgular  dikkate
alindiginda,  Bridgman/Stockbarger =~ metodu

kullanilarak biiyiitiilmiis InSe ve InSe:Sn yari-
iletken kristallerinin uzun tavlama siiresi ve
yiiksek tavlama sicakliklarina ¢ikildiginda genelde
daha sogurucu hale geldikleri sonucuna vara-
biliriz. Bu durum bize, uzun tavlama siiresi ve
yiiksek tavlama sicakliginda yapilan tavlamanin
numunenin kristal yapisinda, yapisal olarak
homojenligin artmasina sebep oldugunu disiin-
diirmektedir. InSe ve InSe:Sn kristallerinin 0-60
dakika tavlama siirelerinde bazi sicakliklar igin
benzer degisimleri Sekil 8, 9 ve 10’dan goriilmek-
tedir. Ozellikle Sekil 9 incelendiginde InSe ve
InSe:Sn i¢in 40. dakikada lineer sogurma katsayi-
lar1 hemen hemen kesisecek kadar yakin degerler
almaktadir. Bu durum InSe (50 °C) ve InSe:Sn
(350 °C) i¢in, farkli tavlama sicakliklari ve ayni
tavlama siiresi (40 dak) icin lineer sogurma
katsayisinin ayni degisimi veya karak-teristigi
gosterdigi sonucunu ortaya ¢ikarmaktadir. Bagka
bir deyisle bu tavlama siiresi ve 350 °C sicaklik
icin InSe:Sn, katkisiz InSe gibi davranmistir.
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