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Oz

Bu ¢aligmada, sol-jel yontemi kullanilarak cam alt tabakalar izerinde katkisiz ve Zn katkili CuO (Zn:CuO ile belirtilmistir) heteroyapilar biyttuldd.
Cinko konsantrasyonunun, ince filmlerin yapisal, optik ve elektriksel 6zellikleri Gizerindeki etkisi analiz edildi. Filmlerin kompozisyonu ve morfolojisini
aragtirmak igin X 1gim1 kirmim (XRD) analizi ve Alan-emisyon taramali elektron mikroskobu (FE-SEM) kullanildi. Optik dzellikler UV-Gorunir bolge
(UV-Vis) ve Fotoluminesans (PL) spektroskopisi Ol¢limleriyle tanimlandi. Optik bant araligi enerjilerinin Zn katkilamasina bagh oldugu bulundu.
Sonuglar, Zn katkilamanin CuO filmlerin yapisal, elektriksel ve optik 6zelliklerini glcli bir sekilde etkiledigini gdsterdi.

Anahtar Kelimeler: Zn:CuO yariletken ince film, Heteroyapt, iletim

The Structural, Optical, Photoluminescence and Transport Properties of
Zn:CuO Heterostructures

Abstract

In this study, pure and Zn-doped CuO (denoted by Zn:CuO) heterostructures have been grown on glass substrates using the sol-gel method. The effect
of zinc concentration on structural, optical and electrical properties of thin films has been analyzed. The X-ray diffraction (XRD) analysis and field
emission scanning electron microscopy (FE-SEM) have been used to investigate the composition and the morphology of the films. Optical properties
have been characterized by UV-Visible (UV-Vis) and Photoluminescence (PL) spectroscopy measurements. The optical band gap energies have been
found to be dependent on Zn doping. Consequently, it is observed that Zn doping have strong effect on microstructure, optical and electrical properties
of copper oxide thin films.
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1. Giris

Yeni yariletken malzemelerin gelistirilmesi ve ylksek kalitede malzemelerin Uretilmesi optik, elektronik,
manyetik, bilgisayar, kimyasal ve mekanik alanlarimi ilgilendiren endstrilerde biylk bir 6neme sahiptir [1]. Bu
alanlardaki teknolojik gelismeler, yariiletken malzemelerin sahip oldugu elektronik, optik ve yapisal Ozelliklerinin
bilinmesiyle hiz kazanmaktadir. Son yillarda nanoyapili metal oksit yariiletken malzemeler, éne ¢ikan fiziksel 6zellikleri
ve elektronik ve optoelektronik tabanli yariiletken cihaz teknolojilerindeki genis pratik uygulamalarindan dolay1 pek ¢ok
arastirma gurubunun ilgi alanini olusturmaktadir [2].

Literatlrde, metal oksitler, 6rnegin SnO,, TiO,, In,03, ITO, Ga;03, ve ZnO nanoyapilar olarak incelenmistir
[3,4]. Bircok metal oksit malzeme arasinda bakir oksit (CuO), direkt bant aralik enerji degeri yaklasik 2 eV civarinda olan
Onemli bir p-tipi yariiletkendir [5]. Son zamanlarda, bakir oksit (CuO) ince filmler elektriksel ve optiksel 6zelliklerinden

dolay1 birgok arastirmacinin ilgi odagi olmustur [6]. Bakir kaynagmm dogada bol miktarda bulunmasi, diisiik Gretim
1
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maliyetine sahip olmasi ve zehirli olmamasi gibi avantajli 6zellikleriyle CuO ince filmler, giines enerjisi uygulamalari,
diyot fabrikasyonlari, lityum iyon pilleri, elektrokimyasal hiicreler, stperiletkenler, fotovoltaik, nanoelektronik,

spintronik, gaz sensorleri gibi birgok uygulama alaninda tercih edilmektedir [7-9].

CuO ince filmlerin biyutulmesi icin puskirtme [10], kimyasal buhar biriktirme [11], molekiler 1sin epitaksi
[12], sprey piroliz [13] ve sol-jel [14] gibi teknikler kullanilmaktadir. Bu teknikler arasinda, sol-jel teknigi ¢ok basit,
diisik maliyetli ve nanopar¢acik CuO'nun hazirlanmasi icin potansiyel olarak kullanilan, 6zel kurulum gerektirmeyen
basit bir tekniktir. Bunun yaninda, daldirma ile kaplama biyuk yiizeyleri kaplamak icin etkili bir yontemdir [8]. Farkli
yontemlerle blyitulen bu filmlerin yapisal, elektriksel ve optik 6zellikleri, hall katsay1, yuk tasiyici konsantrasyonu,
hareketlilik ve iletkenlik / 6zdirenc gibi 6zellikleri aragtirilmaktadir [15,16]. Geligsen teknolojideki ihtiyaca gore, farkli alt
tabakalar Gzerine farkli Uretim metotlartyla ve farkli katki elementleriyle daha kaliteli ince film Gretim ¢alismalar1 devam
etmektedir.

Bu ¢alismada, sol-jel yontemi ile blyutiilen katkisiz ve %3, %5, %7 ve %10 M oranlarinda Zn:CuQO heteyapilarda

katkilamanin yapisal, optiksel ve elektriksel 6zellikler Gzerine etkisi incelenmektedir.
2. Materyal ve Metot

Deneylerde kullanilan kimyasal maddeler Merck, Fluka, ve Sigma—Aldrich firmalarindan ticari olarak alindi ve
herhangi bir saflastirma islemi uygulamadan kullanildi. Uretilen ince filmlerin yapisal 6zellikleri Bruker-AXS D8-
Advance difraktometre ile oda sicakliginda ve 30°< 26 < 70°ag¢1 araliginda incelendi. Optiksel gecirgenlik ve absorbans
ozellikleri icin UV 6lcimleri Perkin EImer Lambda35 UV-Vis spektrometre ile yapildi. Fotoliiminesans spektrumu Perkin
Elmer LS 55 molekiiler florometre ve Andor Solis SR 500i-BL model spektrometre ile oda sicakliginda elde edildi. ince

filmlerin ylizey morfolojileri Carl Zeiss, SUPRA-55 alan emisyonu taramali elektron mikroskobu (FESEM) ile incelendi.

2.1 Katkisiz ve Zn Katkih CuO ince Filmlerin Uretimi

Kaliteli ince filmlerin Gretilmesi icin alt tabaka temizligi gok énemlidir. 75x25 mm’lik mikroskop camlar1 10
dakika streyle ultrasonik temizleme banyo icginde sirasiyla %20 seyreltik H.SO4 ¢Ozeltisi, etanol ve deiyonize su ile
temizlendi. Bu islem 2 kez tekrarlandiktan sonra cam alt tabakalar firinda kurutuldu. Katkisiz ve Zn katkili CuO ince
filmleri sol-jel yontemi ile sentezlendi. CuO filmi icin 50 ml etanol icerisinde 1.25 g bakar (1) asetat monohidrat ¢ozuldu.
Hazirlanan ¢ozelti manyetik karistiricida 30 dakika karigtirildi. Daha sonra, ¢oziintrliigi arttirmak igin ¢dzeltiye 3 ml
trietanolamin ilave edildi. Homojen bir ¢ozelti elde edebilmek icin 2 saat daha karistirild: ve bir glin beklemeye birakildi.
Jel haline gelen ¢ozelti icine temiz alt tabaka oda sicakliginda daldirilip ¢ikarildi ve 30s oda sicakliginda bekletildi. Bes
daldirma islemi sonrasinda film kapl alt tabakalar 350 °C de 45 dakika tavlandi. Benzer sekilde %3, %5, %7 ve %10 M
oranlarmda Zn katkili CuO ince filmler icin bakir (1) asetat monohidrat (1.25 g) ve ¢inko asetat dihidrat 50 ml etanol

icinde ¢cozuldul ve benzer sekilde sol-jel akis diyagrami izlenerek filmler buyttaldu (Sekil 1).
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3. Bulgular
3.1 Yapusal ozellikler

Katkisiz ve %3, %5, %7 ve %10 M Zn katkili CuO heteroyapilarin XRD desenleri Sekil 2°de gérulmektedir.
CuO filminin kirmim desenleri incelendiginde monoklinik bir yapiya sahip oldugu gorulmektedir. CuO filmine ait
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icindedir [17-19].
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Sekil 2. Katkisiz ve Zn katkili CuO ince filmlerin XRD desenleri
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XRD orneklerinin ortalama kristalit boyutunu (D) hesaplamak icin Debye Scherrer esitligi kullanilmistir.
Uretilen filmlerin mikro-gerilme () ve dislokasyon yogunluk () parametreleri sirastyla (2) ve (3) esitlikleri kullanilarak
elde edilmistir [20,21].

0.942

@ = )

B cos @
Burada A(1.5418A) X-1sm1n dalga boyu, B radyan olarak yar1 pik genisligi ve 0 pikin maksimum siddet degerine

karsilik gelen agiy1 gdsterir.
1
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Bu esitlikler yardimiyla hesaplanan kristalit boyutu ve pik yar1 yiikseklik genisligi, dislokasyon yogunlugu (3)

ve mikro-gerilme (¢) parametreleri Tablo 1’de verilmistir. Burada dislokasyon yogunlugu (3); bir malzemenin belli bir
kisminda bulunan dislokasyonlarin sayisinin bir 6lgustdir Kigik (8) degerleri malzemelerin iyi kristallestigini
gostermektedir. Elde edilen dislokasyon yogunlugu (8) ve mikro-gerilme (¢) ile kristalit boyutu degerleri ters yonde tavir
sergilemektedir. CuO ve Zn:CuO odrneklerinin ortalama kristali boyutu 29 nm araliginda oldugu bulundu. Kristalit boyutu,
dislokasyon yogunlugu ve mikro-gerilme arasindaki bu ters iligski Sekil 3'te gosterilmektedir. Pargacik boyutu yaklagik %
3'e kadar artar ve (%5-10) arasinda agamali olarak azalir. Dislokasyon yogunlugu (8) ve mikro-gerilme (¢) kristalit
boyutlarinin artmast ile azalir, kristalit boyutlarinin azalmas: ile artar. Daha biyik yarigapa sahip bir atom katkilamak,
parcacik boyutunu belli bir katkilama oranina kadar artirabilir. Bu orandan daha fazla katkilama yapmak ise, daha blyiik

pargaciklari kirabilir ve bundan sonra kristalit boyutu asamali olarak azalacaktir [22].

Tablo 1. Katkisiz ve farkli oranlarda Zn katkili CuO filmlerinin, pik yar yilkseklik genislik (FWHM),
kristalit boyutu (D), dislokasyon yogunlugu (8) ve mikro-gerilme (g) parametreleri.

Ornek Pik Yanr1 Yukseklik Genisligi D 8 (10% gizgi/m?) £
(FWHM) (derece) (nm) Dislokasyon Yogunlugu Mikro Gerilme
CuO 0.3664 23.77 1.7699 1.5231x10°3
(%3) Zn:CuO 0.2336 37.45 0.7130 0.9667x10°
(%5) Zn:CuO 0.2892 30.12 1.1023 1.2019x10°3
(%7) Zn:CuO 0.3028 28.77 1.2081 1.2583x1073
(%10) Zn:CuO 0.3347 26.02 1.4770 1.913x10°




Nevsehir Bilim ve Teknoloji Dergisi (2019), 8(1) 1-13

2,0' -
2 & ™ el . e
36 2 ' 36
1,8+ © 1,64
o~ R34 X = R34 X
=) o ) 7}
< 1,64 s 2 14 / 32
E et > B 3
= L . —h” 30
5 N—o 30% > 1 \__-o [ 2
‘g 128 2 § 15 L28 2
2 129 — 63 8 ~ 26 3
= 0 \ / =
= 0,8
w \ / -
104 @ G A ’ e
T T T T T 22 0,6 T T T T T 22
0/00 %3 OA)S 0A7 0/01 0 %0 0/03 %5 %7 o/l‘.‘1 0
% Zn %n

Sekil 3. Katkisiz ve Zn katkili CuO ince filmlerin Mikro-Gerilme kristalit boyutu ve dislokasyon yogunlugu kristalit boyutu karsilagtirmalari.

3.2 Morfolojik Ozellikler

Katkisiz ve Zn katkili CuO heteroyapilarin SEM kullanilarak elde edilen ylizey gorlntileri Sekil 4’de
verilmektedir. CuO filmlerin katkisiz ve Zn katkist sonrasinda yuzey morfolojisindeki degisimi incelemek igin yuzey
goruntuleri 400.000 kez bityiitillmistir. Katkisiz CuO filminin goruntust incelendiginde, tanecikler siki paketlenmis,
hemen hemen homojen olarak dagilmistir ve tanecikler yaklasik dairesel ve oval seklindedir. Bu tanecikler arasindaki
mesafeler oldukca dar goriinimdedir ve tanecik boyutu yaklasik olarak 28 nm civarindadir. Sekil 4’de goriildigi gibi, Zn
katki orani arttikga degisik morfolojiler gérilmektedir ve ylizey diizgiinliigii katki oranmin artmasiyla artmaktadir.
Ayrica, tanecik biyiikliginiin artan katki konsantrasyonu ile arttigi gérilmektedir. Taneciklerin boyutlar1 24-35 nm
araliginda degismektedir. Ayrica, SEM gorintilerinde tanecikler siyah, gri ve beyaz tonlarda olup yer yer bosluklardan
kaynaklanan siyah renkli bélgeler de gorulmektedir. Taneciklerin siki bir formda olmasi, iri tanecik ve asir1 bosluklara
hig rastlanilmamis olmas1 Zn atomunun kristal yapiya ok iyi bir sekilde girdigini gostermektedir. ince film biiyiitmesinde
tavlama sicakligi 6nemlidir. Yeterince yilksek tavlama sicakliginda atomlar yuzeye yayilmak icin yeterli enerjiye
ulagmaktadir ve tanecikler belirli bir dogrultuda dizilerek tanecik yigilmasini olusturmaktadir. Ayni etki, literatiirde

gozlenmistir [23].
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Sekil 4. (a) Katkisiz, (b) % 3, (c) % 5 ve (d) % 7 (e) %10 Zn katkili CuO ince filmlerin SEM goriunttleri

3.3 Optik Ozellikler

Katkisiz ve farkli oranlarda Zn katkili CuO ince filmlerin oda sicakligindaki optik gecirgenlik dl¢timleri UV-
VIS spektrometresi ile yapildi. Uretilen CuO ve Zn:CuO filmlerinin gegirgenlik ve sogurma spektrumlar1 Sekil 5 ve 6’da
verilmektedir. Zn:CuO filmleri uzun dalgaboylarina dogru saydam malzemeler olarak davranig gostermektedir. Elde
edilen filmlerin 800-900 nm dalgaboyu araliginda yaklasik %40-82 civarinda optik gegirgenlige sahip oldugu ve Zn katki

orani artik¢a saydamlik 6zelliginde ve dolayisi ile gegirgenlik siddetinin azaldig1 gorilmektedir.
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Sekil 5. Katkisiz ve farkli oranlarda Zn katkil: CuO ince filmlerin gecirgenlik spektrumu
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Sekil 6. Katkisiz ve farkli oranlarda Zn katkili CuO ince filmlerin sogurma spektrumu

UV - Vis spektroskopisi, yar1 iletken malzemelerin enerji boslugunu bulmak i¢in dnemli yontemlerden biridir.
Elde edilen malzemelerin enerji araligi, katkilanan malzeme nedeniyle olusan kristal kusurlarina bagh olarak degisir.
Ayrica malzemenin 15181 sogurmasi ise, safsizlik merkezleri, parcacik biiyiikligii, oksijen bosluklari, mikro-zorlanma, yer
degistirme yogunlugu ve filmlerin kalinlig1 gibi ¢esitli faktorlere baghdir [22]. Sekil 6 'dan goriildiigi gibi Zn:CuO
filmlerinin sogurma kenarmim CuO ile karsilastirildiginda daha uzun dalga boyuna (kirmizi kayma) dogru hafifce kaydigi
gozlenmistir. Zn:CuO'daki bu kirmizi kayma iki faktoriin baglanabilir: (i) ikincil elektronik durumlarm Zn*2 katkisi ile
ve elektronun kismen yasak valans bandi ve iletkenlik bandi arasinda gegisine yol agmasi; (ii) Cu ve O atomlarinin serbest

s- veya p-tipi bant elektronlar1 arasindaki s, p-d spin degis-tokus etkilesiminden kaynaklanabilir [22].

Uretilen CuO ve Zn:CuO filmlerinin optik bant aralig1 belirlemek igin “Tauc” denklemi kullanilmustir [19,20,22]:

(@ah)V/™ = A(hv — €) (1)
Bu denklemde; a absorpsiyon katsayisi, A enerjiden bagimsiz sabit, h Planck sabiti (6.626x10% J s), v foton frekans ve
Eg valans bandi ile iletkenlik band1 arasindaki optik bant araligi (eV) ve n yariiletkenlerin optik gegisi i¢in tanimlanmustir.
Denklem 1 e gére, CuO ve Zn:CuO filmleri igin (a¢hv)? ~ (hv) grafikleri gizilerek Sekil 7° de gosterilmistir. Bu grafiklerin
dogrusal kismimin enerji eksenine (ahv)?=0'da kestigi noktada Eg enerji araliklar: belirlenmistir. Bu enerji degerlerinden,
Zn:CuO filmlerinin katkisiz CuO filmi icin 2.24 eV; %3 Zn ilavesi icin 2.17 eV, %5 Zn ilavesi icin 1.91 eV, %7 Zn
ilavesi icin 2.06 eV ve %10 Zn ilavesi icin 1.74 eV degerleri belirlenerek Zn konsantrasyonuna bagli Eg degerleri Tablo
2 ve Sekil 7’ de verilmistir. CuO ve Zn katkili CuO malzemeleri icin benzer davranis sergileyen daha 6nce rapor edilmis
sonuclar karsilastirilabilir [19,22]. Sekil 8’de artan Zn konsantrasyonuna bagli olarak filmlerin bant aralik degerlerinin
azaldig1 gorulmektedir. Optik bant aralik enerji degerlerindeki bu degisiklik artan oranlarda Zn katkilamasi ile Zn:CuO
filmlerin kristal yapilarindaki degisimin bir sonucudur. Nano Olcekte degisen boyut dogrudan optik Ozellikleri

etkilemektedir. Diisiik boyutlarda ortaya ¢ikan kuantum sinirlama etkisi hazirlanan filmlerin enerji aralig alt seviyelerin
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olusumunu saglar ve bu seviyelerinde yarilmalara ve ayrigmalara yol agar. Sonug olarak degisen boyut farkli bant aralig:

degerlerini ortaya ¢ikarmigtir [19].
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Sekil 7. Katkisiz ve farkli oranlarda Zn katkili CuO ince filmlerin optik bant aralig

CuO'nun bant aralig1, artan Zn katkilama konsantrasyonuyla beklendigi gibi yaklasik % 5'e kadar diismektedir.
Safsizlik atomlari bant yapisina bazi enerji seviyeleri eklediginden ve O atomunun-metal iyonlarinin gucli p-d etkilesimi
nedeniyle, optik bant aralig1 azalir. letkenlik elektronlarinin sagilmasi, yilksek konsantrasyondaki safsizlik atomlarinin
varligi ve kristalin igindeki alanin degismesi nedeniyle bir miktar artacaktir [24]. Bu nedenle, optik bant araligi, %5’
den %7'lik katkilama konsantrasyona kadar artmaktadir. Daha fazla katkilama yapildiginda Zn iyonlari tarafindan olusan
safsizlik seviyeleri artacak, bu ara seviyeler arasindaki elektronik gegisi ve valans bandinin 1g1k emilimini degistirecektir.
Bazi kusurlar bant araligi kusurlarina neden olacaktir ve O atomu ve Zn iyonlari arasinda glglu p-d etkilesimleri meydana

getirecektir. Boylece %7 katki konsantrasyonunun lizerinde optik bant aralig1 azalacaktr.

Tablo 2. Katkisiz ve farkli oranlarda Zn katkili CuO Optik bant aralig: ve direng degerlerinin katkilama ile degisimi

Arnek Optik b(:{l/i; araligy (I?;r;r;%
CuO 2.24 12.00
%3 Zn:CuO 217 7.35
%5 Zn:CuO 191 5.35
% 7 Zn:CuO 2.06 4.01
%10 Zn:CuO 1.74 2.95
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3.4 Fotoliiminesans Ozellikler

Katkisiz CuO ve farkli oranlarda Zn katkisiyla blyutilen filmlerin oda sicakliginda ve (3.56 eV) 349 nm dalga
boylu UV 15181 ile uyarildiginda elde edilen fotoluminesans emisyonu spektrumlari Sekil 9” da gosterilmektedir. Katkisiz
CuO filmi (2.76 eV) 450 nm’de tek emisyon bandi verirken, katkili Zn:CuO filmleri (2.34 eV) 530 nm ve (1.79 eV) 695
nm’de Zn iyonlarma ait iki emisyon band: vermektedir. Bu pikler uyarma sonucu elektron-bosluk ciftinin yeniden
birlesmesiyle olusan, yakim bant kenar1 emisyonunu gostermektedir [25]. 2.34 eV' da bulunan pikin siddeti, 1.79 ¢V’ da
bulunan pikin siddetine kiyasla daha yuksektir. 2.34 eV' da yer alan bu pik, tim filmler icin bant aralig1 ge¢islerinden
kaynaklanmaktadir [26]. Ayrica, CuO ince filmine yapilan Zn katkis1 yeni emisyon merkezleri olusturarak farkli emisyon
bantlarina sebep olmaktadir [27]. %Zn katkilama konsantrasyonu arttik¢a, bantlarm konumunda degisme olmaksizin
emisyon siddetlerinde degismeler gozlenmistir. Emisyon bantlarinin siddeti kuvvetli olarak %Zn konsantrasyonuna
baglidir. % 3 ve %5 Zn katkisi ile Zn:CuO, katkisiz CuO’ den daha siddetli emisyon sergilerler. Katkilama orani daha da
artirildiginda %7 ve %10 konsantrasyonlarmda emisyon siddetlerinin azaldigr gorulmektedir (Sekil 9). Emisyon
siddetinin s6numlenmesi ince filmlerde bazi 1simasiz gecislerle meydana gelen elektron-bosluk ¢iftlerinin yeniden
birlesmesi durumuyla agiklanabilir. CuO filmlerine %3-5 konsantrasyonlarinda Zn katkilamasi yapildiginda, O ve Cu
atomlarin1 paylasan arayer bolgelerinde O boslugu kusurlar1 azalacak ve emisyon siddetinde artma meydana
gelecektir. %2Zn katkilama orani daha da artirildiginda emisyon siddetinin azalmasi dejenere elektronlarla ilgili 1simasiz
Auger elektron-bosluk ciftinin yeniden birlesme islemiyle agiklanabilir. Elektron-bosluk ciftinin yeniden birlesme
islemiyle salinan enerji bagka bir elektron tarafindan sogurulur ve bu enerji fononlar tarafindan yayilir. %Zn katkilama
konsantrasyonunun daha da artmastyla birlikte, Auger islemi 6nemli hale gelir ve emisyon siddeti azalir. Ote yandan, %Zn
katkilama konsantrasyonu yiiksek oldugunda ise safsizlik kimeleri, filmlerin ismim verimliligini smirlayabilir ve

emisyon siddetinde azalamaya neden olabilir [28].
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Sekil 9. (a) Katkisiz CuO ince filmin fotoliiminesans spektrumu (b) Farkli oranlarda Zn katkili CuO ince filmlerin fotolliminesans spektrumlari

3.5 Elektriksel Ozellikler

Katkisiz CuO ve farkli oranlarda Zn katkisiyla buydtilen filmlerin elektriksel o6zellikleri dért nokta
konfigurasyonda Van der Pauw metodu [29] ile oda sicakhiginda Sl¢iilmiistiir, molar konsantrasyona olan bagimliligi
Sekil 8 ve Tablo 1'de verilmistir. Tablo 1'den goriildiigii gibi, Zn-katki miktari arttikga, CuO filmlerinin direnci
azalmaktadir. CuO nanoyapilarda, Zn?* iyonlar1 Cu?* iyonlarmin yerine gectiklerinde iki serbest elektron verdigi icin, Zn,
onemli dondr roli oynar. Bu serbest elektronlar tasiyici konsantrasyonunun artmasima neden olur ve bdylece direncte bir
degisiklige neden olur. Kristalit boyutunun artmasi, tane sinirlar1 yogunlugunda bir artisa yol agmaktadir. Elektrik
direncinin, kristalit biytikliigiiniin artmasiyla birlikte artmasi, iletim mekanizmasinin tane smir sagilmasi tarafindan

yonlendirildigini gosterir. Benzer sonuglar literatuirde rapor edilmistir [30,31].

4, Tartisma ve Sonug

Katkisiz ve farkli Zn konsantrasyonlarma sahip CuO filmler sol-jel yontemi kullanilarak cam alt tabakalar
tizerinde hazirlandi. CuO ince filmlerin yapisal, optik ve elektriksel 6zelliklere Zn katkisinin etkisini arastirmak igin, X-
Isi1 kirmmmmi (XRD), UV-Goérunir bélge spektroskopisi (UV-Vis), Alan-emisyon taramali elektron mikroskobu (FE-
SEM), Fotoluminesans (PL) ve elektriksel 6lgiimler yapildi. Tum filmler, monoklinik kristal yapiya sahip polikristal CuO
faz1 sergiledi. SEM analizinden, filmlerin iyi kristallenme ve puriizsiiz bir morfoloji gosterdigi gozlendi. Ayrica, tanecik
biiyiikliigiiniin artan katk1 konsantrasyonu ile arttigi gortldi. UV analizinden, Zn:CuO filmleri uzun dalgaboylarina dogru
saydam malzemeler olarak davranig gosterdigi, 800-900 nm dalgaboyu araliginda yaklasik %40-82 civarinda optik
gecirgenlige sahip oldugu ve Zn katki orani artikga saydamlik 6zelliginin ve dolayis ile gegirgenlik siddetinin azaldigi
gOruldi. Zn:CuO filmlerinin sogurma kenarinin CuO ile kargilastirildiginda daha uzun dalga boyuna (kirmizi kayma)
dogru hafifce kaydig1 gozlendi. PL analizinden, katkisiz CuO ve farkli oranlarda Zn katkisiyla buydtilen filmlerin oda
sicakliginda ve (3.56 eV) 349 nm dalga boylu UV 15181 ile uyarildiginda, katkisiz CuO filmi (2.76 eV) 450 nm’de tek
emisyon bandu verirken, katkili Zn:CuO filmleri (2.34 eV) 530 nm ve (1.79 eV) 695 nm’de Zn iyonlarina ait iki emisyon
band1 verdigi gozlendi. Sonuglar, Zn katkilamanin CuO filmlerin yapisal, elektriksel ve optik Ozelliklerini gtigli bir
sekilde etkiledigini gosterdi. Bu ¢aligmada incelenen, ince filmler, optik ve optoelektronik endistrilerinde olas1 potansiyel

uygulamalara sahip olabilir.
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Extended Abstract

Introduction

The development of new semiconductor materials and the production of high-quality materials have a great
importance in the industries of optical, electronic, magnetic, computer, chemical and mechanical fields. [1]. Technological
developments in these fields are gaining momentum by knowing the electronic, optical and structural properties of
semiconductor materials. In recent years, nanostructured metal oxide semiconductor materials have been the area of
interest for many research groups due to their outstanding physical properties and extensive practical applications in
electronics and optoelectronic based semiconductor device technologies [2].

In the literature, metal oxides such as SnO, TiO., In,Os, ITO, Ga,03, and ZnO nanostructures were examined
[3,4]. Copper oxide (CuO) among many metal oxide materials is an important p-type semiconductor with a direct band
range energy value of around 2 eV. [5]. Recently, copper oxide (CuO) thin films have been the focus of attention of many
researchers due to their electrical and optical properties [6]. CuO thin films with its advantageous properties such as the
abundance of copper in nature, low production costs and non-toxicity, in many applications such as solar applications,
diode fabrications, lithium ion batteries, electrochemical cells, superconductors, photovoltaic, nanoelectronics, spintronic,
gas sensors are preferred [7-9].

Techniques such as spraying [10], chemical vapor deposition [11], molecular beam epitaxy [12], spray pyrolysis
[13] and sol-gel [14] are used to grow CuO thin films. Among these techniques, the sol-gel technique is a very simple,
low-cost and simple technique which does not require special installation, which is potentially used for the preparation of
nanoparticle CuO. In addition, dip-coating is an effective method for coating large surfaces [8]. Structural, electrical and
optical properties of these films, hall coefficient, carrier concentration, mobility and conductivity / resistivity properties
are investigated [15,16]. According to the need in developing technology, different production methods on different
substrates and production of better quality thin films with different doping elements are continuing.

In this study, pure and %3, %5, %7 and %10 M Zn-doped CuO (denoted by Zn:CuO) heterostructures which are
grown by sol-gel method, the effect of zinc concentration on structural, optical and electrical properties of thin films was
analyzed.

Method

The chemicals used in the experiments were commercially obtained from Merck, Fluka, and Sigma-Aldrich, and
were used without any purification. The structural properties of the thin films were examined with Bruker-AXS D8-
Advance diffractometer at room temperature and 30° < 26 < 70°angle range. UV measurements were made with Perkin
Elmer Lambda35 UV-Vis spectrometer for optical transmittance and absorbance properties. Photoluminescence spectrum
was obtained by Perkin Elmer LS 55 molecular fluorometer and Andor Solis SR 500i BL model spectrometer at room
temperature. Surface morphologies of thin films were analyzed with Carl Zeiss, SUPRA-55 field emission scanning
electron microscopy (FESEM).

Results and Discussion

Pure CuO films and different Zn concentrations have been prepared on glass substrates using sol-gel method. X-
ray diffraction (XRD), UV-Visible spectroscopy (UV-Vis), Field emission scanning electron microscopy (FE-SEM),
Photoluminescence (PL) and electrical measurements have been performed to investigate the effect of zinc doping on
structural, optical and electrical properties. The resulting films have showed good crystallization and smooth morphology.
All films have exhibited a polycrystalline CuO phase with a monoclinic crystal structure. From SEM analysis, the films
have shown good crystallization and smooth morphology. In addition, it is seen that the particle size increased with
increasing doping concentration. From UV analysis, Zn: CuO films behave as transparent materials towards long
wavelengths, have an optical transmittance of about 40-82% in the wavelength range of 800-900 nm, and as a result of
the Zn doping ratio, the transparency property and thus the transmittance intensity decrease. It is observed that the
absorption edge of Zn:CuO films slightly shifted towards longer wavelength (red shift) compared to pure CuO. From PL
analysis, when the films are excitation at room temperature and (3.56 eV) 349 nm wavelength UV light, the pure CuO
film gave a single emission band at (2.76 eV)450 nm, doped Zn:CuO films gave two emission bands of Zn ions at (2.34
eV) 530 nm and (1.79 eV) at 695 nm is observed. The results show that Zn addition strongly affects the structural,
electrical and optical properties of CuO films. Thin films examined in this study may have potential applications in optics
and optoelectronics industries.
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