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Oz: Bu calismada; Metal oksit bir malzeme olan TiO2’in yapisal ve optiksel ozelliklerinin incelenmesi iki asamada
gergeklestirilmigtir. Calismanin ilk asamasinda Sol-jel metodu kullanilarak katkisiz ve demir (Fe) katkili TiO2 ince filmler p-
tipi Silisyum (Si) alttaglar {izerine biiyiitiilmiistiir. ikinci asamada, biiyiitiilen ince film numunelerinin yapisal ve optiksel
ozellikleri incelenmistir. Hazirlanan numunelerin yapisal 6zellikleri X 1s1n1 kirim cihazi (XRD) ile incelenmis ve Fe katkili
TiO2 ince film numunelerinin faz yapisinin bilyiik oranda degistigi gorillmiistiir. Numunelerin optiksel 6zellikleri i¢in kirilma
indisi (n) ve soniim katsayisi (k) gibi optik 6zellikler incelenmis ve bu ozelliklerin cesitli ylizdelerdeki Fe katki oranina bagh
oldugu tespit edilmistir. Ayrica, ince film numunelerinin dielektrik sabitinin gergel (&71) ile sanal kisimlarinin (&;) ve a.c.

elektriksel iletkenlik (o) degerlerinin dielektrik kayiplarin bir fonksiyonu olarak artan voltajla arttig1 belirlenmistir.

Anahtar kelimeler: iki Bilesenli Metal Oksit Yari iletkenler, Dielektrik Ozellikler, Sol-Jel Metodu, Soniim Katsay1si
Fabrication Two Component Metal Oxide Semiconductors and Determination of Optic Properties

Abstract: In this work, structural and optical properties of TiO2 metal oxide thin films were examined in two sections. In the
first section of the work, undoped and Fe doped TiO: thin films were produced on a p-type silicon substrate using the sol-gel
method. In the second part, the optical and structural properties of the growth thin films were investigated. Structural properties
of the films were investigated using X-ray diffractometry (XRD) and it was seen that Fe dopant alters the structure of the films.
In the investigation of the optical properties, refractive index (n) and absorption coefficient (k) were assessed; it was illustrated
that such optic properties closely depend on the Fe doping rate. Real (g1) with imaginary (&;) parts and a.c. electrical
conductivity (o) of dielectric constant were determined which was found to be a function of electrical permittivity and showed
increasing trend with increasing voltage.
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1. Giris

Titanyum Dioksit (TiO.), fotokatalitik alanlarda genis bir kullanim alanina sahip olan yari iletken bir
malzemedir.TiO,, ti¢ farkli kristal yapiya sahiptir. Bunlar; brokit, anataz ve rutildir. Brokit formu ¢ok az
bulunmakla birlikte, fotokatalizér olarak da hemen hemen hi¢ kullanilmamaktadir. Anataz ve rutil, tetragonal
yapida iken brokit ise ortorombik yapiya sahiptir. Rutil, termodinamik agidan en kararli faz iken, anataz fazi daha
yiiksek fotokatalitik aktiviteye sahip ve birgok ¢alismada yaygin olarak kullanilmaktadir [1-4].

TiOy, yanict 6zelligi, kimyasal kararliligi, dstiin optik, elektrik ve antibakteriyel 6zelliklerinden dolayi
endiistride birgok kullanim alanina sahiptir. UV 15181 ile etkileserek suyun i¢indeki organik kirleticileri CO» ve
H>O’ya doniistiirerek zehirsiz hale getirir. Suyu temizleyebilme etkisi gosterir. Tiitlin kokusu, benzin kokusu gibi
buharlasan organik bilesikleri parcalayarak koku giderme ya da NOx, sigara dumani ile kirlenmis havayi
temizleme etkisine de sahiptir. Yagli egzoz gazlari ile kirlenen dis cepheler TiO2’nin anti statik, siiper oksidan ve
hidrofilik 6zelligi nedeni ile hava sartlarinin da yardimiyla kendi kendini temizleyebilme 6zelligi gdsterir. Bu
ozellik, yollarda temizlenmesi miimkiin olmayan ortamlarin yagmur, kar gibi dogal hava sartlar1 ile
temizlenebilmesini, magazalarda vitrinlerin, araglarda goriis agisin1 olumsuz yonde etkileyen kirli camlarinin
temizlenebilmesini saglar [5-7].

TiO,, 1850 °C gibi ¢ok yiiksek erime sicakligina sahip oldugu igin optik kaplama malzemesi olarak da
kullanilir. Yansitict filmler (AR) fotovoltaik devrelerde verimliligi artirdigindan giines pillerinin en ¢ok arastirilan
kisimlarindandir. Kirilma indisi farkli iki materyalden olusan bir sistemin ara ylizeyine gelen 1s1k, ortamlar
arasindaki kirilma indisi farklilifindan dolayr yansima kayiplarina ugrar. Yansima kayiplari 6nlemek igin,
kaplama maddesi olarak kullanilacak madde ile kaplanacak maddenin kirilma indisleri arasinda dogru bir iligki
kurulmalidir [8]. TiO2’in sicakliga duyarli optik devrelerde kaplama malzemesi olarak kullanilmasinin avantajlari;
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yiiksek sicakliklara dayanma giicii, goriiniir ve yakin goriiniir bolgede diisiik sogurma, dikkate deger termo-optik
etki, yiiksek kirilma indisine (626 nm’de n~2) sahip olma 6zelligi olarak siralanabilir [9].

TiO; iiretimi ile ilgili olarak RF sagtirma, ultrasonik sprey, kimyasal buhar depolama, darbeli lazer biriktirme,
DC magnetron ve sol-jel gibi bir¢ok ince film kaplama yontemleri kullanilmaktadir. Bu teknikler arasinda Sol-Jel;
kolay ve ekonomik olmasi nedeniyle ¢ok tercih edilenler arasindadir. Sol-Jel spin kaplama ydntemi; maliyet
etkinligi avantajinin yani sira cesitli alttaslar tizerindeki bircok bilesimin inceligi, basitligi, miitkemmel bilesim
kontrolii, homojenligi ve diisiik kristallesme sicakligi gibi belirgin avantajlara da sahiptir [10, 11].

2. Materyal ve Yontem

Katkisiz TiO; ve Fe katkili TiO, fotodiyotlar, p-Si alttaglar iizerine biyiitiildii. Numuneler hazirlanmadan
once, p-tipi Si alttaslarin tizerindeki kirlilikleri gidermek ve kristal yiizeyindeki piiriizleri ortadan kaldirmak i¢in
kimyasal temizleme iglemleri yapildi. P-Si tabakalar sirasiyla, 5 dk alkol ve 5 dk saf suda olmak {izere ultrosonik
banyo igerisinde bekletilip Azot gaz1 yardimyla kurutuldu. Bu islemden sonra, yaklasik 500 A kalinhiginda olan
yiiksek safliktaki Aliiminyum (Al) metali, 6x107 Torr' da termal buharlastirma sistemi kullanilarak Si' nin arka
tarafina buharlastirildi. Omik temasi olusturmak i¢in, numuneler kuru azot akisi altinda 5 dakika boyunca 570° C'
de tavlandi. ince film numunelerini hazirlamak igin, 0,5 M ginko asetat, 10 ml izopropanol (IPA) igerisinde
¢ozlindiiriildii. Cozeltiye, % 0,2 ve % 0,5 molar oranlarinda demir asetat ilave edildi ve 500 rpm' de manyetik
karistirict kullanilarak karistirildi. Cozeltiye dengeleyici olarak sivi etanolamin i¢inde tamamen ¢dziinen metalik
tuzlar ilave edildi. Daha sonra p-tipi Si alttaglar sirasiyla 5 dakika IPA ve saf su i¢inde tutulduktan sonra azot gazi
ile kurutuldu. Hazirlanan ¢ozeltilerle beraber, p-tipi Si tabakalar 30 sn 3000 devir/dk dondiirerek spin kaplama
yontemiyle igleme alindi. 150 °C sicakliginda 5 dk 1sitilan alttaglara firinda 450 °C’ de 1 saat tavlama islemi
uygulandi. Film hazirlama islemlerinden sonra oda sicakliginda ince filmlerin {izerine 100 mm kalinlikta 1 mm
ebatinda, Al/Cu Schottky/dogrultucu kontaklar olusturuldu.

Numunelerin  dielektrik karakterizasyonlar1 oda sicakliginda, Firat Universitesi Nanoteknoloji
Laboratuvari’ndaki FYTRONIX FY-7000 elektronik deney diizeneginde gergeklestirildi. Numunelerin sematik
gosterimi ve deney diizenegi Sekil 1 (a) ve (b)’ de sirasiyla gosterilmistir.

Al/Cu dogrultucu kontak

Sekil 1. (a) Al/Fe:TiOy/p-Si yapisinin sematik gdsterimi (b) Al/Fe:TiO2/p-Si ve Al/ TiOz/p-Si numunelerin
dielektrik 6l¢iimleri i¢in kullanilan deney diizenegi

3. Arastirma Bulgular1 ve Tartisma

Katkisiz ve farkli oranlarda Fe katkilanmig TiO2 ince film numunelerinin yapisal 6zelliklerini incelemek igin
alinan XRD desenleri Sekil 2’de gosterilmektedir. Sekil 2°de gorildiigi gibi katkisiz TiO2 ince film numunesine
ait XRD deseni yalnizca brokit fazina ait pik ihtiva ederken, Fe katkili TiO ince film numunelerinin faz yapisi
biiyiik oranda degismektedir. Brokit faza ilaveten, % 1, % 5 ve % 10 oranlarinda Fe katkilanmig TiO2 ince film
numunelerinin XRD desenleri anataz ve rutil faz piklerini icermektedir. Buradan anlasilmaktadir ki, Fe katkisi
TiOz ince film numunesinin yapisal 6zellikleri ve faz bilesenleri tizerinde belirgin bir etkiye sahiptir. Sekil 2’deki
tim XRD desenlerinde tespit edilen fazlar JCPDS kartlarina uygun olarak tamimlanmistir (Anataz: 71-1166,
Broklit: 29-1360, Rutil: 89-3850).
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Sekil 2. Katkisiz ve Fe- katkili TiO- ince filmlerinin XRD spektrumlart.

Kirilma indisi optik malzemeler ve uygulamalari i¢in dnemli bir parametredir. Bu nedenle numunelerin optik
sabitlerini belirlemek 6nemlidir. Kirllma indisi asagidaki formiil ile hesaplanmstir [12-17]:

_ (n-1)%+k2
T (n+1)2+k2 @
= (&R 4R _ 2

n= (1—R) + (1-R)2 k 2

Burada k (k=oA/41) soniim katsayisidir.

% 1, % 5 ve % 10 Fe katkili1 TiOz ince filmleri igin n ve k’nin dalga boyuna kars1 spektral dagilimi sirasiyla
Sekil 3 ve Sekil 4’de gosterilmigtir. Elde edilen n ve k degerleri bu parametrelerin ¢esitli yiizdelerdeki Fe katk1
konsantrasyonuna bagli oldugunu géstermektedir. n degerleri yaklasik olarak 1,3 ile 2,2 arasinda elde edilmistir.
Fe katki konsantrasyonundaki azalma ile kirilma indisinde artis gozlenmistir. Her bir numune ig¢in n ve k
karakterizasyonlar diisiik dalga boyu bolgesinde 6nemli bir pik verir.

2,2

= % 1 Fe katkili TiOp
— % 5 Fe katkil TiOp
= % 10 Fe katkili TiOp
Katkisiz TiOp

2,0

. ; . ; .
200 400 600 800 1000
Dalga boyu (nm)

Sekil 3. Katkisiz ve Fe katkili TiOz ince filmlerin kirilma indisinin dalga boyu ile degisimi
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Sekil 4. Katkisiz ve Fe katkili TiO; ince filmlerinin séniim katsayisinin dalga boyu ile degisimi

Kompleks dielektrik sabitinin (¢) frekans dagilimi, ok katmanli yapilarda 151310 yayilmasini, yansimasini ve
kaybimi tamamen karakterize eder. Malzemenin elektronik yapisi hakkinda bilgi verir. Herhangi bir kati
malzemenin optik 6zellikleri kompleks kirilma indisi (ﬁ =n(d) + ik(l)) ve dielektrik fonksiyonu (é =W+
isz(/l)) ile karakterize edilir. Dielektrik sabitinin gercek &, (normal dielektrik sabitini temsil eder) ve sanal

kisimlari €, (serbest tagtyicilarin radyasyonla iligkili absorbsiyonunu temsil eder) agagidaki iliski ile belirlenir [18-
20]:

2N
e =t = k2 = e~ () 22 )
2
&, = 2nk = (;;?fr) 23 5)

Burada t optik durulma/relaksasyon zamani ve w,, = 2mv fotonun agisal frekansidir. Cesitli yiizdelerde Fe
katkilanmis (% 1, % 5, % 10) TiO; ince filmleri i¢in &; and &, nin foton enerjisine (hv) baghlig: sirasiyla Sekil 5
ve 6’ da verilmistir.

Dielektrik fonsiyonunun ger¢ek ve sanal kisimlart her bir dielektrik spektrum modelinde ayni
karakterizasyonu sergiler ancak; ger¢ek kisminin degeri sanal kismin degerinden daha yiiksektir. Dielektrik
sabitlerinin foton enerjisi ile degisimi, tanimlanan enerji araliginda tretilen katkisiz ve Fe katkili TiO; ince
filmlerinde fotonlar ve elektronlar arasinda bazi etkilesimlerin olduguna isaret eder. Bu etkilesimler dielektrik
fonksiyonunun gercek ve sanal kisimlarinin gekillerinde goriiliir ve dielektrik spektrumunda malzeme tiiriine bagl
olan pik olusumlarimin nedenidir [21].
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Sekil 5. Katkisiz ve Fe katkilt TiO2 ince filmlerinin dielektrik sabitinin ger¢ek kisminin foton enerjisine bagl
grafigi
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Sekil 6. Katkisiz ve Fe katkili TiO- ince filmlerinin dielektrik sabitinin sanal kismimnin foton enerjisine bagh
grafigi

Optoelektronik cihazlardaki uygulamalari igin katkisiz ve Fe katkili TiOz ince filmlerinin optik iletkenliklerini
(aopt) bilmek onemlidir. Optik iletkenlik, malzemelerin optik 6zelliklerini tanimlayan 6nemli niceliklerden
biridir. gy, bir malzemenin izin verilen bant arasi optik gegislerini tespit etmek igin kullanilir. Kompleks optik
iletkenlik (6 = a1(1) + io,(1)) kompleks dielektrik fonksiyonla (¢ = &,(1) + ie, (1)) iliskilidir [22].

0, = WEEy V& 0y = WELE (6)

Burada o, optik iletkenligin gergek kismi, g, ise sanal kismuidir ve &, bos uzayin gegirgenligidir. Katkisiz ve
Fe katkili ince filmler i¢in foton enerjisinin bir fonksiyonu olarak o¢; ve o, kisimlari sirasiyla Sekil 7 ve 8 de
gosterilmistir. Katkisiz ve Fe katkili TiO; ince filmler i¢in g, Ve &, degerlerinin optik iletkenlik spektrumundaki
her bir deseni ayni karakterizasyonu gostermistir. Sekil 7’ de goriildiigii gibi katkisiz ve % 5 ve % 10 Fe katkili
TiO; ince filmler i¢in g, degeri, 4 ile 5 eV foton enerjisi araliginda genis bir pik vermistir. Bu pikin kokeni optik
bantlar aras1 gegise baglanabilir. Sekil 8” de goruldiigii gibi katkisiz ve Fe katkili TiO; ince filmler igin optiksel
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iletkenligin sanal kisimlart hv’ niin fonksiyonu olarak artan Fe katkisi ile periyodik olarak azalmigtir. Ayrica her
desen i¢in o, degerleri foton enerjisi arttikga artmistir.

2.0x10° 1 [——'9 1 Fe katkili TiOp
—— % 5 Fe Katkil TiO9
1,6x10% o |==——% 10 Fe katkili TiO
s Katkisiz TiO2
= 1.2x10°
=
G
~ 8,0x10°
o
4,0x10°
0,0
T T T T T T T
1 2 3 4 5 6
hv (eV)
Sekil 7. Katkisiz ve Fe katkili TiO; ince filmlerinin optik iletkenliginin gercek kisminin foton enerjisine bagli
grafigi
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Sekil 8. Katkisiz ve Fe katkili TiO; ince filmlerinin optik iletkenliginin sanal kisminin foton enerjisine bagl
grafigi

4. Sonuclar

Bu calismada Fe katkisinin Sol-Jel yontemiyle sentezlenen TiO- ince filmlerin yapisal ve optiksel 6zellikleri
iizerindeki etkisi incelenmistir. Katkisiz ve Fe katkili TiOz ince filmlerin yapisal 6zelliklerini incelemek i¢in alinan
XRD grafiginde, katkisiz TiO ince film numunesine ait XRD deseni yalnizca brokit fazina ait pik ihtiva ederken,
Fe katkili TiO2 ince film numunelerinin faz yapisinin biiyiik oranda degistigi goriilmiistiir. Numunelerin sirastyla
n ve k degerlerinin dalga boyuna bagl degisimleri incelenmis ve elde edilen n ve k degerleri bu parametrelerin
cesitli yiizdelerdeki Fe katki konsantrasyonuna bagli oldugu tespit edilmistir. Ayrica, ince filmlerin &, &, ve &
degerlerinin frekansa ve voltaja bagliligi, oda sicakliginda 10kHz> den 1MHz’e genis bir frekans aralifinda
dielektrik kayiplarin bir fonksiyonu olarak artan voltajla artt1g1 belirlenmistir.
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