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ONSOZ

Fotovoltaik piyasasinda CdTe ince film giines pilleri, diisiik maliyetli basit liretim
siireci ve yiiksek aygit verimi gibi 6zelliklerinden dolay1 6nemli bir konuma sahiptir. CdTe
giines pillerinde, n-tipi pencere katmani olarak genellikle CdS ve p-tipi sogurma katmani
olarak CdTe kullanilmaktadir. Bu tez calismasi kapsaminda, p-n eklemini olusturan CdS-
pencere ve CdTe-sogurma katmanlarina selenyum (Se) katkisi yapilarak, Se’nin hiicre
performansi iizerindeki etkisi incelendi. Bu ¢alismanin birinci kisminda CdS/CdSe, CdS,
CdSe pencere katmanlarinin hiicre parametreleri iizerindeki etkisi belirlendi. Ikinci kisimda
ise CdSexTe1x/CdTe sogurma katmani yapisina sahip aygitlarin hiicre performansi
tizerindeki etkisi arastirildi.

Biitiin 6rneklerin iiretimi ve aygit karakterizasyonlar1, Karadeniz Teknik Universitesi
Fen Fakiiltesi Fizik Bolimii Katihal Fizigi Arastirma Laboratuvari’nda gerceklestirildi.
Orneklerin yapisal ve optik analizleri ise Recep Tayyip Erdogan Universitesi Merkezi
Arastirma Laboratuvar1 Uygulama ve Arastirma Merkezi’nde yapildi.

Doktora 6grenimim boyunca bana her konuda yol gosteren, bilgi ve tecriibelerini
paylasan degerli danisman hocam Prof. Dr. Emin BACAKSIZ’a en igten dileklerimle
tesekkiir ederim. Calismalarim sirasinda goriis ve yardimlarini esirgemeyen kiymetli
hocalarim Prof. Dr. Tayfur KUCUKOMEROGLU’na, Dr. Ogr. Uyesi Yavuz ATASOY a
ve Dr. Biilent M. BASOL’a 6zel olarak tesekkiirlerimi sunarim. Ayrica drneklerin iiretim ve
karakterizasyon siirecindeki emek ve katkilarindan dolay1 Prof. Dr. Murat TOMAKIN’e ve
Ars. Gor. Abdullah KARACAya cok tesekkiir ederim. Ogrenim hayatim boyunca bana her
zaman destek olan ve yardimlarini esirgemeyen degerli hocalarim Prof. Dr. Ugur CEViK e,
Prof. Dr. Belgin KUCUKOMEROGLU’na ve Dog. Dr. Mehmet Ali OLGAR’a tesekkiir
ederim. Bu doktora tez calismasinin gerceklestirilmesinde verdikleri destekten dolay1
Tiirkiye Bilimsel ve Teknolojik Arastirma Kurumu’na (Proje No: 118F140) tesekkiirlerimi
sunarim. Calismalarin gerceklestirilmesi icin sagladiklar1 olanaklardan dolay1 K.T.U. Fizik
Bolim Boliimii’ne ayrica tesekkiir ederim. Calismalarim sirasindaki yardim ve anlayislari
icin, gorev yaptigim Nigde Omer Halisdemir Universitesi Nanoteknoloji Uygulama ve
Arastirma Merkezi’ne tesekkiirii bir borg bilirim.

Ali CIRIS
Trabzon 2021
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Doktora Tezi

OZET

CdS/CdTe GUNES HUCRELERINDE PENCERE VE SOGURMA KATMANLARINA
SELENYUM KATKISININ HUCRE PERFORMANSINA ETKISININ INCELENMESI

Ali CIRIS

Karadeniz Teknik Universitesi
Fen Bilimleri Enstitiisii
Yenilenebilir Enerji Kaynaklari/Teknolojileri Anabilim Dali
Danisman: Prof. Dr. Emin BACAKSIZ
2021, 174 Sayfa

Bu tez caligsmasinin birinci kisminda 1s1lislemin CdS/CdSe pencere tabakalarinin karakteristigi
ve hiicre performans: iizerine etkisi incelendi. CdS/CdSe ikili yapilarinda, 10 dakikaya kadar
uygulanan 1s1l islem sonucunda, kiibik CdS ve CdSe fazlarinin olustugu goriildii. Bununla birlikte
CdCl, varhiginda 10 dk. 1s1l islemden sonra CdSSe alasiminin olustugu ve baglangictaki kiibik
yapinin hekzagonale doniistiigii belirlendi. CdSe/CdTe, CdS/CdTe ve CdS/CdSe/CdTe yapilarina
sahip giines hiicrelerinden sirasiyla % 8,39; %10,12 ve %11,47 verim elde edildi. Pencere tabakasi
olarak CdS/CdSe yapisinin kullanilmasinin aygitin uzun dalga boyu tepkisini iyilestirerek kisa devre
akim yogunlugunu arttirdig1 goriildii.

Ikinci kistmda, CdSe,Te.x alagimlarmin 6zellikleri incelenerek, CdS/CdSe Te/CdTe aygit
yapisinin hiicre parametrelerine etkisi incelendi. CdSeTei alasimlarinda, Se-konsantrasyonunun
artmastyla kristal yapinin kiibikten karisik faza (kiibik+hekzagonal) doniistiigii bulundu. Alagimlarin
optik bant aralig1 degerleri, egilme etkisinin varligini ortaya koydu. Aygitlarda kullanilan CdSe,Te;.
x ince filmlerinin (CST-20, CST-25, CST-30) asamal1 bir alasim yapisina ve yaklasik olarak optimum
bant araligina sahip oldugu goriildii. Son olarak CST-20/CdTe, CST-25/CdTe ve CST-30/CdTe
yapilarina sahip giines hiicrelerinden sirasiyla % 9,59; %11,69 ve %10,13 verim elde edildi. Aygit
yapisinda CdTe sogurma tabakasinin on-tarafinda bir CdSexTe;.x alasim tabakasi kullanmanin, kisa

devre akim yogunlugunu arttirdig: gosterildi.

Anahtar Kelimeler: CdTe, CdS/CdSe, giines hiicresi verimi, CdCl, islemi, CdSesTe;.x alagimi,
difiizyon, CSS, GI-XRD, EQE yanit1
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PhD. Thesis

SUMMARY

INVESTIGATION OF THE EFFECT OF SELENIUM ADDITION TO WINDOW AND
ABSORPTION LAYERS ON CELL PERFORMANCE IN CdS/CdTe SOLAR CELLS

Ali CIRIS

Karadeniz Technical University
The Graduate School of Natural and Applied Sciences
Renewable Energy Sources/Technologies Graduate Program
Supervisor: Prof. Dr. Emin BACAKSIZ
2021, 174 Pages,

In the first part of this thesis, the effect of heat treatment on the characteristics of CdS/CdSe
window layers and the cell performance was investigated. It was observed that cubic CdS and CdSe
phases were formed in CdS/CdSe bilayer structures as a result of heat treatment applied for up to 10
minutes. However, after 10 minutes of heat treatment in the presence of CdCl,, CdSSe alloy was
formed and the initial cubic structure turned into hexagonal. Solar cells with CdSe/CdTe, CdS/CdTe
and CdS/CdSe/CdTe stacks yielded 8.39%, 10.12% and 11.47% efficiency, respectively. Using a
CdS/CdSe window layer in solar cell structure increased the short-circuit current density by
improving the long wavelength response of the device.

In the second part, the effects of CdS/CdSe,Te,../CdTe device structure on cell parameters
were investigated by examining the properties of CdSexTe.x alloys. In CdSe.Te.x alloys, the crystal
structure changed from cubic to mixed phase (cubic+hexagonal) with increasing Se-concentration.
The optical band gap values of the alloys revealed the existence of bowing effect. It was showed that
CdSexTei thin films (CST-20, CST-25, CST-30) used in devices have a graded alloy structure and
nearly optimum band gap. Finally, the efficiencies of solar cells with CST-20/CdTe, CST-25/CdTe
and CST-30/CdTe structures were obtained as 9.59%, 11.69% and 10. 13%, respectively. These
results shows that CdSeTe, alloy layer in front of the CdTe absorption layer in the device structure

can be concluded the short circuit current density.

Key Words: CdTe, CdS/CdSe, Solar cell efficiency, CdCl, treatment, CdSesTei.x alloy, diffusion,
CSS, GI-XRD, EQE response
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1. GENEL BILGILER

1.1. Giris

Kiiresel enerji tiiketimi niifus artisi, teknolojik gelismeler ve ekonomik biiytime gibi
sebeplerden dolayi siirekli olarak artmaktadir (IEO, 2020; OECD, 2011). Uluslararas1 Enerji
Ajansi (IEA) tarafindan yayimlanan bir rapora gore, 2020 ile 2050 yillar1 arasinda kiiresel
enerji tiiketiminin onemli oranda artacagi ongoriilmektedir (IEA, 2020a). Sekil 1’de bu
enerji tiiketiminin yillara gore degisimi verilmektedir. Buna gore, 2050 yilinda enerji

tikketiminin yaklasik %43 oraninda artacagi tahmin edilmektedir.
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Sekil 1. 2020-2050 yillar1 arasinda kiiresel enerji tiiketim tahmini (IEA, 2020a).

Giiniimiizde enerji ihtiyacinin onemli bir kism1 petrol, dogal gaz, komiir gibi fosil
kaynaklardan; geriye kalan kismi ise niikleer ve yenilenebilir enerji kaynaklarindan
karsilanmaktadir (IEA, 2020b). Ancak fosil yakit rezervleri sinirhidir ve yakit gelecekte
tilkenecegi tahmin edilmektedir (Shafiee ve Topal, 2009). Ayrica fosil yakitlarin kullanimu,
en onemli kiiresel sera gazi yayilim kaynagi olan karbondioksitin (CO2) havaya salinmasina
neden olmaktadir. COz ise atmosferde 1s1y1 hapsederek kiiresel 1sinmaya sebep olmaktadir
(Kweku vd., 2017). Iklim bilimciler, gegti§imiz yiizyilda Diinya'nin ortalama sicakliginmn

yaklasik 1°C yiikseldigini ifade etmektedir (URL-1, 2020). Bu sicaklik artis1 devam ettigi



takdirde; deniz seviyelerinin yiikselmesi, kuraklik, bitki ve hayvan tiirlerinin 6limii, su
baskinlar1 gibi olaylarin meydana gelecegi Ongoriilmektedir (URL-2, 2020). Bunlarin
yaninda fosil yakitlarin kullanilmasi sonucunda havaya, topraga ve suya salinan
kirleticilerden dolay1, ¢cevre ve insan sagligina da ciddi bir zarar verilmektedir (URL-3,
2020). Ote yandan atom cekirdegindeki reaksiyonlar sonucu elde edilen niikleer enerji ise
diisik maliyette elde edilebilmektedir (Ram vd., 2018). Ancak bu enerjinin kullanilmasi
radyasyon yayimi, niikleer atiklarin depolanmasi ve niikleer reaktorlerin patlama riski gibi
tehlikeleri barindirmaktadir (URL-4, 2020).

Fosil enerji kaynaklarinin sinirl rezervi ve kiiresel 1sinmaya sebep olmasi, niikleer
enerjideki riskler, alternatif ve temiz enerji kaynaklarinin kullanilmasini motive etmektedir.
Bu nedenle cevre ve insan sagligi acisindan ¢cok daha elverisli olan yenilenebilir enerji
kaynaklarina olan ilgi, son yillarda 6nemli bir artis gosterdi. Sekil 2’de 1990 ve 2017
yillarinda enerji ihtiyacimi karsilamak icin kullanilan farkli enerji kaynaklarinin oranlari
gosterilmektedir. Grafik incelendiginde, yenilenebilir enerji kaynaklarmin (hidro, riizgar,
giines, biyoyakit vs.) toplam enerji tiikketimi i¢indeki paymnin %12,75’ten (1990 yili)
%13, 77’ ye (2017 yil1) ciktigr belirlendi (IEA, 2020b).

Riizgar, gines, vs. Dioyakit Riizgar, giines, vs. .. Bioyakit
%042 _\%10’24 %1.84 Hidro %943
cf,ﬁzdro‘;““—"_—-—-———— %2,50 —
5 Niikleer —__ Niikleer —__
%5.97 %4.90
1990 yilh 2017 yih

Sekil 2. 1990 ve 2017 yillarindaki enerji kaynaklarina bagh olarak kiiresel enerji tiiketim
grafikleri (IEA, 2020b).

Yenilenebilir enerji riizgar, su, biyokiitle, jeotermal ve giines gibi kaynaklardan
saglanan siirdiiriilebilir ve temiz enerjidir (Huang ve Wu, 2007). Yenilenebilir enerji

teknolojisi, dogal kaynaklar1 faydali enerji formlarina doniistiirerek enerji ireten



coziimlerden biridir ve az miktarda kirletici iirettiklerinden dolay1 cevreye ¢ok daha
duyarlidir (Chen vd., 2007). Bu kaynaklar arasinda, artan enerji ihtiyacini karsilamak i¢in
en umut verici enerji kaynagi Giines’tir. Ciinkii Giines, tahmini 10 milyar y1l olan 6émriinden
dolay1 neredeyse tikkenmez bir enerji kaynagidir. Giines’in yaydig1 3,8x10% kJ/s (ya da kW)
enerjinin yaklagik 1,8x10'4 kJ/s’1 diinyaya ulagmaktadir. Diinya’ya ulagan bu muazzam
enerjiden dolay1; Gilines, terawatt mertebesindeki kiiresel enerji talebini karsilayabilecek
oldukca biiyiik bir potansiyele sahiptir (Panwar vd., 2011).

Giines 15181n1n elektrik enerjisine doniisiimii, giines pilleri (fotovoltaikler) vasitasiyla
gerceklesmektedir. Yapilan hesaplamalara gore, Diinya’nin kara alanmmin % 0,16’lik bir
bolgesinin % 10 verimli giines panelleri ile kaplanmasi durumunda; 20 TW’lik bir gii¢ elde
edilecegi Ongoriilmektedir. Bu enerji miktari, kiiresel olgekte fosil enerji tiikketiminin
neredeyse iki katma ya da 20.000 adet 1 GW’lik niikleer fisyon santraline esdeger bir
enerjiye karsilik gelmektedir. Bu karsilastirma, giiniimiizde yogun olarak kullanilan enerji
teknolojilerinden cok daha gii¢lii bir enerji akisi saglayan giines enerjisinin etkileyici
biiytikligiinii gostermektedir (Lewis vd., 2005). Sekil 3, 1990 ile 2019 yillar1 arasinda
fotovoltaikler vasitasiyla elektrik enerjisi liretimini gostermektedir. Buna gore, kiiresel
fotovoltaik endiistrisi Ozellikle son 15 yilda ciddi bir ilerleme kaydetmis ve 2019 yilinda
gerceklesen 345 TWh yillik iiretim ile rekor seviyeye ulasilmistir (BP, 2019).

Fotovoltaikler vasitasiyla elektrik enerjisi iiretiminin, enerjinin geleceginde 6nemli bir
rol oynayacagi agiktir. 2050 yilinda fotovoltaiklerin kiiresel elektrik {iretiminin yaklasik
%11'in1 karsilayabilecegi tahmin edilmektedir (Blakers vd., 2009). Fotovoltaiklerin bu
potansiyelinden dolayi, yiiksek verimli ve diisiik maliyetli giines pillerinin iiretimi ve
bunlarin konut, fabrika, ulasim araci, uydu, vs. gibi farkli alanlarda kullanimi i¢in yapilan
calismalar yogun bir sekilde devam etmektedir (Bailey ve Flood, 1998; Jacobson, 2009; Jelle
vd., 2012; MacKay, 2013; Pandey vd., 2016).
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Sekil 3. 1990-2019 yillar arasinda yillik fotovoltaik enerji tiretimi (BP, 2019).

1.2. Giines Pillerinin Calisma Prensibi

Giines pilleri, malzemelerin iizerine diisen giines 15181n1 dogrudan elektrik enerjisine
doniistiiren aygitlardir. Bu aygitlarin temeli, yariiletken malzemelerin kullanilmasiyla
olusturulan p-n eklemine dayanmaktadir. Aygitlardaki enerji doniisiimii, eklem bolgesine
gelen fotonlarin etkilesimi sonucu tasiyicilarin iiretimine ve iiretilen tasiyicilarin toplanarak

elektrik akimi olusturmasina dayanmaktadir (Hersch ve Zweibel, 1982).

1.2.1. Temel Yariiletken Kavramlar

Giines pillerinin performansini, aygit yapiminda kullanilan yariiletken malzemelerin
ozellikleri ve bu malzemelerin birbirleriyle etkilesimi onemli Olciide etkilemektedir. Bu
nedenle yariiletken malzemelerin bant yapilari, p-tipi ve n-tipi yariiletkenlerin 6zellikleri, p-

n eklemi gibi temel yariiletken kavramlarin anlagilmasi kritik bir 6neme sahiptir.



1.2.1.1. Yarniiletkenlerde Bant Kavrami ve Fermi Seviyesi

Kimyasal reaksiyonlar, atomlarin en dis kabugundaki elektronlarin degis-tokusundan
kaynaklanmaktadir. Benzer sekilde, bir kristalde atomlar arasindaki baglar ve elektriksel
iletim de en dig kabuktaki elektronlardan kaynaklanir. Enerji-bant teorisine gore bu
elektronlar, taban durumundaki atomlar icin en yiiksek enerji seviyesine sahip son isgal
edilen bantta bulunur. Bununla birlikte bir kristalde sonsuz sayida enerji bandi bulunur. Bu
nedenle elektronlar, ilk 6nce en diisiik enerji bantlarindaki (1s) durumlar1 isgal etmekte ve
sonra daha yiiksek enerjili bantlar1 doldurmaya baslamaktadir. Elektronlarin bulundugu en
yiiksek enerjiye sahip isgal edilen banda, degerlik bandi denir. Degerlik bandinin hemen
istiinde isgal edilmeyen (izinli) bant ise iletim band1 olarak adlandirilir. Mitkemmel bir
katida, degerlik bandi ile iletim bandi arasindaki enerji durumlar1 yasaktir ve isgal
edilmemektedir (Colinge ve Colinge, 2005).

Mutlak sicaklikta (0 K) bir elektronun maksimum enerjisine Fermi seviyesi (Er) denir.
Baska bir ifadeyle elektronlarin isgal etme olasiliginin 1/2 oldugu enerji seviyesi, Fermi
seviyesi olarak tanimlanir. 0 K’de Fermi seviyesinin altindaki izinli enerji seviyeleri isgal
edilirken, EF'nin istiindeki tiim seviyeler bostur. Belirli bir “T” sicakliginda bir enerji
seviyesinin isgal edilme olasiligi, Fermi-Dirac dagilim fonksiyonu (f(E,T)) ile belirlenir

(Denk.1).

1
exp[(E - E.)/kT] + 1

fE,T) = (1

Bu denklemde ‘Er’ Fermi seviyesi, ‘ks’ Boltzmann sabiti (8,617x1073 eV/K) ve ‘T’ (Kelvin
(K) biriminde) sicakliktir. Bir yariiletkende, 0 K'de degerlik bandinin elektronlarla dolu
oldugu ve iletim bandinin ise bos oldugu bilinmektedir. Bu nedenle bir yariiletkende Fermi

seviyesi, iletim bandinin taban enerji seviyesi (Ec) ile degerlik bandinin tavan enerji seviyesi

(Ev) arasinda bulunmaktadir (Rothwarf ve Boer, 1975).
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Sekil 4. Bir yariiletkende Fermi seviyesinin sematik gosterimi

1.2.1.2. Dogrudan ve Dolayh Optik Gecisler

Yariiletkenlerde bantlar arasi tastyici yiiklerin ge¢isi, dogrudan ve dolayli olmak iizere
iki farkli sekilde gerceklesebilir. Sekil 5a’da goriildiigii lizere, iletim bandinin minimum
enerjisi ile degerlik bandinin maksimum enerjisi ayn1 k-degerinde (k = 0) bulunuyorsa; bu
ozelligi gosteren yariiletkenlere, dogrudan gecisli yariiletkenler denir. Dogrudan gegisli
yariiletkenlere CdTe, GaAs gibi bilesikler drnek olarak verilebilir. Iletim bandinin minimum
enerjisi ile degerlik bandinin maksimum enerjisi farkli k degerlerinde bulunuyorsa; bu
ozelligi gosteren yariiletkenlere dolayli gegisli yariiletkenler denir (Sekil 5(b)). Dolayli

gecisli yariiletkenlere Si ve Ge 6rnek olarak verilebilir.
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[letim band

! K e Kk

Degerlik bandi Degerlik band:

a) b)

Sekil 5. Yariiletkenlerde a) dogrudan ve b) dolayli optik gegisler



1.2.1.3. p- ve n- Tipi Yariiletkenler

Ozden (katkisiz, intrinsic) yariiletken, safsizlik atomlarinin olmadig: bir yariiletken
tiirtidiir. Termal dengede bulunan 6zden bir yariiletkende, iletim bandindaki elektron sayisi
ile degerlik bandindaki deliklerin sayisi birbirine esittir. Ancak dondr veya akseptor
safsizliklar1 katkilanarak, malzemenin elektriksel 6zellikleri degistirilmektedir.

Ornegin bir silisyum (Si) yariiletkeni, degerlik elektronu 3 olan bor atomlar1 ile
katkilandiginda; p-tipi bir yariiletken elde edilmektedir. Bor atomunun ii¢ elektronu komsu
Si’nin degerlik elektronlariyla tiglii kovalent bag yapacaktir. Si atomunun bir elektronu bag
yapamadigindan dolay1, bir elektron eksikligi meydana gelir. Bu elektron eksikligine ‘delik
(hol)’ denir ve bu delikler elektriksel iletime katkida bulunur. Her bir bor atomu, kristale bir
delik verdiginden dolayi; silisyumdaki bu bor atomlarina ‘akseptor atomlar1” denir. Akseptor
katkilar1 iceren bu yariiletken, cogunluk tasiyicilart delikler oldugundan dolay1 p-tipi
yariiletken 6zelligi gostermektedir.

Benzer sekilde n-tipi bir yariiletken elde etmek icin bir Si yariiletkeni, degerlik
bandinda 5 elektronu bulunan arsenik atomu ile katkilanabilir. Arsenigin dort elektronu
komsu Si’nin degerlik elektronlariyla dortlii kovalent bag yapar. Arsenigin bag yapmayan 1
elektronu, oda sicakligindaki termal enerjide bile serbest hale gelerek iletim bandinda yer
alir ve elektriksel iletime katkida bulunur. Her bir arsenik atomu kristale bir elektron
verdiginden dolayi, silisyumdaki bu arsenik atomlarna ‘dondr atomlar’’ denir. Donor
katkilar1 iceren bu yariiletken, cogunluk tasiyicilari elektronlar oldugundan dolay1 n-tipi bir

yariiletken ozelligi gostermektedir (Colinge ve Colinge, 2005).

1.2.1.4. p-n Eklemi

Bir fotovoltaik aygitin temel bileseni, p-n eklemidir. p-n eklemi, p-tipi ve n-tipi iki
yariiletkenin bir araya getirilmesiyle olusturulur. p-n eklemi; p-tipi ve n-tipi bilesenlerin ayni
tiir yariiletken malzemelerden olustu§u durumda ‘homoeklem’, farkli tiir yariiletken
malzemelerden olustugu durumda ise ‘heteroeklem’ olarak adlandirilir.

Termodinamik dengedeki bir p-n eklemi ele alinmadan Once, p-tipi ve n-tipi
yariiletkenin ayr1 ayri ele alindigr durum incelenmelidir. Basitlik agisindan, n-tipi ve p-tipi

bolgedeki katkilama konsantrasyonlarmin esit oldugu varsayism (Na. = Na). Iki ayr



bolgeden olusan yariiletkenlerin enerji-bant diyagrami Sekil 6’da gosterilmektedir. Bu

|

p-tipi bolgede E —E, = len( = j

durumda Fermi seviyeleri,

n-tipi bolgede E,, —E, = len(

= \3

2)

=

=

olarak ifade edilebilir. Burada ‘Er’ Fermi seviyesi, ‘Ei’ 6zden enerji seviyesi, ‘Nda’ dondr
tasiyict yogunlugu, ‘Na’ akseptor tasiyict yogunlugu ve ‘ni’ malzemenin 6zden tasiyict

yogunlugudur.

n-tipi bolge

p-tipi bolge

- Serbest iyon

Sekil 6. p ve n tipi bolgeler ve enerji-bant diyagrami

p-n eklemi olusturulduktan sonra, elektronlarin n-tipi bolgeden p-tipi bolgeye ve
deliklerin p-tipi bolgeden n-tipi bolgeye difiizyonu gerceklesir. Elektronlar n-tipi bolgeden
p-tipi bolgeye difiizyona ugradiklarinda, geride iyonize dondr atomlar1 birakir. Bu atomlar,
kristal orgiide yer-degisimi bolgelerini (substitutional site) isgal eder ve kristal i¢cinde hareket
etmezler. Bu pozitif yiiklii iyonlarin bulundugu bélgede, elektronlar titkendigi i¢in "tiikenme
bolgesi" olarak adlandirilan bir uzay yiik bolgesi olusur (Sekil 7). Ayni1 zamanda tiim serbest

yiikler bosaltildigindan dolay1, bu bolge deplasyon bolgesi olarak da adlandirilir. Benzer



sekilde, deliklerin p-tipinden n-tipi bolgeye difiizyonu, p-tipi malzemede bir tilkenme
bolgesine yol acar. Bu bolge, negatif yiiklii akseptor atomlarinin varligindan dolay1 net bir
negatif yiik tasir (Sekil 7).

n-tipi bolgedeki sabit pozitif iyonlar ve p-tipi bolgedeki sabit negatif iyonlar, n-
tarafindan p-tarafina dogru bir elektrik alani olusturur. Termal dengede tiikenme
bolgesindeki pozitif yiik, elektronlar1 dylesine ¢eker ki, elektronlar: p-tipi bolgesine iten
difiizyon kuvveti, elektronlar1 n-tipi bolgeye "geri cagiran" yerlesik elektrik alan kuvveti ile
tam olarak dengelenir. Benzer sekilde, delikleri n-tipi bolgeye iten difiizyon kuvveti,
delikleri p-tipi bolgeye "geri cagiran" yerlesik elektrik alan kuvveti ile tam olarak dengelenir.

p-n eklemi, farkli Fermi seviyelerine (kimyasal potansiyele) sahip p-tipi ve n-tipi
yariiletken malzemeler ile olusturuldugunda; termal dengede Fermi seviyeleri hizalanir. Bu
hizalanma, degerlik ve iletim bandinin biikiilmesine yol agar (Colinge ve Colinge, 2005). p-

n ekleminin enerji-bant diyagrami Sekil 7°de gosterilmektedir.

p-tipi bolge n-tipi bélge

- Serbest iyon

(O Negatif akseptor iyon
+ Delik

Xy Xa

E Ebﬂsaltllmls
ibolge
]

Sekil 7. p-n eklemi ve enerji-bant diyagrami
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p-n ekleminin olusumundan kaynaklanan elektrostatik potansiyel farka, ‘Vuvi’ yerlesik
eklem potansiyeli denir. Bu potansiyel, tikenme bolgesindeki pozitif ve negatif uzay
yiikiiniin yarattif1 elektrik alandan kaynaklanir. qVei, eklemin iki tarafindaki Fermi
seviyeleri arasindaki farktir. Ayn1 zamanda bu deger, dengede Fermi seviyesinin sabit ve

diiz olmasi icin gereken bant biikiilmesi derecesidir. Bir p-n ekleminde yerlesik eklem

potansiyeli,
qVy =Ep,—E; , = kTIn (&] + kTIn[N“ ] = kTIn(N"]ZVd J 3)
n; n, n,
‘Y k_TIn(Nain J )
q n;

denklemi ile ifade edilmektedir (Rana, 2021).

1.2.2. Fotovoltaik Aygitta Enerji Doniisiimii

Bir fotovoltaik aygit, saydam iletken tabaka, pencere tabakasi, sogurma tabakasi ve
geri kontak gibi cesitli tabakalarin belirli bir dizilim sirasiyla biriktirilmesinden sonra, kapali
bir devre olusturularak tamamlanir. Aygit iizerine gelen 15181n elektrik enerjisine doniistimii
ise iic adimda gercgeklesir:

i. Eklemi olusturan yariiletken malzemelerde fotonlarin sogurulmasindan dolayzi,
elektron-delik cifti olusumu: Yariiletken bir malzemede bir fotonun sogurulmasi ig¢in,
fotonunun enerjisinin malzemenin bant araligina esit ya da ondan daha biiyiik (Eph > Eg)
enerjide olmasi gerekir. Bununla birlikte ideal bir yariiletkende, E¢'den daha kiiciik enerjiye
sahip fotonlar, sogurulmadan ve herhangi bir etkilesime ugramadan malzemeden
gecmektedir. Foton soguruldugu zaman degerlik bandindaki bir elektron, iletim bandina
gecer ve geride bir delik birakir. Sonug olarak bir fotonun sogurulmasi, bir elektron-delik
ciftinin olusumuna yol agmaktadir (Fonash, 2012; Jiager vd., 2016).

ii. Eklem bolgesinde foton ile iiretilen yiik tasiyicilarinin ayrilmasi: Bu asamada,

giines 151Z1n1n sogurulmasi sonucunda tiretilen serbest negatif yiik tasiyicilari (elektronlar)
bir yonde (katot olarak adlandirilan kontaga) ve serbest pozitif yiik tasiyicilar (delikler)

diger yonde (anot olarak adlandirilan diger kontaga) hareket ederler. Bu durum bosaltilmis
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bolgedeki yerlesik elektrik alaninin etkisi altindaki elektronlarin n-tipi bolgeye ve deliklerin
p-tipi bolgeye dogru, zit yonlerde siipiiriilmesi ile gerceklesir.

iii. Eklem terminallerinde foton ile iiretilen yiik tastyicilarinin toplanmasi: Son olarak
yiik tasiyicilari, aygitin oniinde ve arkasinda bulunan kontaklar vasitasiyla toplanir. Dig bir
devre baglandiginda, katoda gelen (foton ile iiretilen) fazla elektronlar, fazla deliklerle
yeniden birlesmek icin dis devre boyunca hareket eder. Bu yolda giderken, elektriksel bir
“yiikte (load)” enerjilerini kaybeder ve sonunda hiicrenin anotuna geri donerler. Anota geri
donen elektronlarin her biri, fotovoltaik enerji doniisiimiiniin {i¢iincli adimin1 tamamlar.
Sonug olarak, elektron-delik ciftlerinin kimyasal enerjisi, elektrik enerjisine doniistiiriiliir
(Fonash, 2012; Jager vd., 2016).

Fotovoltaik enerji doniisiimiinii orneklendirmek icin, CdS/CdTe giines pilinin sematik
diyagrami, Sekil 8’de gosterilmektedir. Bu yapida n-tipi tabaka olarak kullanilan CdS, giines
151g1inda bulunan foton enerjilerine kiyasla nispeten yiiksek bir bant araligina (~2,4 eV)
sahiptir. Neredeyse tiim fotonlar n-tipi tabakadan gecer ve gelen foton enerjilerine benzer
bir bant arali§ina sahip olan p-tipi tabakada sogurulur.

Giines pili karanlikta bir diyot olarak davranir. p-CdTe'den n-CdS'ye akim olusurken,
ters yonde akim olusmaz. Gilines pili aydinlatildiginda ise deplasyon bolgesinde veya ¢ok
yakininda fotonlar sogurulur. Bu asamada kirmizi okla gosterilen diisiik enerjili (daha uzun
dalga boylu) fotonlar, yiiksek girme derinligi nedeniyle filmin derinliklerine ulasabilir,
ancak sogurmaya onemli bir katkida bulunmaz. Orta- (yesil ok) ve yiiksek-enerjili (mavi ok)
fotonlar cogunlukla tiikkenme bolgesinde ve/veya tikkenme bolgesi yakininda sogurulur ve
serbest yiik tasiyicilarinin (elektron-delik ciftleri) iiretimine katkida bulunur. Daha sonra
CdTe'deki elektronlar, elektron yogunlugundaki degisim (gradyan) nedeniyle tiikenme
bolgesine difiizyona ugrar ve yerlesik eklem elektrik alami tarafindan CdS katmanina
stiriiklenir. Bundan sonraki asamada ise elektronlar TCO katmaninda toplanir. Giines pili
Rer-yiik direncine baglandiginda, Ri'deki voltaj farki nedeniyle, p-CdTe taraf1 daha yiiksek
bir voltaja sahip olurken, n-CdS tarafi ise daha diisiik bir voltajda olacaktir. Elektronlar, Ri-
direncli tel boyunca akar ve sonunda bir delikle yeniden birlesmek icin geri kontak tarafina

ulasir. Bu yiik tasiyici hareketinden dolayi ise bir akim olusur (Kwon, 2012).
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n-CdS p-CdTe
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Sekil 8. Bir CdS/CdTe giines pilinin sematik diyagrami (Kwon, 2012).

1.3. Giines Pili Parametreleri

1.3.1. Giines Spektrumu

Giines 15181n1n siddeti, 151810 atmosferden gecerken gerceklesen sogurma ve sagilma
siireclerinden dolay1 azalmaktadir. Bu nedenle giines pillerini karsilastirmak icin; standart
bir giines spektrumu gelistirildi.

Hava kiitlesi, atmosfer aracilifiyla diinya yiizeyine ulasan giines 1s1&min dogrudan
bagil yol uzunlugudur. Ayrica 15181in atmosferden gecerken ugradigi fiziksel olaylarin
radyasyonun siddetini nasil etkilediginin bir Olciisiinii de gostermektedir. Hava kiitlesi

numarasi,

AM = @)

cos @

ile ifade edilmektedir. Burada 0, giines ile Zenith arasindaki agidir (giines dogrudan tepede
oldugunda 0=0). Diinya atmosferinin hemen iistiinde radyasyon siddeti, yaklasik 1353 W/m?
'dir. Bu spektral dagilim, hava kiitlesi sifir (AMO) radyasyon spektrumu olarak adlandirilir.
Bu dagilim, giines kadar sicak bir materyal i¢in siyah cisim 1s1masina benzemektedir (Sekil

9a). Giines pili performansini karsilastirmak i¢in yaygin olarak kullanmilan AMI1.5
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spektrumu; 48,2° giines zenit acisina karsilik gelir. Sekil 9b, dalga boyuna bagh standart
giines spektrumunu gostermektedir (Wakeling, 2010).

Diinya yiizeyindeki giines 1s181nin spektral icerigi, atmosferdeki sagilma ve yansima
olaylarindan dolay1 difiize (indirekt) bir bilesene sahiptir. Bu nedenle hava kiitlesi,
spektrumun difiize bilesenini igerip icermedigine gore ayrica tamimlanir. Bir AM 1.5G
(global) spektrumu, direkt ve difiize bileseni icerirken; AM 1.5D sadece direkt bileseni
icermektedir (Riordan ve Hulstron, 1990).

ﬂ) b) 2.0 — AM O
— AM 1.5G
— AM 1.5D
2 154
i+ é
< 2 1.0+
ao | B
=)
E
2 05+
(4]
o,oJ N
1 ) 1 N I L) I ] - ]
400 800 1200 1600 2000
Dalga boyu (nm)

Sekil 9. a) Hava kiitlesi numarasi referans kosullarinin sematik gosterimi (URL-5, 2020)
b) Standart giines spektrumu (URL-6, 2020).

Akim yogunlugu-voltaj karakteristigini giivenilir bir sekilde dlgmek icin, dl¢timlerin
standart test kosullar1 (STC) altinda yapilmasi hayati énem tasimaktadir. Bu yilizden
genellikle giines hiicrelerinin performansi, oda sicakliginda AM1.5 spektrumunda 100
mW/cm? 151k siddetinde gerceklestirilmektedir.

Bir giines hiicresinin performansini karakterize etmek i¢in kullanilan ana parametreler,
‘Jsc” kisa devre akim yogunlugu, ‘Voc” acgik devre voltaji ve ‘FF’ dolum faktorii ve ‘n’ foto-

doniisiim verimidir.
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1.3.2. Kisa Devre Akimi

Kisa devre akimi (Isc ), glines hiicresinin elektrotlar1 kisa devre yapildiginda, yani hiicre
boyunca voltaj sifir oldugunda dis devreden gecen akimdir. Bir giines pilinin Isc degeri,
hiicreye gelen foton akisina, hiicre alanina, hiicrenin optik 6zelliklerine (yansima ve
sogurma vs.) ve toplanma olasiligina bagli olarak degismektedir. ideal bir giines pili icin I,
foton ile iiretilen akim (IL) ile aynidir (Sekil 10a)) (Jager vd., 2016).

Genellikle Isc’nin hiicre alanina bagimliligini ortadan kaldirmak icin, akim yerine
‘akim yogunlugu (Jsc)’ niceligi kullanilir. Sekil 11°de bir akim yogunlugu-voltaj (J-V) egirisi

tizerinde Jsc degeri gosterilmektedir.

2) by §

N

JSC

Giines pilinin J-V egrisi

Akim vogunhigu

Giines pilinin P-V egrisi

Voltaj

Sekil 10. a) Aydinlatmada harici bir yiikk olmaksizin esdeger devre (Swaminathan, 2020).
b) Bir giines pilinin kisa devre akim yogunlugunu gosteren J-V egrisi (URL-7,
2020).

1.3.3. Acik Devre Voltaji

Acik devre voltaji (Voc), devre boyunca net akimin sifir oldugu voltajdir. Ayni
zamanda Vo, bir giines pilinin saglayabilecegi maksimum voltajdir. Sekil 11°de bir akim

J-V egirisi iizerinde Voc degeri gosterilmektedir.
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Giines pilinin J-V egrisi

Akm yogunhugu

Giines pilinin P-V egrisi

Voltaj

Sekil 11. Bir giines pilinin acik devre voltajini1 gosteren J-V egrisi (URL-8).

Voc, foto-liretim akim yogunluguna baghdir ve net akimin sifir oldugu varsayilarak,

v =T (iﬂj (©6)
q 0

denklemi ile hesaplanmaktadir. Denk.6, Voc'un giines pilinin doyum (saturasyon) akim
yogunluguna (Jo) ve foton ile iiretilen akim yogunluguna (JL) bagl oldugunu gostermektedir.
Burada Ji, tipik olarak kiiciik bir etkiye sahipken; kritik etki Jo’in degeridir. Jo'nin
biiytikligli, giines pilindeki rekombinasyona bagli oldugundan dolayi; Vo, aygittaki
rekombinasyon miktarinin bir olciisiinii de gostermektedir (Jager vd., 2016; URL-9, 2020).

1.3.4. Dolum Faktorii

Jsc ve Vo, bir giines pilinden gelen maksimum akim ve voltajdir. Dolum faktorii (FF)
ise, Jsc ve Voc ile birlikte bir giines pilinin sagladigi maksimum verimi belirleyen bir
parametredir. FF, bir giines pili tarafindan iiretilen maksimum giictin (Pmax = JmpVmp), Voc ve

Isc parametrelerinin ¢carpimina orani olarak tanimlanir (URL-10, 2020).

7.V,
FF == (7)

sc - oc



16

Bu denklemdeki “myp” indisi, giines pilinin maksimum gii¢ noktasini (MP), yani giines pilinin
maksimum giice sahip oldugu durumdaki J-V karakteristigi noktasin1 gostermektedir.
Grafiksel olarak FF, giines pilinin "kareselliginin" bir Olciisiidiir ve ayni1 zamanda J-V
egrisine si8an en biiylik dikdortgenin alamidir. Sekil 12°de, bir J-V egrisi vasitasiyla FF
degerinin belirlenmesi i¢in kullanilan dikdortgensel alanlar gosterilmektedir (Jager vd.,
2016). Yiiksek performansli hiicreler icin FF degerinin miimkiin oldugunca 1'e yakin olmasi

istenmektedir.

Akim yogunlugu

Voltaj Voc

Sekil 12. Bir hiicrenin dolum faktoriinii gosteren J-V grafigi (URL-10, 2020).

1.3.5. Verim

Bir giines pilinin temel 6zelligi, gelen 15181 elektrik enerjisine doniistiirme yetenegidir.
Bu doniisiim yetenegi, aygit verimi ile karakterize edilir. Bir giines pilinin verimi (1)), aygit

izerine gelen foton giiciiniin ¢ikis giiciine oranidir. Verim,

_ Py _JV,FF

— SC___oc (8)

giris giris

denklemi kullanilarak hesaplanabilir. Burada ‘Pgks’ hiicrenin ¢ikis giiciinii, ‘Pgiris” hiicrenin

girig giiclinli, ‘FF’ dolum faktoriinii, ‘Js.” kisa devre akim yogunlugunu ve ‘Voc’ agik devre
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voltajin1 gostermetedir (URL-11, 2020). Bir giines pilinin aydinlatma ve karanliktaki J-V
egrisi, Sekil 13’te gosterilmektedir. Giines pilinin verimi, J-V egrisi vasitasiyla hesaplanan

Jse, Voc ve FF parametreleri yardimiyla hesaplanmaktadir.

- Karanhk

»
L

m— Aydinlatma

Sekil 13. Bir giines pilinin karanlik ve aydinlatma altindaki J-V egrisi

1.3.6. Akim-Voltaj Karakteristigi ve Parazitik Direncler

Bir giines pilinin [-V karakteristigi, elektriksel olarak esdeger bir model ile
belirlenebilir. Fotovoltaik giines pili, karanlikta bir diyot gibi davranan iki terminalli bir
aygit olarak diisiiniilebilir. Aydinlatmada ise foto-iiretim yoluyla bir foto-akim ve buna bagl
bir foto-voltaj iiretilir. Ideal bir giines pili, bir diyota paralel bir akim kaynagindan olusan
basit bir esdeger devre ile modellenebilir (Sekil 14(a)). Aydinlatma altinda ideal bir giines

hiicresinin I-V karakteristigi,

(V) =1,-1I {exp(%}—l} 9)

ile belirlenir. Bu denklemdeki ‘I.” foton ile iiretilen akimi, ‘Is” doyum akimini
gostermektedir. Ancak pratikte hicbir giines pili ideal degildir ve parazitik direnclerden

dolay1 gii¢ kaybina ugrar. Bu nedenle modele parazitik direnc bilesenleri (bir sont direnci
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(parelel) ve bir seri direng) eklenmelidir. Parazitik direnclerin eklenmesiyle elde edilen

giines pilinin esdeger devresi Sekil 14 (b)'de gosterilmektedir.

a)

L(1)

A A

=~ + ¢

L(1) Ry, v

Sekil 14. a) Ideal bir giines hiicresinin esdeger devresi, b) Bir giines pili devre semasi
(Lorenzo, 1994).

Kirchhoff akim yasasina gore esdeger devrede iiretilen akim denklemleri,
I, -1,-1,-1=0 = I=I-1,-1g (10)

Burada ‘I’ ¢ikis akimi, ‘I’ foton ile iiretilen akimi, ‘Ip’ diyot akimi ve ‘Isy’ sont akimidir.
Bu devre elemanlar1 yoluyla akan akim, kollar iizerindeki voltaj tarafindan belirlenir.

Kirchhoff voltaj yasasindan yararlanarak sont akimi

V+IR,—I, Ry, =0 = I, Ry, =V+IR,
VIR, (11)
R

SH

= Iy

denklemi ile bulunur. Burada ‘Rsu’ sont direnci, ‘V’ ¢ikis terminalleri boyunca voltaj, ‘T’
cikis akimi ve ‘Rs’ seri direngtir. Parelel bagli bir devrede, karsilikli kollar tizerindeki voltaj
farki birbirine esit oldugundan dolayi, diyot iizerindeki voltaj (Vp),

V,=I,R, = V,=V+IR, (12)

Shockley denklemine gore bir diyottan gecen akim,
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qv, q(V+IRy)
I =11e 1Y = I =I<dexp| m——3/| 13
P 0{ Xp[nkBT} } b "{ Xp{ nk,T (13)

ifadesi ile bulunur. Bu ifade de ‘Io’ ters saturasyon akimi, ‘n’ diyot idealite faktorii, ‘q’

elementer yiik, ‘ks’ Boltzmann sabiti ve “T” mutlak sicakliktir. Sont akimi (Denk.11) ve
diyot akimi (Denk.13) esitliklerini Denk.(10)’da yerine koyarak; bir giines pilinin akim-
voltaj karakteristik denklemi tiiretilebilir (Denk.14) (Lorenzo, 1994; Sinha vd., 2014).

V+IR
I=1,—1I,1exp aVHIR) || VIR, (14)
nk,T R,

Seri direng (Rs), akim toplanmasini engellemeye yonelik bir direngtir. Rs’ye en biiyiik
katki, yariiletken malzemenin bulk direnci, metalik kontaklar, ara eklemler ve metalik
kontaklar ile yariiletken arasindaki kontak direncinden gelir (Singh ve Ravindra, 2012; Yoon
vd., 2015). Idealde artan yiik tasiyic1 rekombinasyonu nedeniyle verim kayiplarimni dnlemek
icin, R¢’nin minimize edilmesi gerekir. Rs degerinin kiiciilmesi ise, giines pillerinde
kullanilan malzemelerin enerji seviyelerinin iyi hizalanmasi ile gerceklestirilebilir (Wolf ve
Rauschenbach, 1963). Seri direnc, birka¢ farkli 1s1k siddetinde J-V egrileri Olgiilerek ve
cesitli kisa devre akimlar1 arasindaki farklar belirlenerek hesaplanabilir. Sekil 15(a), seri
direncin giines pili performansi iizerindeki etkisini gostermektedir.

Sont direnci (Rsh) (parelel direng), giines pilinin kalinlig1 boyunca olusan direngtir.
Sont direnci (Rsh), p-n eklem bolgesindeki kristal kusurlarindan ve safsizliklardan
kaynaklanir. $ont direnci (Rsh), bir fotovoltaik hiicre boyunca alternatif akim yollarinin
varligim agiklar. Seri direncin aksine, bu alternatif yollardan akim kagagini onlemek icin
sont direncinin oldukca yiiksek olmasi gereklidir (Dhass vd., 2012; Singh ve Ravindra,
2012). Sekil 15(b), sont direncinin bir giines pilinin performans: iizerindeki etkilerini
gostermektedir.

Kisacasi, yliksek performansli bir giines pili i¢cin sont direncinin oldukca biiyiik ve seri

direncin ise oldukca kii¢iik olmas1 gerekmektedir.
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Sekil 15. Bir giines hiicresinin J-V karakteristigi iizerine a) seri direncin, b) sont direncin
etkisi (Jager vd., 2016).

1.4. Giines Pilinin Performansi Etkileyen Fiziksel Aktiviteler

1.4.1. Sogurma ve Uretim

Bir giines pilinin en onemli islevi olan foto-akimin olusumu i¢in, 6ncelikle gelen 151g1n
sogurularak yiik tasiyicilarinin (elektron-delik ¢iftleri) tiretilmesi gerekmektedir. Bu yiizden
giines pilleri ile calisirken foton ile iiretilen tasiyicilarin orami (G (EHP/cm?s))
belirlenmelidir. G'yi hesaplamak i¢in, Once bulk bir yariletken malzemedeki foton
siddetinin derinlik ve enerji ile nasil degistiginin anlagilmas1 gereklidir.

‘a(E)’ sogurma katsayis1 (cm™!), belirli bir dalga boyundaki 1s181n bir malzemede
sogurulmadan Once, ne kadar penetrasyon derinligine ulasabilecegini belirler. Ayni
zamanda, E(eV) enerjili bir fotonunun sogurulma olasiligi olarak da tanimlanir. Mikroskobik

bir dx kalinligina sahip bulk bir yariiletkende, 151k siddetinin sogurma katsayisi ile iliskisi,
I(E,x)=1, (E)e ™ (Lambert-Beer yasast) (15)

ile verilir. Burada Io (mW/cm?) gelen 1s1k siddetini ve I gecen 1s1k siddetini gdstermektedir.

Sogurma katsayisi ise,
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_ 4n(A)

a(x) .

(16)

ifadesine bagli olarak degisir. Burada ‘o’ sogurma katsayisi, ‘k’ soniim katsayisi ve ‘A’ gelen
151810 (cm biriminde) dalga boyudur. Bazi yariiletken malzemelerin dalga boyuna bagl
olarak sogurma katsayilar1 degisimi, Sekil 16’da gosterilmektedir. Buna gore, dalga boyu
artttkca (yani gelen fotonun enerjisi azaldikca), malzemelerin sogurma katsayilarinin
azaldig1 agik bir sekilde goriilmektedir. Bunun yaninda CdTe, CdS, InP gibi dogrudan gegisli
yariiletkenlerin bant araliklarindan daha diisiik foton enerjilerinde (ya da daha yiiksek dalga
boylarinda) sogurma katsayilarinin hizli bir sekilde diistiigti de goriilmektedir.

Spektral foto-iiretim hiz1 (g(E, x)), gelen foton siddetinin (birim hacim basina optik
stirecler icin) sogurma tesir kesitleri toplaminin ve belirli bir ‘x” derinligindeki foton akisinin
(bs(E)) fonksiyonudur. Yeterli minimum enerjiye sahip tiim fotonlarin soguruldugu ve
tasiyici iretimiyle sonuglandigi varsayilirsa; belirli bir ‘E’ enerjisi ve ‘x’ derinligindeki

spektral foto-iiretim hizi,

8(E, x)=(1-REE)U E)b, (E)e " (17)

ile verilir. Bu denklemde ‘R(E)’ malzemenin yiizeyindeki yansimayi ve ‘bs” (foton/cm?/s)
foton akisii gostermektedir. Toplam iiretim hizi ise, a'nin sifir olmadig: (yani bant araligt

enerjisinin iistiinde) tiim enerjiler iizerinden integrasyon ile bulunur:

G(x)= Jk g(E,x)dx = I (1= R(E))a(E)b,(E)e *"*dx (18)

E, E,

maks

Bu denklemde integralin sinirlari, foton enerjilerinin Eg ile Emaks arasinda degistigi
varsayilarak, belirlenmistir (Nelson, 2003; Wolfe vd., 1989). Ancak bu denklemde foto-
tiretim hizin belirleyen, esasinda gelen foton akisinin toplam enerjisi degil, Es'den daha

yiiksek enerjilere sahip gelen fotonlarin sayisidir (Reinders vd., 2017; Walton, 2010).
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Sekil 16. Bazi1 yariiletken malzemelerin sogurma katsayilarinin dalga boyuna bagh
olarak degisimi (URL-12, 2021).

1.4.2. Rekombinasyon

Giines pillerindeki 6nemli kavramlardan birisi de yiik tasiyic1 rekombinasyonudur.
Rekombinasyon siirecleri, hiicre performansi i¢in ¢ok dnemlidir. Bir giines hiicresinde yiik
tasiyicilarin olusturulmasi denge-dis1 bir durum yaratirken; rekombinasyon siirecleri ile
tekrar denge saglanmaya calisilir. Bulk bir yariiletkendeki rekombinasyon siirecleri 1g1mali,

1s1mali-olmayan, Auger ve yiizey rekombinasyonu olarak ifade edilmektedir.

1.4.2.1. Isstmalhh Rekombinasyon

Istmali rekombinasyon (ya da banttan banta rekombinasyon), iletim bandindaki bir
elektronun degerlik bandindaki bir delik ile rekombinasyonuna dayanmaktdir. Bu siire¢

sonunda, malzemenin bant aralig1 enerjisine sahip bir foton yayimlanir (Sekil 17).
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Sekil 17. Istmali rekombinasyon siirecinin sematik gosterimi
(Reinders vd., 2017).

Bir yariiletkende 1s1mali rekombinasyon hizi, fiziksel olarak malzemeye gelen foton
akisina ve malzemenin sogurma katsayisina baglidir. Denge-dis1 kosullar altinda dejenere

olmayan bir yariiletken i¢in, banttan banta rekombinasyon hizi (U (cm3.s7")),
U=B,(np-n) (19)

ile ifade edilebilir. Bu ifadedeki Br (cm>.s™') 1s1mali rekombinasyon Kkatsayisidir ve
malzemenin karakteristik bir oOzelligidir. Br, malzemenin bant aralifina ve sogurma
katsayisina bagl olarak degismektedir. Bu ifadedeki ilk terim, denge dis1 elektron-delik
popiilasyonuna (aydinlatmada), ikinci terim 6zden termal tasiyici popiilasyonuna karsilik
gelmektedir. Isimali rekombinasyon, dogrudan bant aralikli yariiletkenler icin baskin
rekombinasyon siirecidir. GaAs gibi dogrudan bant aralikli malzemeler icin tasiyicilarin
1s1mali rekombinasyonu, aygit verimini olumsuz etkilemektedir. Bununla birlikte bir¢ok
giines pilinin performansi, 1simali olmayan siirecler ile sinirlandirilmaktadir (Hubbard,

2016; Reinders vd., 2017).

1.4.2.2. Isimah Olmayan (Shockley-Read-Hall) Rekombinasyon

Bir¢ok yariiletken malzemenin biiyiitilmesi sirasinda safsizliklar veya atomik
bosluklar (vacancy) olusmaktadir. Bu safsizliklar, serbest tasiyicilar1 yakalama

kabiliyetlerinden dolay1, genellikle tuzak durumlar1 olarak adlandirilir. Bu tuzak durumlari,
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bulk yariiletkenin bant araliginda kusur seviyelerine yol acar. Degerlik bandi ve iletim band1
arasindaki enerjilere sahip kristal Orgiideki bu kusurlar araciligiyla rekombinasyon
gerceklesebilir. Buna Shockley-Read-Hall (SRH) rekombinasyonu denir. Sekil 18’de
goriildiigli gibi, elektron ve delik tuzaklar1 tasiyicilart hem yakalayabilir hem de termal

olarak yayabilir.

Elektron yakalama
ve yayilim

- ’ Ec
|
E

Er = Q

Delik yakalama
ve yayilin

6 Ev

Sekil 18. Isimali olmayan rekombinasyonun sematik gosterimi (Reinders
vd., 2017).

Tek bir tuzak i¢in Shockley-Read-Hall rekombinasyon hizi,

2
np—n.
Ugpny = k. ~ (20)
T, srH (n+n)+ To.sRH (p+p)

denklemi ile ifade edilmektedir. Burada tnsru ve tpsru tuzaklar zit tipteki tasiyicilarla
dolduruldugunda elektronlar ve delikler i¢in minimum omrii; 7 ve f) , Fermi seviyesi tuzak

durumunun enerjisine esit oldugu zaman sirasiyla elektron ve delik yogunluklaridir. Denk.20
incelendiginde, np carpiminin ni* 'den biiyiik oldugu durumda, tastyici yogunluklarini
dengeye dogru geri getirmeye calisan net bir pozitif rekombinasyon oldugu goriilmektedir.
Ancak np ¢arpiminin ni* 'den kiigiik oldugu durumda, tagiyic1 yogunluklarini denge degerine

geri getirmeye calisan net bir iiretim (negatif rekombinasyon) vardir (Hubbard, 2016).
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1.4.2.3. Auger Rekombinasyonu

Auger rekombinasyonu, foton ile iiretilen tagiyicinin enerjisinin foton yayima ile degil,
bagska bir serbest tasiyicinin kinetik enerjisini artirarak harcandig (dissipated), 1s1n1msiz bir
stirectir. Auger rekombinasyonu sirasinda aciga c¢ikan enerjinin bagka bir tasiyiciya
verilmesinin sonucunda bir fonon salmir. Ornegin iki elektronun ¢arpismasi, elektronlardan
birinin bir delikle yeniden birlesmesine neden olabilir. Bu esnada agiga ¢ikan enerji, ikinci
elektronun kinetik enerjisini artirmak icin verilir. Bu kinetik enerji daha sonra ¢ok hizli bir
sekilde (tipik olarak bir pikosaniyeden daha az), elektronun birden fazla fonon yaydigi ve
bant kenarina yakin bir enerjiye geri dondiigii 1s1l islem yoluyla dagitilir. Bu siire¢, sematik

olarak Sekil 19°da gosterilmektedir.

Termalizasyon

Ec

v

o) Ev

Sekil 19. Auger rekombinasyonunun sematik gosterimi
(Reinders vd., 2017).

Auger rekombinasyonu icin, denge dis1 kosullar altinda iki elektron i¢in rekombinasyon

oranindaki net degisim,
UAuger =BAuger,p (nzp_ngp()) (21)

ile ifade edilir. Burada Bauger,p (cm®/s), delikler i¢in Auger rekombinasyon katsayisidir. iki

delik icin rekombinasyon oranindaki net degisim,
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UAuger = BAuger,n (pzn - péno) (22)

ile ifade edilir. Burada Bauger,n (cm®/s), elektronlar i¢cin Auger rekombinasyon katsayisidir.
Si ve GaAs igin Bauger degerleri 10730 c¢cm%s diizeyindedir. Dogrudan bant aralikli
yariiletkenlerde, kisa 1s1ma Oomrii nedeniyle; c¢ok yiiksek enjeksiyon kosullarit (6rnegin,
yiikksek giines konsantrasyonu altinda) haricinde Auger rekombinasyonu tipik olarak
gozlenmez. Bununla birlikte, dolayli bant aralikli malzemelerde; Auger siireclerindeki
momentum korunumundan dolayi, baskin rekombinasyon siirecidir. Bu nedenle yiiksek
safliktaki Si veya Ge giines pilleri i¢in verimliligi sinirlayan bir kayip mekanizmasidir

(Hubbard, 2016; Reinders vd., 2017).

1.4.2.4. Yiizey, Ara Yiizey ve Tane Sinir1 Rekombinasyonu

Bir giines hiicresinin yiizeyindeki sarkan pasiflestirilmemis baglar ve sogurulan
safsizlik atomlari, ¢ok yiiksek yogunlukta tuzak durumlar yaratir. Bu tuzak durumlari, bant
aralig1 boyunca neredeyse siirekli bir dagilim olusturur. Bu nedenle yiizey durumlari, tasiyici
rekombinasyonu i¢in sonsuz bir kaynak saglar ve pasiflestirilmeden birakilirsa, aygitta

biiyiik bir kay1ip mekanizmasina neden olur (Hubbard, 2016; Reinders vd., 2017).

1.4.3. Tasiyica fletimi

Bir malzemede elektronlar ve delikler i¢in denge-dist kosullar olustugunda,
stiriklenme ve difiizyon olaylar1 meydana gelir. Siirliklenme akimi, elektrik alanindaki
tastyict hareketinden kaynaklanir. Siiriiklenme akimi olusturmak igin, yerlesik bir
beslemeden kaynaklanan bir elektrostatik alandan dolay1 net bir elektrik alani veya elektron
cekiciligindeki gradyant ve/veya bant araligindaki gradyant nedeniyle efektif bir elektrik
alani olmalidir (Walton, 2010).

Bir elektrik alanina maruz kalan yiiklii pargaciklar (elektronlar veya delikler), elektrik
alan yoniinde veya alana zit yonde hizlanarak net bir tasiyict hiz bilesenine yol acilir (Sekil

20). Bu bilesen, siiriiklenme hiz1 (va (cm/s)) olarak adlandirilir ve
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T
v,=LeE=-p E (23)

me,h

denklemi ile belirlenir. Burada ‘tc’ sagilma siiresi, m"en (kg) elektron veya delik etkin kiitlesi
ve Hen (cm?/V.s) mobilitedir. Sembollerdeki ’e’ ve ‘h’ alt simgesi, elektron ve delik

tastyicilarini gostermektedir.

Sekil 20. Kesit alan1 A olan bir yariiletkende elektron ve deliklerin
siiriiklenme akimi (Reinders vd., 2017).

Esasen mobilitenin degeri, bir tasiyicinin uygulanan elektrik alani altinda yariiletken
boyunca ne kadar kolay hareket edebileceginin bir gostergesidir. ‘Jsiriklenme (A/cm?)’

stiriklenme akim yogunlugu, var olan tiim tasiyicilarin siiriiklenme hiz1 dikkate alinarak;
Jsiirliiklenme = Jn,sﬁrﬁklenme + Jp,siirflklenme = (l’lqun + pqup )E = GsE (24)

ifadesi ile bulunur. Bu ifade de gosterilen os (Siemens/cm) bilesenine, iletkenlik denir.

Hetkenligin tersi ise Ozdireng (ps (2 cm)) olarak adlandirilir.

1
O, =—=ngqu, + pgu, (25)

s

Bir yariiletkende tasiyicilarin mobilitesi (ve nihayetinde iletkenligi), malzemenin etkin
kiitlesine baglidir. Bunun yaninda mobilitenin sa¢ilma mekanizmalarina bagli olmasindan
dolayi; sicakliga (fonon sacilmasi), katkilamaya (tasiyici-tasiyici sagilmasi), safsizliklara,

kusurlara ve ara yiizeylere bagl olarak degismektedir (Reinders vd., 2017).
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Difiizyon akimi, bir yariletken icindeki serbest tasiyic1 konsantrasyonunun
gradyantindan kaynaklanir. Rastgele termal hareketlerinin bir sonucu olarak, tastyicilar her
zaman yliksek konsantrasyonlu bolgelerden diisiik konsantrasyonlu bolgelere dogru akma
egilimindedir. Kararli durumda (bu durumda aydinlatma altinda), hem delikler (Fp) hem de
elektronlar (Fn) i¢in kuvazi Fermi seviyeleri yaratilir. Bu kuvazi Fermi seviyeleri, tastyici

konsantrasyonlarinin yeniden tanimlanmasina izin verir (Walton, 2010). Boylece

Delikler icin; p =n.exp —M
’ ’ k,T

k,T

(26)

Elektronlar i¢in; n=n, exp [—

Kararli durum kosullarinda parcacik akisi, tasiyici konsantrasyonunun gradyanti ile orantili

olarak degismektedir. Bu nedenle bir boyutta elektronlar ve delikler i¢in difiizyon akimi,

dn dp
ndif T Jp,d:f =¢qD, E -gD, — (27)

J
P dx

J

dif =

seklinde verilir. Burada Dn ve Dy oranti sabitleri, sirastyla elektron ve delik i¢in difiizyon

katsayilaridir (cm?/s birimi). Difiizyon akimi ii¢ boyutta genellestirilirse,

Jdif :Jn,dif +J

p

ar =9D,Vn-gD Vp (28)

denlemi elde edilmektedir. Bir katidaki parcacik mekanigi dikkate alinarak, difiizyon

katsayisinin mobilite ile iligkili oldugu gosterilebilir. Bunlar Einstein bagintilar1 olarak

bilinir ve
D
D, :k—T ve —~ =k—T (29)
}’l’n q “’p q

seklinde verilir. Toplam tasiyic1 akimi, siiriiklenme ve difiizyon bilesenlerinin lineer

toplamidir. Bunlar serbest tasiyici tiiriine gore,
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(30)

Jn = Jn,sﬁr +Jn,dif = q“nnE+ anvn
Jp = Jp,siir +Jp,dif = q“an - quVp

ile bulunur. Son olarak toplam serbest tasiyici akimai, her bir parcacik akimi bilesenin toplami1

ile verilir (Reinders vd., 2017):

J

top

J +J, 3D

1.5. Fotovoltaiklerin Siniflandirilmasi

Giines pillerinin ticari uygulanabilirligi, modiil verimi, tiretim maliyeti ve ¢alisma
omrii gibi kriterlere baglidir (Bonnet ve Meyers, 1998). Bundan dolay1, optimum performans
ve maliyete sahip giines pilleri {iretebilmek icin, farkli yariiletken malzemeler
kullanilmaktadir. Fotovoltaik (PV) giines pilleri, genellikle aygit iiretiminde kullanilan
birincil sogurma tabakalarina gére adlandirilmaktadir (Sekil 21). PV teknolojileri, alttas
tabanli ve ince film olmak iizere iki kategoride simiflandirilabilir. Alttas tabanl aygitlar,
yariiletken alttaglar lizerinde lretilirken; ince film giines pilleri ise cam, plastik veya metal
altlik iizerine yariiletken ince filmlerin kaplanmasiyla tiretilmektedir (Jean vd., 2015).

Alttas tabanli aygitlar, kristal silikon (c-Si) ve III-V grubu giines pilleridir. c-Si
teknolojisi, fotovoltaik piyasasindaki yaklasik %95’lik pazar payiyla en olgun teknolojidir
(Fraunhofer ISE, 2019). Bunun ana nedenlerinden biri, yeryiiziindeki Si elementinin
rezervinin yiiksek olmasi ve toksik-olmayan bir malzeme olmasidir (Aghaei vd., 2014). c-Si
giines pilleri, tek kristal-Si ve polikristal-Si alttaslar1 kullanilarak iiretilebilmektedir.
Bunlarin arasinda tek kristal-Si, yaklasik %66 pazar payiyla fotovoltaik piyasasina hakim
durumdadir. Tek-kristal Si, yiik cikarimini (ekstraksiyonunu) ve doniisiim verimliligini
artiran yiiksek kristal kalitesine sahiptir. Ote yandan polikristal-Si hiicreleri, elektron akisini
veya yilk cikarimini siirlandiran, rekombinasyona tesvik eden, rastgele yonlendirilmis
kristal yapisina sahiptir (Jean vd., 2015). Bu durum polikristal-Si hiicrelerinin (n~ % 24.,4),
tek kristal-Si'den (n~ % 26,7) daha diisiik verimli olmasina neden olmaktadir (Green vd.,
2020). Ancak polikristal-Si giines pillerinin maliyeti, tek-kristallere gére onemli 6l¢iide daha

uygundur.
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Si-teknolojilerinin onemli dezavantajlarindan biri, c-Si'nin oda sicaklifinda yaklasik
1,1 eV olan dolayl1 bant aralig1 nedeniyle fakir bir sogurucu olmasidir. Bu durum gelen 15181n
cogunu sogurmak icin oldukc¢a kalin, sert ve kirilgan alttaslarin kullanilmasina neden olur.
(Ibn-Mohammed vd., 2017). Bu yiizden kullanilan malzeme miktarindan kaynaklanan
maliyetler, diger teknolojilere kiyasla nispeten yiiksektir (Fraunhofer ISE, 2019).

Baglica III-V grubu aygitlari, galyum arsenit (GaAs) ve galyum indiyum fosfit giines
pilleridir. GaAs, fotovoltaik enerji doniisiimii i¢in oldukca uygun yiiksek optik sogurma
katsayisina (~10° cm™!), optimuma yakin dogrudan bant araligina (~1,5 eV), yiiksek azinlhk
tasiyict Omriine ve miikemmel mobiliteye sahip III-V grubu yariiletken bilesiktir. GaAs
tabanli giines pillerinde laboratuvar hiicreleri i¢in % 29,1 ve modiiller icin % 25,1 rekor
verimleri elde edilmistir (Green vd., 2020). GaAs giines pillerinin dnemli bir dezavantaji,
silikon ile karsilastirlldiginda epitaksiyel katmanlarin veya aygit kalitesinde altliklarin
tiretim maliyetlerinin oldukca yiiksek olmasidir. Bu durum, biiyiik 6l¢iide aygit verimliligini
azaltan ve diisiik maliyetli depolama yollarim1 olanaksiz hale getiren kristal kusurlar ve
istenmeyen safsizliklar gibi faktorlerden kaynaklanmaktadir. Bu faktorler, GaAs giines
pillerinin biiyiik 6lgekli uygulamalarim1 sinirlandirarak, kullanimlarini daha sinirli hale
(genellikle uzay uygulamalar1) getirmektedir (Ibn-Mohammed vd., 2017).

Yariiletken malzemenin bant araliginin iizerindeki foton enerjilerinde fazla enerji
(E,—Ey), elektron-delik ciftleri tiretimine katkida bulunmaz ve hiicre verimini sinirlayarak 1s1
seklinde kaybedilir. III-V cok-eklemli (MJ) giines pillerinde, 1s1l kayiplar1 en aza indirmek
ve 15181 verimli bir sekilde sogurmak i¢in farkli bant araliklarina sahip iki veya daha fazla
tek eklemli hiicre yapisi kullanilir. Grup I (Al, Ga, In) ve grup V (N, P, As, Sb)
elementlerinin yariiletken bilesiklerinden degisken bant aralikli yiiksek kaliteli kristal
filmler olusturularak benzersiz doniisiim verimlilikleri saglanabilir (Jean vd., 2015).
Ornegin, GalnAsP/GalnAs hiicresi ile % 35,5 verim elde edilirken; GalnP/GaAs/
GalnAs/GalnAs hiicresi ile %45,7 rekor hiicre verimi elde edilmistir (Green vd., 2020). III-
V grubu MJ'ler, yiiksek radyasyon direnci, diisiik sicaklik hassasiyeti ve yiiksek verimlilik
ile uzay uygulamalar1 i¢cin 6nde gelen teknolojidir. Ancak karmasik iiretim siirecleri ve
yiiksek malzeme maliyetlerinden dolayi, bu hiicrelerin genis alanli karasal uygulamalar1
bulunmamaktadir (Jean vd., 2015).

Ince film teknolojileri, iiretim maliyetlerinin diisiiriilmesi icin daha az malzemenin
kullanildig1 bir teknolojidir. Ince film giines pilleri icin gereken yariiletken malzeme miktari,

Si-giines pillerine gore ¢cok daha azdir. Bu yiizden ince film giines pillerinin iiretim maliyeti,
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kristal silikon giines pillerinden ¢ok daha diisiiktiir (S. Hegedus, 2006). ince film giines
pillerinde, gelen 15181n maksimum miktarinin ince bir tabakada sogurulmasi i¢in, yiiksek
sogurma katsayisina sahip malzemeler kullanilmaktadir. Ayrica ince film giines pilleri
esnek, cam, seramik vs. gibi farkli altliklar iizerinde {iiretilebilirken; basit bir iiretim siireci
ile oldukg¢a yiiksek doniisiim verimleri elde edilmektedir. Bu grup, genellikle ticari giines
pilleri ve yeni gelisen film teknolojileri olarak ikiye ayrilmaktadir.

Ticari ince film giines pilleri i) amorf silikon (a-Si) ii) bakir indiyum galyum diselenit
(CIGYS) iii) kadmiyum telliir (CdTe) olarak siniflandirilabilir. Amorf silikon (a-Si), kristali
olusturan atomlarin periyodik uzayda sonsuzda kendini tekrarlamamasi sonucu olusur.
Dolayl1 bir yariiletken olan a-Si, diisiik proses sicakligi, esnek ve diisiik maliyetli altliklarin
kullanimi, genis alanli depolama olanag1 ve diisiik malzeme gereksinimi gibi 6zelliklerinden
dolay1 ince film giines pili malzemesi olarak yaygin sekilde kullanilmaktadir. a-Si, c-Si ile
karsilastirlldiginda daha yiiksek sogurma katsayisina sahiptir. Yiiksek sogurma katsayisi,
malzemede 10'°/cm® mertebelerindeki sarkan baglarin dogasinda var olan yiiksek
diizensizlikten kaynaklanir. Ote yandan diizensizlik, tasiyic1 omriinii ciddi sekilde azaltan
rekombinasyon merkezleri olarak davranir. Ancak kaplama sirasinda filme belirli bir miktar
hidrojenin baglanmasi (a-Si:H) ile kusur yogunlugu 10'%/cm?*e diismektedir. a-Si:H, ¢-Si’nin
1,1 eV dolayli bant aralig1 ile karsilastirildiginda daha yiiksek bir bant araligina (~1,7 eV)
sahiptir. Kusur yogunlugundaki azalma, a-Si:H malzemesini cesitli malzemelerle katkilama,
alagimlama veya eklem olusumu i¢in uygun hale getirir. Bununla birlikte malzemenin ve
aygitin oOzellikleri, Staebler-Wronski etkisi olarak bilinen, 151k kaynakli (indiiklii) yari-
kararl1 kusurlarin olusumundan ciddi sekilde etkilenir. a-Si:H aygitlarinin 151k kaynakli
bozunmas: (degradation), kismen a-Si:H kalinliginin azaltilmasiyla giderilir. Bununla
birlikte tabakanin incelmesi, aynt zamanda 15181n daha az sogurulmasina neden olur (Chopra
vd., 2004). a-Si:H giines pilleri, diisiik giic gereksinimi olan kiigiik 6l¢ekli uygulamalar icin
cok uygundur, ancak diger koklii ince film PV teknolojilerine kiyasla diisiik verimlilikleri,
fotovoltaik piyasasindaki kullanimlarint sinirlandirmigtir.  Laboratuvar hiicresi icin
kaydedilen en yiiksek verimlilik, tek eklemli aygitlarda %10,2 iken; ii¢ eklemli aygitlarda
(a-Si/nc-Si/nc-Si), %14’ e ulasmstir (Green vd., 2020).

CdTe, CIGS gibi direkt gecisli yariiletkenler, yiliksek sogurma katsayilarina sahiptir (~
10° cm™). Bu durum ayni miktarda 15131 sogurmak i¢in, yaklasik yiiz mikron (um) silisyum
yerine, birka¢c mikron (um) kalinligindaki ince film tabakasinin yeterli olacagi anlamina

gelmektedir (Tetali, 2005).
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I-III-VI kalkopirit materyallerinden CulnS2 yariiletken bilesigi 1,53 eV'lik bant aralig1
ile fotovoltaik uygulamalar i¢in ideal bir malzeme olarak kabul edilir. Depolama sirasinda
kiikiirtiin kontrol edilmesindeki zorluklar ve diisiik sicakliklarda bile metallerin ve safsizlik
tiirlerinin hizl difiizyonu, bu malzemenin gelisimini yavaslatmaktadir. Ote yandan 1 eV'lik
bant aralig1 ile CulnSe2, fotovoltaik uygulamalar icin Onde gelen bir baska adaydir.
CulnSe2’nin yiiksek sogurma katsayisina (~10° cm™') sahip yariiletken malzemelerden biri
olmasi1 nedeniyle, miikemmel bir p-tipi iletkenlige sahip eklem ortagidir. CulnSe2 nin bant
aralig1 artirilarak giines spektrumuyla eslestirildiginde iistiin aygit performansi elde edilir.
CulnSe: yariiletken ince filmlerde, In yerine kademeli olarak galyum (Ga) katkis1 yapilarak
(CulnixGaxSe2 veya CIGS) malzemenin bant aralig1 1,0 ile 1,7 eV araliginda degistirilebilir.
CulnixGaxSe: bilesiginde Ga’nin molar oran1 0,3’e ayarlandiginda, bant araligi1 1,15 eV
civarinda elde edilmektedir. Optimum molar oranda iiretilen CIGS tabanli giines
hiicrelerinde kiiciik alan icin  %23,4 ve genis alan i¢in % 19,2’lik rekor verimler elde
edilmistir (Green vd., 2020). Aygit verimliligi ve kararliligi imit verici olsa da, bu tiir
cihazlarin biiyiik 6lgekli iiretimi icin elverisli olmayan birkac faktor vardir. CulnixGaxSe2
bilesiginin c¢ok sayida elementten olusmasi, stokiyometriyi, yapisal ve -elektriksel
ozelliklerinin kontroliinii zorlastirmaktadir. Ayrica sogurma katmani olarak kullanilan
Culni-xGaxSe2’ nin rezervleri az olan In ve Ga elementleri icermesi ise CIGS i¢in bir bagka
sorundur (Chopra vd., 2004).

Yeryiiziinde yiiksek rezerv oranina sahip ve toksik olmayan elementlere dayanan
alternatif giines pili malzemeleri arastirmalari, bakir ¢inko kalay siilfiir (Cu2ZnSnS4 veya
CZTS) malzemesinin gelistirilmesi ile sonuglandi. CZTS, benzer prosesleme stratejileri ve
zorluklari ile CIGS'e alternatif bir malzemedir. CZTS, yiisek sogurma katsayisina (~10* cm-
1 ve yaklasik 1,5 eV'lik dogrudan bant araligina sahip dortlii bir yariiletken bilesiktir. CZTS
tabanli giines pillerinde % 12,6 rekor doniisiim verimliligi elde edilmistir (Green vd., 2020).
Ancak CZTS’deki 6nemli bir zorluk, katyon diizensizligi (disorder) olarak bilinen kusur
durumlarimin varligidir. Katyon diizensizliginde Cu ve Zn katyonlar1, yiik c¢ikarimini
engelleyen ve Voc’yi diisiiren nokta kusurlarin olusumuna neden olur (Jean vd., 2015).

CdTe, yiiksek verim ve diisiik maliyeti ile en 6nde gelen ince film PV teknolojilerinden
biridir. CdTe yaklasik 1,5 eV olan neredeyse optimum yasak enerji degeri ile yiiksek verimli
tek eklemli hiicreler icin ideal bir yariiletken bilesiktir. CdTe giines pillerinde kiiciik
alanlarda rekor verim % 22,1'e ulasirken, modiil verimi ise % 19 olarak elde edilmistir

(Green vd., 2019). CdTe tretmek icin, yiiksek islem sicakligi gerektiren yliksek verimli
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tiretim teknikleri (6rnegin kapali hacimde siiblimlesme) kullanilir. Bununla birlikte, bugiin
ticarilestirilen herhangi bir PV teknolojisine kiyasla oldukc¢a diisiik modiil maliyeti sunar
(Rix vd., 2015). Ayrica CdTe giines pilleri, yaklasik %5 pazar pay1 ile ince film teknolojileri
arasinda en 6nde gelen teknolojidir (Sekil 22). Ancak kadmiyumun ¢evre dostu olmamasi

ve telliir rezervlerinin azlig1 gibi sorunlar, CdTe giines pillerinde dezavantaj olusturmaktadir.

Giines Pillerinin
Simiflandirilmasa

Yaniletken Bilesikler

Amorf 1 Kalkojenler

1 Kristal

® Alttas (wafer) tabanh giines pilleri ® ince film giines pilleri

Sekil 21. Giines pillerinin birincil aktif malzemeye gore siiflandirilmasi (Ibn-Mohammed
vd., 2017).
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Sekil 22. Ince film PV modiil iiretim grafigi (Fraunhofer ISE, 2019).

Yeni gelisen ince film giines pilleri, giiniimiizde ticari olarak uygulamasi bulunmayan
boya duyarli (DSSC), organik, perovskit ve kuantum nokta giines pillerini kapsamaktadir.
Bunlarin arasinda boya duyarli giines pilleri (DSSC), en olgun giines pili teknolojisidir. Bir
DSSC giines pilinde fotonlar, anot iizerine yerlestirilen ince bir nanokristal yariletken
tabakasi lizerinde sogurulan bir foto-duyarlastirict (photosensitiser) tarafindan yakalanir.
Diger PV teknolojilerinin aksine elektron transferi icin DSSC'lerde iyonlar1 kars1 elektrota
aktarmak icin s1v1 elektrolitleri (foto-elektrokimyasal hiicre) kullanilir ve bu sayede elektrik
akimi iretilir. Gliniimiizde DSSC'ler ile % 14,3'e ulasan rekor verim degeri elde edildi
(Kakiage vd., 2015). Ancak DSSC teknolojisi ile ilgili baslica problemler arasinda, diisiik
sogurma katsayisi ile giines 1s1nimi ve yiiksek sicaklik altinda uzun vadeli kararlilik
bulunmaktadir (Ibn-Mohammed vd., 2017).

Organik giines pilleri, diisiitk maliyetli aktif katman malzemeleri ve altliklari, diisiik
enerji girdisi ve endiistriyel seviyeye ylikseltme kolayligi nedeniyle, PV ¢oziimler igin
yiiksek bir potansiyele sahiptir. Organik giines pillerinde, 15181 sogurmak i¢in kiiciik organik
bilesikler veya polimer molekiilleri kullanilir. Bunlar yeryiiziinde bol bulunan elementlerden
olusur. Renkli veya seffaf organik PV aygitlarinin iiretimi icin bircok sogurma tabakasi
opsiyonu nedeniyle, bina entegre uygulamalari i¢in oldukga caziptir. Laboratuvar verimliligi
9 18 olarak rapor edilmesine ragmen (Zhang vd., 2021); modiil seviyesinde ¢ok daha diisiik
verim elde edilmistir. Bu giines pillerinin baglica problemleri, yiik tasiyicilarinin etkisiz
tasinmas1 ve giines 15181 altinda zayif uzun vadeli kararliliginin zayif olmasi gelmektedir

(Ibn-Mohammed vd., 2017).
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Yakin zamanda gelistirilen bir baska PV teknolojisi, perovskit tabanli giines
hiicreleridir (Liu vd., 2013). DSSC'den esinlenen bu teknolojide elektrolit boyasi olarak kati
bir malzeme kullanilir. Burada “perovskite” terimi ABX3 kristal yapisina atifta bulunur.
Optik bant araliklar1, katyon (A, B) veya anyon (X) yer degistirmesi ile 1,2 - 3,0 eV arasinda
ayarlanabilir. Bu malzeme sinifinin temel avantajlar1 arasinda yiiksek tasiyici difiizyon
uzunluklari, diisiik rekombinasyon kayiplari, diisiik malzeme maliyeti ve bant araligi
miihendisligi bulunur. Perovskit giines pillerinde, Voc degerleri 1,1 V'nin {izerinde elde
edilerek, %25,5 rekor verim degerine ulagilmistir (Green vd., 2020). Baslica problemler
arasinda film morfolojisi ve malzemenin karakteristik ozelliklerinin kontrol edilmesi, neme
karst yiiksek hassasiyet, hiicre kararliligi ve toksik bir element olan kursun kullanimi
bulunmaktadir (Jean vd., 2015).

Bir kuantum noktas1 (QD), kuantum mekanigi yasalarinin hesaba katildigi, yariiletken
bir malzemeden iiretilen bir nanokristaldir. Nanopartikiillerin boyutunun degistirilerek
ayarlanabilen optik ve elektrik 6zelliklerinin yani sira, bant araligina sahip olmasi nedeniyle
giines pillerinde sogurucu bir malzeme olarak kullanilmaktadir. Bu durum, giines
spektrumunun farkli bolgelerini sogurmak i¢in kolayca imal edilmelerine olanak tanir ve bu
sayede yakin kizilotesi fotonlarin verimli bir sekilde toplanmasi gerceklesir. Kuantum nokta
giines pillerinde kiigiik alanlarda %16,6'lik rekor verimlilik rapor edilmistir (Hao vd., 2020).
Baslica zorluklar1 arasinda QD'nin yiizey kimyasinin anlasilmasindaki yetersizlik, diisiik Voc

ve diisiik yiik tasiyict mobilitesi bulunmaktadir (Ibn-Mohammed vd., 2017).

1.6. CdTe Tabanh Giines Pilleri

1.6.1. Giris

CdTe, 1947 yilinda Frerichs tarafindan hidrojen atmosferinde Cd ve Te buharlarinin
reaksiyonu ile CdTe kristallerini sentezlediginde ve fotoiletkenliklerini 6l¢tiigiinde; yeni bir
elektronik malzeme olarak ortaya ¢ikt1 (Frerichs, 1947).

CdTe, fotovoltaik enerji doniisiimii i¢in giines spektrumuna neredeyse en uygun
sekilde eslesen, dogrudan optik bant araligina sahip (Eg ~1,5 eV) IIB-VI* grubu bir
yariiletken bilesiktir (McCandless ve Birkmire, 1991). Ayrica CdTe yiiksek optik sogurma
katsayisindan (>10* cm™) dolayi, gelen 15183in % 90’mim1 birkag pm film kalinligi ile

sogurulabilme 6zelligine sahiptir (Morales-Acevedo, 2006).
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CdTe giines pilleri, basit ve diigiikk maliyetli (0,46 $/Watt) iiretim siireci, en kisa enerji
geri 0deme zamani (energy payback time) (0,94 yil) ve yiiksek oOlgeklenebilirlik ile
fotovoltaik diinyasinda 6nemli bir yer tutmaktadir (Kim vd., 2014; Rix vd., 2015) . CdTe,
yaklasik %5 pazar payiyla en basarili ince film fotovoltaik teknolojisidir (Fraunhofer ISE,
2019). Sekil 23’de goriildiigi tizere, CdTe ince film giines pillerinde Shockley- Queisser
limitine gére maksimum teorik verim %33 civarinda (Shockley ve Queisser, 1961) olmasina
ragmen, giiniimiizde deneysel olarak % 22,1 rekor hiicre verimi elde edilmistir (Green vd.,

2019).

40
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CulnSe, CuGaSe,

10

Maksimum teorik verim (%)

(] 1 1 1 1
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Sekil 23. Bant aralig1 bagli olarak maksimum teorik verim grafigi (Shockley
ve Queisser, 1961).

1.6.2. CdTe’nin Ozellikleri

CdTe, IIB-VIA bilesikleri arasinda en diisiik erime sicakligina, en diigiik buhar
basincina, en biiyiik orgii parametresine ve en yiiksek iyoniklige sahip yariiletken bilesiktir.
Tablo 1, CdTe ile ilgili baz1 fiziksel ve optoelektronik verileri gostermektedir (Luque ve
Hegedus, 2003). Ancak bu degerler, sadece gosterge amachdir. Ciinkii biriktirme yontemine,
althk sicakligma ve altlik tiiriine gore degerler farklilik gosterebilmektedir (Kalogirou,

2017).
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Tablo 1. CdTe’nin optoelektronik ve fizikokimyasal 6zellikleri (Zanio, 1978).

Ozellik Deger veya aralik
300 K’de Optik bant aralig1 (Eg) ~1,50 eV

Elektron cekiciligi (ye) 43-45¢eV

600 nm’de sogurma katsayisi 6x10* cm’!

600 nm’de kirilma indeksi ~31

Elektron mobilitesi (ue)

1000-1200 cm?/(V.s)

Delik mobilitesi (un)

50-80 cm?/(V.s)

Iyoniklik (Philips 6l¢eginde) 0,717

Orgii parametresi (ao) (300 K’de) 6,481 A

Yogunluk ~ 5,85 g/em?

Fiizyon 1s1s1 (AH? ) (300 K’de) -24 kcal/mol

Siiblimlegsme reaksiyonu CdTe - Cd+1/2Te,

Eﬁiﬁl}fg)me basinet (psa) (bar log (P, /bar) = — % —2,5610g(T(K))+15,80

Erime noktasi

1092°C

Molekiil kiitlesi 240,01 g/mol
CdTe’nin 1 atm basingta sicaklik kompozisyon (T-x) faz diyagrami, Sekil 24’te

gosterilmektedir. CdTe’ nin faz dengesi, Cd (x=0) ve Te (x=1) ug¢ noktalar1 ve stokiyometrik
CdTe bilesigi (x=0,5) ile nitelendirilmektedir. CdTe, eslesik ara faz ( siv1 ve kat1 fazin ayni
anda olusmasi) diyagramina sahiptir. CdTe'nin eslesik buharlagsmasi, buhar tabanli
biriktirme tekniklerini kolaylastirmaktadir. CdTe, depolama kosullarina baglh olarak Cd-
zengini veya Te-zengini olabilir. CdTe’nin T—x grafigi ayrintili olarak incelendiginde,
yiiksek sicakliklarda, olusum bolgesi genisler. Bu olusum, Cd- zengini tarafta 700°C'ye
kadar asimetrik bir davranis sergilerken; daha yiiksek sicakliklarda Te- zengini hale gelir
(Aven ve Prener, 1967). Cd ve Te icin nispeten yiiksek siiblimlesme basinglari, ~300°C'nin
tizerindeki sicakliklarda vakumda biriktirmede tek fazli kompozisyonun olugmasini saglar.
Atmosfer basincinda CdTe’nin erime sicakligl (Tm = 1092°C); Cd (Tm = 321°C) veya Te’den
(Tm =450°C) (Hultgren vd., 1973) 6nemli dl¢iide daha yiiksektir. CdTe, olduk¢a negatif bir
olusum entalpisine sahiptir; hem Cd hem de Te'nin buhar basinglar1 CdTe'den ¢ok daha
yiiksektir ve bu nedenle tavlama islemleri, bilesigin biitiinliigii korunarak gerceklestirilebilir
1995). Ikili CdTe genellikle

(Jianrong vd., (binary) kaynaktan biriktirildiginde,



38

stokiyometriktir. Ancak Cd’nin daha yiiksek buhar basincina sahip olmasindan dolay1 Cd

atomu bosluklart meydana gelebilir (McCandless ve Sites, 2011).

9 T i
1200 : 1092°C

1000
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& CdTe (Cd) CdTe (Te)
:é 600
é i Te Katilasma-hatt:
“2 400 z
Cd Katilagma-hatt:
oon b CdTe(Cd) +Cd CdTe(Te) +Te |
200 I (cdre) (CdTe)
i 1 " 1 1 " L "
0 20 40 60 80 100

Te atom orani (%)

Sekil 24. CdTe faz diyagrami (Zanio, 1978).

CdTe'nin kristalik ozellikleri, CdTe’nin iyonik bag karakteri ile belirlenir. T18-VIA
grubu bilesikleri arasinda CdTe, Phillips iyoniklik 6l¢cegine gore en yiiksek iyoniklige
(=0,717) sahiptir (Phillip, 1973). Geometrik degerlendirmeler; 0,225 ile 0,732 arasinda
katyon/anyon yaricap oranina sahip iyonik ikili bilesiklerde dort yiizlii koordinasyonun
tercih edildigini; 0,732'den daha biiyiik bir oranda ise oktahedral koordinasyonun tercih
edildigini gostermektedir (Huheey vd., 1993). CdTe'de katyon/anyon yarigapi orani
r(Cd**)/r(Te*") = 0,444 oldugundan dolay: tetrahedral koordinasyonu desteklemektedir.
Diger elementin en yakin dort komsusu ile tetrahedral atomik koordinasyon, tek atomlu
katilarda elmas yapisina ve iki atomlu katilarda ise ¢inko siilfiir ve hekzagonal yapilarinda
kristallenmektedir. Atmosfer basincinda CdTe; 6,481 A orgii parametresine ve 2,806 A bag
uzunluguna sahip yiizey merkezli bir kiibik (fcc) cinko siilfiir yapisinda bulunur. Sekil 25,
CdTe cinko siilfiir yapisinin, siki paket (111) diizlemi boyunca goriiniimiinii tasvir
etmektedir. Bu yonelim, CdTe ince filmlerinde karsilasilan baskin yonelimdir (Luque ve

Hegedus, 2003).
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Sekil 25. CdTe’nin (111) tercihli yonelimine gore zinko siilfiir
kristal yapist (Cd atomlar1 siyah ve Te atomlar: gridir.
Cd-Te baglar1 ve fcc birim hiicresi goOsterilmistir)
(Luque ve Hegedus, 2003).

2.806 A —I

CdTe’ nin kristal yapisi, yariiletkenin optik ve elektriksel ozelliklerini etkilemektedir.
Bu yiizden, tek kristal ve polikristal CdTe’nin 6zellikleri arasinda biiyiik bir fark vardir.
Polikristal CdTe filmleri, tek kristal CdTe ile karsilastirildiginda; daha yiiksek bir bant
araligina ve daha diisiik bir tasiyic1 omriine sahiptir. Ornegin, tek kristal CdTe icin bant
aralig, sirastyla 80 K'de 1,47 eV ve 200 K'de 1,41 eV olarak olciiliirken; polikristal CdTe
icin aym sicaklikta sirasiyla 1,57 ve 1,50 eV olarak belirlendi (Abd El-Mongy vd., 1997).

CdTe'nin bulk optik ve elektronik 6zelliklerini, degerlik bandi maksimumuna (Vem)
ve iletim band1 minimumuna (Csm) yakin periyodik orgiideki elektronik bant yapisi belirler.
VeMm ve Cawm, birinci Brillouin bolgesinde 300 K'de yaklasik 1,5 eV'lik dogrudan bant
araliga neden olan ayn1 momentum konumunda meydana gelir. I[letim bandu, katyonun ilk
isgal edilmemis seviyesinde, yani Cd'nin 5s seviyesinde ortaya c¢ikar. En iist degerlik bandi,
anyonun isgal edilen en yiiksek seviyesinde, yani Te'nin 5p seviyesinde olusur (Wei ve
Zunger, 1998).

Miikemmel tek kristallerden sapmalar, elektronik ve optik 0Ozelliklerde biiyiik
degisikliklere neden olur. Kusurlar, periyodik yapiy1 bozarak bant araligi icinde lokalize
elektronik durumlar iiretir. Elektronik 6zellikleri kontrol eden kusur tiirleri, dogal kusurlar,
kimyasal safsizliklar ve bunlarin kompleksleridir. Bunlarin arasinda dogal kusurlar ve

safsizliklar, yer degisimsel veya arayer olarak ortaya cikabilir. Iyonlasma enerjisi ~Eg/2 olan
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durumlar "derin" ve bantlarin yakininda iyonlasma enerjisine sahip durumlar ise "s1g" olarak
nitelendirilir. Ornegin kadmiyum atomu boslugu (Vca) ve telliiriin kadmiyum ile yer
degisimi (Cdre) s1g akseptor durumlarina yol acar. Arayer kadmiyum (Cdi), nispeten sig
dondr durumuna yol agarken; arayer telliir (Tei), derin durumlara yol acar (Luque ve
Hegedus, 2003).

CdTe’nin iletkenlik tipi, Cd/Te oranii bagli olarak degismektedir. Cd-zengini n-tipi
iletkenlik gosterirken; Te-zengini p-tipi iletkenlik gostermektedir (Krdger ve De Nobel,
1955). CdTe, elektronik olarak amfoterik (bir yariiletkende dondr veya akseptor olarak
davranma) yari iletken davranis sergiledigi icin, katkilamayla p- ve n-tipi CdTe elde etmek
miimkiindiir (Jenny ve Bube, 1954). Au, Cu ve Ag gibi katkilar, Cd ile yer degistirerek s1g
akseptor seviyeleri olustururken; In, Ga, Al gibi katkilar Cd ile yer degistirerek donor

seviyeleri olusturur (Wei ve Zhang, 2001).

1.6.3. CdTe Kaynaklar: ve Toksiklik

CdTe teknolojisi, sinirli sera gazi ve agir metal emisyonlari, kiiclik karbon ayak izi ve
kisa enerji geri ddeme siireleri (energy payback time) acisindan cazip bir teknolojidir. Ancak
Cd elementinin toksikligi ve sinirli Te miktari, CdTe teknolojinin biiytimesi i¢in sorun tegkil
etmektedir (Basol ve McCandless, 2014). Ancak yapilan caligmalarda, Cd elementinin
kararl1 bir bilesik olan CdTe’ye kiyasla ¢ok daha fazla toksik oldugu belirlenmistir
(Kaczmar, 2011; Zayed ve Philippe, 2009).

CdTe ile ilgili endise verici durumlardan biri, CdTe modiillerinin yiiksek sicakliga
maruz kalmasi durumunda toksik Cd elementinin yayimi konusudur. Ancak CdTe’nin
yiikksek erime noktasindan (Tm~1050°C) dolayi, olas1 bir yangin durumunda, normal
kosullarda konut yanginlar1 sirasinda bu sicakliga ulasilamadigindan dolayi, atmosfere
kadmiyum salinimi olmamaktadir (Kalogirou, 2017). Ancak modiillerin CdTe’nin erime
noktasinin iistiinde sicakliklara maruz kalmasi durumunda bile, 1000 m? CdTe modiiliiniin
bulundugu durumda ortalama Cd miktar1 66 g/m? ve 1s1 kaynagi 60 MW olmas1 nedeniyle,
en kotii yangin senaryosunda bile, potansiyel Cd emisyonlar1 hala insan sagligini riske eden
seviyelerin 6nemli 6l¢iide altindadir (Beckmann ve Mennenga, 2011)

CdTe modiilleri normal calisma sirasinda, herhangi bir toksik gaz iiretmemektedir.
Bunun nedeni, elektromanyetik spektrumun yiiksek frekansli fotonlari ile sogurulan

enerjinin, kat1 orgii yapisindaki baglar1 kirmak i¢in yeterli olmamasidir. Bir bagka ifadeyle,
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giines spektrumundaki herhangi bir fotonun enerjisi, bir PV hiicresinin CdTe veya CdS
katmanlarindaki kimyasal baglanma enerjisinden daha diisiiktiir. Bu, Cd iceren bilesikleri
kararl1 hale getiren icsel bir 6zelliktir (Bonnet ve Meyers, 1998).

CdTe modiilleri ile ilgili bir bagka endise, sinirl telliir (Te) miktaridir (Rix vd., 2015).
Mevcut Te elementi, bakirin rafine edilmesinin bir yan iirlinii olarak Te’nin geri kazanimi
yoluyla elde edilmektedir. Bununla birlikte daha fazla Te'yi geri kazanmak icin daha fazla
bakirin nasil elektro-rafine edilebilecegine yonelik aragtirmalar bulunmaktadir (Ojebuoboh,
2008). Ayrica, bakirin yani sira diger bir¢ok birincil metalde Te safsizliklari bulunur. En
yiiksek Te konsantrasyonlari, altin madenlerinde bulunmaktadir. Ayrica Te, cinko ve
kursunun rafinesi ile de elde edilebilir (Newton, 1972). Ayrica birincil cevher olarak hali
hazirda Te kaynaklar1 da mevcuttur (Zweibel, 2010). Son olarak, elementin ferromangan
nodiillerinde bulundugu okyanus tabani rezervlerinden dogrudan dogruya telliir ¢cikarma
olasilig1 bulunmaktadir (Rix vd., 2015). Bu kaynaklar géz 6niine alindiginda, gelisen CdTe

piyasasinin talebini karsilayacak kadar yeterli Te-miktarina erisilebilecegi ongoriilmektedir.

1.6.4. CdTe Giines Pillerinin Yapis1

Ince film CdTe giines pilleri, iist-tabaka (superstrate) veya alt-tabaka (substrate)
konfigiirasyonlarinda iiretilebilmektedir. Ust-tabaka konfigiirasyonuna sahip aygitlar, bir
altlik lizerinde saydam iletken oksit (TCO)/pencere tabakasi/CdTe/geri kontak dizilimi ile
tiretilmektedir (Sekil 27(a)). Bu konfigiirasyonda 11k altlik tarafindan aygita girdigi i¢in;
althik saydam olmalidir.

Alt-tabaka konfigiirasyonuna sahip aygitlar ise bir althk {izerinde, geri
kontak/CdTe/pencere tabakasi/TCO dizilimi ile iiretilmektedir (Sekil 27(b)). Alt-tabaka
konfigiirasyonunda 151k, TCO tabakasindan pencere tabakasina ve son olarak sogurma
katmanina (CdTe) gider. Bu konfigiirasyonda kullanilan althik, saydam olmak zorunda
degildir. Esnek altliklar, molibden, paslanmaz celik, vs. gibi farkli altliklar tizerinde aygit
yapist olusturulmaktadir (Chandramohan vd., 2006; Mathew vd., 2004). Bununla birlikte,
alt-tabaka konfigiirasyonunun 6nemli bir sinirlamasi, CdTe giines pillerinde tipik olarak en
1yi performansl hiicrelerin geri kontak kisminda Cu’nun kullanilmasidir. Alt-tabaka
konfigiirasyonunda geri kontak, aygit yapisina Cu’nun dogal difiizyonunu arttiran ve bu
yiizden de performansini kétiilestiren yiiksek biriktirme sicakliklarina dayanmalidir. Tiim bu

nedenlerden dolay1, alt-tabaka konfigiirasyonu ile iiretilen CdTe aygitlari, uzun siire %10'un
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tizerinde verimlilik gostermedi (Dhere vd., 2011; Romeo vd., 1992b). Bugiine kadar, alt-
tabaka CdTe aygitlar: lizerinde yapilan arastirmalar, iist-tabaka aygitlara kiyasla ¢ok daha
diisiiktiir (Kalogirou, 2017).

Polikristal bir aygit olarak bir CdTe hiicresinin performansi, hiicre yapisindaki
katmanlarin biriktirme Ozelliklerine bagli olarak her bir katmandan cesitli derecelerde
etkilenen tane smirlar1 ve film ara yiizeyleri gibi yiizeyler tarafindan domine edilir. En
yiiksek verimli cihazlar iist-tabaka konfigiirasyonu kullanilarak iiretilmektedir (Basol ve
McCandless, 2014). Bu yiizden ist-tabaka konfigiirasyonunda aygitt olusturan her bir

katmanin ayrintili olarak incelemek fayda saglayacaktir.

a) b)

Geri kontak

CdTe [Sogurma Katmani]
Pencere Tabakasi

CdTe [Sogurma Tabakasi]

Pencere Katmam

Geri kontak

Cam [AlthK] Althk

Sekil 26. a) Ust-tabaka ve b) alt-tabaka konfigiirasyonunda CdTe giines pillerinin yapisini
gosteren diyagram

1.6.4.1. Althk

Hiicre tasariminda en 6nemli adimlardan biri, yiiksek sicakliklara dayanan ve iizerine
gelen 151810 gegmesine izin veren cam bir altligin secimidir (Okamoto vd., 1992). Burada
cam altlik, aygit i¢cin yapisal destek saglar. Ayrica iist-tabaka konfigiirasyonunda 1sik,
yariiletken malzemeler tarafindan sogurulmadan 6nce camdan gecer. Bu nedenle camin
optik gecirgenliginin oldukc¢a yiiksek olmasi gerekir.

Aygit iiretiminde kullanilan camin oOzellikleri, hiicrenin performansin1 dogrudan
etkilemektedir (Basol ve McCandless, 2014). CdTe giines pillerinde cam altlik olarak
genellikle soda-kire¢ cami (SLG) veya borosilikat cam kullanilmaktadir (Ferekides ve Britt,
1994; Ferekides vd., 1994). Ust tabaka konfigiirasyonunda iiretilen %10 verimli hiicrelerin
bazilarinda altlik olarak diisiik maliyetli soda-kire¢ cami kullanild1 (Basol ve McCandless,
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2014). Ancak, SLG’nin gerilme (strain) noktas1 515°C ve optik gegirgenligi <450 ve >700
nm dalga boylarinda %80'in altindadir (Kosyachenko vd., 2012). Bu nedenle rekor verimli
hiicrelerin iiretiminde, genellikle yiiksek gerilme noktasina sahip oldukca saydam camlar
kullanilmaktadir. Ornegin, %16,7 verimli hiicrede 660°C'ye ulasan bir proses sicakligina

dayanan ince bir borosilikat cam kullanilmistir (Wu, 2004).

1.6.4.2. Saydam iletken Oksit Tabakasi

Ust-tabaka konfigiirasyonlu bir hiicrede cam iizerine kaplanacak ilk katman, hem
yiiksek iletkenlige (ya da diisiik elektrik direncine) hem de yiiksek optik gecirgenlige
(fotonlarin sogurucuya ulagsmasina izin vermek i¢in miimkiin oldugu kadar ince olma) sahip
bir saydam iletken oksit (TCO) katmanidir.

Aygit yapisinda TCO katmani, bir 6n kontak olarak islev gormektedir. Ancak TCO
~4,5 eV'nin altinda elektron c¢ekiciligine sahip olmalidir. Ciinkii pencere tabakasinin TCO
ile omik bir kontak olusturmasi gerekir. Aksi takdirde elektronlarin TCO/pencere katmani
ekleminde serbestce hareket etmesini engelleyen bir Schottky kontagi olusur. Bu yiizden,
TCO katmaninin secimi olduk¢a énemli bir konudur.

CdTe’nin yiiksek sicaklikta biriktirilmesi durumunda, TCO’daki (6n kontaktaki)
kirlilikler CdTe tabakasina kadar yayilabilir. Ayrica TCO'nun cam i¢indeki safsizliklarin
yariiletken malzemeye difiizyonunu engellemesi gerekir. Ote yandan, TCO iizerine CdS’nin
biiyiitiilmesi ve biiyiitme sonrasi tavlanmasi, TCO katmaninin 6zelliklerini ve CdS/TCO ara
yiizey ozelliklerini degistirebilir (Alamri ve Brinkman, 2000). Dahasi, TCO'larin morfolojisi
CdS ve CdTe biiyiimesini de etkilemektedir (Romeo vd., 1998). Dolayisiyla, TCO'lar i¢in
sadece cok yiiksek elektriksel iletkenlik ve saydamlik degil, ayn1 zamanda yiiksek kimyasal
ve fiziksel kararliliga da ihtiya¢ duyulmaktadir (Romeo vd., 2003).

CdTe tabanli giines pillerinde, bircok farkli TCO tabakasi kullanilabilmektedir. Ancak
cogunlukla, flor katkil1 kalay oksit (SnO2/F ya da FTO)(Shen vd., 2016), aliiminyum katkil1
cinko oksit (ZnO/Al203 ya da AZO)(Gupta ve Compaan, 2004), indiyum kalay oksit
(In203/Sn0O2 ya da ITO)(Kim vd., 2018) ve kadmiyum stanit (Cd2SnOs ya da CTO)(Wu vd.,
2001) tercih edilmektedir. Bu tabakalardan ITO ve AZO’nun her ikisi de diisiik tabaka
direncine ve yiiksek optik saydamliga sahiptir. Ancak CdTe giines pillerinde bu katmanlarin

kullanimi, bazi problemlere sebep olabilmektedir. AZO, 400°C’den daha yiiksek
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sicakliklarda parcalanma egilimi gosterir ve iletkenligini kaybeder. ITO da ise n-tipi bir katki
maddesi olan indiyum, CdTe tabakasina difiize olabilir (Baines vd., 2018).

Giintimiizde rekor verimli hiicreler, aygit yapisinda FTO katmaninin kullanilmasiyla
elde edildi (Romeo ve Artegiani, 2021). Ciinkii FTO kararlidir ve zamanla renk degistirmez.
Asinmaya dayaniklidir ve yiiksek sicakliklarda bozunmadan islenebilir. Ozellikle 500°C'nin
tizerindeki yliksek depolama sicakliklari icin standart bir se¢im olarak F:SnO: (FTO)
kullanilmaktir (Baines vd., 2018).

1.6.4.3. Pencere Tabakasi

Aygit yapisinda TCO ile CdTe sogurma katmani arasinda, n-tipi bir pencere katmant
bulunmaktadir. p-n ekleminin n-tipi kismin1 olusturan pencere tabakasi, eklem bolgesinde
uygun bir bant hizalanmas1 saglamaktadir. Pencere katmaninin 15181n sogurma katmanina
kadar gecmesine izin verecek kadar ince, 6n kontag1 kapatacak ve CdTe ile p-n eklemi
olusturacak kadar kalin olmasi gerekir. Bu katmanda fotonlarin sogurulmasiyla iiretilen
elektron-delik c¢iftleri, akima katkida bulunmaz. Ciinkii eklemin elektrik alani, delikleri
iterken elektronlar1 ceker (Mukerjee ve Thakur, 2011). Bu yiizden, pencere tabakasinin bant
araliginin miimkiin oldugu kadar yiiksek olmasi gerekir.

CdTe tabanli giines pillerinde n-tipi pencere katmani olarak cogunlukla CdS ince
filmleri kullanilmaktadir (Heo vd., 2003). CdS, yaklasik 2,4 eV bant araligina ve diisiik
sogurma katsayisina sahip direkt gecisli bir yariiletkendir. CdS, yiiksek fotoiletkenlik,
nispeten kolay katkilama ve diisiik direncli omik kontak gibi 6zelliklere sahiptir (Moualkia
vd., 2009a; Moualkia vd., 2009b).

Son zamanlarda CdS’ye alternatif olarak farkli pencere katmanlar1 kullanilmaya
baslanmistir. Bu katmanlardan biri, MgixZnxO (MZO) ince filmleridir. MZO tabakasi,
CdS’den daha yiiksek bir bant araligina (Eg =~ 3,2- 3,7 eV aras1) sahiptir. MZO tabakasi
kullanilan aygitlarda daha yiiksek bir Voc elde edilse de ozellikle akim yogunlugu degeri
azalmistir (Kephart vd., 2016).

Pencere katmani olarak CdSe’nin kullanildig1 tabakalar ile uzun dalga boyu
bolgesinde akim toplanmasi iyilesirken, Voc degeri kotiilesmistir (Paudel ve Yan, 2014). Bu
yiizden son yillarda CdS/CdSe ikili pencere yapisinin uygulanmasi 6nerilmistir. Bu ikili yap1
ile hem aygitin kisa ve uzun dalga boyu bolgesinde akim toplanmasi iyilesirken, Voc

degerinin de korunmasi saglanmistir (Yang vd., 2016a).
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1.6.4.4. Sogurma Tabakasi

Bir giines pili yapisinda sogurma tabakasi, aygit iizerine gelen fotonlarin biiyiik
kisminin soguruldugu ve elektron-delik ciflerinin iiretildigi tabakadir. Sogurma tabakasi, p-
n ekleminin p- tarafini olusturmaktadir. Sogurma tabakasinin kristal yapist ve kalitesi,
sadece net tasiyict konsantrasyonunu degil, aynt zamanda Voc ve Jsc’yi giiclii bir sekilde
etkileyen tastyic1 omriinii de etkiledigi icin aygitin en 6nemli parcasidir.

Yiiksek verimli hiicreler i¢cin sogurma tabakasinin, optimum bant arali§ina (~1,4 eV)
ve yiiksek sogurma katsayisina sahip olmasi gerekmektedir (Shockley ve Queisser, 1961).
CdTe ise neredeyse optik bant aralig1 (Eg¢~1,5 V) ve yiiksek optik sogurma katsayis1 (>10*
cm!) ile fotovoltaik uygulamalar i¢in en ideal sogurma tabakalarindan biridir.

CdTe tabakalar1 biiyiitiildiigiinde, 6zden ya da zayif bir p-tipi olma egilimindedir.
Ancak kloriir islemi veya Cu-katkilama (geri kontak asamasinda) gibi temel biiyliime-sonrasi
islemlerle CdTe nin iletkenligi arttirilir. Sogurma tabakasinin kalitesi, kullanilan biriktirme
teknigine biiyiikk oOlgiide baghdir. CdTe filmleri, cesitli yontemler kullanilarak
biiyiitiilebilmektedir. Biriktirme yontemleri, altlik sicakligina gore ikiye ayrilabilir:

* Yiiksek altlik sicaklig1 (genellikle 400°C'nin iizerindeki sicakliklar): kapali hacimde
siitblimlesme (Amin ve Rahman, 2017) ve buhar tasima ile biriktirme (VTD) (Hanket vd.,
2006),

* Diigiik altlik sicakligi (genellikle 400°C'nin altindaki sicakliklar): termal
buharlastirma (Kumarasinghe vd., 2017), RF sactirma (Gupta ve Compaan, 2004),
elektrodepolama (Dharmadasa vd., 2014), sprey depolama (Nikale vd., 2011).

Biiylitme sicakligi, filmlerin yapisimi dogrudan etkilemektedir. Diisiik althik
sicakliginda biiyiitiilen CdTe filmlerinde daha kiiciik bir tane yapis1 olusurken; yiiksek altlik
sicakliklarinda ise daha biiylik bir tane yapisi olusmaktadir (Amin ve Rahman, 2017;
Dharmadasa, 2014). Genelde, daha kiigiik tane biiytikliigiiniin (ve dolayisiyla daha fazla tane
sinirinin) rekombinasyonu arttirdig1 kabul edildiginden dolayi; daha biiyiik taneli bir yapinin
olusmasi tercih edilmektedir (Major, 2016).

Fotovoltaik uygulamalarda kullanilan biriktirme tekniginden bagimsiz olarak CdTe
tabakasinin kalinligi, 1 ila 8 um kalinlig1 arasinda degismektedir. 1 pm'den daha ince
katmanlara sahip hiicreler, diisiik optik sogurma nedeniyle diisiik performans gosterirken
(Paudel vd., 2011); 8 um’den daha kalin katmanlarda, asir1 kalin sogurucudaki ilave direng

nedeniyle performans kayb1 meydana gelir.
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CdTe’ye iliskin problemlerden biri, Si ile (>100 pm kalinlik) kiyaslandiginda,
CdTe’nin tipik olarak 10 ns'den daha diisiik olan tasiyici Omiirleridir (Kanevce vd., 2014).
Diisiik tasiyict omiirleri, tane sinirlarinin davranigi ile iligkilendirilmektedir (Major vd.,
2016). Taneler arasi bosluklarin, baskin rekombinasyon merkezleri olarak davrandigina
inanilmaktadir. CdTe giines pillerinde tane sinirlariin roliiniin anlagilmasi i¢in yapilan
calismalarda filmlerin polikristal dogas1 olmasindan dolay1 komsu taneler arasinda yonelim
bozuklugunun olustugu belirlendi (Nowell vd., 2011). Bu durum, tane sinirlarindaki yiiksek
kusur yogunlugunun tercihli rekombinasyon merkezleri olarak davranacagi anlamina
gelmektedir. Bu yiizden, CdTe ince filmlerinde yiizey yapisinin iyilesmesi icin biiyiime

sonrasi islemler gerekmektedir (Baines vd., 2018).

1.6.4.5. CdCl, islemi

CdCl: aktivasyon isleminin CdTe giines hiicresinin performansinin gelisimi i¢in kilit
bir rolii bulunmaktadir. Bu yiizden standart bir siire¢ olarak, CdClz islemi uygulanmaktadir.
CdTe filmine CdCl2 isleminin uygulanmasi, CdTe’nin ve CdS/CdTe katmanli yapisinin
ozelliklerini ©nemli ©Ol¢iide etkilemektedir. CdClz isleminin birtakim olumlu etkileri
sunlardir:

e Tane biiyiikliigliniin artmasi

e Tane seklinin degisimi

e Tane sinir1 sayisinin azalmasi

e Tanelerin yeniden yonelimi

e p-tipi iletkenligin artmasi

e (CdS/CdTe arayiiziinde Fermi seviyesinin sabitlenmesi

e (CdS ve CdTe arasindaki ara difiizyon mekanizmasi ile optik kayiplarin azalmasi,

e Diizlemsel kusur yogunlugunun azalmasiyla birlikte ara yiizey kusurlarinin

pasiflestirilmesi,

e Tuzak durumlarinin konsantrasyonu ve dagilimindaki degisiklik,

e Tagtyici yasam siiresinin artmast

e Artan tastyici toplanmasi ve yiik ayrilmasi

e Artan akseptor yogunlugu nedeniyle Jsc gelisimi

e Daha iyi yapisal kalite nedeniyle Voc gelisimi
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Aktivasyon isleminden sonra, malzemelerde yeniden-kristallenme (tanelerin yeniden
yonelimi ve/veya tanelerin bilyiimesi) siireci meydana gelebilir. Yeniden kristallenme
sonucunda, diisiik gerilim (strain) enerjili yeni bir 6rgii yapisi olusur (Terheggen vd., 2004).

p-n eklemini olusturan CdS ile CdTe arasinda orgii uyusmazlig (yaklasik %11)
meydana gelmektedir. Bu nedenle ara ylizey bolgesi (CdS-CdTe ara yiizeyi), oldukca
kusurlu bir yapiya ve dolayisiyla yiiksek bir rekombinasyon oranina sahiptir (Abbas vd.,
2012; Consonni vd., 2006; Yoo vd., 2014). CdCl2 isleminin uygulanmasi, ara-yiizey
bolgesinde CdTe ile CdS arasindaki difiizyonu ve alasimlanmayi arttirir. S’nin CdTe'ye
difiizyonu sonucu ara yiizeyde orgii uyumsuzlugunu azaltan CdTei-xSx alasimi olusurken;
Te’nin CdS’ye difiizyonu sonucu CdSiyTey alasim bolgesi olusur (Durose vd., 2002;
Terheggen vd., 2003). CdCl2 1s1l isleminden sonra olusan CdTei-xSx alagimindan dolay1 ara
ylizeydeki kusur yogunlugu azalmaktadir. Bunun sonucunda ara-yilizey bolgesindeki
rekombinasyon orani da diismektedir.

Aktivasyon siirecinde gozlemlenen bir baska etki, taginma mekanizmasindaki
degisikliktir. CdCl2 isleminden dnce taginma siireci, tiinelleme/ara yiizey kombinasyonu ile
gerceklesirken; eklem rekombinasyonu baskindir (Durose vd., 1999). CdCl: isleminden
sonra tane sinirlar1 ve seri direng azalir. Akseptor dagilim1 daha homojen hale gelir ve derin
akseptor yogunlugu artar (Jahn vd., 2001). CdCl: isleminin sonucu olarak, difiizyon
uzunluklariyla birlikte tasiyict omrii de artar (Sites ve Pan, 2007). CdCl: isleminin
uygulanmadig1 hiicreler, genisleyen uzay-yiik bolgesi nedeniyle zayif mavi spektral tepki
sergilerken; CdClz isleminin uygulandig: hiicrelerde, artan akseptdr yogunlugunun sonucu
olarak daha 1yi bir akim toplanmas1 gerceklesir (Birkmire vd., 1992). Tasiyic1 omrii ve
konsantrasyonu arttikca Voc'de iyilesir.

CdClz islemi, CdS katmanini da etkilemektedir. Bilesikteki Cd atomlari, CdS'nin Cd
kenarlarinda bulunurken, Cd atomik bosluklar1 CI ile doldurulur. Bu durumun, CdS'nin n-
tipi iletkenligini etkiler ve performans kaybina neden olabilir (Kumar ve Rao, 2014).

CdCl: isleminin etkileri, malzemelerin biriktirme sicakligina bagli olarak farklilik
gosterebilir. Yiiksek sicakliklarda biriktirme ile daha kaliteli filmler (daha biiyiik taneler,
daha az tane sinir1 konsantrasyonu, vs.) elde edilebilir. Bu durum, CdClz 1s1l isleminin
etkisini sinirlamaktadir. Ornegin; oldukca yiiksek sicakliklarda filmlerin biiyiitiildiigii CSS
yontemi ile iiretilen numunelerde, CdClx‘nin etkisi belirgin bir sekilde goriilmeyebilir
(Moutinho vd., 1995; Moutinho vd., 1997). Ancak termal buharlastirma (Romeo vd., 1998),
sactirma (Shao vd., 1996) veya elektro-depolama (Soliman vd., 2001) gibi yontemler
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kullanilarak iiretilen numunelerde, CdCl2‘nin etkisi daha belirgin bir sekilde ortaya
cikmaktadir. Ornegin, termal buharlastirma veya elektro-depolama yoluyla biiyiitiilen CdTe,
CdCl: isleminin uygulanmasindan sonra kademeli olarak kaybolan polikristal yapisindan
dolayi, gii¢lii (111) tercihli yonelim sergileyebilmektedir.

CdCl, islemi, biriktirme esnasinda (in-situ) ya da biriktirme sonrasinda (ex-situ)
uygulanabilmektedir. CdTe film ylizeyinde kalinti olusumunu Onleyen biriktirme
esnasindaki islemler, sprey, CSS gibi yontemler ile gergeklestirilebilir (Krishna ve Dutta,
2004; Paulson ve Dutta, 2000). Biriktirme-sonras1 islem, genellikle CdTe tabakasi
kaplandiktan sonra CdCl: isleminin uygulanmasi ve sonrasinda atmosferik kosullar altinda
belirli bir siire (genellikle 20-60 dk. arasinda) yiiksek bir sicaklikta (genellikle 350-450°C
arasinda) tavlanmasi ile gerceklestirilmektedir (Dharmadasa, 2014). Biriktirme sonrasi
siire¢, buhar tagima ile biriktirme (McCandless ve Buchanan, 2008), termal buharlastirma
(Khrypunov vd., 2006) ve kimyasal islem (Pinheiro vd., 2008) gibi cesitli yontemler
kullanilarak gergeklestirilmektedir. Bu yontemler arasinda, basit ve diisiik maliyetinden

dolay1 kimyasal yontem en ¢ok tercih edilen yontemler arasindadir.

1.6.4.6. Geri Kontaklar

Akim olusumu i¢in aygit yapisindaki en onemli katmanlardan biri, geri kontaktir.
Foton ile iiretilen tagiyicilarin hiicreden bir dis devreye aktarilmasi, geri kontaklar vasitasiyla
gerceklesmektedir. Geri kontagin kararl ve yiiksek bir iletkenlige sahip olmasi gerekir. Bir
diger onemli Ozellik ise metalik geri kontagin is fonksiyonudur. Metalik geri kontak ve
yariiletkenin ara yiizeyinde Fermi seviyesi hizalanacaktir. Bu durum yariiletkenin bant
biikiilmesine yol acar. Bu nedenle omik kontak olusturmak i¢in metalin is fonksiyonu,
yariiletkenin is fonksiyonundan daha yiiksek olmalidir. Aksi takdirde bir Schottky engeli

olusturacaktir. Engelin yiiksekligi,
q(DB = q(pm _[Xs +(Ec - EF ):I (32)
ifadesi ile bulunur. Bu ifade de ‘q’ elektronik yiik, ‘@m’ metalin is fonksiyonu, ‘Ec’

yariiletkenin iletim bandi seviyesi, ‘EF’ yariletkenin Fermi seviyesi ve ‘“ys’ p-tipi

yariiletkenin elektron cekiciligidir. Oldukca yiiksek elektron cekiciligi ve bant araligina
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sahip olan CdTe nin yiiksek is fonksiyonundan (~5,8 V) dolay1, herhangi bir metal ile omik
bir kontak olusturmasi i¢cin malzemenin is fonksiyonunun 5,8 eV'den daha biiyiik olmasi
gerekmektedir (Abken ve Bartelt, 2002). Bu yiizden, CdTe giines pili i¢cin uygun bir geri
kontak bulmak olduk¢a zordur.

CdTe giines pillerinde yariiletken/metal omik kontak olusumu ic¢in, metal geri
kontaklar (Cu, Mo, vs.), metal oksit geri kontaklar (Cu20/Au, MoOx:Cu, vs.), metal Te- geri
kontaklar (CuxTe, CuTeNi, HgTe:Cu, NiTe2, ZnTe:Cu, ZnTe:Cu/ITO, ZnTe:Sb vs.), metal
Se- geri kontaklar (TiSe2,VSe2, vs.), metal S- geri kontaklar (CuS, CulnS2, CulnS2:N,
CuS/ZnS, FeS2, MoSa2, vs.), metal halojeniir (Cul, vs.) gibi bir¢ok geri kontak malzemesi
kullanilmaktadir (Hall vd., 2021). Ancak kullanilan geri kontak malzemeleri arasinda en
ideal seceneklerden biri, geri eklem bolgesinde yiiksek katki konsantrasyonu saglayan Cu
katkil1 bir kontagin kullanilmasidir (Bonnet, 1992; Ferekides vd., 1997; Romeo vd., 1992a).
Ornegin, EMPA 'da gelistirilen MoOx gibi ¢ok basaril1 geri kontakta bile, verimliligi artirmak
icin ¢cok az miktarda bakira (yaklasik 1 nm) ihtiya¢c duyulmustur (Kranz vd., 2013).

Cu, CdTe i¢in onemli bir p-tipi katki elementidir. Cu, Cd ile bir yer-de8isimi
akseptorii olarak davranabilir ve CdTe yiizeyine yakin bolgede katkilama konsantrasyonunu
arttirabilir. Bakirin geri kontakta p-tipi katki maddesi olarak kullanilmasi ile 10! cm™2 delik
yogunluklarina ulagilarak en basarili kontaklama teknigi olmustur (Baines vd., 2018). Bakir,
Cu katkili grafit (Britt ve Ferekides, 1993), ZnTe:Cu (Gessert vd., 2003), Cu/Au (Chou vd.,
1995) veya CuxTe (Ferekides vd., 1997) vs. gibi katkil1 bir kontak malzemesi kullanilarak
CdTe'ye difiize olabilir. Bununla birlikte bu kontaklama malzemeleri arasinda Cu/Au iki
tabakal1 yapisi, yiiksek verimli hiicrelerde yogun olarak kullanilmaktadir (Chou vd., 1995).

Cu, geri kontak bolgesinde basari ile uygulanmasina ragmen; Cu’nun CdTe/CdS ara
ylizeyine kadar difiizyona ugradigi ve bunun sonucunda aygitin elektriksel 6zelliklerini
bozdugu rapor edildi. Ayrica CdTe tabakasinda Cu’nun hizli diftizyonunun, kararlilik
sorunlarina da yol actig1 belirlendi (Dobson vd., 2000). Bu yiizden omik geri kontag:
koruyarak Cu’nun hizli difiizyonunu 6nlemek icin Cu-katki miktarinin ¢ok hassas bir sekilde

ayarlanmasi biiyiik 6nem tasimaktadir.
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1.7. Literatiir Ozeti ve Motivasyon

CdTe ince film giines pillerinde ilk imit verici sonuglar, 1980°1i yillarin basinda ¢esitli
film biiyiitme tekniklerini kullanan gruplar tarafindan %10 verimli aygitlarin iiretilmesiyle
elde edildi. Kodak grubu, CSS yontemiyle iiretilen CdTe’nin depolama sicakligimmi ve
depolama ortamindaki oksijen miktarini optimize ederek %10,5 hiicre verimine ulast1 (Y.-
S. Tyan ve Perez-Albuerne, 1982). ISET grubu, elektrodepolama yontemini kullanarak
biiyiittiikkleri n-HgCdTe’yi "tip doniisiimii-eklem olusumu" ile (400°C’de 1s1l islem) p-
HgCdTe’ye doniistiirerek iirettikleri CdS/CdTe giines hiicrelerinde %10,6 verim sagladi
(Basol, 1988). 1989 yilinda Photon Energy grubu tarafindan diisiik maliyetli 1slak kimyasal
biriktirme yontemiyle biiyiitiilen CdTe’nin kullanildig1 aygitlarda %12,3 verim elde edildi
(Albright vd., 1989). Chu vd. yaptiklar1 ¢alismada, F:SnO2 kapli cam altlik iizerinde sulu
cozeltide CdS filmlerini kapladilar. Daha sonra CSS yonteminde kaynak malzemenin
sicakliginin, kompozisyonunun ve altlik sicakliginin optimize edilmesiyle CdTe filmlerini
biiyiiterek CdS/CdTe heteroeklem giines hiicrelerini iirettiler. 1 cm? alanli giines
hiicrelerinde % 13,4 aygit verimi elde edildi (Chu vd., 1991). 1992'de CdS ince filmlerinin
ve geri kontagin optimizasyonu (Cu:Grafit pasta) ve MgF2 yansima Onleyici (AR)
kaplamanin uygulanmasi ile % 14,6'lik hiicre verimi elde edildi (Chu vd., 1992). Romeo vd.
tarafindan omik davranis gosteren kararli bir geri kontak olarak gelistirilen Sb3Te2’nin
hiicreye uygulanmas1 ile % 14,6 verim elde edildi (Romeo vd., 2000). 1993 yilinda CI-
islemi/kontak/katkilama siireclerinin optimizasyonu ile % 15,8 verimli hiicre elde edildi
(Britt ve Ferekides, 1993). 1997 yilinda Matsushita grubu tarafindan gerceklestirilen
calismada, ITO kapli borosilikat cam iizerine metal organik kimyasal buhar biriktirme
(MOCVD) yontemiyle ile CdS (50 nm) ve CSS yontemi ile CdTe filmleri kaplandi. CdCl2
akivasyon isleminden sonra, karbon ve giimiis elektrotlarin serigrafi baski ve sinterleme
yontemiyle iiretildigi giines hiicresinde % 16'lik verim sagland1 (Aramoto vd., 1997).

2000'lerin baglarinda daha kaliteli cam altliklarin, daha saydam iletken oksitlerin
uygulanmasi, CdS tabakasi altinda yiiksek direngli saydam bir tabakanin (HRT) eklenmesi,
daha yiiksek depolama sicakliklari, klorlama islemi, katkilama ve kontak yaklasimlar: ile
%16’dan daha ytiksek verimli hiicrelerin iiretimi saglandi. Bu donemde ilk olarak, daha
yiiksek sicakliklarda sogurma katmanin biiyiitiillmesi, TCO olarak olduk¢a saydam bir
kadmiyum stannat (Cd2SnOs4 veya CTO) katmani1 ve TCO ve CdS tabakalar1 arasinda HRT

katmani olarak ¢inko stannatin (Zn2SnO4 veya ZTO) basarili bir sekilde uygulanmasi ile
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hiicre verimliligi % 16,5’e c¢ikarildi (Wu vd., 2001). 2011 yilinda First Solar Inc., akim
yogunlugunun arttirildig siirecler (Jsc ~29 mA) ile 1,066 cm? alanli giines hiicresinde % 17,3
verim elde etti (Green vd., 2012a). 2012'nin sonunda General Electric (GE), ~1 cm? alanlh
hiicre i¢in % 18,3’liik yeni bir rekor verim sundu (Green vd., 2012b). J. M. Burst ve digerleri,
620°C 'ye kadar uygulanan sicakliklarda biiyiitilen CdTe i¢in ZnTe:Cu geri kontaginin
etkisini inceledi. Yiiksek sicaklikta (600 - 620°C'de) CSS ile bilyiitillen sogurma
katmanlarina sahip CdTe giines pillerinin, daha diisiik sicakliklarda (550°C'de) biiyiitiilen
CdTe'ye gore daha stabil ve kontak sicaklifina daha dayanakli oldugunu gozlemlediler.
Ayrica CdTe'nin yiiksek sicaklikta PV cam lizerine kaplandig aygitlarda, verimlilikte ~
91'lik bir mutlak artis gozlendi (Burst vd., 2012). 2013 yilinda General Electric %19,6
verimli rekor hiicreyi elde etti (Green vd., 2014). CdTe aygit verimliligindeki en ¢arpici
gelismeler, laboratuvar oOlcegindeki hiicre doniisiim verimliliginin %20’nin {izerine
cikarildig1 2014 yilinda gergeklestirildi (Basol ve McCandless, 2014). 2014 yilinda First
Solar grubu tarafindan %?20,4 hiicre verimi kaydedildi (URL-13, 2014). 2014 yilinda First
Solar grubu,% 21,0 doniisiim verimliligine sahip aygitlarin iiretildigi bildirildi (Green vd.,
2015). Son olarak 2016 yilinda yine First Solar grubu tarafindan 0,48 cm? alanli hiicrelerde
9%?22,1 verim elde edilerek; bugiinkii rekor verime ulasildi (Green vd., 2019; Solar, 2016).
CdTe tabanli giines pillerinde, 1980 yilindan 2016 yilina kadar verimdeki bu degisim, Sekil
27°de grafiksel olarak gosterilmektedir.

CdTe ince film giines pillerinde maksimum teorik verim (~%33) ile ulasilan rekor
deneysel verim (% 22,1) arasinda yaklasik %11 fark vardir (Shockley ve Queisser, 1961;
Green vd., 2020). Teorik ve deneysel verim degerleri arasindaki bu farktan dolayi, CdTe

giines pilleri hala biiyiik bir gelisim potansiyeline sahiptir.
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Sekil 27. 1980-2016 yillar1 arasinda kiigiik alanlarda CdTe hiicre verimleri (NREL,
2020).

CdTe ince film giines pillerinde, CdS-pencere ve CdTe-sogurma katmanlarinin 6zelliklerini
tyilestirmek ve hiicre verimini arttirmak icin bir¢cok uygulama gerceklestirildi. Bunlarin
bazilar1, CdS’nin oksijen ile tepkimeye sokulmasi (CdS:0O), CdS’nin kalinliginin azaltilmast,
farkli pencere katmanlarinin kullanilmasi, CdTe’ye CdClz> isleminin uygulanmasi ve
CdTe’nin katkilanmasi seklinde siralanabilir (Burst vd., 2016; Contreras-Puente vd., 2000;
Echendu ve Dharmadasa, 2015; Grice vd., 2016; Razykov vd., 2011).

CdTe tabanli giines hiicrelerinde; genis bant aralikli (~2,4 eV), diisik sogurma
katsayili ve dogrudan gecisli bir yariiletken olmasi nedeniyle pencere katmani olarak
cogunlukla CdS ince filmleri kullanilir. CdS’nin bu iistiin 6zelliklerine ragmen, hiicre
tizerine gelen 1s181n bir kismi, CdS-pencere katmani tarafindan sogurulmaktadir. Ancak
yalnizca CdTe katmaninda iiretilen tasiyicilar, etkin bir sekilde toplandigindan dolay1; CdS
katmanindaki optik sogurmadan dolay: foto-akim kayb1 olusmaktadir (Dhere vd., 1997).
Foto-akimin diismesine neden olan bu parazitik sogurmayi azaltmak icin Onerilen
cOziimlerden biri, CdS ince filminin oksijen ile tepkimeye (CdS:0) sokulmasidir. Bu sayede
CdS ince filminin optik gecirgenligi artar ve bant araligi degeri de yiikselir. Bunun

sonucunda da daha fazla foton sogurma katmanina iletilir. Ayrica CdS:O filmlerindeki
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yiiksek oksijen miktari, CdTe'den CdS filmine dogru gerceklesen Te difiizyonunu dnemli
derecede engellemektedir. Bdylece, kisa dalga boyu bolgesinde spektral tepkinin
azalmasina neden olan CdTeySi.y alasiminin olusumu engellenir. CdS:O/CdTe hiicresi, Voc
ve FF degerleri korunurken, Js degeride biiyiik 6l¢iide iyilesmektedir (Meysing vd., 2015;
Wu vd., 2004).

CdS tabakasindaki sogurmay1 azaltmak i¢in Onerilen ¢oziimlerden biri de, CdS ince
filminin kalinliginin azaltilmasidir. CdS’nin kalinhiginin azalmasi, optik gegirgenligi
artirarak; kisa dalga boyu bolgesinde (mavi bolge) spektral tepkinin iyilesmesine neden
olmaktadir. Ornegin hiicre yapisinda 40 nm ile 250 nm arasindaki kalinliklara sahip CdS
pencere katmanlarinin kullanildigr bir calismada; CdS’nin bant araligmmin (~520 nm)
altindaki dalga boyu bolgesinde, en ince ve en kalin CdS tabakalarinin kullanildigi hiicre
yapisinda yaklasik 5 mA/cm? foto-akim ve %3 verim kayb1 oldugu belirlendi (Granata vd.,
1996). Bir baska calismada ise CdS kalinliginin 100 nm’nin altina diismesiyle birlikte kisa
dalga boyu bolgesinde spektral tepkinin iyilestigi ve Jsc’de biiyiik bir artis olustugu rapor
edildi (Nakamura vd., 2003).

CdS’nin oksijen ile baglanmasi ya da kalinliginin azaltilmasi gibi uygulamalar,
hiicrenin kisa dalga boyu bolgesindeki tepkisini iyilestirmesine ragmen; uzun dalga boyu
bolgesinde belirgin bir etkiye neden olmamaktadir. Bu nedenle uzun dalga boyu tepkisini
iyilestirmek icin farkli uygulamalar gerceklestirilmektedir. Bunlardan biri, CdS-pencere ile
CdTe sogurma katmani arasinda lokal (yerel) alasimlanma ile daha diisiik bant aralikli bir
bolge olusturmaktadir. Bu sayede CdS-CdTe ara yiizeyi yakininda daha uzun dalga boylu
fotonlar sogurularak, hiicre parametrelerinin iyilesmesi saglanmaktadir. CdTe’nin
biriktirilmesi sirasinda ve/veya biriktirme sonrast islemler sonucu, CdS-CdTe ara yiizeyinde
tabakalar-arasi difiizyon meydana gelir. Bu difiizyondan dolay1, sogurma katmani tarafinda
CdSxTei-x ve pencere katmani tarafinda CdTeyS1-y alagimlari olusur. CdSxTei-x alagimlarinin
bant aralig1 degeri, egilme etkisinden dolay1 CdTe’ye kiyasla daha kiiciiktiir (Lane, 2006).
CdSxTeix alasim bolgesi foto-aktif oldugundan dolayi; bu alasim uzun dalga boyu
bolgesinde foto-akimin artmasina neden olur. Ancak foto-akimin artmasi i¢in CdSxTei-x
alagiminin bant araliginin onemli oranda azalmasi gerekir. Bu durum ise ancak yiiksek
miktarda S’nin CdTe tabakasina difiizyonu ile gerceklesir. Bununla birlikte CdS ile CdTe
arasindaki orgii uyusmazligindan dolayi, S’nin CdTe’deki ¢oziiniirliigiiniin oldukc¢a diisiik
oldugu bilinmektedir (McCandless vd., 2002). Bu nedenle S’nin CdTe’ye difiizyonu yoluyla

uzun dalga boyu bolgesinde akim toplanmasinin iyilesmesi, etkili bir uygulama degildir.
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Ayrica CdSi-yTey alasim tabakasinin son derece kusurlu ve foto-inaktif bir bolge olmasindan
dolay1; bu katmanda sogurulan fotonlar, foto-akima hig¢bir katkida bulunmamaktadir (Duffy
vd., 2002).

Hiicre performansini iyilestirmek i¢in onerilen yaklagimlardan biri de, alternatif bir
pencere katmaninin kullanilmasidir. Son zamanlarda, CdS’ye alternatif olarak Onerilen en
onemli pencere katmani1 CdSe’dir (Basol ve McCandless, 2014). Bu yaklasim, i) Giines
spektrumunun uzun dalga boyu bolgesinde foto-akim artis1 saglayan diisiik bant aralikli
tabaka olmasi ii) CdSe/CdTe heteroeklemindeki orgii uyusmazliginin CdS/CdTe’ye gore
daha kiiciik olmas1 gibi Ozelliklerden dolay: ilgi cekicidir. Ancak CdSe’nin (~1,7 eV),
CdS’den (~2,4 eV) daha kiiciik bir bant aralifina sahip olmasi; CdS’nin yerine CdSe
kullanilmanin daha kotii bir pencere katmani olacagimi diisiindiirmektedir. Ancak CdSe
tabakasinin kalinliginin optimizasyonu ile kisa dalga boyu bolgesinde spektral tepkinin
tyilestigini rapor eden ¢alismalar vardir (Paudel ve Yan, 2014).

CdSe-CdTe ara yiizeyindeki olusan giiclii difiizyon sonucu, CdSexTei-x alasimi olusur.
Bu alagim tabakasi, CdTe’nin yiiksek sicakliklarda (600°C {iizeri) biriktirilmesi, biriktirme-
sonrasi tavlama ve klorlama islemiyle ile olusabilmektedir. Egilme etkisinden dolay1
CdSexTei-x alasimi, CdTe’den daha kiiciik bant araliklarina sahip oldugundan dolay1, uzun
dalga boyu bolgesinde Jsc artis1 saglamaktadir (Basol ve McCandless, 2014). Paudel vd.,
CdSe/CdTe hiicrelerinde CdSe kalinliginin (60-750 nm aras1) hiicre performansina etkisini
inceledi. CdSe kalinliginin 60 nm ile 150 nm oldugu hiicrelerde yiiksek Jsc degerleri elde
edildi. Bu durum, yiiksek sicaklikta CdTe’nin biiyiitiilmesi ve biiyiitiilme-sonras1 CdCl2 1s1l
islemi sirasinda; CdSe-CdTe arayiizeyindeki tabakalar-arasi diftizyon nedeniyle CdSe’nin
biiyiik bir kisminin tiiketildigini gostermektedir. CdSe’nin kalinlig1 >350 nm oldugunda, Jsc
degerlerinin diistiigii goriildii. Jsc'deki azalma, hiicre yapis1 tamamlandiktan sonra CdSe’nin
onemli bir kisminin alasimlanmaya katilmadigini ve foto-akimi katkida bulunmayan serbest
bir CdSe katmaninin olustuguna atfedilmektedir (Paudel ve Yan, 2014). Elde edilen sonuglar
1s51ginda pencere katmani yapisinda CdS ve CdSe'nin birlikte kullanilmasinin, hiicre
performansini iyilestirebilecegini diisiindiirmektedir. Ciinkii CdS ve CdSe ince filmlerine
kiyasla CdS/CdSe iki-tabakali yapist,

1) Daha iyi iletim 6zelliklerine,

i1) Daha kiiciik bant aralikli bir ara ylizeye

iii) Eklem bolgesinde daha diisiik 6rgii uyumsuzluguna
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sahip olacaktir. Bu 0zelliklerden dolayi, pencere katmani olarak sadece CdSe yerine
CdS/CdSe’nin  kullanilmasinin, Jsc artisini saglarken Voc degerini de koruyabilecegi
ongoriildii (Basol ve McCandless, 2014). Yang vd., CdS/CdSe ikili pencere yapisini
kullandiklar1 hiicre yapisinda, CdS/CdSe pencere katmanli aygitlarin, CdS/CdTe referans
hiicresine kiyasla hem kisa hem de uzun dalga boyu bolgelerinde Jsc artist sagladigini b. Bu
artisin temel sebebi ise, CdS/CdSe siiper-orgii yapisinin degerlik ve iletkenlik bantlarinda alt
bantlarin olusumuna yol acmasi olarak ifade edildi. Bu alt bantlarin olugmasi, elektronlarin
ve deliklerin tiim engelleri tiinelleyebilmesini saglayarak, yiik tasiyicilarinin iletimini ve
toplanmasini saglamaktadir. Boylece kisa dalga boyu bolgesinde akim yogunlugu
iyilesmektedir. Buna ek olarak, CdSe-CdTe ara yiizeyindeki tabakalar-aras1 difiizyon sonucu
olusan CdTeixSex alasimindan dolay1; sogurma kiyisi, uzun dalga boyu bolgesine kayar.
Bunun sonucunda CdS/CdSe/CdTe hiicrelerinde, CdS/CdTe’ye oranla daha yiiksek Jsc ve
daha 1y1 bir kuantum verimi elde edilir. Referans CdS/CdTe hiicresinden % 10,7 verim elde
edilirken, CdS/CdSe ikili yapmin kullanildig1 aygitta % 12,6 verime ulastilar (Yang vd.,
2016a). Aym arastirma grubu tarafindan altlik sicakliginin CdS/CdSe yapisina etkisinin
incelendigi bir calismada, optimum althik sicakligi 200°C olarak belirlendi. ikili yapida
CdS’in, CdTei-xSex tabakasi ile SnO2 tabakasi arasindaki etkilesimi engelledigi, boylece Voc
artisginin  korundugu goriildii. Optimum  altlik sicakliginda iretilen CdS/CdSe pencere
katmanli hiicresinde kaydedilen %13,5 verim degerinin, sadece CdS’nin kullanildigi
referans hiicreden daha yiiksek oldugu belirlendi (Yang vd., 2016b).

Paudel vd. yaptiklar1 ¢caligmada, CdSe pencere tabakas1 yerine, CdS:0/CdSe yapisini
kullandilar. ikili pencere katmani i¢in en optimum kalinlig1, CdS igin ~10-15 nm ve CdSe
icin ~100 nm olarak belirlediler. Bu kalinliklarin kullanildigi CdS:O/CdSe/CdTe yapisinda,
CdSe/CdTe giines pillerinden % 1 daha yiiksek hiicre verimine sahip oldugu tespit edildi.
Ayrica, ultra ince bir CdS:O pencere tabakasi kullanildig1 zaman, Jsc ve FF parametreleri
korunurken Voc degerinde 6nemli bir artis (~40 mV) oldugunu belirlediler. Voc degerindeki
bu iyilesme, CdS:O tabakasinin SnO2/CdSei-yTey ara yiizeyinin olusumunu engelleyerek p-
n eklemini iyilestirmesine ve dolayisiyla da hiicrenin $ont direncini (paralel direnc)
arttirmasina atfedildi. Standart CdS/CdTe hiicresi ile karsilastirildiginda, hiicresinin spektral
tepkisinin hem uzun hem de kisa dalga boyu bdolgelerinde iyilestigi gozlendi. En yiiksek
verimli CdS:O/CdTe hiicresi (n= %15) ile kiyaslandiginda, CdS:0/CdSe/CdTe hiicresinin
verimin (n= %15,2) bir miktar arttig1 goriildii (Paudel vd., 2015). Baines vd., pencere
katmani olarak CdS, CdSe ve CdS/CdSe’nin kullanildig1 “CdTe/pencere katmani” hiicre
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yapisinda, ara yiizey bolgesindeki Se-difiizyonunun CdTe iizerindeki etkisini arastirdilar.
CdSe ve CdTe filmleri arasinda neredeyse hi¢ alastmlanmanin olmadigini; aksine CdS ve
CdSe arasindaki yogun tabakalar-arast diflizyon sonucu, CdS/CdSe/CdTe hiicre
performansinda azalmanin (degration) meydana geldigi goriildii. Ayrica, CdSe/CdTe ara
yiizeylerinde bosluklarin (void) olustugu belirlendi (Baines vd., 2020).

CdTe filmlerinin biriktirme yontemi ve kosullarina bagh olarak kusurlar icerebilecegi
ve diisiik elektronik kalitede olabilecegi bilinmektedir. Bu nedenle CdTe biiyiitiildiikten
sonra; yiiksek sicaklikta bir klorlama islemine tabi tutulur (Basol, 1992; McCandless ve
Sites, 2011). Bu klorlama islemi, genellikle CdTe tabakasi iizerine CdClz islemi
uygulanarak gerceklestirilir. CdClz aktivasyon islemi, CdTe filmlerinde tane biiyiikliigiiniin
artmasina, yeniden kristalizasyona, Ozellikle tane sinirlarinda kusur konsantrasyonunun
azalmasina neden olur. Ayrica CdClzislemi, CdS’nin Orgii parametresini arttirarak CdTe ile
arasindaki Orgii uyusmazhiginin azalmasina ve CdS/CdTe eklem bolgesinde tabakalar-arasi
difiizyonun artmasina katkida bulunur. Bunlarin yaninda film i¢ine klor ve daha fazla
oksijenin girmesini saglayarak, heteroeklem kalitesini ve hiicre performansini 6nemli 6lciide
artirir (Basol, 1992; Terheggen vd., 2004).

Bazi gruplar tarafindan CdClz isleminin CdS ince filmleri iizerindeki etkileri incelendi.
Ornegin Lincot vd., CBD yontemiyle iirettikleri CdS ince filmlerine CdCl: islemi
uygulandiktan sonra CdS'nin kristal yapisinin kiibik fazdan hekzagonal faza doniistiigii
goriildii (Lincot vd., 1997). Liu vd., pulslu lazer depolama (PLD) teknigini kullanarak, farkli
altlik sicakliklarinda hazirladiklart CdS ince filmlerine CdCl2 islemi uygulanmasinin,
katmanlarin kristal kalitesini ve tane boyutunu arttirdigini tespit ettiler (Liu vd., 2016). Bai
vd., CdClz isleminin CdS ince filmleri ve CdTe/CdS giines hiicreleri iizerindeki etkisini
inceledikleri calismada, CdCl2’siz hava ortaminda tavlanan orneklerde CdS’nin yiizeyinde
CdO ve CdSOs oksit fazlarimin olustugunu, CdTe/CdS giines hiicresinin seri direncinin
artmasinin sonucunda FF’ye degerinin diistiigiinii kaydettiler. Bununla birlikte, CdCl2 1s1l
islemi uygulanmasinin CdS filminin yeniden kristallesmesini tesvik ettigini ve sonug¢ olarak
50 ile 150 nm arasinda degisen tane biiyiikliiklerine sahip siki-paket bir yapinin olustugunu
gozlemlediler (Bai vd., 2011).

CdSe ve CdTe'nin bir araya getirilmesiyle olusan CdSexTeix bilesikleri, hiicre
yapisinda pencere katmani ile CdTe arasinda bir ara-katman (pencere katmani/CdSexTe1x
/CdTe) olarak uygulama alan1 bulmaktadir. CdSexTei1x alasim tabakasinin bant araligi, Se

katkis1 ile birlikte eklem yakininda ~1,4 eV'ye (x~0,4) kadar diisebilmektedir. Hiicre
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yapisinin bant araligindaki bu kayma, aygitin uzun dalga boyu bolgesinde spektral tepkinin
lyilesmesini saglamaktadir (Lingg vd., 2019). CdTe giines hiicresinin {st-tabaka
konfigiirasyonunda yaygin olarak kullanilan bu ara-tabaka, ya pencere katmani ile CdTe
arasina bir CdSexTei1-x katmani kaplanarak ya da CdCl: islemi sirasinda CdTe ile reaksiyona
giren bir CdSe tabakasinin kaplanmasiyla olusturulur (Poplawsky vd., 2016; T. Wang vd.,
2020). Ablekim vd. yaptiklar1 calismada, CdSe ve CdTe'yi ardisik olarak termal
buharlagtirma yontemiyle biriktirip, ardindan CdClz 1s1l islemi uygulayarak asamali bant
yapisina sahip yogun ve biiyiik-taneli CdSeTe filmlerini elde ettiler. Aygit yapisinin
cam/F:SnO2/MgZnO/CdSeTe/CdTe/Au tabakalari ile olusturuldugu hiicrede, % 19 doniisiim
verimliligi kaydettiler (Ablekim vd., 2020). Bothwell vd. CSS yontemi ile iirettikleri
CdSeTe(0,5 wm)/CdTe(1,0 um) iki-tabakali sogurucuya sahip hiicrede, Jsc degerinin 24,0
mA/cm*den (CdTe igin) 25,5 mA/cm”ye (i¢in) arttigin1 belirlediler. Bu durum,
CdSeTe/CdTe iki-tabakali sogurma katmaninin uzun dalga boyu bolgesinde daha fazla
fotonun sogurulmasi ve bu sogurulan fotonlarin foto-akimin iyilesmesine katkida bulunmast
ile aciklanmaktadir (Bothwell vd., 2020). Guo vd., Se difiizyonunun CdTe filminin bant
araligim azalttigini, kusurlarin pasiflestirilmesinde 6nemli bir rol oynadigini ve boylece
CdSeTe/CdTe sogurma yapisina sahip hiicrelerin verimini arttirdigini tespit ettiler. Ayni
calismada CdSeTe/CdTe aygitlarinda Se ve Cl ayrismasinin rolii de arastirildi. Buna gore,
CdTe tabakasinda Se ve Cl'nin varliginin, orta-bosluk (midgap) kusur durumlarinin
azalmasina neden oldugundan dolay1, azinlik tagiyic1 yasam siirelerinin iyilesdigi belirlendi
(Guo vd., 2019).

Bu tez calismasi kapsaminda yukarida verilen literatiir bilgisi esas alinarak, yiiksek
verimli CdTe giines hiicrelerinin iiretilmesi amaclandi. Bu siire¢, optimum tabaka
kalinliklarina sahip CdTe hiicre yapisinda, 6zellikle Se-katkisinin ve CdClz aktivasyon
isleminin katmanli yapilar ve hiicre performansi iizerine etkilerinin ayrintili olarak
incelenmesiyle gerceklestirildi.

(CdS,CdSe)/CdTe sistemi karmasik yapiya sahiptir. Katmanli yapmin iiretim
asamasinda kullanilan film biiyiitme yontemleri ve uygulanan 1s1l islem adimlari, CdS, CdSe
ve CdTe tabakalar1 arasindaki etkilesimleri etkileyen parametrelerdir. Tezin ilk kisminda,
CdClz aktivasyon isleminin CdS/CdSe ve CdS/CdSe/CdTe katmanli yapilarinin yapisal,
optik ozellikleri ile hiicre performansi lizerindeki etkisi incelendi. Bu kapsamda ilk olarak
farkli tavlama siirelerinde CdClz 1s1l isleminin CdS/CdSe pencere katmanlari {izerinde etkisi

arastirildi. Bunun yaninda sadece CdS/CdSe orneklerine uygulanan CdCl2 isleminin,
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pencere katmani ile CdTe arasindaki olas1 difiizyon siireci iizerindeki etkisi de incelendi.
Son olarak CdS/CdSe, CdS, CdSe pencere katmanlarmin CdTe giines hiicrelerinin
parametreleri iizerine etkisi arastirildi.

CdTe filmine asamali Se-katkisiyla olusturulan CdTeixSex alasimlarinin hiicre
yapisindaki varligi, 6zellikle uzun dalga boyu bolgesinde foto-akim artis1 saglamaktadir.
Ancak CdSexTei-x/CdTe sogurma katmani yapisina sahip giines hiicrelerinin performansini
arttirmak icin, CdTeixSex alagimlarinin biiylime mekanizmasinin ve foto-aktivitesinin
ayrintili olarak incelenmesi gereklidir (Poplawsky vd., 2016). Tezin ikinci kisminda,
CdTei1xSex alagimlarmnin, ara-sogurma katmani (CdSexTei1x/CdTe) olarak kullanildig:
hiicrelerin performansi ayrimtili olarak arastirildi. Bu asamada ilk olarak CdTe filmine Se-
katkisinin yapisal ve optik ozellikler lizerine etkisini incelemek icin, termal buharlagtirma
yontemi kullanilarak, belirli stokiyometrik oranlarda CdSe ve CdTe tozlarinin homojen bir
sekilde karistirilmasiyla ultra-ince kalinlikta CdSexTeix ince filmleri iiretildi. Uretilen
CdSexTeix (x=0-1 aras1) ince filmlerin 6zellikleri incelenerek, fotovoltaik uygulamalar i¢in
optimum Ozelliklerdeki CdSexTeix alasimlar1 belirlendi. Son olarak CdS/CdSexTe1x/CdTe
yapisinda aygitlar iiretilerek, Se-katkili sogurma tabakalarinin hiicre performansi tizerindeki

etkisi incelendi.



2. DENEYSEL CALISMALAR

2.1. Giris

Bu tez ¢aligsmasi kapsaminda, CdTe tabanli giines pillerinde, ‘Se’ katkili CdS-pencere
ve CdTe-sogurma katmanlari iiretilerek hiicre parametreleri {izerine etkisi incelendi. Bu
kapsamda tiretilen 6rnekler, pencere katmani 6rnekleri ve sogurma katmani drnekleri olmak
tizere 1ki ana grupta toplandi. Se- katkisinin yapisal ve optik 6zellikleri ile hiicre performansi
izerine etkisinin ayrintili olarak incelendigi ornek gruplari, Sekil 28’de gosterilmektedir.
Buna gore, Se-katkisinin pencere katmanlari iizerindeki etkisini incelemek i¢in, ilk olarak
CdS/CdSe pencere katmanlar1 iretildi. Daha sonra tabakalar-aras1 difiizyon siirecinin
incelendigi CdS/CdSe/CdTe ii¢c-katmanli yapilart iiretildi. Son olarak, CdS/CdSe pencere
katmanin hiicre parametreleri iizerine etkisi incelendi. Bu kisimda CdS/CdSe pencere
katmaninin etkisini karsilastirmak i¢cin CdS/CdTe ve CdSe/CdTe yapisinda kontrol drnekleri
de iiretilerek, hiicre performanslari incelendi. Tez caligmasinin ikinci ana kismi olan Se-

katkisinin CdTe-sogurma katmanlarma etkisini incelemek icin, ilk olarak CdSe,Te,

alagimlar1 elde edilerek, yapisal ve optik ozellikleri ayrintili olarak arastirildi. CdSexTe1-x
ince filmlerinde egilme etkisinin sebep oldugu minimum bant araligina karsilik gelen x
degeri (molar orani) belirlendi. Belirlenen x degerindeki CdSexTei-x alasimi, CdS ile CdTe
arasina kaplanarak CdS/CdSexTei1x/CdTe yapisinda giines hiicreleri iiretildi ve hiicre

performansi arastirildi.

CdS/CdSe pencere tabakalarinin liretimi
ve karakterizasyonu

CdSe, . Te, alasimlarinin iiretimi ve
karakterizasyonu

CdS/CdSe/CdTe katmanh yapilarinin
tiretimi ve karakterizasyonu

CdSe,; . Te, alasimh giines hiicrelerinin
iiretimi ve karakterizasyonu

CdS/CdSe pencere katmanh giines
hiicrelerinin iiretimi ve karakterizasyonu

Sekil 28. Tez ¢alismasi kapsaminda incelenen 6rneklerin iiretim ve karakterizasyon semast
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2.2. Se-Katkisinin Pencere Katmanina Etkisi

2.2.1. CdS/CdSe Pencere Katmanlarmm Uretimi ve Karakterizasyonu

CdS/CdSe, CdS ve CdSe pencere katmanlari, 20 mm? alanli cam altliklar iizerinde
biiyiitiildii. Pencere katmanlar1 biriktirilmeden 6nce cam altliklar, ultrasonik temizleyicide
sirastyla aseton, metanol ve saf suda toplam 15 dakika boyunca temizlendi. Depolama icin
hazirlanan cam altliklar {izerine kimyasal banyoda depolama yontemi (CBD) kullanilarak,
CdS ince filmleri biiyiitiildii. Daha sonra CdSe ince filmleri, termal buharlastirma yontemi
ile hem cam altliklar iizerinde (kontrol ornekleri i¢in) hem de CBD yontemiyle biiyiitiilen
CdS filmleri {iizerinde (CdS/CdSe iki tabakali yapist i¢in) biyiitiildii. CdS/CdSe
orneklerinde, CdS’nin kalinlig1 50 nm ve CdSe’nin kalinlig1 50 nm olarak (toplam kalinlik
100 nm) ayarlandi. Kontrol orneklerinde ise 100 nm CdS ve 100 nm CdSe ince filmleri
tiretildi.

CdS/CdSe, CdS ve CdSe ince filmlerinde CdCl2’nin etkisini incelemek i¢in, bazi
orneklere CdClz aktivasyon islemi uygulandi. Sonuglart karsilastirmak i¢in geri kalan
orneklere ise CdClz islemi uygulanmadi. Sekil 32°de bu kapsamda elde edilen tiim 6rnekler
gosterilmektedir. CdCl2 islemi uygulanan ve uygulanmayan tiim CdS/CdSe yapilari, 1s1l
islem siiresinin etkisini incelemek icin, 400°C'de hava atmosferinde 1, 5 ve 10 dakika
tavlandi. CdS ve CdSe kontrol 6rneklerinde 1s1l islem siiresinin etkisi incelenmeyeceginden
dolayi, tiim kontrol ornekleri 10 dk. tavlandi. Bu agsamada 10 dk. tavlama siiresi, CdS/CdSe

orneklerinin karakterizasyon sonuclari referans alinarak belirlendi.

CdS [100 nm|

Sekil 29. Bu kisimda iiretilen CdS/CdSe, CdS ve CdSe yapilarinin sematik gosterimi
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Numunelerin yapisal 6zelliklerini incelemek icin, oda sicakliginda CuKq radyasyonlu
(A=1,5406 A) Rigaku SmartLab difraktometresi ile X-1sinlar1 kirmnim (XRD) ol¢iimleri
gerceklestirildi. Morfolojik bilgiler, FEI Quanta FEG 450 taramal1 elektron mikroskobu (FE-
SEM) ile elde edildi. EDS verileri, Oxford Instruments EDS cihazi ile elde edildi. Optik
Ol¢ciimler, Dongwoo Optron UV-Vis spektrofotometre kullanilarak gerceklestirildi.

2.2.2. CdS/CdSe/CdTe Katmanh Yapilarmin Uretimi ve Karakterizasyonu

Pencere katmanlar1 ile CdTe katmani arasindaki tabakalar-arasi difiizyonu (inter-
difiizyon) ayrintil1 olarak arastirmak amaciyla CdS/CdSe/CdTe, CdS/CdTe ve CdSe/CdTe
katmanli yapilar iiretildi. Ultrasonik banyoda temizlenen cam altliklar tizerine CdS ince
filmleri CBD yontemi ile biiyiitiiliirken; CdSe ve CdTe katmanlari ise termal buharlagtirma
yontemiyle iiretildi. CdS/CdSe/CdTe katmanli-yapisinda tabaka kalinliklar1 sirasiyla 50 nm,
50 nm ve 150 nm olarak ayarlandi. CdS/CdTe ve CdSe/CdTe kontrol 6rneklerinde ise CdS
ve CdSe ince filmlerinin kalinlig1 100 nm ve CdTe’nin kalinligi 150 nm olarak ayarlandi.
Boylece incelenen tiim yapilar i¢in toplam kalinlik 250 nm ile sinirlandirildi.

Bu kisimda iiretilen orneklerde, CdTe tabakalar1 termal buharlagtirma yontemi ile
tretildi. Ancak yiiksek verimli hiicrelerde CdTe, genellikle CSS yontemi ile tiretilmektedir.
Bunun sebebi CSS yonteminin dogasindan dolayi (yiiksek depolama hizi vs.) ince, homojen
bir CdTe filmi iiretmek oldukca zordur. Bu yiizden sadece tabakalar-arasi difiizyonun
incelendigi 6rneklerde CdTe ince filmleri termal buharlastirma yontemi ile biiyiitiildii.

CdS/CdSe, CdS ve CdSe oOrneklerinin bir kismina, iizerlerine CdTe tabakasi
kaplanmadan 6nce CdClz aktivasyon islemi uygulandi. CdClz2 aktivasyon isleminin ara
yiizey tizerindeki etkisini incelemek icin, diger orneklere herhangi bir klorlama islemi
uygulanmadi. Daha sonra, iiretilen tiim 6rneklere hava ortaminda 400°C 'de 10 dk. on-1s1l
islem uygulandi. On-tavlama isleminden sonra tiim 6rnekler, termal buharlastirma yontemi
kullanilarak 150 nm kalinliginda CdTe filmi ile kaplandi. CdTe filmleri kaplandiktan sonra,
tiim Ornekler 10 dk. boyunca hava ortaminda 400°C’de tavlandi. Bu 6rnek grubunda iiretilen
tiim ornekler, Sekil 30’da gosterilmektedir.

Bu numune grubunun etikenlenmesinde, “CdCl2’nin bulunmasi” alttaki katmana
CdCl2 6n-igleminin uygulandigini gostermektedir. Ornegin CdS/CdTe katmanli yapisi; CdS
katmaninin iizerine CdTe filmi kaplanmadan 6nce, CdCl: islemi uygulanmadan 400°C’de

tavlandigini, daha sonra CdTe'nin kaplandigini ve son olarak toplam yapiya tekrar 400°C’de
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10 dakika boyunca hava ortaminda 1s1l iglem uygulandigini gostermektedir. Diger yandan
"CdS/CdCl2/CdTe" 6rnegi, CdS katmanina CdClz islemi uygulanip 400°C’de 10 dakika
hava ortaminda tavlandigini, daha sonra tizerine CdTe'nin kaplandigin1 ve toplam yapinin
son olarak 400°C’de 10 dakika boyunca hava ortaminda tavlandigin1 gostermektedir.
CdCl2 islemi uygulandiktan sonra, ylizeyde kalan (rezidii) CdCl2’yi uzaklagtirmak
amaciyla, orneklere yikama islemi yapilmadi. Ciinkii CdCl2 cozeltisi yiiksek oranda
seyreltiginden dolay1, bu tiirdeki katmanli yapilarda asir1 miktarda kloriir beklenmemektedir.
Bu grupta CdTe giines hiicrelerinde kullanilan 4-5 pm tabaka kalinliklar1 ile
karsilastirildiginda, ¢ok ince CdTe katmanlart (150 nm) kullanildi. CdTe kalinhigi, 1s1l
islemden sonra katmanli yap1 kompozisyonundaki olciilebilir degisiklikleri inceleyebilmek
icin ¢ok ince tutuldu. Bu kalinhik degeri 1,8 uym CdTe kalinligina sahip CdS/CdTe
heteroekleminde 400°C 1s1l islemden sonra; ara yiizeyde 100-200 nm kalinligindaki bir
bolgede CdSxTei-x fazinin olusumunu rapor eden ¢alisma referans alinarak belirlendi (Metin

ve Esen, 2003).

CdTe [150 nm]

CdS [100 nm] 4l Case 100 nm]

7 casqioonm] | 4 [KSEITIIESY

Cam Cam Cam

Sekil 30. CdS/CdSe, CdS ve CdSe orneklerinin sematik gosterimleri

Orneklerin yapisal 6zelliklerini ve faz icerigini incelemek icin, aciya bagl X-151n1 kirinimi
(GI-XRD) spektrumlar1 0,7° ve 3° gelis agilarinda 6l¢iildii. JEOL JSM 6610 cihazi ile SEM

goriintiileri elde edildi. EDS sonuglari, Oxford Instruments EDS cihazi ile belirlendi.
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2.2.3. CdS/CdSe Pencere Katmanli Giines Hiicrelerinin Uretimi ve
Karakterizasyonu

CdS/CdSe, CdS ve CdSe pencere katmanlarina sahip giines hiicreleri, ~15 €)/sq tabaka
direnci olan flor katkili kalay oksit (F:SnO2) kapli cam altliklar {izerinde iiretildi. F:SnO2
kapl altliklar tizerine CBD yontemiyle CdS ince filmleri ve termal buharlagtirma yontemiyle
CdSe ince filmleri biiyiitiildii. CdSe ince filmlerin Cam/F:SnO2/CdS altliklar iizerinde
biiyiime siirecinde altlik sicakligi 200°C’ye ayarlandi. CdS/CdSe pencere katmanl1 hiicrede,
CdS’in kalinligi 50 nm ve CdSe’nin kalinlig1t 50 nm (toplam kalinik 100 nm) olarak
belirlendi. Kontrol o6rneklerinde ise CdS 100 nm ve CdSe 100 nm olarak ayarlandi. Daha
sonra tiim orneklere 400°C'de hava atmosferinde 10 dakika on-1s1l islem uygulanda.

Cam/F:SnO2/(CdS, CdSe) yapis1 tamamlanan ornekler, kapali hacimde siiblimlesme
(CSS) yontemi kullanilarak CdTe (4,5-5 um) ile kaplandi. CdTe nin biriktirilmesi esnasinda
kaynak sicakligi 640°C’ye ve altlik sicakligi ise 580°C’ye ayarlandi. CdTe tabakalar1
biriktirildikten sonra, standart bir siire¢ olarak islak kimyasal yontem ile CdCl2 islemi
uygulandi. Daha sonra tiim yap1, hava ortaminda 400°C'de 30 dakika boyunca tavlandi. Bu
islemden sonra CdTe yiizeyinde olusabilecek CdO ve CdTe20s gibi bilesikleri uzaklastirmak
ve ylizeyde Te-zengini bir bolge olusturmak icin seyreltik (% 0,3) brom-+metanol
¢Ozeltisinde daglama iglemi uygulandi. Son olarak 0,049 cm? kontak alania sahip Cu(3
nm)/Au(30 nm) metal kontaklari, elektron demeti buharlastirma yontemi ile buharlastirildi.
Ardindan Cu katkilamasim1 kolaylastirmak i¢cin 200°C'de 30 dakika tavlandi. Aygit
tiretiminde izlenen deneysel asama, Sekil 31°de sematik olarak gosterilmektedir. Son ¢ikan

giines pili yapilari ise Sekil 32'de gosterilmektedir.
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Sekil 31. CdS/CdSe, CdS ve CdSe pencere katmanli hiicrelerin iiretim siirecinde izlenen
deneysel asamalar

CdTe [4-5 pm]

CdTe [4-5 pm] CdTe [4-5 pm]

CdS/CdSe [100 nm]

} CdS [100 nm] §| CdSe [100 nm]

Cam Cam Cam

Sekil 32. a) CdS/CdSe, b) CdS, c¢) CdSe pencere katmanlarina sahip giines hiicresi yapilar

Giines hiicrelerinin akim yogunlugu-voltaj (J-V) karakteristigi AM1.5 kosullarinda OPT-
7000 Solar Simulator ile belirlendi. Dis kuantum verimliligi (EQE) ol¢iimleri, 380-920 nm

dalga boyu araliginda OptoSense Kuantum Verimlilik 6l¢iim sistemi ile gerceklestirildi.
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2.3. Se-Katkisinin Sogurma Katmanina Etkisi

2.3.1. CdSe1xTex Alasimlarmin Uretilmesi ve Karakterizasyonu

Polikristal CdSexTeix ince filmleri, cam altliklar i{izerinde termal buharlastirma
yontemi kullanilarak biiyiitiildii. Bu alagimlarin elde edilmesi icin kaynak malzeme olarak
CdSeTe alasimi yerine yiiksek saflikta CdSe (% 99,99) ve CdTe (% 99,98) tozlar1 kullanildi.
[1k olarak, stokiyometrik ince filmler elde etmek icin karisimdaki CdSe ve CdTe tozlarinin
nominal miktarlar1 hesaplandi. Stokiyometriye bagli olarak hesaplanan CdSe ve CdTe
tozlarinin nominal miktarlar1 Tablo 2’de gosterilmektedir. Biriktirme isleminden Once,
tabloda gosterilen nominal miktarlardaki CdSe ve CdTe tozlar1 homojen bir sekilde
karistirildi. CdTe1xSex alagimlarinin biiyiitme islemi, 250°C altlik sicakliginda ve 650°C
kaynak sicakliginda gerceklestirildi. 2 dakikalik bir biriktirme siiresi ile ~100 nm
kalimliginda CdSexTeix filmleri iiretildi. Farkli stokiyometrilerde iiretilen CdTei-xSex

alagimlarinin 6rnek kodlar1 da, Tablo 2’ de verilmektedir.

Tablo 2. CdSexTei-x alasimi i¢in CdTe ve CdSe tozlarinin nominal kiitle oranlari

X CdTe'nin Kiitlesi (mg) | CdSe'nin Kiitlesi (mg) Ornek Kodlar

0 50 0 CdTe
0,10 45,03 4,97 CST-10
0,15 42,54 7,46 CST-15
0,20 40,05 9,95 CST-20
0,25 37,56 12,44 CST-25
0,30 35,07 14,93 CST-30
0,40 30,08 19,92 CST-40
0,50 25,09 2491 CST-50

1 0 50 CdSe

Ilerleyen boliimlerde agiklanacag iizere, CdTe1-xSex alasimlarinin optik sonuglarina
gore CST-20 kodlu 6rnegin en kiiciik bant araligi degerine sahip oldugu, ancak CST-30
kodlu ornekte ise bant araliginin tekrar artmaya basladigi belirlendi. Hiicre yapisinda yliksek
verim elde etmek icin genellikle minimum bant aralikli CdTeixSex alagimlari
kullanilmaktadir. Bu yiizden hiicre yapisinda CST-20 ve CST-30 alasimlart kullanildi.
Ancak bant araliginin daha da azaldig1 bir alasim varsa, bunu tespit etmek i¢in CST-20 ve

CST-30 ornekleri arasinda bir katki oranina sahip olan %25 nominal Se-katki oranina sahip
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CST-25 ornekleri de iretildi. Bu alasimin minimum bant araligmma sahip oldugu
belirlendiginden dolay1, bu alasim tabakasina sahip hiicrenin de uygulamasi yapildi.

Numunelerin kalinliklar1 spektroskopik elipsometre ile 6l¢iildii. XRD spektrumlari
Rigaku Smartlab difraktometresi ile CuKq radyasyonu kullanilarak 20 = 10° —60° araliginda
elde edildi. Numunelerin yiizey morfolojisi, Zeiss EVO LS10 SEM ile incelendi. Optik
Olctimler Dongwoo Optron UV-Vis spektrofotometre ile gerceklestirildi.

2.3.2. CdSe1xTex/CdTe Sogurma Katmam Yapih Giines Hiicrelerinin Uretilmesi

CdTeixSex/CdTe sogurma katmani yapisinda, CdTeixSex ara-tabakasi olarak CST-
20, CST-25 ve CST-30 ornekleri kullanildi. Bu ara katmanlara sahip giines hiicreleri, F:SnO2
(~15 Q/sq) kapli cam altliklar iizerinde iiretildi. F:SnOz iizerine CBD yontemiyle CdS ve
termal buharlastirma yontemiyle CdSexTeix ince filmleri biiyiitiildii. Hiicre yapisinda
CdS’nin kalinlig1 ~50 nm ve CdSexTei-x alasimlarinin kalinlig1 ~100 nm olarak ayarlandi.

Cam/F:SnO2/CdS/ CdSexTei-x katmanli-yapisinin tizerine CSS yontemi ile CdTe (4,5-
5 um) tabakalar1 kaplandi. Daha sonra, CdTe’nin iizerine standart bir asama olarak CdCl»
islemi uygulandi ve tiim yapiya hava ortaminda 400°C'de farkl siirelerde (30-60 dk. aras1)
151l islem uygulandi. Analiz sonuglarina goére, optimum tavlama siiresi 60 dakika olarak
tespit edildi. Bu tavlama isleminden sonra, CdTe ylizeyindeki kirlilikleri gidermek ve
ylizeyde Te-zengini bir bolge olusturmak icin seyreltik (% 0,3) Br2+metanol ¢ozeltisinde
daglama islemi uygulandi. Son olarak 0,049 cm? kontak alanina sahip Cu(3 nm)/Au(30 nm)
metal kontaklari, elektron demeti buharlastirma yontemi ile kaplandi. Ardindan kontak
yapisindaki Cu’nun difiizyonunu arttirmak icin hiicre azot ortaminda 200°C'de 30 dakika
boyunca tavlandi. Hiicrelerin iiretiminde takip edilen deneysel asamalar, Sekil 33’de sematik
olarak gosterilmektedir. Son durumda elde edilen giines hiicreleri ise Sekil 34'de sematik
olarak gosterilmektedir.

Uretilen giines hiicrelerinin J-V 6lciimleri, AM1.5 kosullarinda OPT-7000 Solar
Simulator ile alindi. EQE o6l¢iimleri ise 330-930 nm dalga boyu araliginda OptoSense

Kuantum Verimlilik 6l¢iim sistemi ile gerceklestirildi.
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Sekil 33. CST-20, CST-25, CST-30 ara-katmanlarina sahip giines hiicrelerinin iiretim
siirecinde izlenen deneysel asamalar
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Sekil 34. a) CST-20, b) CST-25, c) CST-30 ara-katmanlarina sahip giines hiicresi yapilari

2.4. ince Filmlerin Uretimi

2.4.1. Kimyasal Banyoda Biriktirme Yontemiyle CdS ince Filmlerinin Uretilmesi

CdS ince filmleri, CBD (Moutinho vd., 2003), elektrodepolama (Salim vd., 2016),
termal buharlastirma (Khrypunov vd., 2006), CSS (Moutinho vd., 2003; Wu vd., 2001) ve
sactirma (Romeo vd., 2010) gibi bircok yontemle iiretilmektedir. Ancak CdTe hiicre yapilar1
icin uygun, stokiyometrik, yliksek kalitede CdS filmleri genellikle CBD yontemi ile
tiretilmektedir (Wu vd., 2001).
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Cozelti tabanli yontemlerden biri olan CBD yo6ntemi, basit ve diigiik maliyetli iiretim,
genis alanlarda biriktirme, tekrarlanabilir ve kontrollii iiretim siireci ile diger yontemlere
gore daha avantajhidir. Bu yontem ile diisiik 6zdirencli, homojen, diizgiin ve yiiksek
adezyonlu ince filmler iiretilebilmektedir. Ayrica CBD yonteminde, film kalinligi, depolama
hizi, ¢ozelti pH degeri, sicaklik ve cozelti konsantrasyonu gibi ince film biiylime
parametreleri de kolaylikla kontrol edilebilmektedir (Kathalingam vd., 2010).

CdS film biiyiimesi, alkali bir ¢ozeltide Cd*? ve S~ iyonlar1 arasindaki reaksiyonla
meydana gelmektedir. Cozeltide, ana reaktant olarak genellikle thiourea (N2H4CS) ve
kadmiyum tuzu kullanilmaktadir. Metal hidroksitlerin ¢cokmesini onlemek ve ¢ozeltide bir
kadmiyum kompleksi tiirii olusturmak i¢in Cd tuzuna bir kompleks olusturucu (ligand)
eklenmektedir (Dona ve Herrero, 1997; Kim vd., 2018).

CdS ince filmlerini biiylitmek i¢in kullanilan CBD sistemi, Sekil 35’de
gosterilmektedir. CBD ile CdS ince filmlerini biiyiitmek ilk olarak Cd ve S-0nciil (prekorsiir)
cozeltileri hazirlandi. Bu asamada Cd-onciil ¢ozeltisi 0,015 M 3CdSO4.8H20 (0,38 gr)
tuzunun 100 ml saf suda c¢oziinmesiyle ve S-Onciil c¢ozeltisi 1,5 M N2H4CS (11,42 gr)
tuzunun 100 ml saf suda ¢oziinmesiyle hazirlandi. Daha sonra, 85°C’ye ayarlanan kimyasal
banyoya reaksiyon kabi daldirildi. CdS c¢ozeltisinin hazirlanmasi i¢in, ilk olarak 8,8 ml
CdSOq4 ¢ozeltisi ve 64 ml saf su reaksiyon kabina alinarak karistirllmaya baslandi. Cozeltinin
sicakligl 40°C’ye ulastiginda, 11 ml amonyum hidroksit (NH4OH) ilave edildi. Amonyum
hidroksit eklendikten hemen sonra, 12 ml thiourea c¢ozeltisi yavas yavas ¢ozeltiye eklendi.
Cozelti hazirlandiktan sonra, altlik tutucu reaksiyon kabina daldirildi ve biriktirme siiresi
baglatildi. 10 dk. biriktirme siiresi i¢cin 50 nm ve 15 dk. biriktirme siiresi i¢in 100 nm CdS
filmleri elde edildi. Biiyiitiilen CdS ince filmleri, ¢ozeltiden ¢ikarildiktan sonra, saf su ile
yikand1 ve ardindan kurutuldu. Son olarak biiyiitme esnasinda altliklarin iki tarafi da

kaplandig: icin, altliklarin arka ytizeyi seyreltik hidroklorik asit (HCI) ile temizlendi.
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Sekil 35. Kimyasal banyoda biiyiitme sisteminin sematik gosterimi
(Djelloul vd., 2016).

2.4.2. CdSe ve CdTe Filmlerinin Termal Buharlastirma Yontemi ile Uretilmesi

CdSe ve CdTe ince filmleri, elektrodepolama (Diso vd., 2016; Gudage vd., 2009),
termal buharlastirma (Chander ve Dhaka, 2018; Patel vd., 2009), CSS (Ferekides vd., 2000;
Gnatenko vd., 2014), sactirma (Kulkarni vd., 2017; Li vd., 2018), kimyasal buhar biriktirme
(CVD) (Kevin vd., 2015; Yi vd., 1988), elektron demeti buharlastirma (Patel vd., 2019;
Punitha vd., 2014) gibi bircok yoOntemle iiretilmektedir. Bunlarin arasinda termal
buharlagtirma yontemi basit, diisiik maliyetli, genis alanlarda biriktirme, tekrarlanabilir ve
kontrollii iiretim siireci 6n plana ¢ikmaktadir. Ayrica termal buharlastirma ydntemiyle
homojen, piiriizsiiz, yiiksek saflik ve kalitede filmler elde edilebilmektedir. Bu yontem
ozellikle diisiik erime sicakligina sahip malzemeler icin uygundur (URL-14, 2020).
Cd(S,Se,Te), Zn(Se,Te) vs. gibi yariiletkenler, Al, Au, Cu gibi bircok metal bu yontem
kullanilarak ince film formunda biiyiitiilebilmektedir.

Termal buharlastirma yontemi, film biiyiime siirecinin atomik olarak gerceklestigi,
atomlarin bir kaynaktan altliga kontrollii olarak transfer edildigi bir siiregtir (URL-15, 2021).
Bu yontemde malzeme kati1 fazdan buhar fazina ve daha sonra tekrar kati faza gecerek

kaplanacak yiizeyde kademeli olarak bir film olusumu gerceklesmektedir (URL-14, 2020).



70

Bir ince filmin normal biiylime siireci, Sekil 36'da verilmektedir. Normal bir biiylime
siirecinin bazi ozellikleri,
i.  Buharlasan atomlar, altlik yiizeyine rasgele tutunmaya baglar. Bunu cekirdeklenme
ve biiyime asamalar1 izler.
ii.  Bunlarmn her ikisi de, sicaklik, altlik yiizeyinin kimyas1 ve biiylime hiz1 gibi farkl
biriktirme kosullarina baghdir.
iii.  Cekirdeklenme asamasi, dis eylemlerle (elektronlarin veya iyonlarin bombardimani)

degistirilebilir (Bashir vd., 2020).

Buharlasan atom

-

O Firlatilan atom

Brownian hareketi
ile altliga tutunma

Tuzaklanan atomlar
(Cekirdeklenme
Altlik ve film biiylimesi

Sekil 36. Ince filmin biriktirme siireci (Adachi ve Wasa, 2012).

Bu tez caligmasinda kullanilan termal buharlastirma sistemi, Sekil 37°de sematik
olarak gosterilmektedir. Buharlastirma islemi, yiiksek safliktaki CdSe (% 99,99) ve CdTe
(% 99,98) tozlari kullanilarak 2x103 Pa'lik bir taban basincinda gerceklestirildi. Film
biiyilitme icin kullanilan kuvazi kapali buharlagma (quasi closed in volume) diizenegi, grafit
kapli kuvars bardak ve difiizor gorevi goren bir kuvars filtreden olusmaktadir. Altliklar,
kuvars filtrenin 8 cm yukarisina yerlestirilen bir altlik tutucuya monte edildi. Kaynak ve
altlik sicakliklar1 termociftler kullanilarak ayri ayri kontrol edildi (Bacaksiz vd., 2007).
Altlik sicakligi, CdSe i¢in 200°C (Yang vd., 2016b) ve CdTe i¢in 250°C (Kumarasinghe vd.,
2017) olarak ayarlandi. Biiyiime hizi, hem CdSe hem de CdTe filmleri i¢in yaklasik 1,2 nm/s
olarak belirlendi.

CdSe filmleri, CdS/CdSe iki-tabakal1 yapinin kullanildig1 6rneklerde 50 nm ve kontrol
orneklerinde 100 nm olarak biiyiitiildi. Sadece tabakalar-aras1 difiizyon siirecinin
incelendigi orneklerde, termal buharlastirma yontemiyle iiretilen CdTe ince filmlerinin

kalinlig1, 150 nm olarak ayarlandi.



71

|~ Cam fanus

1. Althk tutucu
e 2. Shutter
3. Kuvars bardak
4. Grafit
= 5. Isttica

6. Isitica
7. Kaynak (toz)

| Elektrotlar

{

Yiiksek vakum

Sekil 37. CdSe ve CdTe ince filmlerini biiyiitmek icin kullanilan termal
buharlastirma sisteminin sematik gosterimi

2.4.3. Kapah Hacimde Siiblimlesme Yontemiyle CdTe Katmanlarimn Uretimi

CdTe tabakalarinin iiretim yontemi, malzemenin 6zelliklerini ve hiicre performansini
onemli derecede etkilemektedir. CdTe, CSS (Amin ve Rahman, 2017; Aramoto vd., 1997,
Nagayoshi ve Suzuki, 2004; Potamialis vd., 2016), buhar tasima ile biriktirme (VTD)
(Hanket vd., 2006; Kestner vd., 2004), elektrodepolama (ED) (Basol, 1988; Diso vd., 2016),
termal buharlastirma (S. Chander ve Dhaka, 2016; Khairnar vd., 2003), metal-organik
kimyasal buhar biriktirme (MOCVD) (Chou vd., 1996; Rohatgi vd., 1991), sactirma (Gupta
ve Compaan, 2004; Paudel vd., 2012), molekiiler demet epitaksi (MBE) (Farrow vd., 1981;
Ringel vd., 1991) gibi farkli yontemler kullanilarak iiretilebilmektedir. Ancak yiiksek

verimli CdTe giines hiicreleri, CSS yontemi kullanilarak elde edildi (Amin ve Rahman,
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2017). CSS yontemiyle 800°C'nin altinda buharlasan yariiletken malzemeler, hem vakumda
hem de atmosfer basincinda kaplanabilmektedir (C. S. Ferekides vd., 2000; McCandless ve
Dobson, 2004; N. Romeo vd., 2010). CSS yontemiyle, 6zellikle CdTe gibi IIB-VIA grubu
yariiletken ince filmler, genis yiizey alanlar1 {izerine yiiksek biriktirme hiziyla
kaplanmaktadir. Bundan dolay1 CSS yontemi, CdTe filmlerinin biriktirilmesi i¢in cazip bir
yontem olarak yogun bir sekilde kullanilmaktadir (Britt ve Ferekides, 1993; CS Ferekides
vd., 1993). Genellikle CSS yontemi ile ince filmlerin kaplanma siireci;

e Kaynak yiizeyinde siiblimlesme islemi (Siiblimlesme, kati ve gaz hali arasindaki

dogrudan faz gecisi)

e Kaynaktan altlik yiizeyine gaz formunda taginma islemi

e Altligin yiizeyinde siiblimlesme islemi
asamalar1 ile gerceklesir. CSS yontemi ile CdTe’nin biiyiitiilmesi, yiiksek sicakliklarda
CdTe'nin tersinir ayrigmasi (reversible dissociation) ilkesine dayanmaktadir. Buna gore,

2CdTe (s) £ 2Cd (g)+Te, (g)

reaksiyonu ile siiblimlesme islemi gerceklesmektedir. Bu reaksiyonda parantez i¢indeki ‘s’
kat1 faz1 ve ‘g’ ise gaz fazim gostermektedir (De Largy vd., 1983).

Bu tez calismasinda kullanilan CSS sistemi, Sekil 38'de sematik olarak
gosterilmektedir. Sistemde altlik tutucu ve kaynak (toz) arasi, kiiciik bir mesafe olacak
sekilde ayarlanir. Ayrica kontrollii bir ortam saglamak icin gaz giris ve ¢ikis vanalarina sahip
bir kuvars tiip diizenegi kullanilir. Sistemde istenilen sicakliklar, halojen lambalar
kullanilarak ayarlanir. Kaynak ve althik tutuculara yerlestirilen termogiftler ile sicaklik
degerleri kontrol edilir.

CSS yontemiyle yiiksek kalitede ince filmleri tiretmek ic¢in ortam basinci, kaynak ve
althik sicakliklari, kaynak ile altlik arasindaki mesafe gibi parametrelerin optimum degerleri
tasimas1 gerekir. Buharlastirilan malzemelerin siiblimlesme sicaklifina bagli olarak
ayarlananan kaynak ile altlik sicakliklari, CdTe icin sirasiyla 640°C ve 580°C olarak
ayarlandi. Bu optimizasyon sonucunda ortamin Ar basinci, oda sicakliginda 2 Torr'a
ayarlandi. Film kalinliklarinin ve biiyiime hizinin kaynak ile altlik arasindaki mesafe ile
kontrol edilebildigi sistemde, altlik-kaynak aras1 2 mm olarak kalibre edildi. CdTe

filmlerinin biiylime hiz1 ise yaklasik 25 nm/s olarak belirlendi.
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Sekil 38. CSS sisteminin sematik godsterimi

CSS yontemi ile yiiksek film kalitesine ve istenilen film kalinligina ulagmak icin en
onemli hususlardan biri de sicaklik profilinin belirlenmesidir (Amin ve Rahman, 2017).
Optimizasyon sonucunda filmleri biiylitmek icin uygulanan sicaklik profili, Sekil 39’da
gosterilmektedir. Sekilde goriildiigii gibi, CdTe’yi biiyiitmek icin ilk olarak 3 dakikada
400°C 'de kaynak sicakligina ulasildi. Bu sicaklikta 3 dakikalik bir bekleme siiresinden
sonra, 3 dakikada sicaklik 640°C'ye ¢ikarildi ve biriktirme islemi bagslatildi. Bu asamada 4-
5 um kalinligindaki CdTe tabakalari, yaklasik 3 dakikalik bir biriktirme siiresinde elde
edildi.
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Sekil 39. CSS yontemiyle CdTe biiyiitmek icin kullanilan sicaklik profili

244. Elektron-Demeti Buharlasirma Yontemiyle Cu/Au  Kontaklarm
Uretilmesi

Yiiksek sicakliklarda buharlasan malzemelerin biiyiitiilmesinde yogun olarak
kullanilan elektron demeti buharlastirma (EBD) yontemi ile yiiksek saflikta, homojen ve
kaliteli ince fimler iiretilmektedir. EBD sistemi, yiiksek vakumda anottaki kaynak
malzemenin bir tungsten filament tarafindan salinan elektron demetiyle bombardimana
tutulmasina dayanan bir iiretim yontemidir (Z. Wang ve Zhang, 2016).

Sistemde, ilk olarak bir tungsten filamentten akim gecirilmesi sonucunda elektronun
termoiyonik yayimi gergeklesir. Serbest birakilan bu elektronlarin kaynak malzemenin
bulundugu potaya dogru yonelmesi i¢in filament ve ocak arasina manyetik alan uygulanir.
Gii¢li manyetik alan, elektronlar1 bir demete odaklayarak elektron demetinin enerjisinin
kaynak malzemeye aktarilmasini saglar. Bu enerji aktarimi, kaynak atomlarinin
buharlagmasina ve altlik yiizeyi iizerinde birikmesine neden olur (Bashir vd., 2020; URL-
14, 2021; URL-15, 2021; Z. Wang ve Zhang, 2016).

Bu tez calismasi kapsaminda kullanilan EBD sistemi, sematik olarak Sekil 40’da
gosterilmektedir. EBD sistemi kullanilarak, kontak haricinde geri kalan biitiin tabakalarin

tamamlandig1 hiicre yapilar tizerinde, ilk olarak 3 nm kalinliginda Cu ince filmleri kaplandi.
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Daha sonraki asamada Au tabakasi (30 nm) kaplanarak Cu/Au kontak dizilimi olusturuldu.
Katmanlarin buharlasma siirecinde, vakum degeri 2x10°¢ Torr olarak kaydedildi. Biitiin
katmanlar oda sicakliginda buharlastrildi. Cu ve Au katmani, 4-5 A/s arasinda degisen

birikrime hiz1 ile biiyiitiildii.

Sekil 40. Elektron demeti buharlagtirma sisteminin sematik gosterimi (Zhang
ve Hoshino, 2018).

2.5. Ince Filmlere islem Uygulanmasi

2.5.1. CdCl; Aktivasyon Islemi ve Tavlama

CdCl islemi, metanolde doymus bir stok ¢ozelti kullanilarak gerceklestirildi. i1k
olarak, stok cozelti hacimsel olarak 1:8 oraninda seyreltildi. Daha sonra, bir damlalik
vasitasiyla cm? basina yaklasik 50 pl hacminde olacak sekilde film yiizeylerine uygulanda.
CdCl: islemi uygulandiktan sonra, 6rnekler yaklasik hava ortaminda 60°C sicaklikta 1 dk.

boyunca kurutuldu.
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Isil islemin uygulanmasi i¢in 6rnekler grafit bir potaya yiiklendi. Daha sonra hizli
tavlama firin1 (RTP) kullanilarak orneklere 1sil islem uygulandi. RTP ile 1sil islem
uygulanmasi, bircok faydali sonu¢ dogurmaktadir. Ciinkii RTP cok yiiksek artis hizlari,
yiiksek sicaklikta kisa islem siireleri, efektif maliyet, termal kaynaklar iizerinde hassas
kontrol ve farkli tavlama atmosferi secenekleri gibi Ozellikleriyle oldukga elverigli bir
yontemdir (Chakrabarti vd., 1999). Ayrica tavlama islemi sirasinda stokiyometrik
sapmalarin ve faz ayrigmalarinin onlenmesi, oldukca O6nemli bir problemdir. Bu kayip
mekanizmalarini onlenmesi acisindan da RTP’nin kullanilmasi daha avantajlidir. Ciinkii
islem siireleri, geleneksel termal firinlardan (CTP) ¢ok daha kisadir. Bu nedenle kinetik
olarak tesvik edilen tane biiyiime islemlerinin termodinamik olarak tesvik edilen ayrisma

reaksiyonlarindan daha hizli ilerlemesine izin verir (Fairbrother vd., 2014).

2.5.2. Daglama Islemi

Cu/Au geri kontaklar1 buharlastirilmadan 6nce CdTenin arka yiizeyinde kirlilikleri
ortadan kaldirmak ve Te-zengini bir bolge olusturmak icin, daglama islemi gerceklestirildi
(McCandless ve Birkmire, 1991; Moutinho vd., 2006). Bu islem, 20 ml metanol ve 0,06 ml
brom ile hazirlanan bir Br+metanol ¢ozeltisi kullanilarak gergeklestirildi. Daglama islemi
icin Ornekler ilk olarak saf suda yikandi. Daha sonra 6rnekler 6 saniye boyunca Br+metanol
cozeltisinde tutuldu. Ardindan ornekler ¢ozeltiden ¢ikarildi ve saf suda tekrar yikandi. Bu

islemden sonra ornekler, son olarak yiiksek safliktaki azot gazi ile kurutuldu.

2.6. Karakterizasyon Teknikleri

2.6.1. X-Ismlari1 Kirinim

X-igmlart kirmmimi (XRD), malzemelerin kristal dogas1 hakkinda kantitatif bilgi
saglayan giiclii, tahribatsiz bir analiz teknigidir. XRD analizi ile kristalik malzemelerin faz
dagilimi, tercihli yonelimi, ortalama kristal boyutu, gerinim ve dislokasyon yogunlugu gibi
bir¢ok yapisal parametresi hakkinda bilgi saglamaktadir.

XRD analizi, atomlardan olusan periyodik bir 6rgiide, belirli a¢ilarda koherent sacilan

monokromatik X-isinlar1 demetinin yapici girisimine dayanmaktadir (Speakman, 2011).



77

Burada, orgii diizlemlerindeki atomlardan sacilan dalgalar arasindaki faz farki, 2nt'nin kati
oldugunda koherent sacilma meydana gelir. Geometrik olarak, sacilan dalgalarin yol
uzunlugu farki, dalga boylarmin tam kati oldugunda bu sacilma gerceklesir (Le Pevelen,
2017). XRD analizinin ¢alisma prensibi, Bragg yasasina dayanmaktadir (Denk. 33). Bragg
yasasi, geometrik olarak Sekil 41°de gosterilmektedir. Bu yasaya gore belirli bir <hkI>
yOniine ait dnki- diizlemler aras1 mesafesi i¢in gelen ve kirinimli demetler arasindaki acisal
baginti, dalga boyunun tam kat1 oldugu zaman kirinimli dalga cephesinde bir maksimum

siddet degeri saglanir.

2dsin6, = nk (Bragg yasasi) (33)

Bu ifadede ‘d’ diizlemler aras1 mesafe, ‘O’ Bragg kirmmim acisi, ‘A’ X-151m1 dalga boyu ve

‘n’ kirinim derecesini gosteren bir tamsayidir (Cullity, 1956; Durose vd., 2004).

Gelen diizlem
dalga Sacilan diizlem

dalga

6~ Js,

=

Sekil 41. Bragg yasasinin sematik gosterimi

Ince filmlerin XRD analizi, simetrik (Bragg — Brentano geometrisi) ya da asimetrik
(Seeman — Bohlin geometrisi) konfigiirasyonlar kullanilarak gergeklestirilebilmektedir
(Sekil 42) (King vd., 1969). Simetrik (@ = ) l¢iim diizeneginde toplanan veri, yalnizca
odaklanma dairesine teget olan, yani numune yiizeyine veya altlik tutucusuna paralel olan

orgii diizlemleri ile sinirlidir. Ince filmlerin karisim ve diizgiin-olmayan gerinim (strain) gibi
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ozelliklerinin, simetrik tek eksenli XRD ol¢iimleri ile belirlenmesi zordur. Bu yiizden
asimetrik kosul (w # @) ile sabit bir gelis acis1 kullanilmasi, numune diizlemine gore egimli
(tilted) orgii diizlemlerinden de veri toplanmasini saglar. Gelen XRD demet agisinin kiigiik
oldugu asimetrik ol¢iimler, gelis ag¢isina bagli X-1s1n1 kirinimi (GI-XRD) olarak adlandirilir.
GI-XRD ol¢iimleri, genligi azalan ve yansiyan dalgalarin daha eksiksiz analizi ile ¢ok
katmanli ince film yapilarmin kantitatif Ozelliklerinin belirlenmesine olanak saglar
(Cappuccio ve Terranova, 1996). Farkli gelis a¢ilarinda asimetrik GI-XRD o6l¢iimii, ylizey
fazlarinin bulk fazlarindan ayrilmasina ve rezidii gerilmenin dagiliminin belirlenmesine

olanak tanir (Ma vd., 2002).

Sekil 42. XRD o6lciimlerinde a) Bragg-Brentano, b) gelis acisina bagli XRD
(GI-XRD)

Bragg yasasi ve kristal yap1 denklemleri kullanilarak, malzemelerin 6rgii parametreleri,

1 W+ +D
_— Kiibik yap1 icin
o = = ( yapt icin)
2sin b, 1 4(h2+hk+k2) 2
?:5—2+—2 (Hekzagonal yapi igin)
a c

(34)
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denklemleri ile hesaplanmaktadir. Burada ‘h, k, I’ Miller indisleri, ‘d’ diizlemler-arasi
mesafe, ‘a ve ¢’ Orgii parametreleridir. Numunelerin ortalama kristal boyutu, Scherrer

formiiliinden (Denk. 35) hesaplanmaktadir (Scherrer, 1918).

KA

= 7 5 (Schrer formiilii) (35)
., COS

Bu denklemde, ‘K’ Scherrer sabiti (K=0,94), ‘A’ X-1s1n1 dalga boyu (A = 1,5406 A), ‘Bhk1’
yart maksimumda tam genislik (FWHM) ve ‘0' Bragg kirmmim agisidir. Mikro-gerinim
degerleri ve dislokasyon yogunlugu (Lalitha vd., 2004),

0
¢ =50 - (36)
5=—; (37

esitlikleri ile hesaplanmaktadir. Burada ‘e’ mikro-gerinim karekok ortalama degeri ve ‘0’
dislokasyon yogunlugudur.

Bu tez caligmasinda, ince filmlerin ve katmanli yapilarin kristal 6zelliklerini ve
tabakalar-arasi difiizyonu incelemek icin Bragg Brentano ve GI-XRD geometrilerinde XRD
olciimleri gerceklestirildi. Olciimler, bir Cu Ko X-15111 kaynag1 (A = 1.5418 A) kullanilarak
Rigaku Smartlab toz difraktometresi ile gerceklestirildi. XRD spektrumlari, 0,02° agisal

adim genisligi ile alind1.

2.6.2. Taramali Elektron Mikroskopu

Taramal1 elektron mikroskobu (SEM), odaklanmis yiiksek enerjili elektron demetinin
yiizeyi tarayarak malzemenin yiizey goriintiilerinin elde edildigi bir elektron mikroskobu
tiiriidiir. Elektronlar, numunedeki atomlarla etkilesime girerek numunenin yiizey morfolojisi
ve kompozisyonu hakkinda bilgi iceren cesitli sinyaller iiretir (Stokes, 2008).

Sekil 43’de, SEM cihaz1 sematik olarak gosterilmektedir. SEM cihazinda elektron

tabancasi, numuneyi bombardiman eden elektronlar1 temin eder. Daha sonra bu elektronlar,
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pozitif yiiklii anot tarafindan hizlandirilir ve cekilirler. Manyetik lens, elektron demetini
kaynaktan asagiya dogru hareket ederken odaklar. Demet ne kadar dar olursa, yiizeyle temas
ettigi nokta da o kadar kiiciik olur. Demet odaklandiktan sonra, X ve Y eksenlerindeki 1s1n1
saptirmak icin tarama bobinleri kullanilir. Boylece numune boyunca hareket ederek, numune
ylizeyini raster (kafes) bir sekilde tarayabilir.

Elektron demeti numunenin ylizeyine carptifinda ve numunenin atomlar1 ile
etkilesime girdiginde, numunenin yiizey morfolojisi, kompoziyonu, kristal yapisi ve
yonelimi hakkinda bilgi iceren ikincil elektronlar, geri sacilan elektronlar (BSE) ve
karakteristik X-1s1nlar1 seklinde sinyaller tiretilir. Birincil dedeksiyon modunda yani ikincil
elektronlarin dedeksiyonu ile numunelerin morfolojisi ve topografisi hakkinda ayrmtil bilgi
elde edilmektedir. Ikincil elektronlar, yoriinge elektronlari ile olan etkilesimi sonucunda
yoriingelerinden firlatilan veya enerjisi azalan elektronlardir. SEM cihazinda, hiicresel
tarama diizeni ile yiizey taranir ve elektron demetinin konumu ile ikincil elektronlarin
olusturdugu sinyaller eslestirilerek goriintii olusturulur (Atasoy, 2018; Stokes, 2008).

Karakteristik X-1sinlar1, SEM i¢in en yaygin ikinci goriintiileme modudur. Bu modda
karakteristik X-1sinlar1, enerji dagilimhi X-1s1n1 (EDX) spektroskopisi olarak bilinen bir
teknikle numunenin elementel kompozisyonunu tanimlamak i¢in kullanilir.

Geri sacilan elektronlar, ikincil elektronlardan daha yiiksek enerjiye sahip oldugundan
dolay1, daha derin bir bolge hakkinda bilgi edinilebilir. Geri sagilan elektronlar, numunenin
kompozisyonuna oldukca duyarlidir. Numunede bilesen atomlarin atom sayis1 biiyiidiikge,
geri sagilan elektron sayis1 daha da biiyiir. Geri sagilan elektron goriintiisiinde daha agir
atomlardan olusan goriintii daha parlak goriiniir. Boylece bu goriintii, cok fazli numunelerde
kompozisyondaki farklar1 gostermek icin olduk¢a uygundur (JEOL, 2020; Joshi vd., 2008).
Cogu uygulamada veriler, numunenin yiizeyinin se¢ilen bir alan1 iizerinden toplanir ve bu
ozelliklerdeki uzamsal varyasyonlar1 gosteren 3 boyutlu bir goriintii olusturulur.

Bu tez calismasi1 kapsaminda Orneklerin yiizey goriintiileri, sadece ikincil
elektronlarin dedeksiyonu ile elde edildi. Yiizey goriintiileri, 6rneklerin tane biiyiikliigiine
bagl olarak JEOL JSM 6610 SEM cihaz1 ve FEI QUANTA FEG 450 FE-SEM cihaz ile
alindi. Bu goriintiiler, farkli kV degerleri ve farkli biiylitme degerlerinde alindi. Ancak tez

caligmasinda sadece en uygun SEM fotograflar: kullanildi.
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Elektron demeti -¢—— Elektron tabancasi

/A

/T 1A

!

LU (F R «g— Manyetik lens

! -f—— Anot

I'V tarayicisina

Tarama bobinleri

k;

Geri sacilan
elektron dedektorii

\iMncﬂ elektron

dedektorii

Motorize tutucu ——g»- Numune

Sekil 43. Taramali elektron mikroskobunun sematik diyagrami (Joshi vd.,
2008).

2.6.3. Enerji Dagilimh X-Isin1 Spektroskopisi

Enerji dagilimhi X-151m1 spektroskopisi (EDS), bir numunede hangi elementlerin
bulundugunu ve bu elementlerin atomik oranlarimni belirlemek i¢in kullanilan bir analiz
yontemidir. EDS eipmani, SEM cihazi ile biitiinlesik olarak kullanilir. Bu yontem, disaridan
yiiksek enerjili elektron demeti ile uyarilan 6rneklerin yaydigi X-isinlarinin dedeksiyonuna
dayanmaktadir.

Sekil 44’de, EDS'nin ¢alisma prensibi gosterilmektedir. Sekildeki K, L ve M harfleri,
bir atomun farkli enerji seviyelerindeki elektron kabuklarini; o ve B ise gecisin boyutunu

gostermektedir. Ornegin Lo, M'den L'ye gecisi; Kp ise M'den K'ya gegisi gostermektedir
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(URL-16, 2021). Elektron tabancasindan gonderilen yiiksek enerjili elektronlar,
malzemenin diisiik enerji seviyelerinde bulunan i¢ kabuktaki elektronlar ile etkilesime girer.
Etkilesim sonucunda baglanma enerjisi uyarilma enerjisinden daha az olan i¢ kabuktaki
elektronlar disariya firlatilir ve bu olay sonucunda elektronun bulundugu yerde bir bosluk
olusur. Daha sonra, yiiksek enerjili bir kabuktan gelen bir elektron, firlatilan elektrondan
dolay1 olusan bu boslugu doldurur. Bu olayin gerceklesmesi sirasinda enerji korunumundan
dolay1 yiiksek enerjili kabuk ile diisiik enerjili kabuk arasindaki enerji farkina esit enerjide
olan bir X-1s1n1 yayinlanir. Bu siirecte yayinlanan X-1sinlarinin enerjisi, her bir element i¢in
karakteristik Ozelliktedir. Bu karakteristik ozellikten dolay1, drnekten yayilan X 1sinlarinin
sayist ve enerjisinin enerji dagilimli bir spektrometre ile dl¢iilmesiyle numunenin temel
atomik kompozisyonu hakkinda bilgi edinilmektedir (Goldstein vd., 2017).

Bu tez caligmasi kapsaminda orneklerin atomik oranlari, SEM cihazina bagli olan
Oxford Instruments EDS ekipmani ile belirlendi. Bu atomik oranlar, farkli kV degerlerinde

yiizey tizerinde farkli noktalardan toplanan verilerin ortalamasinin alinmasiyla belirlendi.

firlatilan .
elektron - <--

i

radyasyon
enerjisi

Sekil 44. EDS cihazimin calisma prensibi (URL-16, 2021).
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2.6.4. Optik Olciimler icin Ultraviyole-Goriiniir Spektroskopisi

Ultraviyole-Goriiniir  (UV-Vis)  spektroskopisi, elektromanyetik  spektrumun
ultraviyole ve goriiniir bolgesinden yararlananarak malzemenin optik Ozelliklerini
belirlemeye yarayan bir spektroskopi teknigidir. Sekil 45°de UV-Vis spektrofotometresi,
sematik olarak gosterilmektedir. UV-Vis spektrofotometreler 151k kaynagi, referans ve
numune demetleri, monokromatér ve dedektdrden olusur. Spektrofotometrede, 151k
kaynagindan (bir ksenon lambas1 gibi) ¢ikan fotonlar numuneye ulagsmadan 6nce iki ayri
demete boliiniir. Birinci demet numuneden gecerken, ikincisi ise referans olarak kullanilir.
Spektrofotometrede bulunan referans demeti, 6rnekle etkilesime girmeden dedektore gider.
Degisen dalga boyuna sahip numune demeti, 6rnekle etkilesime girdikten sonra dedektore
girer. Referans ve numune demetlerinden saglanan verilerin nicel olarak karsilastirilmasiyla
ornegin optik ozellikleri belirlenir (De Caro ve Haller, 2015; Joshi vd., 2008).

Optik gecirgenlik 6l¢iimiinde, belirli bir dalga boyu araliginda, numune {izerine gelen
1513m  ne kadarinin numuneden gegtigi belirlenir (Solé vd., 2005). Ust-tabaka
konfigiirasyonunda iiretilen bir giines hiicresi i¢in, bu geometri oldukca elverislidir. Ciinkii
ist-tabaka yapisinda 151k, camdan gectikten sonra ince filmlere ulasir. Bu geometri ile camin

ve filmin farkli kirilma indislerinden kaynaklanan degisikliklerde hesaba katilmaktadir.

Yarikk  Donen disk Ayna

d—ua
A\ I Numune
W

S
/ Q\ Kirmim

Isik kaynagi  1zgarasi

Referans drnegi

| et ()
\ D Dénen disk

|

ey

Grafik kaydi

Sekil 45. UV-Vis sisteminin sematik diyagrami (Mohanta, 2017).
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Lambert-Beer kanunu, 15181n sogurmasi ve malzemenin 6zellikleri arasinda bir iliski kurar.
Mikroskobik bir dx kalinligina sahip bulk bir yariiletkende, 151k siddetinin sogurma katsayisi

ile iliskisi,
I= Ioef(” (Lambert-Beer yasasi) (38)

denklemi ile belirlenir. Bir malzeden 151k gectiginde dedektore ulasan 151k siddeti ile gelen

151k siddeti arasindaki oran, o malzemenin geg¢irgenligini verir ve

r-1 (39)

olarak ifade edilir. Bu ifadede 'Io' malzeme iizerine gelen 151k siddeti ve 'I' malzemeden
gecen 151k siddetidir. Gegirgenlik genellikle ytizdelik olarak verilir ve
1
T(%) =—x100 (40)
IO
ile bulunur (Mehta, 2012). Sogurma katsayisi, bir materyalde belirli bir dalga boyundaki

151811n sogurulmadan Once ne kadar penetrasyon derinligi belirler. Sogurma katsayisi,

1 1-R
:—1 _—
a y n( T j 41

ifadesiyle bulunabilir. Burada ‘o’ sogurma katsayisini (cm™), ‘d> malzemenin kalinhgini
(cm), ‘R’ belirli dalga boyundaki malzemeden yansimay1 ve ‘T’ belirli dalga boyundaki
malzemenin gegirgenligini gostermektedir. Ancak bu ifadede ki yansima terimi genellikle

ihmal edilir ve sogurma katsayisi
1 1
a:_mﬂj “2)

ifadesinden bulunur. Sogurma katsayisi, malzemelerin bant araligi enerjisi ile yakindan

iligkilidir ve
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C »
a(v)= E(hv -E,) 43)

denlemi ile malzemelerin bant araliklar1 elde edilebilir (Tauc vd., 1966). Bu ifadede ki, ‘hv’
fotonunun enerjisi, ‘Eg’ bant araligi, C sabittir. Bu ifadedeki ‘n” gecisin dogasini gosterir ve
direkt geg¢isli yariiletkenler i¢in n=1/2 ve indirekt ge¢isli malzemeler icin n=2 olarak alinir.
Sogurma katsayis1 bilinen bir materyalin bant araligi, (ahv)>-hv grafiginden bulunabilir. Bu
grafikte, sogurma egrisinin x- eksenini (hv) kestigi nokta, o malzemenin bant araligini
vermektedir.

Bu tez calismasi kapsaminda orneklerin optik ozellikleri, Dongwoo Optron UV-Vis
spektrofotometre kullanilarak belirlendi. Olgiimler, genellikle 10 nm dalga boyu adim

araliklari ile 400-1000 nm araliginda alindi.

2.6.5. Akim Yogunlugu — Voltaj Olciimleri

Bir giines hiicresinin performansini belirleyen &c, Voc, FF ve 1 parametreleri, akim
yogunlugu-voltaj (J-V) egrileri ile belirlenmektedir. J-V egrileri, AM1.5 giines spektrumunu
yapay olarak yeniden tiireten bir giines simiilatorii vasitasiyla elde edilmektedir.

Bir giines simiilatoriiniin temel konfigiirasyonu, Sekil 46’da gosterilmektedir.
Simiilatorde AMI1.5 giines spektrumu, uygun 151k kaynaklar1 ve 1518 filtrelenmesi ile
tiiretilmektedir. Bu yiizden genellikle, hem kisa dalga boyu hemde uzun dalga boyu
bolgesinde spektrumu elde etmek icin, simiilatorde halojen lamba (uzun dalga boyu boélgesi
icin) ve ksenon lamba (kisa dalga boyu bolgesi i¢in) birlikte kullanilmaktadir. Halojen ve
ksenon ark lambalarindan ¢ikan 151k, bir yarim aynanin i¢inden 1s181n kolimatore yansidigi
bir diizlem aynaya gecer. Isik, kolimatorden gecer ve giines pilini aydinlatir. Giines
simiilatoriinde, AM1.5 spektrumunda siddetin azaldig1 bolgelerde 15181 sogurmak icin ilave
filtreler bulunmaktadir. Ayrica, karanlikta J-V ozelliklerini belirlemek icin bir siirgii
(shutter) kullanilmaktadir. Ksenon ark lambasinin sabit ve yliksek diizeydeki siddetini
korumak ve lamba akimini ayarlamak i¢in ksenon lamba geri besleme devresine sahip bir
demet ayiriciya (splitter) ihtiyac vardir. Integrator (toplayici), 1sinlama siiresi hakkinda bilgi
verir. Giines hiicresi, oda sicakligindaki bir altlik tutucusuna sabitlenir ve kaynak-metreye

(sourcemeter) kontaklar baglanarak, J-V 6l¢tim diizenegi hazir hale getirilir (Dittrich, 2014).
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Giines simiilatoriinde akim, giris voltajmin fonksiyonu olarak olgiiliir ve bir egri
olusturulur. En 6nemli noktalar, sirasiyla Jsc ve Voc'ye karsilik gelen akim yogunlugu ve
voltaj eksenleri ile kesisim noktalaridir. Ayrica egrinin sekli, FF hakkinda bilgi verir.

J-V odlciimleri, oda sicakliginda AM 1.5G spektrumu ile 100 mW/cm? 151k siddetinde
Olciildi. Bu calismada 150W Xenon ark lambali bir OptoSense (OPT-7000) giines

simiilatori kullanildi.
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Sekil 46. Bir giines simiilatoriiniin sematik gosterimi (Dittrich, 2014).

2.6.6. Dis Kuantum Verimi

Bir giines pilinin hassasiyeti, gii¢lii bir sekilde uyarma 1s181nin dalga boyuna baghdir.
Bu durum, esit siddette ancak farkli dalga boyundaki isikta cok farkli foto-akimlar
olusabilecegi anlamina gelir. Bu 6zellik, spektral tepki (SR) olarak tanimlanir. SR, belirli bir
dalga boyunda ol¢iilen foto-akim ile buna karsilik gelen 151k siddeti arasindaki oran ile

belirlenir.
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L (A)

SR(/1)=P )

(44)

Foto-akim, birim zaman basina foton ile iiretilen yiiktiir. Gii¢ ise birim zaman basina
enerjidir. Foton ile iiretilen yiik, toplanan foto-liretim elektron sayist Ne (A) ile q’nun
carpimidir; 15181n enerjisi ise Nph (A) foton sayis1 ile Eph say1sinin carpimidir. Bu nedenle SR

denklemi,

qA NJ(A) _

N,(4)
he N (L)

SR(A)= Vi)

SR, () (45)

denklemine doniistiiriilebilir. Aygit tarafindan toplanan elektronlarin sayisinin aygit iizerine

gelen foton sayisina orani, bir giines pilinin dis kuantum verimliligi (EQE) olarak tanimlanir.

EQEM)=% (46)
ph

EQE, giines pilleri tarafindan toplanan yiik tasiyici sayisi ile gelen foton sayisi arasindaki
orandir (Ananda, 2017; Poortmans ve Arkhipov, 2006). EQE egrileri, giines pillerindeki
optik kayiplar ve toplanma kayiplar1 hakkinda bilgi edinmeye izin verir. Bir giines pilinin
Jsc yogunlugu, EQE spektrumu vasitasiyla hesaplanabilir. Bunun i¢in, EQE spektrum

degerleri ve giinesin foton aki spektrumu ‘@giines (A)” dalga boyu tizerinden integre edilir.

1 he J ()

_ A st 47

EQE(A) 71 PO 47

J,. = q[ EQE(A)® (1 )d2 (48)
0

Giines simiilatorii ile yapilan ol¢iimler ile EQE spektrumundan elde edilen Jsc degerleri,
giines simiilatorii ve QE analizi icin referans giines hiicresi iyi kalibre edilmigse esit
olmalidir. Bu nedenle, EQE o6l¢iimleri, Jsc'nin bagimsiz ve dogru bir sekilde belirlenmesine
izin verir (Hegedus ve Shafarman, 2004; Hierrezuelo-Cardet vd., 2020). EQE o6lciim

diizenegi, sematik olarak Sekil 47'de gosterilmektedir. Bu diizenegin kilit bileseni, 1zgara
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(grating) gibi dispersif (dagitici) bir elemana sahip bir lamba spektrumundan gerekli dalga
boylarini filtreleyen monokromatordiir. Gelen beyaz 151k, bir optik kiyici ile modiile edilir
ve kilitleme amplifikatorii (lock-in amplifier) ile foto-akim olciiliir. Kilitleme amplifikatorii,
foto-akimin yalnmizca modiile edilmis 15181 neden oldugu kismini kaydeder, yani giiriiltii
sinyalleri ve besleme 1s181na duyarlilik giiclii bir sekilde bastirilir. Kilit yiikselticisindeki
sinyal, dalga boyunun fonksiyonu olarak 6l¢iiliir (Dittrich, 2014).

Bu tez calismasi kapsaminda giines hiicrelerinin EQE ol¢iimleri, OptoSense
Kuantum Verimi Ol¢iim Cihazi ile gergeklestirildi. Olciimler, 10 nm dalga adim aralilarinda

380-920 nm arasinda alindu.
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Sekil 47. Dis kuantum verimi 6l¢iim cihazinin sematik gosterimi (Hierrezuelo-Cardet
vd., 2020).



3. BULGULAR VE TARTISMALAR

3.1. Se-Katkisinin Pencere Katmanlar: Uzerine Etkisinin incelenmesi

3.1.1. XRD Spektrumlari

CBD yontemiyle iiretilen CdS ince filmlerinin XRD spektrumlari, Sekil 48 ile
verilmektedir. Kirinim desenleri incelendiginde, islem gormeyen (as-deposited) ornekte
20=15°-35° arasinda ¢ok genis (broad) bir pikin olustugu goriildii. Bu durum, islem
gormeyen CdS filminin nano-amorf yapida biiyiidiigiinii gostermektedir (Azmi vd., 2020;
Liu vd., 2010; Yusoff vd., 2015). CdS ince filmine hava ortaminda 400°C’de 10 dakika 1s1l
islem uyguladiktan sonra, 20=26,5°; 43,9° ve 52,1° civarinda keskin olmayan piklerin
olustugu gozlendi. CdS’nin dogada kiibik, hekzagonal ya da karisik fazda kristallestigi rapor
edilmektedir. Bu bilesik icin hekzagonal yapinin kararli bir faz oldugu, daha diisiik
sicakliklarda olusabilen kiibik yapinin ise kararsiz bir faz oldugu bilinmektedir (Senthil vd.,
2001). Ancak kiibik yap1 ile hekzagonal yapinin baz1 pikleri benzer agisal konumdadir. Bu
nedenle 10 dk. tavlanan CdS ince filminin kristal yapisinin kiibik kristal yapinin karisik
fazda oldugu soylenebilir (Metin ve Esen, 2003). CdS filmine CdClz islemi uygulandiktan
sonra, 0rnegin kristal kalitesinde hafifce iyilesme oldugu, fakat faz yapisinda bir degisiklik
olmadig1 gozlendi. Bu durum CBD yoOntemiyle biiyiitiilen CdS filmlerinin, karisik faz
yapisindan kararli hekzagonal faz yapisina gecisini saglamak ve yiiksek kalitede
kristallenmesi i¢in uygulanan deneysel kosullarin yeterli olmadigin1 gostermektedir. Bir
baska ifadeyle, 10 dk. 1s1l islem uygulanan CdS filmlerinde, yeniden kristallenme
siirecinin baglayarak amorf yapidan karisik faz yapisina doniistiigii, ancak yeniden
kristallenme siirecinin tamamlanmasi i¢in 10 dakikalik tavlama siiresinin yeterli olmadigi
sOylenebilir. Literatiirde ince filmlerin yeniden-kristallenmesi i¢in yogun olarak kullanilan
CdClz varliginda 1s1l islem uygulanmasi (Bai vd., 2011) dahi, CdS filminin kristallenme
siirecinin tamamlanmasi i¢in yeterli sartlarin olusmadig1 sonucuna varildi.

CdS filmlerinin spektrumlarinda, genel olarak kirinim siddetlerinin diisiik oldugu ve

gaussiyen piklerin olustugu goriildii. Bu durum, giines pili uygulamalarinda CdS
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katmaninin, yiiksek miktarda 151k gecirgenligini saglamak icin cok ince iiretilmesinden

kaynaklanmaktadir (Guillén vd., 1998; Kuranouchi vd., 1994; Viazquez-Monroy vd., 2016).
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Sekil 48. a) Islem gormeyen (As dep.) CdS b) 10 dk. CdS c¢) 10 dk. CdS/CdCl: ince
filmlerinin XRD spektrumlar1

Termal buharlastirma yontemiyle iiretilen CdSe ince filmlerinin XRD spektrumlari,
Sekil 49°da gosterilmektedir. Islem gormeyen CdSe filminin spektrumunda 26=23,9°; 25,4°;
41,9° ve 49,5° acilarinda Bragg yansima piklerinin olustugu goriildii. Veri tabani
incelendiginde bu piklerin CdSe’nin hekzagonal fazinin sirasiyla (100), (002), (110) ve (112)
kirinim diizlemlerine karsilik geldigi tespit edildi (JCPDS Kart No: 00-008-0459) (Baban ve
Rusu, 2003; Patel vd., 2009). CdSe filmi, hava ortaminda 400°C’de 10 dakika boyunca
tavlandiktan sonra, islem gérmeyen Ornegin spektrumunda goriilen diizlemlerin yani sira,
hekzonal CdSe’nin (101) ve (103) diizlemlerinin de olustugu goriildii. CdSe o6rnegine CdCl2
islemi uygulandiktan sonra ise, hekzagonal yapiya ait (102) diizleminin de olustugu
belirlendi. Bu sonuclara dayanarak, kristalografik diizenlemelerin yiiksek sicaklikta tavlama
ve CdClz islemi ile birlikte arttig1 sdylenebilir. Bir bagka ifadeyle, CdSe’nin spektrumlarinda

yeni piklerin ortaya ¢ikmasi, rasgele yonelimin arttigini gostermektedir (Ndiaye ve Youm,



91

2003; Patel vd., 2019). Isil islem sonucunda (100) ana pikinin daraldig1 ve pik siddetinin
arttig1 belirlendi. Ana pikin siddetinin artmasi, diizenlenim ve kristalizasyonun arttig1
gosterirken; pikteki daralma (dolayistyla FWHM nin azalmasi), CdSe’nin kristal boyutunun
arttigin gostermektedir. XRD spektrumlarinda elde edilen bulgular degerlendirildiginde,
CdSe ince filmlerini biiylitmek i¢in kullanilan termal buharlagtirma yoOnteminin ve
uygulanan deneysel kosullarin yiiksek kaliteli ince filmlerin {iretimi i¢in optimum sartlar

tasidigini ortaya koymaktadir.
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Sekil 49. a) Islem gérmeyen (As dep.) CdSe, b) 10 dk. CdSe, ¢) 10 dk. CdSe/CdCl: ince
filmlerinin XRD desenleri

CdS ve CdSe filmleri arasindaki potansiyel karisma (mixing) ve alasimlanma, CdS/CdSe
iki-tabakali yapilar1 ile arastirildi. Buradaki amag, tabakalar-arast karismanin
baslayabilecegi kosullar1 belirlemektir. Ancak CdS/CdSe ikili yapisinda CdS ve CdSe
katmanlarinin kalinliklari, 50 nm olarak (toplam kalinlik 100 nm) ayarland1. Yiiksek verimli
fotovoltaik uygulamalarda, CdSe kalinliginin secilen kalinlik degerinden daha biiyiik oldugu
ve CdS kalinliginin ise segilen kalinlik degerinden biraz daha kii¢iik oldugu bilinmektedir

(Granata vd., 1996; Paudel ve Yan, 2014). Bu kalinliklarin secilmesinin nedeni, katmanl
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yapilardaki potansiyel alagim miktarini arttirarak, dl¢timlerde bu alasimlar1 daha verimli bir
sekilde tespit edebilmektir.

CdS/CdSe iki-tabakal1 yapilari, CBD ile biiyiitillen CdS’nin iizerine CdSe ince
filmlerinin buharlastirilmasi ile elde edildi. Sekil 50’de 400°C'de hava ortaminda 1, 5 ve 10
dakika boyunca tavlanan CdS/CdSe ince filmlerinin XRD spektrumlarini gosterilmektedir.
Sekilden goriildiigii lizere, tavlama siiresine bakilmaksizin kirinim desenlerinde 26=25,3°;
26,6°; 41,9°; 43,8° ve 49,7° civarinda yansima pikleri yer almaktadir. Spektrumlardaki pik
konumlarinin CdSe’in kiibik yapisina ait sirasiyla (111), (220) ve (311) yansima diizlemleri
(JCPDS Kart No: 00-019-0191) ile CdS’in kiibik yapisina ait sirastyla (111) ve (220)
yansima diizlemlerine (JCPDS Kart No: 00-010-0454) karsilik geldigi tespit edildi. XRD
spektrumlarinda CdS pikleri olduk¢a zayiftir. Ancak tavlama siiresi 1 dakikadan 5 dakikaya
ciktiginda 20 = 26,6° civarindaki ana pikin siddetinin arttig1 goriildii. Bu durum, tavlama
siiresinin artmasiyla birlikte CdS’nin kristal kalitesinin iyilestigini gostermektedir. Ancak
tavlama siiresi 10 dakikaya ¢iktiginda CdS’nin ana pikinin siddetinin azaldig1 goriilmektedir.
Bunun sebebi, 10 dk. tavlama siiresinde oldukca yiiksek bir kristalizasyon saglayan
CdSe’nin CdS’nin kristal yapisini baskilamasidir.

Spektrumlarda elde edilen veriler incelendiginde, CdSe ile CdS arasinda karisma veya
alasim olusumuna dair herhangi bir gosterge olmadigi goriildii. Bu durum CdSe’yi biiyiitmek
icin kullanilan 200°C altlik sicakliginin ve/veya CdS/CdSe yapisinin 10 dakika boyunca

400°C hava tavlamasinin bu etkilesimi tetiklemek icin yeterli olmadigim gostermektedir.
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Sekil 50. a) 1 dk. b) 5 dk. c¢) 10 dk. tavlanan CdS/CdSe ince filmlerinin XRD desenleri

CdS/CdSe iki katmanli yapilarinin CdClz islemi uygulandiktan sonra hava ortaminda
400°C'de 1, 5 ve 10 dakika boyunca tavlanan orneklerin XRD spektrumlari, Sekil 51'de
gosterilmektedir. Kirinim desenleri incelendiginde, 1 ve 5 dakika tavlanan Orneklere ait
spektrumlarin CdClz islemi uygulanmayan 6rnekler ile benzer oldugu, yani kiibik CdSe (20
= 25,3° 42,0° ve 49,7°) ve kiibik CdS (26 = 26,4 °; 43,9 ° ve 52,1°) fazlarinin olustugu
belirlendi. Bununla birlikte tavlama siiresi 10 dakikaya ¢iktiginda 20 = 24,6°; 26,0°; 27,9°;
36,1°;,43,4°;47,1° ve 51,5°de yeni bir pik seti olugtugu belirlendi. Bu pik setinin hekzagonal
yapida kristallesen bir CdSSe alasimina karsilik geldigi tespit edildi (JCPDS Kart No: 01-
089-3682). Alasimdaki Se-oraninin ise % 46 civarinda oldugu goriildii.

Kisacasi, CdS/CdSe iki-tabakali yapisina 10 dakikaya kadar 1s1l iglem uygulandiginda
faz ayrismasinin oldugu ve alasimlanma meydana gelmedigi; ancak CdClz islemi uygulanip
10 dakikalik tavlamadan sonra kristal yapisinin baslangigtaki kiibik CdS ve CdSe fazlarindan
hekzagonal faza doniistiigii ve CdS ile CdSe tabakalar1 arasinda bir CdSSe alasiminin
olustugu belirlendi. Bu durum, uygulanan deneysel kosullar altinda CdCl: isleminin hem

alagim olusumunda hem de faz doniisiimiinde etkin bir rol oynadigin1 gostermektedir.
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Sekil 51. a) 1 dk. b) 5 dk. ¢) 10 dk. tavlanan CdS/CdSe/CdCl: ince filmlerinin XRD
desenleri

Diaz-Reyes vd. tarafindan yapilan ¢alismada, CBD yoOntemi ile biiyiitiilen CdSi-ySey
ince filmlerine ait XRD spektrumlarina gaussiyen pikler uydurularak filmlerin hekzagonal
yapida biiyiidiigii rapor edildi (Diaz-Reyes vd., 2015). Reyes-Banda vd. tarafindan yapilan
bir caligmada, CdS/CdSe yapisi, CBD ile biiyiitiilen CdS’nin tizerine PLD yOntemi ile CdSe
ince fimlerinin biyiitiilmesiyle elde edildi. Elde ettikleri verilere gore, hem hekzagonal
yapida kristallesen CdSe ve CdS fazlarinin olustugu goriildii. Ayni calismada CdSe’nin
kalinliginin azalmasiyla birlikte H(002) pikinin diisiik acilara kaydigi belirlendi. Bu
durumun S’nin Se bolgesinde yer-degisimi isgalini (substitutional occupation) ve ardindan
CdSi1ySey alasiminin olusumunu gosterdigi ifade edildi (Reyes-Banda vd., 2019). Lu vd.
yaptiklar1 ¢alismada, CBD ile CdS ince filmlerini, ardindan elektrodepolama yontemi ile
CdSe ince filmlerini iireterek CdS/CdSe yapisimi elde ettiler. Yaptiklar1 incelemede,
CdS/CdSe ince filmlerinin kiibik cinko siilfiir CdS ve CdSe fazlarinda kristallendigini
gosterdiler (Lu vd., 2014). Kevin vd. yaptiklar1 calismada, tek-kaynak prekiirsorleri
kullanarak aeresol destekli kimyasal buhar biriktirme (AACVD) yontemi ile irettikleri

CdSSe ince filmlerinin hekzagonal yapida kristallestigini ve prekorsor c¢ozeltisinde Se



95

oraninin artmasiyla XRD piklerinnin siddetlerinin azaldigini ancak alasimdaki Se/(Se+S)
oraninin ise degismedigini ortaya koydular (Kevin vd., 2015). Yapilan bir bagka calismada,
kiibik CdSe filmlerinin Ar+Se2 atmosferinde ~350°C'de tavlandiktan sonra hekzagonal faza
doniistiigii bulundu (Portillo-Moreno vd., 2002). CBD ile biiyiitillen CdS ince fimlerine
CdCl: isleminin etkisinin incelendigi bir ¢aligmada, yari-kararli kiibik yapida kristallesen
CdS ince filmlerinin CdCl2 varliginda tavlandiktan sonra kararli hekzagonal faza doniistiigii
goriildii. Bu degisikligin diisiik gerilimli (stress) ve bilyiik taneli bir yapinin olustugu yeniden
kristallesme siireci ile gerceklestigi belirlendi (Han vd., 2011). CdCl2'nin CBD y6ntemiyle
biiyiitiilen CdS ince filmleri tizerindeki etkisini inceleyen bagka bir ¢alismada, CdCl2'nin Cd
atomlarmin bosluk (Vca) konsantrasyonunu arttirdigini, dogal kusurlarin ve komplekslerinin
olusumunun CdS'nin kiibik fazdan hekzagonal faza doniisiimiine neden olabilecegi bildirildi
(Wan vd., 2010). CdCl2’nin CdSe filmleri iizerine etkisinin incelendigi calismada ise,
tavlanan CdSe filmlerinin hekzagonal yapida biiyldigi, filme CdClz islemi
uygulanmasinin, yeniden kristallenmeyi ve tane biiylimesini tesvik ettigi belirlendi (Ndiaye
ve Youm, 2003). CdS ve CdSe katmanlar1 iizerine yapilan tiim bu ¢alismalar, CdS/CdSe iki

tabakal1 yapilar1 icin farkli tavlana kosullarinda elde edilen mevcut bulgularimizla tutarhidir.

3.1.2. FE-SEM Goriintiileri

CdClz isleminin CdS ince filmlerinin yiizey morfolojisi iizerindeki etkisini incelemek
icin, orneklerin FE-SEM goriintiileri alindi. Hava ortaminda 400°C’de 10 dakika tavlanan
CdS ve CdS/CdCl2 orneklerinin yiizey goriintiileri, Sekil 52°de gosterilmektedir. CdS’ nin
FE-SEM goriintiisii incelendiginde, kiiresel bir tane dagilimina sahip oldugu ve bazi
bolgelerde bosluklarin olustugu goriildii. Kiiclik taneli bir yapist olan CdS’nin tane
biiytikliigiiniin 70-80 nm arasinda oldugu ve tanelerin film yiizeyi boyunca homojen
dagildig belirlendi. CdS/CdCl2 6rneginin yiizey goriintiisii incelendiginde, CdCl2 isleminin
tanelerin sekli, biiylikliigli ve dagilimi lizerine belirgin bir etkisinin olmadigi, ancak taneler
aras1 bosluklarda kismen bir azalma oldugu goriildii. CdS’nin tane yapisi, daha ¢ok ayrik
(individual) tanelerden olusuyorken; CdCl: isleminden sonra kismen tane siniri sayisinin
azaldig1, kiimelenmelerin arttig1 ve filmin daha biiyiik tanelerden olusma egiliminde oldugu
gozlendi. CdCl2 isleminin tanelerin biiylimesini ve tane smirlariin azalmasini tesvik ettigi
bilinmektedir. Ancak bu calismada incelenen CdS 6rneginin yiizey goriintiisiinde, CdCl2’nin

bu iyilestirici etkileri ile kismen karsilasildi. Bu durumun en temel nedeni yaklasik 100 nm
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kalinliginda olan CdS ince filminin CdCl2 isleminin iyilestirici etkilerini gorebilmek i¢in
yeteri kadar kalin olmamasidir. Film kalinlig arttikca CdClz isleminin etkisi de daha belirgin
bir sekilde goriilebilir. Ayrica CdS ince fimlerinin F:SnO2 kapli cam atliklar yerine dogrudan
cam tlizerine kaplanmasi, CdCl2 isleminin etkisini sinirlayan bir bagka etmendir.

CdS ve CdS/CdCl: orneklerinin yiizey goriintiilerinden elde edilen bu sonuclar, XRD
verileri ile uyumludur. XRD sonuclarinda da, bu iki ornek arasinda belirgin bir fark

gozlenmezken; benzer sonuglar, FE-SEM o6l¢iimleri ile de desteklenmektedir.

Sekil 52. Hava ortaminda 400°C’de 10 dakika tavlanan a) CdS, b) CdS/CdCl2 6rneklerinin
FE-SEM goriintiileri

Hava ortaminda 400°C’de 10 dakika tavlanan CdSe ve CdSe/CdClz> 6rneklerinin
ylizey goriintiileri, Sekil 53’de gosterilmektedir. CdClz islemi uygulanmayan CdSe filminin
ait FE-SEM goriintiisii incelendiginde, film yiizeyinin ¢ok kiiciik kiiresel tanelerden
olustugu, tanelerin dagiliminin ve biiyiikliigiiniin homojen oldugu ve olduk¢a kompakt bir
morfolojiye sahip oldugu goriildii. CdSe filmlerine CdClz islemi uygulandiktan sonra filmin
morfolojisinin belirgin bir degisiklige ugradigi, tane smirt sayismin azaldigi ve tane
biiyiikliiklerinin arttig1 goriildii. Irili-ufakli bir tane yapisina sahip olan filmin yogun
paketlenmis bir yiizey yapisina sahip oldugu tespit edildi. Bu durumun CdClz isleminden
sonra, CdSe filminde gerceklesen yeniden-kristallenme siirecinden kaynaklandig:

sOylenebilir.
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Sekil 53. Hava ortaminda 400°C’de 10 dakika tavlanan a) CdSe, b) CdSe/CdCl:
orneklerinin FE-SEM goriintiileri

CdCl: isleminin CdS/CdSe ikili yapilarinin yiizey morfolojisi lizerindeki potansiyel
etkilerini arastirmak icin, hava atmosferinde 400°C'de 10 dakika tavlanan orneklerin FE-
SEM olciimleri gergeklestirildi (Sekil 54). CdS/CdSe 6rnegi incelendiginde, iglerinde bir
veya birden daha fazla tane igerebilen kiiresel tanelerin altlik yiizeyi boyunca homojen bir
sekilde dagildigi, ancak bazi bolgelerde bosluklar olustugu goriildii. Filmin yiizey yapisinda
bosluklarin olusmasi, orneklerin TCO kapli cam altliklar yerine dogrudan cam iizerine
biiyiitiilmesinden dolayidir. Toplam 100 nm kalinligindaki CdS/CdSe yapisinda, tane
biiytikliikleri 100-120 nm arasinda degismektedir. Sekil 54(b) 'de goriildiigii iizere,
CdS/CdSe yapisina CdCl2 isleminin uygulanmasi, filmin morfolojisini 6nemli derecede
etkilemektedir. Yiizey goriintiisii incelendiginde; CdCl2 isleminin CdS/CdSe ikili
tabakasinda, kiiciik kristalitlerin bir kisminin daha biiyiik olanlarla bir araya gelerek yeniden
kristalize oldugu goriildii. CdCl2 islemi uygulanan iki-tabal1 yap1 i¢in, tanelerin daha fazla
erimis (fused) gibi goriindiigii, bu durumun tane biiyiikliiklerinin 100-200 nm araligina
yiikselmesine neden oldugu belirlendi. Ancak Orneklerin toplam kalmliginin 100 nm ile

sinirlt olmasinin CdClz uygulanan ince filmin tane biiyiikliigiinii sinirlandirdig1 sdylenebilir.
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Sekil 54. Hava ortaminda 400°C’de 10 dakika tavlanan a) CdS/CdSe, b) CdS/CdSe/CdCl2
orneklerinin FE-SEM goriintiileri

3.1.3. EDS Olciimleri

Hava ortaminda 10 dakika tavlanan pencere katmani orneklerinin atomik oranlari,
Tablo 3’te verilmektedir. Tablo incelendiginde, CdS ince filminin neredeyse stokiyometrik
oldugu ([Cd])/[S] ~1,06) goriildii. Genellikle kiikiirt (S) iceren CdS, ZnS vs. gibi yariiletken
bilesiklerde, S-eksikligi goriilmesinden dolayi, bilesiklerde istenen Ozelikler
saglanamamaktadir. Ancak bu calismada CdS filmlerini biiyiitmek icin kullanilan CBD
yontemi ile neredeyse ideal stokiyometride filmler elde edildi. Bu durum ideal atomik
oranlarda CdS filmlerini biiylitmek i¢cin, CBD yoOnteminin en uygun yontemlerden biri
oldugunun gostermektedir.

CdSe filminin atomik oranlar1 incelendiginde, Ornegin stokiyometriden saptigi
([Cd)/[Se]~1,16) ve belirgin bigcimde Cd-zengini (ya da Se-fakiri) oldugu belirlendi. Se-
fakiri film kompozisyonu, termal buharlastirma yontemi ile iiretilen CdSe bilesiginde Cd ve
Se’nin farkli buhar basinglarina sahip olmasmndan kaynaklanmaktadir (Madelung, 2004;
Stull ve Sinke, 1956).

CdS/CdSe ikili yapilarinda, filmlerin kalinliklar1 ve yogunluklar1 hesaba katilarak
atomik oranlar hesaplandiginda S/Se oranmin ~1,10 civarinda olmasi beklenmektedir.
Ancak EDS sonuclar1 incelendiginde ornekteki S/Se oraninin 0,44 oldugu, yani 6rneklerin
S-fakiri oldugu goriildii. Bunun sebebi, CdS’in CBD yontemi ile iiretimi esnasinda film
yapisina O, OH gibi safsizliklarin girmesidir (Metin ve Esen, 2003). CdS/CdSe ince
filmlerinin  tavlanma islemi, CdSe ince filmlerinin kaplanmasindan sonra

gergeklestirildiginden dolayi; CdS’nin biiylimesi sirasinda filme giren safsizliklar, biiyiik
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oranda Ornek yapisinda kalmaktadir. EDS analizinde sadece Cd, S ve Se’nin oranlari
belirlendiginden ve ince film yapisinda bulunan O, H gibi safsizlik atomlar: 6l¢iilmediginden
dolay1; S’nin atomik konsantrasyonu beklenen degerden daha diisiik ¢cikmaktadir.

CdCl2 islemi uygulanan Orneklerin atomik konsantrasyonlar1 incelendiginde, tiim
orneklerin Cd miktarinda oldukga kiigiik bir artis oldugu tespit edildi. Bu artigin, 6rneklerin
yiizeyinde kalan fazlalik (rezidii) CdCl2’den kaynaklandig1 sOylenebilir. Klorlama islemi
icin seyreltik bir CdClz ¢ozeltisi kullanildi. Ancak seyreltik bir CdClz ¢ozeltisi kullanildig:
icin, islem gerceklestirildikten sonra orneklere herhangi bir yikama islemi uygulanmadi.
Bunun sonucunda orneklerde eser miktarda CdCl2 bilesigi bulunabileceginden dolayi, Cd

oraninda hafifce bir artis oldugu tahmin edilmektedir.

Tablo 3. Hava ortaminda 10 dakika tavlanan pencere katman1 6rneklerinin atomik oranlari

Numune Cd (%) S (%) Se (%) Elementel oranlar
CdS 51,5 48.5 -

[Cd)/[S] ~1,06
CdS/CdCl2 51,6 48,4 -
CdSe 53,8 - 46,2

[Cd)/[Se]~1,16
CdSe/CdCl2 54,0 - 46,0
CdS/CdSe 45,5 16,6 37,9 SIS 0.44
CdS/CdSe/CdCl> 45,7 16,5 378 [SVISe] ~ 0,

3.1.4. Optik Olciimler

CdClz isleminin CdS ince filmlerinin optik 6zelliklerine etkisini belirlemek icin, oda
sicakliginda 400-1000 nm dalga boyu araliginda gecirgenlik (transmitans) ol¢timleri alindi.
CdS ve CdS/CdCl2 orneklerinin gecirgenlik egrileri, Sekil 55’de gosterilmektedir. CdS ve
CdS/CdCl2 ornekleri i¢in yaklasik 500 nm’de bant kenar1 agikc¢a goriilmektedir. Ancak CdS
filmine CdClz islemi uygulanmasi, filmin gecirgenliginde belirgin bir azalmaya neden
oldugu goriildii. Filmlerin bant araliklarini belirlemek i¢in ¢izilen (ahv)? - (hv) grafigi, Sekil
55’in ekinde verilmektedir. Grafikte egrinin lineer kisminin x-eksenini kestigi nokta,
bilesigin yasak enerji degerini vermektedir. Sekilden CdS’nin bant araliginin 2,49 eV oldugu
belirlendi. CdCl2 isleminin uygulanmasi sonucunda 6rnegin bant araliginin hafifce azalarak

2,48 eV degerine diistiigii goriildii. Bu degerler, onceki calismalar ile karsilastirildiginda,
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yaklasik 0,1 eV daha yiiksektir (Han vd., 2011). Bant araligindaki bu kiiciik degisimin,
tiretim ve tavlama kosullarma bagli olarak yapiya daha fazla oksijenin girmesinden
kaynaklandig1 sdylenebilir.

CdCl2 islemi, ince filmler iizerinde yeniden kristalizasyon, tane yapisinin gelisimi,
elektriksel ozelliklerin 1yilesmesi gibi belirgin bir etkiye sahiptir (Basol, 1992; McCandless
ve Sites, 2011; Terheggen vd., 2004). Ancak XRD ve FE-SEM analizlerinden goriildiigii
tizere, CdCl2 islemi 6rneklerin kristal kalitesinde ve tane yapisinda onemli bir etkiye sebep
olmamustir. Bant aralig1 degisimi, malzemenin yapisal ozellikleri (6rgii sabiti, kristal yapisi,
vs.) ile dogrudan iliskili olmasindan dolay1 (Ortufio-Lopez vd., 2004), CdS/CdCl2 bant

aralig1 degeri CdS Ornegi kiyasla onemli bir degisime ugramamaistir.
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Sekil 55. CdS ve CdS/CdClz ince filmlerine ait gegirgenlik ve sogurma grafigi

CdSe ve CdSe/CdCl: 6rneklerinin gecirgenlik egrileri, Sekil 56’da verilmektedir. Sekil
incelendiginde, o©rneklerin 700 nm civarinda bant kenarma sahip oldugu acikca
goriilmektedir. Ancak CdSe filmine CdClz islemi uygulanmasi, filmin gecirgenliginin
artmasina neden oldu. CdSe orneklerinin (ahv)? - (hv) grafigi, Sekil 56’nin ekinde

gosterilmektedir. Grafikten yararlanarak CdSe icin 1,73 eV ve CdSe/CdCl: i¢in 1,78 eV
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yasak enerji degeri hesaplandi. CdSe i¢in hesaplanan bant araligi, literatiir ile uyumludur
(Sze vd., 2021). Ancak CdSe filmine CdCl: isleminin uygulanmasi, ince filmin bant
araliginda 0,05 eV’lik bir artisa neden oldu. Filmin bant araligindaki bu artisin, XRD ve FE-
SEM verilerinden goriildiigii gibi, malzemenin yapisal Ozelliklerinde meydana gelen

degisiklikten kaynaklandig soylenebilir (Ndiaye ve Youm, 2003).
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Sekil 56. CdSe ve CdSe/CdCl: ince filmine ait gecirgenlik ve sogurma grafigi

CdS/CdSe ince filmlerinin optik 6zelliklerini incelemek icin 1, 5 ve 10 dakika tavlanan
orneklerin 400-1000 nm dalga boyu araliginda gegirgenlik Olgtimleri alindi. Sekil 57'de
goriildiigii lizere, tavlama siiresine bakilmaksizin biitiin numunelerin yapilarinda CdS (~490
nm'de bant kenar1) ve CdSe'ye (~700 nm'de bant kenar1) karsilik gelen iki farkli bant araligi
oldugunu gosteren ozellikler (iletimde ani artis) sergilenmektedir. Bu sonug, hava ortaminda
400°C'de 10 dakikaya kadar tavlanan CdS/CdSe Orneklerinde alasimlanma olmadigini
gosteren XRD verileriyle tutarlidir.

490 nm'nin altindaki dalga boylarinda, hem CdS hem de tabakalar1 sogurdugundan
dolay1 cok diisiik iletim vardir. 700 nm'nin iizerinde aniden artan gecgirgenlik ise CdSe'nin

bant araligi (~1,75 eV) ile uyumludur (Sze vd., 2021). 1 dakika tavlanan CdS/CdSe
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orneginde 700 nm'den daha uzun dalga boylarinda gecirgenligin % 60'1n iizerinde oldugu,
tavlama siiresinin artmasiyla, orneklerin gecirgenliginin de biraz yiikseldigi goriildii. Aygit
yapisinda pencere katmani olarak kullanilan CdS/CdSe ince filmlerinin gegirgenliginin
miimkiin oldugu kadar yiiksek (ya da sogurmasinin diisiik) olmasi istenmektedir. Tavlama
stiresinin 1 dakikadan 10 dakikaya ¢ikmasinin sonucunda gecirgenligin yiikselmesi, tavlama

stiresi artiginin optik 6zelliklerin iyilesmesi agisindan uygun oldugunu gostermektedir.
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Sekil 57. Hava ortaminda 400°C’de 1, 5 ve 10 dk. tavlanan CdS/CdSe tabakalarinin
gecirgenlik grafigi

CdCl2 isleminin CdS/CdSe ince filmlerinin optik 6zellikleri tizerine etkisini incelemek
icin, orneklerin 400-1000 nm dalga boyu araliginda gecirgenlik dl¢iimleri alindi. 400°C’de
hava ortaminda 1, 5 ve 10 dakika tavlanan CdS/CdSe/CdCl:z ince filmlerinin gegirgenlik
egrileri, Sekil 58’de gosterilmektedir. Sekilden goriildiigii tizere, 1 ve 5 dakika tavlanan
numuneler, CdClz islemi uygulanmayan Orneklere benzer sekilde, 495 nm ve 700 nm
civarinda iki bant kenar1 davranisini sergilemektedir. Buradaki iki bant kenari, CdS ve CdSe
tabakalarma karsilik gelmektedir. Bu sonug¢, CdClz islemi uygulansa dahi, 400°C'de 5

dakikaya kadar tavlamanin, CdS ve CdSe katmanlar1 arasinda alasim olusmas: i¢in yeterli
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olmadigin1 gostermektedir. Bununla birlikte tavlama siiresi 10 dakikaya ciktiginda,
gecirgenlik verilerinde 605 nm civarinda tek bir bant kenarinin olustugu goriildii. Bu 6rnegin
bant aralig1 degerinin daha iyi anlasilmasi i¢in ¢izilen (ahv)?-(hv) grafigi, Sekil 58'in ekinde
gosterilmektedir. Egrinin dogrusal kisminin ‘hv’ ekseniyle kesistigi nokta ~2,05 eV'lik bir
bant aralig1 degerine isaret etmektedir. Bu deger, yaklasik % 45-50 oraninda Se iceren bir
CdSSe alagimina karsilik gelmektedir. Bu alasimin varligi, onceki boliimlerde sunulan XRD
verileriyle uyumludur. XRD verilerinde de bu numune i¢in yaklasik % 46 Se iceren bir

alagim olusumu Onerilmektedir.
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Sekil 58. 400 °C’de hava ortaminda 1, 5 ve 10 dk. tavlanan CdS/CdSe/CdCl:
tabakalariin gecirgenlik grafigi (Ekte, 10 dk. tavlanan 6rnegin Tauc grafigi
gosterilmektedir)
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3.2. CdS/CdSe/CdTe Katmanh Yapilarinin Karakterizasyonu

3.2.1. XRD Sonuglari

CdS/CdTe katmanli yapisi, CBD yontemiyle iiretilen CdS iizerine CdTe katmaninin
buharlastirilmasi ile elde edildi. CdCl. islemi uygulanan ve uygulanmayan seklinde iiretilen
ornekler, hava ortaminda 400°C’de 10 dakika 1s1] isleme tabi tutuldu. Yiizeye yakin ve derin
bolgelerinde katmanli yapinin faz dagilimini inceleyebilmek icin GI-XRD ol¢iimleri
gerceklestirildi. 0,7° ve 3° gelis acilarinda Olciilen XRD spektrumlari, Sekil 59'da
gosterilmektedir. Spektrumlarin 23-25° arasindaki genisletilmis XRD spektrumu, seklin
ekinde gosterilmektedir. CdS/CdTe katmanli yapilarindan elde edilen tiim XRD verilerinde,
ince film yapisinda birden fazla faz ve/veya kompozisyonun olabilecegini gosteren omuzlu
(shoulder), genis ve/veya ikili (double) pik noktalar1 gozlemlendi. Bu pikleri ayirt etmek
amaciyla spektrumun bazi bolgeleri i¢in ters-evrisim (deconvolution) islemi gerceklestirildi.
Ters-evrisim, Origin 9.0 programinda pik analizorii alt-kodu kullanilarak yapildi. Piklerin
fitlenmesi icin Gauss dagilim fonksiyonu kullanildi. Spektruma uydurulan fitlerin eslesme
derecesi (veya giivenilirligi) kiimiilatif piklerin R? degerleri kontrol edilerek belirlendi. Bu
agsamada optimum fitlemeyi saglamak ic¢in, R? degerleri 1'e en yakin olacak sekilde
ayarlandi. 0,7° gelis acisinda Olciilen spektrumda 24° ve 39° civarindaki toplanan veriler i¢in
uygulanan ters evrisim isleminin sonuglari, Sekil 60'da gosterilmektedir. Sek.60(a-b)
incelendiginde, CdxTeOy fazina karsilik gelen 23,53° ve 38,92°'de (Abdul-Manaf vd., 2015;
Ojo ve Dharmadasa, 2019) ve CdSxTeix alagimina karsilik gelen 24,07° ve 39,80°'de
piklerin olustugu belirlendi. CdSxTei-x alasiminin pik konumlar1 incelendiginde, bu piklerin
kiibik CdTe'ye kiyasla 0,3°-0,5° arasinda sag tarafta (biiyiik acilara dogru) oldugu goriildii.
CdSxTeix alasimindaki x degerini belirlemek i¢in 1) Bragg yasasi kullanilarak diizlemler
aras1 mesafe hesaplandi, ii) bu deger ve kristal yap1 denklemi kullanilarak orgii parametresi
belirlendi ve iii) Orgii parametresi ile kompozisyon arasinda dogrusal bir iliski oldugu
varsayilarak x degeri belirlendi. Buna dayanarak CdSxTeix alagiminin ~0,12 'lik bir x
degerine sahip oldugu hesaplandi. Fotovoltaik uygulamalarda kullanilan tabaka
kalinliklarimin aksine, 6rnegin daha ince CdTe ve daha kalin CdS katmanlarini icermesinden
dolay1; alasimda daha yiiksek ‘S’ konsantrasyonu beklenmektedir. Bununla birlikte,
CdS/CdTe orneginde 400°C'de 10 dk. 1s1l islem uygulanmasindan sonra CdS ve CdTe

katmanlar1 arasinda olusan %12 S-konsantrasyonlu CdSxTei-x alasimi, 6nceki ¢aligmanin
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bulgularin1 desteklemektedir. Gibson vd. tarafindan yapilan arastirmada cok daha kalin
CdTe tabakasi kullanilmasina ragmen, benzer alasim kompozisyonunun, CdS/CdTe ara
yiizeyinin 200 nm kalinli§indaki bir bolgesinde tespit edildi (Gibson vd., 2002). Bu durum,
CdS/CdTe orneginde kullanilan CdS ve CdTe kalinliklarinin arttirilmasina bagli olmaksizin,
CdSxTei1x alasimindaki S-konsantrasyonunun smirli bir degere kadar ulasabilecegini
gostermektedir.

Sekil 60(c-d)’de incelendiginde, CdS/CdCl./CdTe katmanli yapisi, CdCl2 islemi
uygulanmayan ornekle kiyaslandiginda, CdxTeOy fazinin pik konumlarinda belirgin bir
degisiklik olmadig: tespit edildi. CdSxTei-x alasimina ait piklerin ise yaklasik 0,1°- 0,2°
arasinda daha diisiik acilara dogru kaydigi goézlendi. Bu kayma, CdS katmanina CdClz islemi
uygulanmasinin, CdS/CdTe'nin iist yiizeyine yakin bolgedeki S miktarinin azalmasina neden
oldugunu gostermektedir. Orgii parametrelerinden  yararlanarak alasimdaki  S-
konsantrasyonu hesaplandiginda, x degerinin ~0,08 oldugu belirlendi. Bu deger, CdS/CdTe
ornegi icin hesaplanan degerden daha diisiiktiir. Bu sonuglara dayanarak CdS'nin CdCl: ile
on 181l isleminin, CdS ve CdTe katmanlar1 arasindaki difiizyonu azalttig1 sdylenebilir.

Sekil 59 incelendiginde, CdS/CdTe ve CdS/CdCl2/CdTe orneklerinin 3 °'de Olciilen
XRD spektrumlarinda, 260=23,8°; 39,4° ve 46,5° civarinda Bragg yansima piklerinin oldugu
belirlendi. Bununla birlikte 39° civarindaki spektrum bolgesinde, omuzlu ve genis pik
noktalar1 goriildiigiinden dolayi, ters evrisim siireci uyguland: (Sekil 61(a-b)). CdS/CdTe
ornegi icin ters-evrisim islemi sonucunda 39,34° ve 39,47° piklerin olustugu belirlendi. Bu
piklerin sirasiyla kiibik yapida kristallesen CdTe’ye (JCPDS Kart No: 00-015-0770) ve
CdS«Te1-x alagimina ait oldugu tespit edildi. Burada olusan alagimin 6rgii parametresi, Bragg
yasas1t ve kiibik kristal yap1 denklemi araciligiyla hesaplandi (a=6,452A). Hesaplanan
degerin, CdTe'nin Orgii parametresinden yaklasik % 0,45 daha kiiciik oldugu, buna
dayanarak CdSxTeix alasimindaki S-kompozisyonunun, % 4 civarinda oldugu hesaplandi.
CdCl2 o6n-1s1l islemine tabi tutulan CdS/CdCl2/CdTe orneginin 3° gelis agisindaki XRD
spektrumu incelendiginde, pik konumlarinin CdS/CdTe drnegine kiyasla yaklasik 0,05° ile
0,10° sola dogru kaydig: gozlendi. Bu durum, CdS'ye CdCl2 6n-1s1l islemi uygulanmasinin
CdSxTeix alasiminm azalttigini gostermektedir. Belirlenen pik noktalarindan alasimdaki S-
miktarinin %3 civarinda oldugu hesaplandi. Bunlarin yaninda, 3°’de olciilen spektrumlarda,
20=26,52° ve 43,97°'de minor (diisiik siddetli) piklerin var oldugu goriildii. Pik konumlari
incelendiginde, bu mindr piklerin CdS’nin kiibik fazina karsilik geldigi tespit edildi (JCPDS
Kart No: 00-010-0454).
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Li vd., CdTe/CdS o6rneginde CdTe’nin i¢ kisimlarinda birka¢ nanometrede onemli
derecede Te-S tabakalar-arasi difiizyonun meydana geldigini gozlemledi. Bu difiizyon,
biriktirme sonrast CdCl2 isleminin uygulanip uygulanmadiina bagli olmaksizin
gerceklesmektedir (Li vd., 2014). Ancak Terheggen vd. tarafindan yapilan ¢alismada,
biriktirme sonrasi uygulanan CdClz 1s1l isleminin, ara yiizey boyunca S ve Te’ nin tabakalar-
aras1 difiizyonunu destekledigi rapor edildi (Terheggen vd., 2004) . Bununla birlikte Te’nin
CdS'ye difiizyonundan ziyade, S’nin CdTe'ye difiizyonunun baskin oldugu belirlendi (Dhere
vd., 2008). Ancak tiim bu sonuclarin aksine, bu tez calismasinda CdS-CdTe ara bolgesine

uygulanan CdClz isleminin S-Te difiizyonunu azalttig1 goriildii.
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Sekil 59. a) 0,7°°de CdS/CdTe b) 0,7°’de CdS/CdCl2/CdTe c) 3°’de CdS/CdTe d) 3°°de
CdS/CdCl2/CdTe oOrneklerinin  XRD spektrumlart (Ekte 23-25° arasindaki
genisletilmis XRD spektrumu goriilmektedir)
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Sekil 60. 0,7°°de ol¢iilen (a-b) CdS/CdTe, (c-d) CdS/CdCl2/CdTe orneklerinin ters-evrisim
isleminin sonucunda ayirt edilen piklerin gosterimi
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Sekil 61. 3°°de olgiilen a) CdS/CdTe, b) CdS/CdCl./CdTe orneklerin orneklerinin ters-
evrisim isleminin sonucunda ayirt edilen piklerin gosterimi
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CdSe/CdTe katmanl: yapisi, termal buharlastirma yontemi kullanilarak CdSe ve CdTe
katmanlarinin biiyiitiilmesi ile elde edildi. Bu asamada ara-bolgede (CdSe ile CdTe arasinda)
CdCl: isleminin etkisini incelemek i¢in, drnekler CdClz islemi uygulanan ve uygulanmayan
seklinde iiretildi. CdSe/CdTe ve CdSe/CdCl2/CdTe orneklerinde katmanli yap1 boyunca faz
dagilimi ve alasimlanma hakkinda bilgi edinmek i¢in 0,7° ve 3° gelis agilarinda elde edilen
XRD spektrumlari, Sekil 62'de gosterilmektedir. Ayrica seklin ekinde, ana pik bolgesinin
genisletilmis XRD spektrumu goriilmektedir. CdSe/CdTe orneginin 0,7° gelis acisiyla
Olciilen XRD spektrumunda, daha fazla alasim ve asamali (graded) kompozisyon dagilimina
isaret eden genisleyen pik noktalar1 gozlemlendiginden dolayi, pikleri belirgin hale getirmek
icin ters-evrisim prosediirli uygulandi. Uygulanan ters-evrisim prosediiriiniin sonuglari,
Sekil 65°de verilmektedir. Sekil 63 incelendiginde 23,63°’de Bragg pikinin CdxTeOy fazina
karsilik geldigi tespit edildi. Bunun yaninda 24,13°’de pikin CdSexTei1x (x~0,25) alagimina
ve 25,03°°de pikin ise CdSeyTei-y (y~0,80) alasimina ait oldugu belirlendi. Bu alasimlardaki
Se-konsantrasyonlar1 (‘x’ ve ‘y’), daha dnceden ifade edilen kristal yap1 ve orgii parametresi
denklemlerinden hesaplandi. Ayrica 25,63°'de CdSeOx fazina karsilik gelen bir pikin daha
oldugu goriildii (Bao vd., 2017). Bu sonuglar, CdSe ile CdTe filmleri arasinda biiyiik 6l¢iide
tabakalar-arasi difiizyonunun gerceklestigini gdstermektedir.

Sekil 62(b)'de goriildiigii gibi 0,7°'de CdSe/CdTe i¢in gozlemlenen genis pikler,
CdSe/CdCl2/CdTe orneginde yerini daha keskin piklere birakti. 26= 24,06°; 39,85° ve
47,02°'de bulunan bu pik setinin x~0,20 olan bir CdSexTei1x alasimina karsilik geldigi
belirlendi. Ayn1 spektrumda 25,45°'de bulunan pikin ise CdSeOx fazina ait oldugu tespit
edildi (Bao vd., 2017). Bu bulgular, CdSe katmaninin CdCl: ile 6n 1s1l isleme tabi
tutuldugunda CdSe-CdTe tabakalar1 arasindaki difiizyonun azaldigina isaret etmektedir.

CdSe/CdTe orneginin 3° gelis acisi ile dl¢iilen spektrumu incelendiginde (Sekil 62(c)),
23,88°; 39,49° ve 46,71° ‘de; x~0,08 alasimina karsilik gelen kiibik CdSexTei1x fazinin
olustugu goriildii. Ayn1 spektrumda bulunan 25,31° ve 49,62° 'deki pik setinin ise kiibik
CdSe fazina karsilik gelmektedir (JCPDS Kart No: 00-019-0191). Ayrica CdSexTei-x'in
x~0,40 ile alasimina karsilik gelen 24,38° ve 40,25°'de iki diisiik siddetli pikin daha olustugu
belirlendi. Tiim bu sonuglar, katmanli yap1 boyunca biiyiilk oOlciide degisen Se
konsantrasyonuna, dolayisiyla alttaki CdSe ile iistteki CdTe katmanlar1 arasindaki karismay1
gostermektedir. CdSe/CdCl2/CdTe Orneginin 3°'de Olgiilen spektrumu incelendiginde,
20=23,99°, 39,59° ve 46,72°’deki piklerin x~0,15 atomik orani olan bir CdSexTeix
alasimma karsihik geldigi tespit edildi. Ayni spektrumda 25,51° ve 42,10°'de gozlenen
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piklerin ise CdSeOx fazina ait oldugu belirlendi. Bu sonuclar, CdS/CdTe 6rnekleri icin elde
edilen sonuclar ile uyumludur.

Collins vd. yaptiklar1 calismada CdTe(4 um)/CdSe iki-tabakali yapilarimi tavlayarak,
CdSe kalinligi degisiminin (75-1500 A arasinda) orneklerin ozellikleri iizerine etkisini
incelediler. Sonug¢ olarak, tiim Orneklerin farkli kompozisyonlara sahip asamali bir
CdSexTei-x alasim yapisinda oldugunu ve 6rnek yapisindaki CdSe’nin kalinhigr arttikga,
filmlerdeki Se- konsantrasyonunun da arttigin1 kaydettiler (Collins vd., 2018). Baines vd.,
CdCl: islemi uygulanmadan 610°C’de tavlanan CdSe/CdTe (4—6 um) katmanli yapilarini
incelediler. Analizlerin sonucunda, 1s1l islem uygulandiktan sonra CdSe fazinin tamamen
ortadan kalktig1 gbzlemlendi (Baines vd., 2020). Literatiirdeki sonuclar degerlendirildiginde,
bu calisma kapsaminda elde edilen sonuglarin, daha Onceden rapor edilen bulgulari
destekledigi soylenebilir. Ciinkii bu tez ¢alismasinda o6rnekler, hem 400°C gibi ¢cok daha
diisiik bir sicaklikta tavlandi, hem de CdTe kalinligi da (150 nm) litreratiirdeki kalinliklara
kiyasla ¢cok daha kiiciik tutuldu.

Majid vd., termal buharlastirma yontemiyle iirettikleri CdSe/CdTe katmanli yapisina
Ar atmosferinde 400°C’de 1s1l islem uyguladilar. XRD spektrumlari, CdSe/CdTe katmanli
yapisinda kiibik CdTe ve hekzagonal CdSe fazlarinin olustugunu, fakat bir alasimlanmanin
ise meydana gelmedigini gosterdi (Majid vd., 2019). Kumar vd. termal buharlagtirma
yontemini kullanarak farkli alt-tabaka (CdTe veya CdSe) kalinliklarina sahip ince
CdTe/CdSe katmanli-yapilarint iirettiler. Calismanin sonucunda, orneklerin fakir bir
kristallenmeye sahip oldugunu ve kiibik CdTe ile hekzagonal CdSe fazlarinin olustugunu
rapor ettiler (Kumar ve Devadason, 2013). Bu sonuglar, bu tez ¢alismasinda elde edilen
sonuglar ile farkliliklar gostermektedir. Bu durumun sebebi, iiretim yontemleri ayni
olmasina ragmen, bu ¢alismada 6rneklerin belirli bir altlik sicakliginda iiretilmesi, orneklere
on-tavlama isleminin uygulanmasi1 ve CdTe kaplandiktan sonra uygulanan son tavlama

parametrelerinin farkli olmasindan kaynaklanmaktadir.
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Sekil 62. a) 0,7°’de CdSe/CdTe b) 0,7°de CdSe/CdCl2/CdTe c¢) 3°’de CdSe/CdTe d) 3°’de
CdSe/CdCl2/CdTe orneklerinin XRD spektrumlar: (Ek: Ana piklerin genisletilmis
XRD spektrumu)

—— CdSe/CdTe 0.7°
Fit Pik-1

Fit Pik-2

Fit Pik-3

Fit Pik-4
Kiimiilatif Fit

22,5 23,0 23,5 24,0 24,5 25,0 25,5 26,0 26,5

Sekil 63.0,7°’de CdSe/CdTe 6rnegine uygulanan ters-evrisim siirecinin gosterimi
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CdS/CdSe/CdTe ve CdS/CdSe/CdCl2/CdTe katmanli yapilarinda, CdS tabakalar
CBD yontemiyle, CdSe ile CdTe tabakalar1 ise termal buharlagtirma yontemiyle kaplandi.
Bu katmanli yap1 boyunca faz yapisini incelemek i¢in 0,7° ve 3° sabit gelis acilarinda
gerceklestirilen XRD olgiimleri, Sekil 64'de gosterilmektedir. Onceki 6rneklerde oldugu
gibi, 0,7° ve 3° gelis acistyla Olciilen Orneklerin XRD spektrumunda, farkli alasim
kompozisyonlar: ve faz dagiliminin varligin1 gésteren genisleyen ve/veya ikili pik noktalar1
gozlemlendiginden dolayi, 23-28° ve 40-44° arasindaki spektrum bolgelerine ters-evrisim
islemi uygulandi. Uygulanan ters-evrisim isleminin sonuclari, Sek.(65-66)’de
gosterilmektedir. Bununla birlikte,  Sekil 64 incelendiginde, spektrumlarin bagka
bolgelerinde de (Ornegin 49° civari) genis piklerin var oldugu gézlenmektedir. Ancak bu
bolgelerdeki pikleri ayirt etmek icin ters-evrisim islemi uygulanmadi. Ciinkii
spektrumlardaki en siddetli piklerin bulundugu iki bolgedeki pikleri tanimlamanin,
katmanli-film yapis1 boyunca faz dagilimi ve alasimlanma hakkinda yeterli bilgi saglayacagi
diistiniildii.

Sekil 65(a-b) incelendiginde 0,7°°de oOlciilen CdS/CdSe/CdTe 6rneginin ters-evrisim
sonuclara gore 20 =23,38°; 23,93°; 24,80°; 25,42°; 26,45°; 41,11° ve 42,07° ac¢ilarinda
pikler olusmaktadir. Ayrica ornegin 20-60° araliginda olciilen spektrumu (Sek.66(a))
incelendiginde, ters-evrisim siireci ile elde edilen piklere ilaveten 31,5°; 34,2°; 36,0; 44,9°
ve 49,2° civarinda keskin olmayan piklerin olustugu da belirlendi. Bu pik pozisyonlari
incelendiginde 23,38°’de bulunan pikin CdxTeOy fazina (Abdul-Manaf vd., 2015; Ojo ve
Dharmadasa, 2019) ve 23,93°°de bulunan pikin kiibik yapida kristallesen CdSexTeix
(x~0,11) alasimina ait oldugu tespit edildi. Ayn1 spektrumda bulunan 24,80° ve 41,11°’deki
piklerin ise kiibik CdSeyTeiy alagimina ait oldugu belirlendi. Spektrumda bulunan 49,2°
civarinda bulunan pik de, bu alagimin varligin1 desteklemektedir. Bu alasim, muhtemelen
CdSe-CdTe ara yiizeyine yakin bir bolgede olugsmasindan dolayi, alasimdaki Se-
konsantrasyonunun olduk¢a yiiksek (y~0,66) oldugu belirlendi. Ayn1 spektrumda bulunan
25,42° ve 42,07°’deki piklerin yaklasik %5 S-konsantrasyonuna sahip CdSxSei-x alagimina
karsilik geldigi tespit edildi. Yine 49,2° civarindaki genis pik, CdS ile CdSe arasindaki bu
alagim olusumunu desteklemektedir. Ayrica spektrumdaki 26,45°°de bulunan pikin ise kiibik
CdS fazina ait oldugu goriildii (JCPDS Kart No: 00-010-0454). Son olarak ayn1 spektrumda
bulunan 31,5° ve 44,9°°deki piklerin CdTeO fazina (JCPDS Kart No: 98-003-5084) ve
34,2°; 36,0°’daki piklerin ise TeO2 fazlarma (JCPDS Kart No: 00-009-0433) karsilik geldigi

belirlendi.
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0,7°’de ol¢iilen CdS/CdSe/CdCl2/CdTe ornegine ait spektrum incelendiginde, faz
yapisinin belirgin bir sekilde degistigi goriildii. Sekil 65(c-d) incelendiginde, 26=23,74°;
23,91°; 24,13°; 25,357; 25,78°; 27,01°; 27,40°; 41,35° ve 42,36° agilarinda Bragg yansima
piklerinin olustugu tespit edildi. Bu piklerin yaninda, ayni spektrumda 31,8°; 34,5°; 36,5;
46,0° ve 50,2° civarinda keskin olmayan, genis piklerin oldugu da goriildii. Bu pikler
indislendiginde 23,91°; 25,35 ve 27,01° acilarindaki piklerin, hekzagonal yapida
kristallesen CdSe’ye ait oldugu belirlendi (JCPDS Kart No: 00-008-0459). CdSe’nin bu
hekzagonal yapisi, spektrumdaki 46,0° civarinda bulunan pik ile de desteklenmektedir.
Bunlarin yaninda 24,13°; 25,78°; 27,40°; 42,36° acilarinda olusan piklerin hekzagonal
CdSxSeix fazina ait oldugu tespit edildi. Bu alagim fazim, spektrumdaki 46,0° ve 50,2°
civarindaki piklerin varlig1 da desteklemektedir. Alasimdaki ‘S’ konsantrasyonunun %34
civarinda oldugu hesaplandi. Ters-evrisim isleminde ortaya g¢ikan 23,74° ve 41,35°
konumundaki piklerin ise hekzagonal CdTe.Sei- (z~0,22) alasimina karsilik geldigi
goriildii. Son olarak ayni1 spektrumda bulunan 31,6°’deki pikin CdTeO fazina (JCPDS Kart
No: 98-003-5084) ve 34,5°; 36,5’ deki piklerin ise TeO: fazlarina (JCPDS Kart No: 00-009-
0433) ait oldugu belirlendi.

Ornekler 3° gelis acisiyla ol¢iildiigiinde 0,7° gelis acisindaki 6lciilen spektruma benzer
verilerin olustugu goriildii. Bununla birlikte, 0,7°’ye kiyasla pik pozisyonlarinda kayma ve
kristallenmede iyilesme oldugu da gozlendi. CdS/CdSe/CdTe 6rneginin 3°°de ters-evrisim
sonuclar1 incelendiginde (Sekil 66(a-b)), 26=24,03°; 25,27°; 25,50°; 26,74°; 40,44°, 41,78°
ve 42,20° agilarinda yansima piklerinin olustugu tespit edildi. Bu piklerin yaninda drnegin
ana spektrumundan (Sekil 64) yararlanarak 31,8°; 34,4°; 36,2° ve 49,8°’de belirgin piklerin
olustugu da belirlendi. Pik konumlar1 incelendiginde 24,03° ve 40,44°°deki piklerin kiibik
CdSexTeix (x~0,18) alasimina ve 25,27° ve 41,78°’de bulunan piklerin kiibik CdTeySei-y
(y~0,06) alagimina karsilik geldigi tespit edildi. Spektrumda 25,50° ve 42,20°’de bulunan
yansima piklerinin yaklasik %12 S atomik orani ile kiibik CdSxSei-x alagimina ait oldugu
belirlendi. Bu alagimi 49,8°’de bulunan yansima pikinin varlig1 da desteklemektedir. Ayn1
spektrumda bulunan 26,74°°de bulunan pikin CdSSe alasimma ait olabilecegi
diisiiniilmektedir. Ancak, buradaki CdSSe alagiminin yiizeydeki (0,7°’de) kiibik yapinin
aksine, hekzagonal yapida kristallendigi tahmin edilmektedir. Bu durum uygulanan deneysel
kosullarda, cam altliga yakin taraftan itibaren yeniden-kristalizasyonunun (ve dolayisiyla faz
degisimin) basladigini, ancak 10 dakika tavlama siiresinin yetersiz olmasindan dolay1

yeniden kristallenme siirecinin tamamlanmadigini gostermektedir. Son olarak spektrumdaki
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31,8°°deki piklerin CdTeO fazina (JCPDS Kart No: 98-003-5084) ve 34,4°; 36,2 deki
piklerin ise TeO2 fazlarina (JCPDS Kart No: 00-009-0433) ait oldugu goriildii.
CdS/CdSe/CdCl2/CdTe orneginin 3°°de olciilen spektrumu incelendigince, CdCl2
islemi uygulanmayan ornege gore, verilerin belirgin bir sekilde degistigi goriildii. Sek.68(c-
d) incelendiginde, 20=23,82°; 24,19°; 25,36°; 26,27"; 27,05°;, 27,62°; 27,97°; 41,37°
42,03°; 42,65° ve 43,06° acilarinda piklerin olustugu belirlendi. Bu pik takiminin yaninda
ana spektrumdan 31,8°; 34,5°; 36,5; 45,7° ve 49,8° civarinda belirgin piklerin oldugu da
goriildii. Bu pik konumlar1 incelendiginde 23,88°; 25,367; 27,05° ve 42,03° agilarindaki
piklerin, hekzagonal yapida kristallesen CdSe’ye karsilik geldigi tespit edildi (JCPDS Kart
No: 00-008-0459). Hekzagonal CdSe’nin varligi, spektrumdaki 45,7 civarindaki pik ile de
desteklenmektedir. Bunun yaninda 24,19°; 27,62° ve 43,06° ag¢ilarinda olusan piklerin %
33 S-konsantrasyonlu hekzagonal CdSxSeix alasimina ait oldugu belirlendi (JCPDS Kart
No: 00-050-0721). Bu alasim fazini, spektrumdaki 46,7° civarindaki pikin varhigi da
desteklemektedir. Ayni spektrumda goriinen 26,27°; 27,97° ve 42,65°°deki piklerin
hekzagonal CdSe.Si- (z~0,21) alasimina ait oldugu belirlendi. Ters-evrisim isleminde
ortaya ¢ikan 41,37° civarindaki gausiyen dagilima sahip minor pikin hekzagonal CdTexSe:-
x (x~0,22) alasimina ait oldugu tespit edildi. Bu alagimin varlig1 23,80° civarinda bulunan
pikte desteklemektir. Ciinkii hem bu alasimdaki hem de CdSe’deki (002) pikinin agisal
konumu birbirine ¢ok yakindir. XRD o6l¢iimlerinde ayirt edilemedigi gibi, ters-evrisim islemi
ile de ayirt edilemeyebilmektedir. Onceki spektrumda oldugu gibi 31,80°"deki pikin CdTeO
fazina (JCPDS Kart No: 98-003-5084) ve 34,50°; 36,50’deki piklerin ise TeO: fazlarina
(JCPDS Kart No: 00-009-0433) karsilik geldigi belirlendi. Baines vd. yaptiklar1 ¢alismada,
RF sagtirma yontemiyle CdS ve CdSe tabakalarini ve CSS yontemi ile CdTe’yi1 biiyiitiirek
CdS/CdSe/CdTe yapilarini iirettiler. Yapilan degerlendirmeler neticesinde, CdS ve CdSe
katmanlar1 arasinda CdSi1-xSex alagiminin olustugunu ve bunun sonucunda da istenen Se/Te
karismasinin (yani CdSexTeix alagimini) sinirlandigini gosterdiler. Bu sonuglar, aygit
yapisinda var olan CdS/CdSe tabakalarinin etkilesimi sonucu olusan CdSi-—xSex fazinin,
temel olarak hiicre performanslarini sinirlayabilecegini gostermektedir (Baines vd., 2020).
Bu sonug, tez kapsaminda elde edilen sonuclarla uyum i¢indedir. Ancak Baines vd.’lerinin
sonuclarina ek olarak iiretilen Orneklerde katmanli yapinin derinligi boyunca farkli
kompozisyonlara sahip CdSSe ve CdSeTe alagimlarinin varlig1 saptandi. Bunlarin yaninda
filmlerin hem On-tavlama isleminin ve hem de son-tavlama isleminin hava ortaminda

gerceklestirilmesinden dolay1 orneklerde oksit fazlariin oldugu da belirlendi.
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Sekil 64. a) 0,7°de CdS/CdSe/CdTe b) 0,7°’de CdS/CdSe/CdCl./CdTe c) 3°’de
CdS/CdSe/CdTe d) 3°de CdS/CdSe/CdCl2/CdTe orneklerinin XRD
spektrumlari
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a) CdS/CdSe/CdTe 0,7° Deneysel b) CdS/CdSe/CdTe 0.7° Deneysel
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Sekil 65. 0,7°°de ol¢iilen (a-b) CdS/CdSe/CdTe, (c-d) CdS/CdSe/CdCl2/CdTe 6rneklerinin
ters-evrisim isleminin sonucunda ayirt edilen piklerin gosterimi
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Sekil 66. 3°°de ol¢iilen (a-b) CdS/CdSe/CdTe, (c-d) CdS/CdSe/CdCl>/CdTe orneklerinin
ters-evrisim isleminin sonucunda ayirt edilen piklerin gosterimi

Tabakalar-aras1 difiizyon siirecinin incelendigi tiim oOrneklerde belirlenen CdSxTeix,
CdSexTei-x ve CdSxSei-x alasimlarinin x degerleri cinsinden hesaplanan atomik oranlari,
Tablo 4’te 6zetlenmektedir. Bu verilerden asagidaki genel sonuglar ¢ikarilabilir:

a) Benzer deneysel kosullar altinda CdSe-CdTe difiizyonu, CdS-CdTe difiizyonundan daha
baskindir.

b) CdS/CdSe orneklerinde 0,7°'lik gelis agisinda yapilan Olciimler icin daha yiiksek x
degerleri elde edildi. Bu durum, diisiik acil1 6l¢iimlerde iist katmanlarin etkisinin baskin
oldugu, ancak yiiksek acili oOl¢iimlerde ara yilizey ve altindaki katmani daha baskin
olmasindan kaynaklanmaktadir. Ayrica S ve Se'nin tane sinirlar1 boyunca hizla difiizyona
ugradigi, tane sinirlar1 ve katmanli yapinin st ylizeyi dahil olmak iizere tiim yiizeylerde
biriktigi bilinmektedir. CdTe filmleri, olduk¢a ince iiretildiginden dolayr katmanl

yapinin iist yiizeyinde yiiksek S veya Se kompozisyonu olusturmak miimkiindiir.
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c) Pencere tabakasi-CdTe arasindaki difiizyon, pencere katmanmin (CdS, CdSe veya
CdS/CdSe) CdCl: ile on 1s1l isleme tabi tutulmasiyla kontrol edilebilmektedir. CdCl2
isleminin uygulanmadigi, CdS-CdTe ve CdSe-CdTe tabakalar1 arasindaki difiizyon i¢in
elde edilen sonuclar, ¢ok daha kalin CdTe katmanlarinin kullanildig1 6nceki caligmalarda
elde edilen bulgular ile uyumludur. Bununla birlikte, CdTe ince filmi biriktirilmeden 6nce
CdCl: isleminin uygulandigi CdS veya CdSe katmanlarinda, bir miktar artik (fazlalik)
CdCl, kalmasina ragmen, CdTe ile difiizyonu biiyiik ol¢iide azaltabilecegi gosterildi.
Buradaki kritik nokta, eger pencere katmanina CdClz islemi uygulanirsa, katmanli yap1
tamamlandiktan sonra CdClz varliginda 1s1l islem uygulansa bile pencere katmani-CdTe
etkilesiminin giiclii olmayacagidir.

d) Katmanli yapilardaki oksit fazlari, CdClz islemi uygulanmasindan bagimsiz olarak,
kirmnim desenlerinde ortaya ¢ikmaktadir. Genellikle ‘pencere katmani/CdTe’ yapisindaki
giines hiicrelerinde, CdTe tlizerine CdCl2 kaplanip hava atmosferinde 1si1l islem
uygulanmasi sonucu oksit fazlarinin olustugu bilinmektedir. Giines hiicresi yapisinda
kontak atilmadan Once, bu istenmeyen fazlar1 yok etmek i¢in daglama islemi
uygulanmaktadir. Ancak ¢alismanin bu kisminda giines hiicresi yapisi yerine sadece
katmanl1 yapinin ara yiizey 6zellikleri incelendigi i¢in, daglama islemi uygulanmamistir.

Bu yiizden yapida oksit fazlariin olugmasi beklenen bir durumdur.

Tablo 4. 0,7 ° ve 3° gelis acilarinda 6lciilen XRD spektrumlarindan elde edilen CdSxTeix,
CdSexTei-x ve CdSxSei-x alasimlarindaki x-degerleri (S ve Se konsantrasyonlar)

Numuneler CdS, Ter. CdSe,Te.. CdS,Ser
0,7° 3° 0,7° 3° 0,7° 3°

CdS/CdTe 0.12 0,04 _ - _ -
CdS/CdCl/CdTe 0,08 0,03 - - - -
CdSe/CdTe - - 10,25-0,80| 0,08-0,40 - -
CdSe/CdCl/CdTe - - 0,20 0,15 - -
CdS/CdSe/CdTe - - |0,11-0,66/0,18-0,94| 0,05 (0,12
CdS/CdSe/CdCl,/CdTe - - 0,78 10,22 0,34 10,33-0,79
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3.2.2. SEM Gorintiileri

CdS/CdTe ve CdS/CdCl2/CdTe katmanli yapilarinin yiizey goriintiileri, Sekil 67'de
gosterilmektedir. CdS/CdTe o6rnegi, yaklasik 100 nm ile 250 nm arasinda degisen tane
biiytikliiklerine sahip bir mikro yap1 sergilemektedir. Ancak film morfolojisi, siireksiz bir
yapida goriinmektedir. Gozlemlenen mikro yapi, esasinda kiiresel taneler arasinda bosluklar
bulunan alttaki CBD yo6ntemi ile biiyiitillen CdS katmanina aittir. Sekil 67(b)'de goriildiigii
tizere, CdS katmanina CdCl: islemi uygulandiktan sonra, katmanli yapinin siirekliliginin
gelistigi belirlendi. Bu durum CdClz isleminin, CdS katmaninin geride biraktig1 bosluklarda

biriktirilen CdTe filminin daha iyi ¢ekirdeklenmesine yardimci olacagini gostermektedir.

“

SElI  20kV x40,000 0.5um  — SEl  20kV x40,000 0.5um  —

Sekil 67. a) CdS/CdTe, b) CdS/CdCl2/CdTe katmanli yapilarinin SEM goriintiileri

CdSe/CdTe ve CdSe/CdClo/CdTe katmanli yapilarmin SEM goriintiileri, Sekil 70'de
gosterilmektedir. CdSe/CdTe orneginin oldukga kiiciik ve homojen bir tane dagilimina sahip
oldugu, tanelerin ylizey {iizerinde kompakt ve siirekli bir yapida oldugu gozlendi.
CdSe/CdCl2/CdTe orneginin mikroyapisi ise CdClz islemi uygulanmayan Ornekten ¢ok
farklidir. CdClz isleminden sonra tane biiyiikliiklerinin arttig1 ve pul (flake) benzeri tanelerin
olustugu goriildii. CdSe katmanina CdCl2 6n isleminin etkisi, daha iyi erime (fusing) ve
kristallik gosteren 6rnegin yiizey goriintiilerinde belirgindir. Burada film morfolojisi, erimis
tanelerden olusmaktadir. Bunun nedeni, seyreltik bir CdCl2 ¢6zeltisi kullanilmasina ragmen,
alt tabakada bulunan CdSe filminin yiizeyinde kalan fazlalik CdCl2’nin, CdTe filmine
difiizyonundan kaynaklanabilir. Ancak iistteki CdTe morfolojisinin, alttaki CdCl> islemi

uygulanan CdSe katmaninin mikro yapisinin degismesinden etkilenme olasilig1 vardir. Fakat
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her durumda, XRD verilerinden, artik CdCl2'nin bu tiir potansiyel etkisinin CdSe ve CdTe

katmanlar1 arasindaki herhangi bir etkilesimi tesvik etmedigi acik¢a goriildii.

SElI  20kV x40,000 0.5pym =— SEI  20kV x40,000 0.5pm - =—

Sekil 68. a) CdSe/CdTe b) CdSe/CdCl2/CdTe katmanli yapilarinin SEM gériintiileri

CdS/CdSe/CdTe ve CdS/CdSe/CdCl2/CdTe orneklerine ait yiizey goriintiileri, Sek.72 ile
verilmektedir. CdS/CdSe/CdTe oOrneginin SEM goriintiisii incelendiginde, irili-ufakli
tanelerin diizgiin bir sekilde yiizeye dagildiklari, olduk¢a kompakt bir yiizey morfolojisine
sahip Ornegin siirekli yapida oldugu goriildii. CdCl: uygulandiktan sonra, yiizey
morfolojilerinde belirgin bir degisim gozlendi. Kiiresel tanelerin daha belirgin hale geldigi
ve bosluklarin olustugu gozlendi. Biiylime siirecindeki ve tavlama esnasindaki gerilmeler
sonucu, tanelerde kismi erimeler (grain fusing) ve taneler arasinda siireksizlikler olustugu

belirlendi.

Viigh i
x40,000 0.5pm — 2 x40,000 0.5pm

Sekil 69. a) CdS/CdSe/CdTe b) CdS/CdSe/CdCl2/CdTe katmanli yapilarinin SEM
goriintiileri
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3.2.3. EDS Olciimleri

CdS/CdTe, CdSe/CdTe ve CdS/CdSe/CdTe katmanli yapilarimin EDS 6lgiim
sonuglar1, Tablo 5 ile verilmektedir. Bu tablodan, Cd'nin toplam kalkojenlere (S, Se, Te)
oraninin 0,73 1ile 0,95 arasinda degistigi goriilmektedir. Deneysel hata gbdz Oniine
bulunduruldugunda, CdS/CdTe ve CdSe/CdTe oOrneklerinin neredeyse stokiyometrik
oldugu; ancak CdS/CdSe/CdTe oOrneklerinde azalan Cd konsantrasyonundan dolay1
stokiyometriden sapmalarin oldugu belirlendi. Bununla birlikte, 6l¢iilen S degerleri (%16,6
ve %18,5), filmlerin hedeflenen kalinliklar: i¢in hesaplanan degerlerden (S~%23,9) daha
diisiiktiir. CdS igeren CdS/CdTe numunelerinde diisiik S miktar1 kismen biiyiitme yontemine
bagli olabilir. CBD ile biiyiitiilen CdS katmanlarinin, S'ye ek olarak (O, OH) tiirleri icerdigi
bilinmektedir (Metin ve Esen, 2003). Ayrica CBD islemindeki kalinlik kontrolii,
buharlastirma tekniklerindeki kadar 1yi olmadigindan dolayi, S-miktar1 beklenenden daha az
ciktig1 tahmin edilmektedir. CdSe/CdTe katmanli yapilart ic¢in Olgiillen ve hesaplanan
degerler, cok daha uyumludur. CdSe/CdTe ve CdSe/CdCl./CdTe orneklerinde, deneysel
olarak ol¢iilen % 20,5 ve 24,2'lik Se’nin atomik oranlar1 verileri, hesaplanan % 22,7 Se
konsantrasyonu ile uyumludur. CdS/CdSe/CdTe orneklerinde EDS analizi dlgiilen S ve Se
degerleri, kalinliga bagl olarak hesaplanan teorik konsantrasyon degerleri (S icin %12,2 ve
Se i¢in %11,1) ile uyumlu olarak degisirken; Te’nin degerinde ise Ol¢iilen deger, hesaplanan

(%26,7) degerden daha yiiksek oldugu belirlendi.

Tablo 5. (CdS, CdSe)/CdTe katmanli yapilarindaki Cd, S, Se ve Te’nin atomik oranlarini
gosteren EDS sonuglart

Numune Cd (%) | Te(%) | Se (%) | S (%) | Cd/(S+Se+Te)
CdS/CdTe 47,9 35,5 - 16,6 0,92
CdS/CdCl2/CdTe 48,0 33,5 - 18,5 0,92
CdSe/CdTe 48,6 30,9 20,5 - 0,95
CdSe/CdClL2/CdTe 47,7 28,1 242 - 0,91
CdS/CdSe/CdTe 42,2 35,2 12,2 10,4 0,73
CdS/CdSe/CdCl/CdTe 45,1 34,5 9,9 10,5 0,82
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3.3. CdS/CdSe Pencere Katmanh Giines Hiicrelerinin Karakterizasyonu

CdS/CdSe, CdS ve CdSe pencere katmanlarina sahip ti¢ farkli tipte giines hiicresi
tiretildi. Pencere katmanlarinin toplam kalinlig1 sabit tutuldu. Bir baska ifadeyle, ilk iki
yapidaki CdS ve CdSe katmanlarmin her biri 100 nm kalinligindayken; CdS/CdSe ikili
yapisindaki CdS ve CdSe katmanlarinin kalmliklart 50 nm'dir. Tiim aygit yapilarindaki
CdTe kalinliklar1 ise 4,5-5 um olarak ayarlandi. Pencere katmanlar1 biiyiitiildiikten sonra
cam/F:SnO2/CdS, cam/F:SnO2/CdSe ve cam/F:SnO2/CdS/CdSe katmanli yapilar1 hava
ortaminda 10 dakika boyunca 400°C'de 1s1l isleme tabi tutuldu. CdTe tabakas1 kaplandiktan
sonra, tiim yapilarin CdClz varliginda 400°C'de 30 dakikalik tavlama islemi gerceklestirildi.
Son olarak Cu/Au kontaklari, daha 6nce aciklanan prosediirler izlenerek kaplanda.

Aydinlatma altinda ii¢ farkli yapiya sahip giines hiicrelerinden elde edilen akim
yogunlugu-voltaj (J-V) egrileri, Sek.70’de gosterilmektedir. Bu giines hiicrelerinin
normalize kuantum verimi (EQE) olctimleri, Sekil 71'de verilmektedir. Tablo 6’da, J-V
egrilerinden belirlenen tiim giines pili parametreleri gosterilmektedir. Tablodan goriildiigii
gibi, CdS/CdSe, CdS ve CdSe pencere katmanlarina sahip hiicrelerin verimleri sirasiyla %
11,47, %10,12 ve % 8,39 olarak bulundu. Tabloda verilen Jsc degerleri, EQE verilerinin
integre edilmesiyle hesaplanan Jsc degerlerleri ile uyumlu olarak degismektedir.

EQE verilerinden goriildiigii tizere, CdSe/CdTe hiicresinin kisa dalga boyu yanit1 ¢ok
zayiftir. Ancak uzun dalga boyu yaniti, CdS/CdTe cihazinin bant kenarinin 6tesine kadar
uzanmaktadir. Bu durum, p-n eklemine yakin bir CdSeTe alasiminin varhigini
gostermektedir. Bu alasim tabakasi, daha uzun dalga boylu 15181n sogurularak serbest tasiyici
tiretimine katkida bulunmasini saglamaktadir. CdSe/CdTe hiicresinin kisa dalga boyu yaniti,
uygulanan deneysel kosullarda CdSe kalinliginin oldukga yiiksek oldugunu ve TCO/CdSe
ara yiizeyinin yakininda toplanan akima ¢ok fazla katkida bulunmayan 6lii bir CdSe bolgesi
oldugunu gostermektedir. Ayni zamanda bu hiicrenin diisiik voltaj degeri, alan-destekli
tasiyici toplanmasinin zayif oldugunu gostermektedir.

CdS/CdTe giines hiicresi, beklenen EQE davranisin1 gosterdi. Aygit yapisinda daha
yiisek gecirgenligi olan CdS penceresinin CdSe/CdTe hiicresine kiyasla kisa dalga boyu
yanitint gelistirdigi goriildii. Uzun dalga boyu yaniti ise, CdSe-CdTe katmanli yapisina
kiyasla, CdS-CdTe tabakalar1 arasindaki sinirli reaksiyon nedeniyle daha zayiftir. Bu giines
hiicreleri arasinda CdS/CdSe/CdTe hiicresi, en yiiksek akim yogunlugu ve voltaj degerlerine

sahiptir. Bu hiicrenin EQE verilerinde hem kisa dalga boyu hem de uzun dalga boyu
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yanitinin iyilestigi gozlendi. Kisa dalga boyu yanitinin iyilesmesi, bu aygit i¢in kullanilan
CdS kalinligmmin (50 nm), CdS(100nm)/CdTe hiicresinden daha kiiciik olmasindan
kaynaklanmaktadir. Ayrica CdTe tabakasi kaplandiktan sonra uygulanan CdCl: 1s1l iglemi
sirasinda, CdSe-CdTe arasinda olusan alasimlanma nedeniyle, CdS'nin etkin kalinliginin
daha da azaldig1 sOylenebilir. Uzun dalga boyu bdlgesindeki bant kenarinin CdS/CdTe
hiicresine kiyasla yaklasik 0,05 eV kaydigi belirlendi. Bu durum, uygulanan deneysel
kosullar altinda alagimdaki Se konsantrasyonunun %20-25 civarinda oldugunu
gostermektedir. CdS/CdSe/CdTe ve CdSe/CdTe hiicrelerindeki CdSe katmanlarinin
kalinliklar sirasiyla 50 nm ve 100 nm oldugundan, CdSe/CdTe hiicresinde ozellikle kisa
dalga boyu bolgesinde akim yogunlugu degerinin azalmasina neden olan en az 50 nm
kalinliginda reaksiyona girmeyen CdSe tabakas1 oldugu tespit edildi. Bu ¢calismada gzlenen
Se’nin alasimlanmasi yoluyla CdTe hiicresinin uzun dalga boyu yanitinin iyilestirilmesi,
daha once baska gruplar tarafindan da rapor edildi (Paudel ve Yan, 2014; Yang vd., 2016b).

Ayrica ayni deneysel kosullarda CdS/CdClz, CdSe/CdClz ve CdS/CdSe/CdCl2 pencere
katmanlarina sahip giines hiicresi CdTe katmanlar1 depolanmadan 6nce, hava ortaminda 10
dakika boyunca 400°C'de CdClz islemi uygulanan CdS, CdSe ve CdS/CdSe pencere
katmnalarina sahip giines hiicresi yapilar1 iiretildi. Bu hiicrelerin, yukarida deneysel
proserleri ayrintili olarak aciklanan hiicrelerden tek farki, CdS/CdSe, Cds ve CdSe pencere
tabakalar1 kaplandiktan sonra CdClz isleminin uygulanmasidir. Geriye kalan biitiin iiretim
asamalari, diger hiicreleri ile aynidir. Ancak bu CdS/CdCl2/CdTe, CdSe/CdCl./CdTe ve
CdS/CdSe/CdCl2/CdTe yapisindaki hiicrelerin tiimii, %7'nin altinda verimlilik ile zayif bir
performans sergiledi. Aslinda bu durum, uygulanan giines hiicresi iiretim sartlarinda, CdTe
biriktirilmeden Once pencere katmanlarinin kristallesmesinin olumsuz etkiye neden
oldugunu gostermektedir. Ciinkii iki katmanli ve ii¢ katmanli yapilar hakkindaki bulgular,
CdCl: isleminin istenmeyen CdS-CdSe etkilesimini arttiracagini, ancak istenen CdSe-CdTe
etkilesimini azaltacagini gosterdi. Mathew vd., CdS/CdTe hiicresinde CdS katmanina CdCl»
on 181l islem uygulanmasinin, CdTe kaplandiktan sonra uygulanan CdCl2 islemi sirasinda
CdS-CdTe katmanlar1 arasindaki difiizyonu/alasimlanmay1 azalttigini ve bunun sonucunda
da hiicrenin akim yogunlugu degerinin diistiigiinii rapor ettiler (Mathew vd., 2012). Ayrica
CdS’nin tilkenmemesinden ve daha da incelmemesinden dolay1, kisa dalga boyu yanit1 da
istenilen diizeyde olamayabilmektedir. Sonuglar, CdTe biriktirilmeden Once pencere
katmanlarina CdClz2 islemi uygulanmasinin, CdTe ile pencere katmanlari arasindaki

alagimlanmay1 azaltarak giines hiicresinin performansini diisiirdiigiinii gostermektedir. Bu
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sonug, daha dnceden sunulan (CdS,CdSe)/CdCl2/CdTe orneleriinin XRD spektrumlar: ile

elde edilen bulgular ile de uyumludur.
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Sekil 70. Ug farkli yapiya sahip giines pillerinin aydinlatilmis J-V ozellikleri

Tablo 6. Giines hiicrelerinin parametreleri

Numune Voc (V) Jsc (mA/cm?) FF Verim (%)
CdS/CdSe/CdTe 0,77 27,10 0,55 11,47
CdS/CdTe 0,75 24,10 0,56 10,12

CdSe/CdTe 0,72 22,00 0,53 8,39
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Sekil 71. Sekil 70'deki ii¢ hiicreden toplanan kuantum verimi egrileri

3.4. Se-Katkismn Sogurma Katmanlar1 Uzerine Etkisinin incelenmesi

3.4.1. XRD Spektrumlari

Farkli Se-konsantrasyonlarina sahip CdSexTeix (x= 0-1) ince filmlerinin 20°- 60°
arasindaki XRD spektrumlari, Sekil 72°de gosterilmektedir. CdTe Orneginin XRD
spektrumu (Sek.74(a)) incelendiginde, 20= 23,77°; 39,28°; 46,48° ve 56,86° konumlarinda
yansima piklerinin oldugu, bu piklerin CdTe’nin kiibik kristal yapisinin (111), (220), (311)
ve (400) diizlemlerine karsilik geldigi tespit edildi (JCPDS Kart No: 00-015-0770).

En diisiik Se-katkil1 CdSexTei1x (CST-10) 6rnegi incelendiginde, 20= 23,84°, 39,45°,
46,59° ve 56,95°°de yapisal piklerin ortaya ciktig1 belirlendi. CdTe ince filmi ile
kiyaslandiginda, bu pik konumlarinin CdTe’nin hafifce sag tarafinda oldugu tespit edildi.
Acisal konumlar goz Oniine alindiginda, bu pik setinin kiibik yapida kristallesen CdSeTe
alastmma ait oldugu belirlendi. Diger CdSexTeix Ornekleri incelendiginde, Se-
konsantrasyonu arttik¢a (CST-10’dan CST-50 6rnegine dogru), pik setininde yiiksek agilara
dogru kaydigi goriildii. Pik konumlarindaki bu kayma, 23-26° arasindaki genisletilmis
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normalize-XRD spektrumunda da agikca goriilmektedir (Sekil 73). Sekil incelendiginde,
CST-10 orneginde 23,84°°de bulunan ana pikin CST-20 6rneginde 24,00°’ye, CST-30
orneginde 24,31°’ye, CST-40 orneginde 24,48°’ye ve CST-50 orneginde 24,53°’ye kaydigi
belirlendi.

CdSexTei1x alagimlarmin  kristal yapis1 incelendiginde, CST-10 ve CST-20
orneklerinin kiibik yapida oldugu tespit edildi. Ancak, CST-30 6rneginden itibaren kristal
yapisimin  kiibik fazdan karisik faza (hekzagonal+kiibik) doniistigii goriildii. Bu faz
doniistimii, 38-49° arasinda genisletilmis XRD spektrumundan da net bir sekilde
goriilmektedir (Sekil 74). Sekil incelendiginde, CST-20 6rneginde 39,74° ve 47,04°°de
Bragg yansima piklerinin ortaya ¢iktig1 tespit edildi. JCPDS kartlar1 incelendiginde, bu
piklerin kiibik CdSexTeix alasitmina ait (220) ve (311) diizlemlerine karsilik geldigi
belirlendi (JCPDS Kart No: 00-041-1324). Ancak CST-30 6rneginde 40,20° ve 47,62°
konumlarinda, kiibik CdSeTe (JCPDS Kart No: 98-062-0445) alasimina ait pikler agiga
cikarken; ayn1 spektrumda 43,60°’de bir pik daha goriilmektedir. Bu pikin, farkli kristal
yapilarinda benzer pik konumlarinin oldugu 6rneklerde, hekzagonal fazi kiibik fazdan ayiran
en Onemli pik olan (103)’e karsilik geldigi tespit edildi (Bacaksiz, 2002). CST-40 ve CST-
50 orneklerine ait spektrum incelendiginde, Se-katkis ile beraber acisal pik konumlarinin
saga dogru kaydig1 ve karisik faz yapisinin (kiibik + hekzagonal) olustugu belirlendi. Bu
calismada elde edilen sonuclar, baska gruplar tarafindan yapilan caligmalar ile de
desteklenmektedir. Muthukumarasamy vd. yaptig1 c¢alismada, sicak duvarli (hot wall)
biriktirme yontemiyle iirettikleri CdSexTei-x alasgimlarimda x=0,4"e kadar kiibik faz, x=0,4-
0,6 arasinda karigik faz ve x=0,7-1 arasinda ise hekzagonal faz yapisinin olustugunu
gozlemledi (Muthukumarasamy vd., 2009). Swanson vd., CSS yontemiyle iirettikleri
CdSeTe alagimlarinin, x=0,35"e kadar kiibik yapida iken, x=0,6’dan sonra hekzagonal
yapiya doniistiigiinii kaydettiler (Swanson vd., 2017). Bu sonuclar 1s1ginda, CdSeTe’nin
kristal yapisinin alasimdaki atomik oranlarina bagl olarak; kiibik, hekzagonal ya da karisik
fazda (kiibik+hekzagonal) olabilecegi soylenebilir. CdTeixSex alasimlarinda Se-miktar1
artttkca (CST-10’den CST-50’e), Orgii parametresi de 6,46 A’dan 6,28 A’a kadar
azalmaktadir. Hem orgii parametresindeki azalma hem de pik konumlarindaki saga dogru
kayma, biriktirme ve biriktirme sonrasi 1sil islemler sirasinda, Se-atomlarinin CdTe’de
difiizyona ugrayarak Te-atomlar1 ile yer degistirdigini gostermektedir. Ciinkii — Se-
atomlarinin iyonik yaricapmnm (0,50 A), Te-atomlarinin iyonik yaricapindan (0,97 A) cok

daha kiiciik olmasindan dolay1, 6rgii parametreleri azalmaktadir. Bragg yasasina gore, orgii
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parametresi ile agisal pik konumu ters orantili olarak degistiginden dolay1, pik konumlarinin
da daha yiiksek agilara (saga dogru) kaymasi beklenen bir durumdur.

CdSe filminin XRD spektrumu incelendiginde (Sekil 72(g)), CdSe’nin hekzagonal
yapisina ait (100), (002), (101), (110), (103) ve (112) diizlemlerine karsilik gelen piklerin
ortaya ciktig1 belirlendi (JCPDS Kart No: 00-008-0459). Ge¢mis yillarda yapilan bazi
calismalarda, vakumda buharlagtirma ile iiretilen CdSe filmlerinin kiibik yapida biiytidiigii
rapor edildi (Priya vd., 2016; Purohit vd., 2015). Ancak bu c¢alismada ise, 250°C altlik

sicakligr ve 650°C biriktirme sicakliginda iiretilen CdSe filmlerinin daha kararli olan

hekzagonal fazda biiytidiigi gortildii.
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Sekil 72. a) CdTe, b) CST-10, c¢) CST-20, d) CST-30, e) CST-40, f) CST-50 ve g) CdSe
alagimlarinin XRD spektrumlari
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Sekil 73. CdSexTei-x alagimlarinin 23-26° arasinda genisletilmis XRD spektrumlari
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3.4.2. SEM Gorintiileri

CdSexTeix alasimlarinin SEM goriintiileri, Sekil 75’de verilmektedir. CdTe nin yiizey
goriintiisii incelendiginde, filmin bosluk, catlak, igne delikleri icermeyen yogun sekilde
paketlenmis bir tane yapisina sahip oldugu goriildii. irili-ufakli bir tane yapisi olan CdTe
filminin tane biiyiikliikleri, 200 nm ile 1 pm arasinda degismektedir. Se-katkili drnekler
incelendiginde, filmlerin yiizey morfolojisinin ve ortalama tane biiyiikliigiiniin alasimin Se-
oranina bagl olarak biiyiik ol¢iide degistigi goriildii. En diisiik Se-katkili 6rnek olan CST-
10 incelendiginde, filmin CdTe ile benzer bir morfolojiye sahip oldugu tespit edildi. Bu
durum, CST-10 6rnegindeki Se-konsantrasyonun filmin morfolojisini belirgin bir sekilde
etkileyecek diizeyde olmadigin1 gostermektedir. Ancak, alasgimlardaki Se-miktarinin daha
yiiksek oldugu oOrneklerde, tane biiyiikleri ve tane dagilimlarinda onemli bir degisim
gozlendi. Se-katkisinin artmasi ile birlikte, tane dagilimimin daha homojen bir davranis
sergiledigi, ancak tane biiyiikliiklerinin ise artan Se katkis1 ile beraber kiiciildiigli tespit
edildi. Artan Se-katkisi ile tane biiyiikliiklerinin kiigiilmesi beklenen bir durumdur. Ciinkii
CdTe film yapisinda, Te atomlarinin yerine Se atomlarmin girmesiyle CdSeTe alasimlari
olusmaktadir. Alasimin tane biiyiikliikleri, artan Se konsantrasyonu ile birlikte azalmaktadir.
Ayrica CST orneklerinin yiizey morfolojisinde bosluklar ve ¢atlaklar icermedigi ve oldukca
kompakt bir tane yapisina sahip oldugu goriildii. Artan Se-konsantrasyonu, 6rneklerin tane
yapisinda onemli degisikliklere sebep olmasina ragmen; filmlerin morfolojisinde
rekombinasyon merkezi gibi davranan ve hiicrede performans kaybina neden olan bosluk ve
catlaklarin olusmamast, uygulanan deneysel kosullarin kusur konsantrasyonunu azaltmak ve
kristal kalitesini iyilestirmek i¢in uygun oldugunu gostermektedir. CdSe filmi ise kompakt,
homojen ve bosluklar icermeyen bir tane yapisina sahiptir. Bununla birlikte diger 6rneklerle

kiyaslandiginda, ¢cok daha kii¢iik taneli bir yapiya sahiptir.
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SEl  20kV x30,000 0.5pm SEl  20kV x30,000 0.5pm
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Sekil 75. a) CdTe, b) CST-10 c¢) CST-20, d) CST-30, e) CST-40, f) CST-50 g) CdSe
orneklerinin SEM goriintiileri
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3.4.3. EDS Sonuclari

Farkli stokiyometrilerde iiretilen CdSexTeix alagimlarinin EDS analizi ile dlgiilen
atomik oranlar1, Tablo 7°de verilmektedir. EDS 6l¢iimlerinin giivenilirligini arttirmak igin
ylizey tizerinde farkli noktalardan Ol¢iimler alindi. Tabloda verilen atomik oranlar, bu
Olctimlerin ortalama degerleridir. EDS sonuglart incelendiginde, CdTe ve CdSe ince
filmlerinin atomik oranlarinin, neredeyse stokiyometrik oldugu goriildii. CdSexTeix
alagimlarinda ise Se- katkisinin artmast ile birlikte Cd’nin atomik oranlarinda ¢ok kiiciik bir
degisim gozlenirken; Se/(Se+Te) orani, beklendigi gibi belirgin bir artis oldugu tespit edildi.
Diger alasimlarin kendi arasindaki Se- oranlar1 kiyaslandiginda, CST-40 ile CST-50
ornekleri arasindaki Se- farkinin oldukg¢a yakin degerlerde oldugu belirlendi. Bu durum,
CdTe bilesigi icerisindeki Se atomunun coziiniirliik sinirindan kaynaklanmaktadir. Se
atomu, CdTe’de maksimum c¢oziiniirliige ulastiktan sonra; fazlalik Se, CdTe igerisinde
herhangi bir etkilesime girmeden elementel formda bulunabilir. Element formda bulunan Se,
biriktirme ve/veya 1sil islem siirecinde buharlasarak, Se kaybina neden olabilmektedir.
Dahasi, CdSeixTex alasimdaki her elementin erime noktasi ve buhar basinci farklidir. Bu
elementlerden Se, diger iki elemente gore en diisiik erime noktasina ve ayrica buharlagma
sicakliginda en yiiksek buhar basincina sahiptir. Se’nin bu 0zelliginden dolayz,
malzemelerde Se eksikligi olusabilmektedir. Son olarak, stokiyometrik alasimli bilesiklerin
olusumunda elementlerin yapisma katsayist (Ste > Scd > Sse) de 6nemli rol oynamaktadir

(Santhosh vd., 2017).

Tablo 7. CdTei-xSex alasimlarinin atomik dagilimlari

Numune | Cd (%) | Te (%) | Se (%) Se/(Se+Te) | Alasimin Kompozisyonu
CdTe 50,65 49,35 - - CdTe

CST-10 | 48,60 46,60 | 4,80 0,09 CdSeo,09Teo91

CST-20 | 47,60 39,60 12,80 0,24 CdSeo.24Teo.76

CST-30 | 47,15 32,20 20,65 0,39 CdSeo.39Teo.61

CST-40 | 46,20 25,90 28,45 0,52 CdSeo,52Teo.48

CST-50 | 4595 24,55 29,45 0,55 CdSeo,s5Teo.s

CdSe 48,25 - 51,75 - CdSe
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3.4.4. Optik Olciimleri

Termal buharlastirma yontemiyle iiretilen CdSexTei-x alasimlarinin optik 6zelliklerini
incelemek icin, oda sicakliginda 400-1000 nm dalga boyu araliginda gegirgenlik ol¢timleri
alind1. Bu gegirgenlik verileri kullanilarak ¢izilen (ahv)?-(hv) degisim egrileri (Tauc grafigi),
Sekil 76’de gosterilmektedir. Bu egrilerden yararlanarak hesaplanan bant araligi degerleri
ise Tablo 8’de verilmektedir. Tablodan goriildiigii izere, CdTe nin bant aralig1 1,48 eV ve
CdSe’nin bant aralig1 1,60 eV olarak belirlendi. Bu bant araliklari, onceki ¢calismalarda elde
edilen degerler ile uyum icindedir (Madelung, 2004).CdSexTei1-x ince filmlerinin bant aralig1
degerleri incelendiginde, alasimdaki Se-miktarina bagli olarak bant araliginin da degistigi
goriildii. Buna gore, alagimdaki Se- miktar1 arttik¢a, yasak enerji degeri CST-20 ornegine
kadar kademeli olarak azalmakta (1,48 eV’den 1,41 eV’ye), ancak CST-30 6rneginden
itibaren tekrar artmaya baslamaktadir (1,42 eV’den 1,63 eV’ye). Bant araligindaki bu
degisimin nedeni, egilme (bowing) etkisidir (Lingg vd., 2019; Tit vd., 2009). Optik egilme
etkisi, farkli kompozisyonlarina sahip alasimlarin iyonik boyut, elektronegativite ve orgii
sabitlerindeki farkliliklar nedeniyle ortaya ¢ikan yerel yapisal diizenleme sonucu ortaya
cikmaktadir. CdSexTei-x alasiminin elektronik bant yapilarii arastiran ¢aligmalarin birinde,
tim atomlarin iyoniklik derecesinin katki orani ile dogrusal olarak degistigi belirlendi.
Tuzaklanan/kaybolan yiiklerde anyonlar (Se ve Te) arasinda gii¢lii bir rekabetin oldugu ve

bu rekabetin egilme etkisinin temel nedeni oldugu ortaya konuldu (Tit vd., 2009).
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Sekil 76. CdSe1-«Tex alagimlarinin (ahv)?-(hv) grafigi

Tablo 8. Tauc c¢izimlerinden yararlanarak hesaplanan alasimlarin bant
aralig1 degerleri

Numune Bant Aralig1 Degeri (eV)
CdTe 1,48
CST-10 1,45
CST-20 1,41
CST-30 1,42
CST-40 1,44
CST-50 1,45
CdSe 1,63

3.5. Hiicre Uretiminde Kullamlan CdSe,Te;.x Katmanlarimn Karakterizasyonu

3.5.1. XRD Spektrumlari

Hiicre iiretiminde kullanilan CdSexTeix alasimlarinda (CST-(20, 25, 30)), Se’nin
CdTe icerisinde dagilimini ve film boyunca asamali bir alasim yapisinin olusup olusmadigini
kontrol etmek i¢in 0,7° ve 3° gelis acilarinda XRD o6l¢iimleri alindi. Ancak 0,7° gelis
acisindaki XRD spektrumunda, piklerde iist-iiste binme ve omuzlanma goriinmesinden

dolayi, pikleri ayirt etmek amaciyla ters-evrisim islemi uygulandi. Sekil 77°de CST-20
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ornegi icin 0,7° ve 3°°de XRD spektrumlari ile uygulanan ters-evrisim isleminin sonuglari
gosterilmektedir. 0,7°°deki spektrumun ters-evrisim sonuglari incelendiginde, CdTe’nin
kiibik yapisinin (111), (220) ve (311) diizlemlerine karsilik gelen sirasiyla 23,70°; 39,25° ve
46,44°°de yansima pikleri oldugu goriildi (JCPDS Kart No: 00-015-0770). Aym
spektrumda, 24,21°; 40,26° ve 46,56° kirinim acilarinda da bir pik setinin var oldugu
goriildii. Pik konumlari incelendiginde, bunlarin CdSexTei-x alasimina ait oldugu belirlendi.
Orgii parametrelerinden yararlanarak alasimdaki Se-konsantrasyonunun, %29 civarinda
oldugu hesapladi. Ayn1 6rnegin 3° gelis ag¢isindaki XRD spektrumu incelendiginde 24,00;
39,73° ve 46,99° acilarinda piklerin olustugu ve bu piklerin yaklasik olarak %16 Se-
konsantrasyonuna sahip CdSexTei-x alasimina ait oldugu tespit edildi.

Aygit yapisinda kullanilan CST-25 Orneginin XRD spektrumu, Sekil 78’de
gosterilmektedir. Se-katkis1 arttigindan dolay1, CST-20 6rnegine kiyasla pik konumlarinda
saga dogru kayma oldugu goriildii. Spektrumlar incelendiginde 0,7° gelis agisinda,
20=23,86°; 39,96°; 46,83 ve 20=24,41°; 41,67°; 47,97° acilarinda iki farkli pik setinin
olustugu belirlendi. Bu pik setleri incelendiginde, bunlarin iki farkli stokiyometrideki
CdSexTeix (x~0,07) ve CdSeyTei-y (y~0,41) alasimlarina ait oldugu belirlendi. 3°°de gelis
acisinda ol¢iilen XRD spektrumu incelendiginde ise 24,14°; 39,96° ve 47,21°’de yansima
piklerinin olustugu ve bu pik konumlarinin ~%26 Se-katkili CdSexTei-x alasimina karsilik
geldigi belirlendi.

CST-30 Orneginin XRD spektrumu Sekil 79°da gosterilmektedir. 0,7° gelis agili
spektrum incelendiginde, CdSexTeix (x~0,16) alasimina ait 24,00°; 40,30° 47,40°de
yansima piklerin olustugu goriildii. Ayni spektrumda bulunan 24,49°; 43,60° ve 47,98°"de
pik setinin ise CdSeyTe1-y (y~0,47) alasimina ait oldugu belirlendi. 3° gelis agisiyla dlciilen
XRD spektrumu incelendiginde, Se-konsantrasyonu artmasindan dolayi piklerin saga dogru
kaymasinin devam ettii ve pik pozisyonlar1 dikkate alindiginda ~ %35 Se-
konsantrasyonuna sahip CdSexTei-x alasiminin olustugu tespit edildi.

Hiicre yapisinda kullanilan tiim CdSexTei-x ince fimleri incelendiginde, 0,7° gelis
acisinda Olciilen spektrumlarda farkli Se-konsantrasyonlarina sahip asamali bir alagim
yapisinin olustugu goriildii. Ancak 3° gelis acisinda ¢ok daha keskin piklerin olustugu ve
buna bagli olarak asamal1 alagim yapisinin yerine tek bir alasim kompozisyonunun olustugu
belirlendi. Orneklerdeki Se-miktari, CST-20 6rneginden CST-30 6rnegine dogru
artmaktadir. Bu dogrultuda da CST-20 6rneginden CST-30 ornegine dogru, alasimlardaki

Se-konsantrasyonunun beklendigi gibi, arttigi tespit edildi.
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Sekil 77. CST-20 6rneginin a) 0,7° b) 3° gelis agilarinda XRD spektrumu
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Sekil 78. CST-25 6rneginin a) 0,7° b) 3° gelis acilarinda XRD spektrumu
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Sekil 79. CST-30 o6rneginin a) 0,7° b) 3° gelis agilarinda XRD spektrumu

3.5.2. SEM Goriintiileri

Aygit tretiminde kullanilan CST-20, CST-25 ve CST-30 ince filmlerinin SEM
goriintiileri, Sekil 80’de gosterilmektedir. SEM goriintiileri incelendiginde ince filmlerdeki
Se-miktarina bagli olarak filmlerin yiizey morfolojisi ve ortalama tane biiyiikliigii, degistigi
belirlendi. Ancak tiim filmlerin, yogun paketlenmis, bosluk, catlak ve igne deligi icermeyen
bir yapida oldugu goriildii. Kiiresel sekillenimli ve irili-ufakli tane dagilimina sahip filmlerin
tane biiyiikliiklerinin beklendigi gibi, Se-kontrasyonu arttikga azaldigi gorildii. Se-
konsantrasyonu ile tane biiylikliigli arasindaki ters oranti, Se-konsantrasyon farkinin daha
biiyiik oldugu CST-20 ve CST-30 o6rnekleri kiyaslandiginda daha acik bir sekilde
goriilmektedir. Bunlarin yaninda Se- katkisinin artmasi ile tanelerin kiiciilerek film

ylizeyinde daha homojen bir dagilim sergiledigi de goriildii.
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Sekil 80. a) CST-20 b) CST-25 c¢) CST-30 orneklerinin SEM goriintiileri

3.5.3. Optik Olciimler

CdSexTeix ara katmanina sahip hiicrelerin iiretiminde kullanilan CST-20, CST-25 ve
CST-3 orneklerine ait (ahv)>-(hv) egrileri, Sekil 81°de gosterilmektedir. Bu egrilerden
yararlanarak hesaplanan bant aralig1 degerleri Tablo 9’da verilmektedir. Tablodan goriildiigii
tizere, egilme etkisinden dolayi, bant araligi degerleri 1,4 eV civarinda elde edildi.
Orneklerdeki farkli Se- konsantrasyonlarindan bagimsiz olarak, hesaplanan bu degerlerin
CdTe’nin (1,48 eV) bant aralifindan oldukc¢a diisiik oldugu goriilmektedir. CST-20
orneginde 1,41 eV bant araligi hesaplanirken, CST-25 6rneginde 1,40 eV ‘ye diismiis;
ancak CST-30 orneginde tekrar artmaya basladi. Bu durum, uygulanan deneysel kosullarda
elde edilebilecek minimum bant araliginin CST-25 0Ornegi ile saglandigini ortaya
koymaktadir. Buna gore, CdSexTei-x ara katmaninin kullanildig: fotovoltaik uygulamalarda,

en uygun alagim tabakasinin CST-25 olacaginm1 gostermektedir.
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Sekil 81. Aygit yapiminda kullanilan CdSexTeix ara-katmanlarinin (ohv)>-(hv)
grafikleri

Tablo 9. Hiicre yapisinda kullanilan CdSexTeix alasgimlarin bant araligi

degerleri
Numune Bant Arahigi Degeri (eV)
CST-20 1,41
CST-25 1,40
CST-30 1,42

3.6. CdSexTe1x/CdTe Sogurma-Katmanh Giines Hiicrelerinin Karakterizasyonu

CdS/(CST-20)/CdTe, CdS/(CST-25)/CdTe ve CdS/(CST-30)/CdTe yapilarina sahip
tic farkli tipte giines hiicresi iiretildi. CST ara katmaninin kalinligi (~100nm) ve CdTe
kalmhg (4,5-5 um) olarak sabit tutuldu. Uretilen giines hiicrelerinden elde edilen akim
yogunlugu-voltaj (J-V) degisim egrileri, Sekil 82°de gosterilmektedir. Tablo 10°da, J-V
egrileri kullanilarak belirlenen hiicre parametreleri yer almaktadir. Tablodan goriildiigii
tizere, CdS/(CST-20)/CdTe, CdS/(CST-25)/CdTe ve CdS/(CST-30)/CdTe yapisinda
tiretilen hiicrelerin verimleri sirastyla % 9,59; % 11,69 ve % 10,13'tiir. Tablo incelendiginde,

hiicrelerin Voc degerlerinin 0,68 V ile 0,73 V arasinda degistigi goriilmektedir. Bu durum,
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alan destekli tastyict toplanmasinin nispeten zayif oldugunu gostermektedir. Ayrica sogurma
katmani yapisindaki (CdSexTei-x/CdTe) alasim tabakalarinin daha diisiik bant araligina sahip
olmasindan dolay1, Voc'nin azalmasi beklenen bir durumdur. Bu durum, tezin birinci
kisminda iiretilen standart CdS/CdTe giines hiicreleri (Voc = 0,75 V) ile asamal1 alagim
yapisina sahip sogurucular arasindaki Voc farkini da agiklamaktadir (Geisthardt vd., 2015;
Lingg vd., 2018). Giines hiicrelerinin parametreleri incelendiginde tiim aygitlarin Jsc
degerlerinin 26 mA/cm?’nin iistinde oldugu belirlendi. Asamali alasim yapisina sahip
CdSexTei1—~ ince filmleri, egilme etkisi nedeniyle ara-ylizeyin 6n bolgesindeki sogurma
tabakasinin bant araligini1 azaltmaktdir. Ara-bolgedeki CdSexTei—~x alasiminin (Eg ~1,4 eV)
CdTe’den daha diisiik bant araligina sahip olmasindan dolayi, gelen fotonlarin sogurulma
oran1 artmakta ve bunun sonucunda daha diisiik enerjili fotonlar serbest tasiyicilarin
tiretimine katkida bulunarak foto-akimin artmasina neden olmaktadir.

Bu aygitlar arasinda CdS/CST-25/CdTe yapisindaki giines hiicresi; Voc = 0,73V degeri
ve Jsc = 28,6 mA/cm? degeri ile en iyi hiicre verimine (n=%11,69) sahiptir. Bu hiicredeki en
yiiksek Jsc degeri, CST-25 alasiminin minimum bant araligina (Eg=1,40 eV) sahip olmasi1 ve
farkli konsantrasyonlara sahip asamal1 alasim yapis1 nedeniyle beklenen bir durumdur. CST-
25/CdTe ornegindeki en yiiksek Voc degeri, diger 6rneklere kiyasla daha biiyiik diiz bant (flat
band) potansiyeli degerine atfedilebilir (Kathalingam vd., 2010).

CST-25 numunesinden maksimum verim elde edilirken; CST-30 6rneginde ise aygit
veriminde diisiis gbzlendi. Bunun sebebi, CdSeTe alasiminin artan bant araligindan dolay1,

akim toplanmasinin indirgenmesinden kaynaklanmaktadir.
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Tablo 10. CdSexTei-x ara-katmanina sahip aygitlarin hiicre parametre degerleri

Numune Voc (V) Jse (mA/cm?) FF Verim (%)
CST-20/CdTe 0,71 26,90 0,50 9,59
CST-25/CdTe 0,73 28,60 0,56 11,69
CST-30/CdTe 0,68 26,60 0,56 10,13

Ug farkli tipte iiretilen CdSeTe/CdTe aygit yapilarma ait EQE verileri, Sek.83’de
gosterilmektedir. EQE verileri incelendiginde, CST-20/CdTe ve CST-30/CdTe 6rneklerinin
700 nm’nin altindaki spektral tepkisi olduk¢a benzer bir davranis sergilerken; CST-25/CdTe
orneginin spektral tepkisi 330 nm’ye kadar uzanmaktadir. CST-25/CdTe aygitinin kisa dalga
boyu yanitinin iyilesmesi, giines hiicresinin liretimi esnasinda uygulanan 1s1l islemler sonucu
olusan alasimlanmalar nedeniyle, CdS'nin etkin kalinli§inin azalmasindan dolay: oldugu
sOylenebilir. 700 nm’nin iizerindeki bolgede ise, aygit yapisindaki CdSeTe alagimlarinin
varligindan dolayr 930 nm’ye kadar ulasan spektral tepki goriildii. Bu durum, aygit
yapisindaki CdSeTe katmanlarinin 930 nm dalga boyuna kadar gelen 15181 sogurdugunu
gostermektedir. Bu, CdTe’ye (Eg~830 nm) kiyasla alasimlarin daha diisiik yasak enerjiye
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(Eg > 830 nm) sahip olmalarindan dolay1 beklenen bir durumdur. Ancak EQE egrilerinin
uzun dalga boyu bolgesinde, CdSeTe alasimlarindaki farkliliklar (asamali alasim oranlari,
optik bant araligi, vs.) daha agik bir sekilde goriilmektedir. Buna gore, 6zellikle 830 nm’den
daha uzun bolge dikkate alindiginda, en diisiik bant araligina sahip CST-25 6rneginin en iyi
tepkiyi gosterdigi gozlendi. CST-25 Orneginin uzun dalga boyu yaniti, CST-20/CdTe
aygitinin bant kenarmin otesine uzanmaktadir. Bu durum, agikca p-n eklemine yakininda
CdSeTe alasiminin en diisiik bant araligina sahip oldugunu gostermektedir. Bu alasim
tabakasi, daha uzun dalga boylu 15181n sogurularak elektron-delik ciftleri iiretimine katki
saglamaktadir.

Farkli CdSexTeix alasimlarina sahip aygitlarin performansindaki degisiklik, sadece
alagimlarin optik bant aralif1 ve tasiyicilarin transfer ozelliklerine (tasiyic1 mobilitesi, vs.)
bagli degildir. Diisiik Se-oranina sahip CdSexTei-x alasimlarinin 6rgii parametresi, CdTe nin
orgili parameteresine daha yakin oldugu ve tavlamadan sonra ara yiizey (CdTe/CdSexTeix)
kusurlarinin indirgendigi tahmin edilmektedir. Alagim katman1 ve CdTe katmani arasindaki
azalan kusurlar, tagiyicinin ayrilmasini ve toplama verimliligini optimize etmektedir. Bu
nedenle, diisiik Se-konsantrasyonuna sahip bir CdSeTe alasimi kullanilmasi, aygit
performansim ylikseltecektir. Aksine, yiiksek Se-katkisina sahip CdSexTeix tabakasi ile
CdTe filmleri arasindaki biiyiik 6rgii uyusmazligindan dolayi, tasiyici toplama verimliligi ve
aygit performansini azalacaktir (Wen vd., 2017).

Artan CdSexTe1-x/CdTe ara yilizey rekombinasyonu, malzeme kristalligi degistikce
mininum bant araligindaki performansi potansiyel olarak azaltabilir. Ancak CdSexTeix
alasitmmin bant araligt en aza indirilirken kiibik yapinin korunmasi, performans
iyilestirmesinin siirdiiriilmesi i¢in kritik bir oneme sahiptir (Swanson vd., 2017). Bu
kapsamda iiretilen Ornekler arasinda en yiiksek performansa sahip CST-25/CdTe aygiti
incelendiginde CST-25 Orneginde kiibik yapmin korundugu XRD spektrumlar ile
gosterilmistir. Eger CdTe'nin oniine CdSexTe1-x yerine CdSe ince filmi konulsaydi, fotoaktif
olmayan hekzagonal CdTei-ySey'in olusma olasilig1 artacaktir. Bu durum, Jsc kaybina neden
olacaktir. Sonu¢ olarak, hassas bir bant aralig1 gradyani, aygita yiiksek miktarlarda Se
eklenmesiyle ayarlanabilir. Bu, bitmis cihazda daha kalin bir fotoaktif diisiik bant aralikli
CdSexTei-x katmani ile sonuglanir. CdSexTei-x'ten maksimum J kazanci i¢in, CdSe katmani
yerine bir CdSexTeix katmaninin yerlestirilmesinin gerekli oldugu sonucuna varilabilir

(Lingg vd., 2019).
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Sekil 83. CdSexTei1x/CdTe sogurma-katmanli giines hiicrelerinin EQE egrileri



4. SONUCLAR

Bu tez galigmasi iki ana kisimdan olusmaktadir. Birinci kisimda Se-katkili pencere
katmanlarinin aygit performansina etkisini incelendi. Bu kapsamda ilk olarak cam altliklar
tizerine CdS/CdSe iki-tabakal1 yapisini elde etmek icin, CBD ile CdS (~50 nm) ve ardindan
termal buharlastirma yontemiyle CdSe (~50 nm) ince filmleri kaplandi. Klorlama isleminin
ince filmlerin 6zellikleri lizerine etkisini arastirmak i¢in 6rneklerin bazilarina 1slak kimyasal
yontem ile CdCl2 islemi uygulandi. Daha sonra CdClz islemi uygulanan ve uygulanmayan
tiim orneklere hava atmosferinde, 400°C’de 1, 5 ve 10 dakika boyunca 1s1l islem uygulandi.
Bunlarin yaninda kontrol ornekleri olarak, cam altliklar iizerine CdS (~100 nm) ve CdSe
(~100 nm) ince filmleri de iiretildi. CdClz2 islemi uygulanan ve uygulanmayan seklinde
tiretilen kontrol ornekleri, hava atmosferinde 400°C’de 10 dakika boyunca tavlandi. Uretilen
tiim Orneklerin yapisal ve optik ozellikleri ayrintili olarak incelendi. Hiicre yapisinda bulunan
tabakalar arasinda olusan difiizyon, alasimlanma vs. gibi fiziksel siirecleri daha detayl1 olarak
inceleyebilmek i¢in, ‘cam althk/pencere katmani/CdTe’ katmanli yapilari iiretildi. Bu
katmanl1 yapilar tiretebilmek icin, yukarida ifade edildigi gibi, ilk olarak cam altliklar {izerine
CdS/CdSe, CdS ve CdSe ince filmleri iiretildi. Daha sonra, pencere katmani ve CdTe arasina
uygulanan klorlama isleminin katmanli yap1 iizerindeki etkisini inceleyebilmek icin, iiretilen
ince filmlerin bir kismina CdClz islemi uygulandi. Ardindan iretilen Orneklere, hava
atmosferinde, 400°C’de 10 dakika siireyle 6n-1s1l islem uygulandi. On-1s1l islem adimidan
sonra Orneklere termal buhrlagtirma yontemi kullanilarak ince bir CdTe (~150 nm) tabakasi
kaplandi. CdTe kaplanan tiim orneklere, hava atmosferinde, 400°C’de 10 dakika boyunca son
bir tavlama islemi uygulandi. Uretilen bu katmanli yapilarin ozellikleri ayrintili olarak
incelendikten sonra, giines hiicrelerinin iiretimi gerceklestirildi. Giines hiicrelerinin iiretimi
icin, ilk olarak F:SnO2 kapli cam altliklar iizerine CdS/CdSe, CdS ve CdSe pencere katmanlari
biiyiitiildii ve ardindan hava atmosferinde, 400°C’de 10 dakika boyunca o©n-1sil islem
uygulandi. Daha sonra CSS yontemi kullanilarak 4,5-5 pm kalinliginda CdTe-sogurma
katmanlar1 kapland1 ve standart bir adim olarak CdCl2 varliginda hava atmosferinde, 400°C’de
30 dakika boyunca tavlandi. Elde edilen katmanli yapilar, yiizeyde olusan kirlilikleri ortadan
kaldirmak icin Br+Metanol ¢ozeltisinde daglandi. Son olarak aygit yapisini tamamlamak i¢in

elektron demeti buharlastirma yontemi kullanilarak Cu/Au geri kontaklar1 kaplandi ve
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ardindan azot ortaminda 20 dakika boyunca son tavlama islemi gerceklestirildi. Giines
hiicrelerinin performansi, J-V ve EQE olciimleri ile incelendi.

1, 5 ve 10 dk. tavlanan CdS/CdSe ince filmlerinin XRD spektrumlar1 incelendiginde,
CdS ve CdSe tabakalar1 arasinda herhangi bir alasimlanma olusmadigi belirlendi. Tavlama
stiresinden bagimsiz olarak, faz ayrismasinin meydana geldigi, baska bir ifadeyle kiibik CdS
ve kiibik CdSe fazlarinin olustugu goriildii. Bununla birlikte, tavlama siiresinin 1 dakikadan
10 dakikaya artmasiyla birlikte, kristalik Ozelliklerin iyilestigi gozlendi. CdClz islemi
uygulanan oOrnekler incelendiginde, 1 ve 5 dk. tavlanan oOrneklerde, CdCl> islemi
uygulanmayan Orneklerde oldugu gibi, kiibik CdS ve CdSe fazlarinin olustugu belirlendi.
CdS/CdSe/CdCl: ornegi 10 dk. tavlandiginda ise, kristalik 6zelliklerinin tamamen degistigi
gozlendi. Ornegin XRD spektrumu incelendiginde, CdSSe alasimmin olustugu ve kristal
yapisinin kiibik fazdan hekzagonal faza doniistiigii belirlendi. Bu sonuclara dayanarak,
CdCl> varliginda 10 dk. tavlama siiresinin CdS/CdSe Orneklerinin kristal yapisinin
degismesi ic¢in yeterli oldugu goriildi. 10 dk. tavlanan CdS/CdSe orneginin FE-SEM
goriintiisii incelendiginde, 100-120 nm arasinda degisen kiiresel tanelerden olustugu,
homojen bir tane dagilimina sahip oldugu, ancak bazi bolgelerde bosluklar oldugu tespit
edildi. CdS/CdSe ince filmlerine CdCl2 islemi uygulanmasinin, filmin morfolojisini nemli
Olciide etkiledigi goriildii. CdCl2 isleminden sonra, tanelerin eridigi ve kii¢iik kristalitlerin
daha biiyiik olanlarla birleserek yeniden kristalize oldugu ve tane boyutunun 100-200 nm
araligina yiikseldigi belirlendi. Optik ol¢iimleri, 10 dk. tavlanan CdS/CdSe 6rneginde CdS
(~500 nm) ve CdSe (~700 nm)’ye ait iki sogurma kenarinin oldugunu, dolayisiyla faz
ayrismasinin meydana geldigini gosterdi. CdS/CdSe/CdClz orneginde ~605 nm civarinda
tek bir sogurma kenarinin oldugu, bu sogurma kenarinin CdSSe alasimina karsilik geldigi
tespit edildi. Optik Ol¢iimler ile elde edilen sonuglarin, XRD verileri ile uyumlu oldugu
gorildii.

Aygit yapilarinda kullanilan CdS/CdSe, CdS ve CdSe pencere katmanlarina CdCl2
islemi uygulandiktan sonra (CdS/CdSe)/CdTe, CdS/CdTe ve CdSe/CdTe katmanli
yapilarindaki tabakalar-aras1 difiizyon iizerindeki etkisi arastirildi. Bu 6rneklerde standart
yaklasimdan farkli olarak, CdTe biriktirilmeden Once yalnizca pencere katmanlarina
(CdS/CdSe, CdS ve CdSe) CdCl: varliginda 6n-1s1l islem uygulandi. Ornekler 0,7° ve 3°'lik
sabit gelis acilarinda aliman XRD spektrumlart kullanilarak karakterize edildi. XRD

spektrumlarinda, omuzlu genis ve/veya ikili pikler goriildiigi icin, spektrumdaki bazi
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bolgelere ters-evrisim islemi uygulandi. Katmanli yapilarin incelenmesi, ters-evrisim islemi
sonuclar1 hesaba katilarak yapildi.

CdClz> islemi uygulanmayan CdS/CdTe katmanli yapisinin XRD spektrumlari
incelendiginde tabakalar-arasi difiizyonun meydana geldigi ve ara yiizeye yakin bolgede
alagimlanmanin olustugu goriildii. 0,7°’deki XRD spektrumunda CdSTe alasimlarindaki S
konsantrasyonunun %12 civarinda oldugu goriildii. Bu degerin S'nin CdTe'deki maksimum
cOziiniirlik sinira yakin oldugu belirlendi. 3°°de Olciilen spektrumda ise alasimdaki S
konsantrasyonunun %4 civarinda oldugu tespit edildi. CdCl2 islemi uygulanan CdS/CdTe
orneginde ise tabakalar-arasi diifiizyonun Onemli Olciide azaldigi goriildii. 0,7°°de S
miktarinin %8’e ve 3°°de dl¢iilen spektrumda ise %3’ e kadar diistiigii belirlendi. CdSe/CdTe
katmanl1 yapilar1 incelendiginde, benzer sonuglar elde edildi. CdSe-CdTe orneklerinde
0,7°°de Se miktar1 %25-80 arasinda degisirken; 3°’deki spektrumda %8-40 arasinda
degistigi gorildi. Bu durum, CdSe/CdTe oOrneklerinde farkli alasim kompozisyonlarina
sahip asamal1 (graded) bir yapinin olustugunu gostermektedir. CdCl2 6n-islemi uygulanan
CdSe/CdTe orneginde ise alasimlanma oraninin azaldigi belirlendi. 0,7°°de CdSexTei-x
alagimindaki Se-atomik oranininin (x-degeri) yaklasik olarak 0,2 civarindayken, 3°’deki
spektrumda 0,15 civarinda oldugu gériildii. Bununla birlikte tiim durumlar i¢in, tabakalar-
arasi difiizyonun ve alasimlanmanin CdS/CdTe etkilesiminden daha belirgin oldugu tespit
edildi.

CdS/CdSe iki-tabakal1 yapisi tizerine CdTe ince filminin kaplandigi CdS/CdSe/CdTe
orneginin 0,7°’de Olgillen XRD spektrumu incelendiginde, kiibik yapida kristallesen
CdSexTeix (x~ 0,11) ve CdSeyTeiy (y~0,66) alasimlarinin ve CdxTeOy fazinin olustugu
belirlendi. Bunun yaninda ayni spektrumda yaklasik %5 S-atomik oranina sahip CdSxSei-x
alasimi olusurken, ekstra kiibik CdS fazininda olustugu goriildii. 0,7°°de Olgiilen
CdS/CdSe/CdCl2/CdTe ornegi incelendiginde ise spektrumdaki faz dagiliminin belirgin bir
sekilde degistigi goriildii. Spektrumdaki pikler indislendiginde, hekzagonal yapida
kristallesen CdSxSeix (x~0,34) alasiminin ve CdSe fazinin olustugu belirlendi. Bunlarin
yaninda ayni spektrumda hekzagonal CdTe:Sei-; (z~0,22) alasgiminin olustugu da goriildii.
Gelis acisinin 3°’ye artmasiyla, orneklerin 0,7° gelis acisindaki spektruma benzer verilere
sahip oldugu goriildii. Bununla birlikte, 0,7°’ye kiyasla pik pozisyonlarinda kayma ve
kristallenmede iyilesme oldugu da gozlendi. 3°’de CdS/CdSe/CdTe 6rneginin ters-evrisim
sonuglart incelendiginde kiibik yapida kristallesen CdSexTeix (x~0,18) ve CdTexSeix

(x~0,06) alagimlarinin olustugu goriildii. Yine aym spektrumda yaklasik %12 S iceren ve



145

kiibik yapida kristallesen CdSxSei-x alagiminin olustugu belirlendi. CdS/CdSe/CdCl2/CdTe
orneginin 3°’de dl¢iilen spektrumu incelendiginde, CdCl2 islemi uygulanmayan 6rnege gore,
verilerin belirgin bir sekilde degistigi goriildii. Spektrum indislendiginde, hekzagonal
CdSe’nin ve % 33 S-oranina sahip hekzagonal CdSxSeix alagimlarinin olustugu tespit
edildi. Ayrica ayni1 spektrumda hekzagonal CdSe.Si-z (z~0,21) alasimimin ve hekzagonal
CdTexSeix (x~0,22) alasiminin olustugu tespit edildi.

Bu bulgular, yiiksek verimli giines pili yapilarinda (CdS,CdSe)/CdTe ara yiizey
difiizyonunu kontrol etmek i¢in olduk¢a 6nemlidir. Ciinkii bu aygitlarda CdSeTe katmaninin
kalinligimi ve kompozisyonun kontrol etmek kritik bir konudur ve giines pili performansini
biiyiik Olciide etkilemektedir. Elde edilen sonuglar, CdCl> 6n-isleminin p-tipi ve n-tipi
katmanlar arasindaki alasimlanmay1 etkili bir sekilde ayarlamak igin bir ara¢ olarak
kullanilabilecegini gostermektedir.

Uretilen CdSe(100nm)/CdTe, CdS(100nm)/CdTe ve CdS(50nm)/CdSe(50nm)/CdTe
katmanli-yapilarina sahip giines hiicrelerinde sirasiyla %8,39; %10,12 ve %11,47 verim
degerleri elde edildi. Bu verim degerleri géz oniine alindiginda en yiiksek hiicre verimi
CdS/CdSe pencere katmanina sahip hiicrede kaydedildi. EQE olctimleri, CdS pencere
katmanmin kisa dalga boyu tepkisini iyilestirdigini gosterdi. Ayrica CdSe ile CdTe
arasindaki CdSexTeix alagimi olusumunun, hiicrenin uzun dalga boyu tepkisini
iyilestirdigini ve bunun sonucunda da Jsc degerlerinin arttifi belirlendi. Sonug¢ olarak,
CdS/CdSe iki-tabakal1 pencere katmaninin aygitin hem kisa dalga boyu hem de uzun dalga
boyu bolgesinde yiiksek spektral tepkiye sahip olmasindan dolayi, bu hiicrede en yiiksek Jsc
degerine (27,1 mA/cm?) ulagildi. CdS, CdSe ve CdS/CdSe pencere katmanlari iizerine CdTe
kaplanmadan 6nce CdCl: islemi uygulanan orneklerde, hiicrelerin verim degerlerinde ciddi
bir azalma oldugu gozlendi. Bu durumun pencere katmanlarina CdClz islemi uygulandiktan
sonra kristallenme oldugu ve bunun sonucunda da ara-yiizey etkilerinin pasif (inaktif) hale
gelmesinden kaynaklandig1 sdylenebiliir.

Tez c¢alismasmmin ikinci kisminda Se-katkili sogurma katmanlarinin hiicre
parametrelerine etkisini incelemek icin, farkli stokiyometrilerdeki CdSexTe1-x alagimlarinin
ozellikleri ile ara-bolgede (pencere katmani ve sogurma katmani arasinda) yaklasik olarak
optimum bant aralikli CdSexTei1«x alasimlarinin hiicre performansina etkisi incelendi. Bu
kapsamda, ilk olarak farkli kompozisyonlara sahip CdSexTeix alasimlarini iiretmek icin,
belirlenen nominal oranlarda (x=0-1 arasinda) CdSe ve CdTe tozlar1 homojen bir sekilde

karistirildi. Daha sonra SLG altliklar iizerine termal buharlastirma yontemiyle 250°C altlik
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sicakliginda CdSexTe1-x ince filmleri biiyiitiildii. Uretilen CdSexTe1-x 6rneklerinin yapisal ve
optik Ozellikleri ayrmtili olarak incelendi. Karakterizasyon sonuglar1 degerlendirildikten
sonra, yaklasik olarak optimum bant araligina sahip CdSexTeix ara-katmanina sahip giines
hiicrelerinin tiretimi gerceklestirildi. Giines hiicrelerinin iiretimi icin, ilk olarak F:SnO:2 kaph
cam altliklar tizerine CBD yontemiyle CdS (~50 nm) pencere katmanlar: biiyiitiildii. Daha
sonra termal buharlagtirma yontemi kullanilarak ~100 kalinliginda CdSexTeix ara-
katmanlar1 kaplandi. Daha sonra CSS yontemiyle 4,5-5 um kalinliginda CdTe filmleri
kapland1 ve standart bir siire¢ olarak CdCl. varliginda hava atmosferinde, 400°C’de 60
dakika boyunca tavlandi. Son ¢ikan katmanli yapilara Br+Metanol ¢ozeltisinde daglama
islemi uygulandiktan sonra; elektron demeti buharlastirma yontemi ile Cu/Au geri kontaklar1
kapland1 ve ardindan azot ortaminda 20 dakika 1s1l islem gerceklestirildi. Giines hiicrelerinin
performaslari, J-V ve EQE o6l¢iimleri ile incelendi.

Farkli kompozisyonlara sahip CdSexTeix alasimlarinin XRD spektrumlari
incelendiginde, Se iceren CdSexTei-x filmlerinin kiibik yapida kristallestigi, ancak %30’un
tizerinde ise Uretilen filmlerin karisik (kiibik+hekzagonal) fazda kristallestigi tespit edildi.
CdSexTeix filmlerine ait SEM goriintiilerinde, orneklerin tane biiyiikliiklerinin homojen
olmadigi, ancak olduk¢a kompakt bir tane yapisinin olustugu goriildii. Bunun yaninda,
alasimlardaki Se—miktar1 arttikca, tane biiyiikliiklerinin azaldig1 belirlendi. Optik dl¢timler
ile alasimlardaki Se-konsantrasyonu ile bant araliginin degisimi incelendi. Bunun sonucunda
CST-20 ornegi icin en kiiciik bant araligi (Eg = 1,41 eV) elde edildi. Sonuglarin
degerlendirilmesinden sonra, yaklasik olarak optimum bant aralikli CdSexTei1x (CST-20,
CST-25 ve CST-30) ince filmleri iiretildi. Bu alasimlardaki Se-konsantrasyonunun film
boyunca degisimini analiz etmek i¢in GI-XRD ol¢timleri alindi. GI-XRD sonuglarina gore,
her li¢ ornekte de farkli Se konsantrasyonlarina sahip alasim tabakalarinin (yani agamali
alasim yapis1) olustugu belirlendi. Ayn1 zamanda, CST-20 6rneginden CST-30 Ornegine
dogru, alasimlardaki Se-miktarinin arttig1 goriildii. Bu optimum alagim tabakalarinin optik
sonuclarina gore, en diisiik bant araligi CST-25 (1,40 eV) orneginde elde edildi. CST-20,
CST-25 ve CST-30 ara-tabakalarina sahip giines hiicreleri iiretildi. Hiicrelerin J-V egrileri
incelendiginde, CdS/(CST-20)/CdTe, CdS/(CST-25)/CdTe ve CdS/(CST-30)/CdTe
konfigiirasyonlarindaki aygitlar i¢in verim degerleri sirastyla %9,59; % 11,69 ve %10,13
olarak hesaplandi. Bu verim degerleri goz oniine alindiginda, egilme etkisinden dolay1
minimum bant araligina sahip olan CST-25 hiicresinde, en yiiksek Voc (0,73 V), Jsc (28,6

mA/cm?) ve n (%11,69) degerleri elde edildi. Elde edilen hiicrelerin parametreleri
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incelendiginde, Ozellikle CdSexTei-x ara-tabakalarina sahip giines hiicrelerinde artan yiik
tastyict iretiminden dolayi, Jsc degerlerinin iyilestigi gozlemlendi. EQE verileri
incelendiginde, kisa dalga boyu bolgesinde CST-20/CdTe ve CST-30/CdTe ornekleri benzer
davranis gosterirken, CST-25/CdTe 6rneginin spektral tepkisinin 330 nm’ye kadar uzandigi
goriildii. Bu durumun hiicrenin iiretimi esnasinda uygulanan 1s1l prosediirlerden dolay1,
CdS’nin aktif kalinliginin azalmasindan kaynaklandig1 sdylenebilir. Hiicrelerin uzun dalga
boyu bolgesindeki EQE verileri incelendiginde, CdSeTe ara-tabakasinin varligindan dolay1
spektral tepkinin iyilestigi ve en iyi Ornekte spekral tepkinin 930 nm’ye kadar arttig
gozlemlendi. Burada minimum bant araligina sahip CST-25 ara-katmanli 6rnegin, en yiiksek
spektral tepkiye sahip oldugu ortaya cikti. CST-25/CdTe aygitinin hem kisa hem de uzun
dalga boyu bolgesindeki yiiksek spektral tepkisi foto-akimin iyilesmesine katkida bulunarak,
en yiiksek Jsc degerinin (28,6 mA/cm?) elde edilmesini sagladi.

Tez calismasinin birinci kisminda {iiretilen hiicreler arasinda en iyi performansi
gosteren CdS/CdSe pencere katmanli hiicresi, Voc=0,77 V; Jsc= 27,10 mA/cm? ve n=11,47
; ikinci kisimda iiretilen ornekler arasinda en iyi performansi gosteren CST-25/CdTe hiicresi
ise Voc=0,73 V; Jsc= 28,60 mA/cm? ve n=11,69 parametre degerlerine sahiptir. Bu iki
hiicrenin parametreleri karsilastirildiginda, hiicre yapisindaki CdS ile CdTe tabakalar1
arasinda, CdSe yerine optimum bant aralikli bir CdSexTeix alasimi kullanmanin Voc
degerinin diismesine neden oldugu goriildii. Bu durum, alan-destekli tasiyici toplanmasinin
CST-25/CdTe hiicresinde daha zayif oldugunu gostermektedir. Jsc degerleri incelendiginde
ise, CdSexTe1-x alasiminin daha uzun dalga boylarinda foto-iiretime katkida bulunmasindan
dolay1; CdS/CST-25/CdTe hiicresi, CdS/CdSe/CdTe hiicresinden daha yiiksek bir Jsc
degerine sahiptir. Hiicre verimleri karsilastirildiginda, CdS/CST-25/CdTe hiicresi,
CdS/CdSe/CdTe hiicresine kiyasla daha yiiksek verime sahiptir. Bu durum, hiicre yapisinda
CdS ile CdTe tabakalar1 arasinda CdSe yerine optimum bant araligina sahip bir CdSexTei1-x
alagimi kullanmanin daha uygun oldugunu gostermektedir. Bunun sebebi CdSe yerine
CdSexTeix alasimi kullanildi§i zaman; tabakalar-arasinda nispeten daha kontrollii bir
difiizyon ve alasimlanma siirecinin olusmasidir. Bunun yaninda CdTe ile arasindaki orgii

uyusmazligi da azalarak heteroeklem kalitesi artmaktadir



5. ONERILER

Bu tez caligmas1 kapsaminda, Se-katkisiyla pencere ve sogurma katmanlarinin
ozelliklerinin iyilestirilerek, hiicre veriminin arttirlmasi amaglandi. Pencere katmanlari
olarak kullanilan CdS/CdSe iki-tabakal1 yapilarinin 6zellikleri, belirli bir tavlama atmosferi
ve sicaklikta, tavlama siiresi ve CdClz islemine bagli olarak incelendi. Bu kapsamda tavlama
stiresi 1-10 dk. arasinda smirh tutuldu. Optimizasyon parametrelerini genisleterek, daha
yiiksek kaliteli filmler elde etmek icin, daha yiiksek tavlama siirelerinde (>10 dk.) 1s1l islem
uygulanarak, filmlerin karakteristigi tizerindeki etkisi belirlenebilir. Bunun yaninda, hava
atmosferi ve 400°C sabit tavlama sicakliginin yerine N, Ar ya da Ar+O: gibi farkli tavlama
atmosferleri ile 100°C ile 500°C arasindaki farkli sicakliklar denenerek, kristal yapisi,
alasimlanma, bant aralig1 vs. gibi aygit performansina dogrudan etki eden parametreler
optimize edilebilir. Bunlarin yaninda CdS/CdSe tabakasinin kalinli§1 bu calismada sabit
tutuldu. CdS/CdSe ikili yapisinda CdS ve CdSe’nin farkli kalinliklar kullanilarak, hiicre
parametrelerine etkisi incelenebilir. Ayrica filmlerin kristal yapisini iyilestirmek icin
uygulanan klorlama isleminde CdCl2 yerine MgCl> kulanilarak, alternatif bir klorlama
isleminin film yapis1 ve hiicre performansi tizerindeki etkisi incelenebilir. CdS/CdSe pencere
katmaninin aygit yapisinda tampon (buffer) tabakasi ve yiiksek direcli saydam (HRT)
tabakalar kullanilarak, hiicre verimleri daha yiiksek degerlere arttirilabilir.

Se-katkil1 sogurma tabakalarmin aygit performansina etkisini incelemek i¢in termal
buharlastirma yontemi kullanilarak farkli kompozisyonlara sahip CdSei-xTex alasgimlari
tiretildi ve yaklasik olarak optimum bant araligina sahip olan alasimlar belirlendi. Bu
alagimlarin fotovoltaik uygulamasi, pencere katmani ve CdTe tabakasi arasinda ara-
sogurma tabaka olarak gerceklestirildi. Ancak bu ara-tabakanin kalinligir (~100 nm) sabit
tutuldu. Aygit yapisinda sogurma katmaninin toplam kalinlig1 (CdTe+ CdSeixTex alagimi)
sabit tutularak, farkli kalinliklara sahip CdSeixTex ara-tabakalarinin aygit performansi
tizerindeki etkisi incelenebilir. Bunun yaninda sadece optimum yakin bant araligina sahip
alasim tabakalarindan ziyade, x=0-0,6 arasindaki kompozisyonlara sahip alagimlarin
fotovoltaik performans: incelenebilir. Ayrica klorlama adiminin bilinen iyilestirici
etkilerinden faydalanmak i¢in CdSeixTex tabakasinin tizerine CdCl> islemi uygulandiktan
sonra CdTe tabakasi kaplanarak, hiicre verimine etkisi belirlenebilir. Dahasi, CdSei-xTex

alagimlarinin tretildigi termal buharlastirma yoOnteminden bagka, iiretim yOntemleri
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denenerek (0rnegin CSS, elektron demeti buharlastirma, vs.), CdSeixTex/CdTe ara-yiizey
etkileri incelenebilir. Ara-yiizey etkilerini optimize etmek i¢in, en uygun tavlama
parametreleri (atmosfer, siire, sicaklik, basing, vs.) belirlenebilir ve fotovoltaik uygulamalari

gerceklestirilebilir.
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[lkokulu Bakirkéy Ibni Sina ilkégretim okulunda, ortaokulu Sultangazi Hiiseyin
Ersu ilkogretim okulunda ve lise 0grenimini Gaziosmanpasa Vefa Poyraz lisesinde
tamamladi. 2006 yilinda Karadeniz Teknik Universitesi Fen Fakiiltesi Fizik
Boliimii’'nde basladig1 lisans o6grenimini 2011 yilinda tamamladi. 2011-2012 yillar
arasinda yedek subay olarak askerlik gorevini yerine getirdi. 2012 yilinda KTU Fen
Bilimleri Enstitiisii Fizik Anabilim Dalinda Yiiksek Lisans 6grenimine basladi. 2014
yilinda yiiksek lisans 0grenimini tamamlayarak mezun oldu. 2015 yilinin giiz déneminde
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Bu tez caligmasinda “SCI-Expanded” kapsaminda taranan dergilerde 2 adet arastirma
makalesi yayinlanmistir. Yayinlanan bu makaleler,
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