T.C.
BATMAN UNIVERSITESI
LiSANSUSTU EGITIM ENSTITUSU

SPREY PiROLIiZ YONTEMIi KULLANILARAK TiO:
INCE FiLMININ URETIMIi VE METAL/TiO2/SI MIS YAPILARDA
UYGULANMASI
Mehmet Murat AKKUS
YUKSEK LiSANS TEZIi

Fizik Anabilim Dah

Haziran 2023
BATMAN
Her Hakki Sakhdir



TEZ KABUL VE ONAYI

Mehmet Murat AKKUS tarafindan hazirlanan “SPREY PIROLIZ YONTEMI
KULLANILARAK TiO; INCE FILMININ URETIMI VE METAL/TIO2/Si MIS
YAPILARDA UYGULANMASI” adli tez ¢alismast 15/06/2023 tarihinde asagidaki jliri
tarafindan oy birligi / oy ¢oklugu ile Batman Universitesi Lisansiistii Egitim Enstitiisii Fizik
Anabilim Dali’nda yiiksek lisans tezi olarak kabul edilmistir.

Jiiri Uyeleri imza

Baskan
Prof.Dr. Sezai ASUBAY

Damisman
Prof.Dr. Omer GULLU .

Uye
Dr.Ogr.Uyesi Murat SUNKUR .

Yukaridaki sonucu onaylarim.

LEE Miidiirii



TEZ BILDiRiMi

Bu tezdeki biitliin bilgilerin etik davranis ve akademik kurallar cergevesinde elde
edildigini ve tez yazim kurallarina uygun olarak hazirlanan bu ¢alismada bana ait olmayan her

tiirlii ifade ve bilginin kaynagina eksiksiz atif yapildigini bildiririm.

DECLARATION PAGE

I hereby declare that all information in this document has been obtained and presented
in accordance with academic rules and ethical conduct. | also declare that, as required by
these rules and conduct, | have fully cited and referenced all material and results that are not

original to this work.

Mehmet Murat AKKUS

Tarih: 15/06/2023



OZET

YUKSEK LiSANS TEZIi

SPREY PiROLiZ YONTEMi KULLANILARAK TiO2 iNCE FILMININ
URETIMIi VE METAL/TiO2/Si MIS YAPILARDA UYGULANMASI

Mehmet Murat AKKUS

Batman Universitesi Lisansiistii Egitim Enstitiisii
Fizik Anabilim Dal

Damisman: Prof. Dr. Omer GULLU
2023. 61 Sayfa

Jiiri
Damisman: Prof. Dr. Omer GULLU
Baskan: Prof.Dr. Sezai ASUBAY
Uye: Dr.Ogr.Uyesi Murat SUNKUR

Giintimiizde titanyum dioksit (TiO2), yapisal olarak beyaz toz halinde bulunan nano tanecikli
yapist ve ekonomik olmasi olagan istii fiziksel ve kimyasal 6zellikleri nedeniyle en fazla arastirma
yapilan metal oksit maddelerinden birisidir. Bu ¢alismalarda titanyum dioksitin ¢ok farkli kullanim
alanlarma sahip oldugu goriilmektedir. Gaz algilama, su aritma, elektrokromik cihazlar, fotovoltaik hiicre
vb. gibi ¢ok ¢esitli uygulama alanlar1 bulunmaktadir. Bu malzemeler, sol-jel, fiziksel buhar biiyiitme,
kimyasal buhar biyiitme ve elektrodepozisyon dahil olmak tizere farkli yontemlerle sentezlenebilir.

Bu tez c¢aligmasinda sprey piroliz yontemi kullanilmustir. TiO; ince tabakalar cam altliklar ve
inorganik yariiletken Si (silisyum) altlik iizerine kaplanmistir. Bu yontem, diisiik maliyetli ve kontrolii
kolay bir yontemdir. Altliklar kimyasal temizleme islemi yapildiktan sonra sprey piroliz teknigi ile 25 cm
yiikseklikten yatay eksende 3 saniye hareketle cam altlik kaplanmigtir. Kaplama islemi 80 °C’de sabit
sicaklikta tutularak yapilmistir. Si kristali iizerine ince katmanli tabaka olusturulduktan sonra, iist tarafina
Al metali fiziksel buharlastirma yontemi (PVD) ile buharlagtirildi. Bu ¢alisma sonucunda TiO: ince
tabakalarin yogun ve diizgiin oldugu saptanmustir. Cam altlik iizerine olusturulan TIO; ince katmanli
tabakanin morfolojik yapisi ve optik 6zellikleri arastirildi. Metal/TiO2/Si diyot araylizeyleri ve elektriksel
ozellikleri, karanlik ortamda akim-voltaj (I-V) ve kapasitans-voltaj (C-V) ol¢timleri ile arastirilmsgtir.

Anahtar kelimeler: Akim-voltaj, MIS diyot, Sprey piroliz, TiO;
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Today, titanium dioxide (TiO,) is one of the most researched metal oxide materials due to its
nanoparticle structure, which is structurally in the form of white powder, and its economic and
extraordinary physical and chemical properties. In these studies, it is seen that titanium dioxide has very
different usage areas. Gas detection, water treatment, electrochromic devices, photovoltaic cell, etc. It has
a wide variety of application areas such as These materials can be synthesized by different methods,
including sol-gel, physical vapor growth, chemical vapor growth and electrodeposition.

In this thesis, spray pyrolysis method was used. TiO2 thin films were coated on glass substrates
and inorganic semiconductor Si (silicon) substrate. This method is low cost and easy to control. After the
bases were chemically cleaned, the glass substrate was covered with the spray pyrolysis technique from a
height of 25 cm in a horizontal axis for 3 seconds. The coating process was carried out at a constant
temperature of 80 °C. After forming a thin layer on the Si crystal, Al metal was evaporated on the upper
side by physical evaporation method (PVD). As a result of this study, it was determined that the TiO2
thin films were dense and smooth. The morphological structure and optical properties of the TIO; thin-
layer film formed on the glass substrate were investigated. Metal/TiO2/Si diode interfaces and their
electrical properties were investigated by current-voltage (I-V) and capacitance-voltage (C-V)
measurements in dark environment.

Keywords: Current-voltage, MIS diode, Spray prolysis, TiO>



ONSOZ

Degerli Okuyucu,

Batman Universitesi Lisansiistii Egitim Enstitiisiinde Yiiksek lisans Tezi olarak
sunulmustur. Bu tez, derin bir arastirma ve biiyiik bir 6zveri ile ortaya konulan bir
calismanin iriintidiir. Size sunulan bu 6ns6z, benim akademik yolculugumun ve bu
onemli arastirmanin baslangicini temsil etmektedir. Bu tez, “Sprey piroliz teknigi
kullanilarak TiO2 ince tabakanin {iretimi ve Metal/TiO2/Si MIS yapilarda uygulanmas1”
tizerinde derinlemesine bir inceleme sunmak amaciyla hazirlandi. Bu ¢alisma siirecinde,
onemli miktarda kaynak incelenmis, veriler toplanmis ve analiz edilmistir. Amacim, bu
calismayla ilgili alanimda yeni bilgiler ve anlayislar sunmak, mevcut literatiire katkida
bulunmak ve okuyuculara degerli bir kaynak sunmaktir.Bu ¢alismanin
tamamlanmasinda emegi gecen herkese tesekkiir etmek isterim. Ilk olarak, tez danigman
hocam, Prof. Dr. Omer GULLU, bana yol gdsterdigi, rehberlik ettigi ve destegini
esirgemedigi i¢in minnettarim. Ayrica, bu ¢alismanin tamamlanmasinda yardimci olan
diger akademisyenlere, 6gretim iiyelerine ve aragtirmacilara tesekkiir etmek istiyorum.
Ayrica, bu ¢alismanin gergeklestirilmesinde ince tabaka 6l¢timlerinin (XRD, UV-Vis.,
SEM) verilerini saglayan, Dicle Universitesinde gorev yapan Dr. Canan AYTUG
AVA’ya tesekkiir etmek istiyorum. Ayrica XRD 6l¢iimlerinin analizinde yardimlarini
esirgemeyen Do¢.Dr. Mustafa OKUMUS’a ve tezimin deneysel ve yazim agamasindaki
yardimlarindan dolayr Emine ERDEM’e tesekkiirlerimi sunarim. Onlarm katkilari
olmadan bu ¢alismanin basarili bir sekilde tamamlanmasi miimkiin olmazdi. Son olarak,
aileme ve sevdiklerime bu siire¢ boyunca sagladiklar1 destek icin tesekkiir etmek
istiyorum. Onlarin stirekli tesvikleri ve inanglar1 sayesinde bu ¢alismaya odaklanabildim
ve en 1yisini ortaya koymak i¢in ¢aba sarfettim. Bu tez, bilgi ve anlayis sunmanin yani
sira gelecekteki arastirmacilart da ilham vermek ve motive etmek amaciyla
hazirlanmistir. Umarim, bu ¢alisma sizin i¢in faydali olur ve ilgi alaninizda yeni ufuklar
acar. Keyifli okumalar dilerim.

Mehmet Murat AKKUS
BATMAN-2023
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1. GIRIS

Nanobilim ve nanoteknoloji, biyomedikal, kimya, hesaplama, miihendislik ve
fizik gibi bilimsel alanlarda yeni roller bulmaya devam eden en son arastirma
alanlaridir. Mevcut teknolojileri minyatiirlestirmek ve yeni bir teknoloji yaratmak igin bu
teknoloji, nano 6lgekli malzemelerin veya nanomalzemelerin benzersiz fiziksel ve
elektriksel oOzelliklerini manipiile etmeyi amaclamaktadir. Nanomalzemelerin
boyutlar1 yaklasik 1 ila 100 nm arasinda degisir ve boyutlarina goére kategorize
edilebilirler. Tek boyutlu (1D) karbon nanotiiplerin (NT'ler) gelistirilmesinden bu
yana (Iijima, 1991), nanoyapili malzemeler, yiiksek spesifik yiizey alanlar1 ve yiizey-
hacim oranlari nedeniyle arastirma ilgisi Katlanarak bir artis yasamustir. Bu oran,
nanomalzemenin boyutu kiiciildiikkge Onemli Olgiide artmaktadir. Nano Olgekte, hesaba
katilmast gereken bircok dogustan gelen malzeme oOzelligi ortaya c¢ikarken, yigin
malzemelerde bu 6zellikler ihmal edilebilir diizeydedir. Bu 6zellikler arasinda mekanik
ve termal dzellikler, elektriksel ve manyetik 6zellikler ile yilizey aktivitesi ve reaktivite yer

almaktadir.

Titanyum dioksit (TiO,) gibi oksit yariiletkenler, ince nanoyapili tabakalar
olarak umut verici elektriksel 6zellikler gostermistir. Yariiletken cihazlar, uygulamaya
0zel gorevleri yerine getirmek icin metal-yariiletken (MS) arayiizleri gibi bir dizi
hetero yapilardan yararlanilmistir. Bu arayiiziin yeniden {iretimi, yariiletken 6zelliklerinin ve
belirli metallerle temas halindeyken sergilenen benzersiz davranislarin kapsamli bir

sekilde anlagilmasini gerektirmistir.

1.1 Literatiir Arastirmasi

Bu calismada yalitim1 veya katmanlar1 sol-jel metodu ile hazirlanan Al/TiO2/p-
Si metal/yalitkan/yarniletken (MIS) yapilar da arayiizeylerin elektriksel parametreler
{izerindeki etkisini arastirmistir. Oncelikle cam iizerine farkli sicakliklarda hazirlanan
TiOz ince tabakalarinin optik, yapisal ve elektriksel 6zellikleri incelenerek hazirlanma
kosullar1 hakkinda bilgi edinilmistir. Bu kosullar incelemek i¢in FT-IR spektrumlari,
UV-VIS spektrumlari, XRD analizleri ve SEM goriintileri ve akim-gerilim (I-V)

Olgtimleri kullanilmistir. Ayni kosullarda hazirlanan TiO, ince tabakalar1 p-tipi silisyum



kristal {lizerine kaplanmis ve bu yapilardan Al/TiO,/p-Si (MIS) yapilari elde edilmistir.
Elde edilen Al/TiO,/p-Si MIS yapilarinin I-V ve kapasitans-gerilim (C-V) 6l¢timleri
daha sonra bir oda sicakligi ve yapilarinin ana elektriksel ozellikleri belirlennistir.
Elektriksel o6zellikler kullanilarak, diyot yapilarinin ara yiizeylerinin enerji dagilim
profili belirlenmistir. Son olarak, segilen Al/TiO,/p-Si (MIS) yapisti i¢in sicakliga bagli
I-V Olctimleri yapilmistir ve bu yapimin akim iletim mekanizmasi hakkinda bilgi
edinilmistir (Pakma ve ark., 2008).

Orta kizilotesi (MIR, 2 — 6 um dalga boyu) seffaf metal oksitler, diizlemsel
entegre MIR fotonik cihazlar1 ve algilama uygulamalari i¢in ¢ekici malzemelerdir. Bu
raporda, entegre MIR fotonigi i¢in yeni bir malzeme aday1 olarak reaktif pliskiirtme ile
¢okeltilmis Zr0O,-TiO, (ZTO) ince tabakalari incelenmistir. Malzeme yapist ve optik
ozellikler sistematik olarak Ti konsantrasyonunun bir fonksiyonu olarak incelenmistir.
Ince tabakanin kirilma indisi Ti konsantrasyonuyla monoton bir sekilde artarken
tabakanin kristalligi azalmistir. Tamamen amorf ZTO tabakalari, cesitli alt tabakalar
tizerinde %40 Ti katkisiyla elde edilmistir. MgO substratlar1 tizerindeki MIR mikro
disk rezonatdrleri, 5.2 pum dalga boyunda ~11.000 yiikli kalite faktoriine sahip
ZroeTios0, serit yiiklii dalga kilavuzlari kullanilarak gosterilmistir (Duan ve ark.,
2013).

TiO, heteroeklemleri, Fe dopinginin bir fonksiyonu olarak sol-jel spin kaplama
teknigi ile imal edilmistir. Fe katkisinin TiO, ince tabakalarin optik, yapisal, morfolojik
ozellikleri ve fotodiyot uygulamalarinin elektro-optik oOzellikleri iizerindeki etkisi
incelenmistir. XRD sonuglar1 tepe noktalari gostermemistir. Tiim tabakalarin amorf
oldugu anlamina gelir. ince tabakalarin degerleri artan Fe konsantrasyonu ile azalmistir.
Diyotlarin karanlik ve aydinlik kosullarda yapilan Gl¢limleri sonucunda tiim diyotlar
foto karakteristik davranig gostermistir. Diyotlarin bariyer yiikseklik degerleri 0,68 eV
ile 0,70 eV arasinda degismektedir. En diisiik idealite faktorii %2 Fe: TiO,/p-Si diyottan
elde edilmis ve 4,75 olarak bulunmustur. 1,53 x 10* ile en yiiksek fotosensitivite %6
Fe: TiO,’den elde edilmistir. Ayrica elde edilen sonuglar, fabrikasyon diyotlarin
performanslarinin =~ Fe  katkisiyla  yonetilebilecegini  gostermistir  (Ruzgar ve
Pehlivanoglu, 2020).

Riizgar, 2020, bu ¢alismada, TiO,/p-Si ve Gd:TiO2/p-Si heteroeklemleri sol-jel
yontemi ile {dretilmistir. TiO2 ve Gd:TiO,ince tabakalarin optik 6zelliklerini

degerlendirmek i¢in UV-Vis spektroskopisi yapilmistir. TiO, ince tabakanin optik bant



araligi, gecirgenligi, sonme katsayis1 ve optik dielektrik sabitlerinin Gd igerigi ile arttig1
gbzlenmistir. Heterojonksiyon diyotlariin elektriksel oOzellikleri, karanlik kosullar
altinda geleneksel I-V dl¢limleriyle analiz edimis ve karsilastirilmistir. Gd katkilama ile
TiO2/p-Si diyotun idealite faktorii 8,97'den 3,87'ye diismiis ve diizeltme orani
1,59 x 103'ten 1,45 x 106'ya yiikselmistir. Diyotlarin seri direnci hem Norde hem de
Cheung yontemi ile hesaplanmistir. TiO,/p-Si diyodunun yiiksek seri direng degeri ve
yiiksek karanlik akimi, Gd katkisiyla basariyla asilmistir. Ayrica Gd: TiO,/p-Si
fotodiyotun fotovoltaik 6zellikleri ¢esitli aydinlatma yogunluklar: altinda incelenmistir.
Gd:TiO2/p-Si diyodunun 1s18a tepkisi nedeniyle bir fotosensor olarak kullanilabilecegi
gosterilmistir (Riizgar, 2020).

Ince tabaka Schottky diyotlari, genis alanli esnek elektroniklerdeki temel
unsurlardan biridir. Bu tiir cihazlarda, olduk¢a homojen bir yariiletken tabaka, cihazin
performansi icin hayati 6nem tagimaktadir. Burada, Schottky diyotlar1 i¢in uyumlu bir
oksit yariiletken tabakasi olusturmak icin yeni bir ¢ézlim tabanli anodizasyon yontemi
Onerilmistir.  Anodize edilmis TiO, tabakasinin kalinligi 12 ile 22,5 nm arasinda
degismistir. Optimize edilmis Pt/TiO,/Ti Schottky diyot, 1,19 eV'lik biiyiik bir bariyer
yiiksekligi, £ 2 V'ta 3,5 x 10° gibi yiiksek bir agma/kapama oram ve 1,5' lik bir idealite
faktorii gostermistir. Ortalama maksimum kirilma elektrik alam1 5,5 MV/cm olup,
geleneksel ¢ozelti ile islenmis TiO,'nin tipik degerlerinden daha yiiksek oldugu
gostermistir. 15 nm kalinliginda TiO, katmanina sahip diyot ayrica 0,7 MHz'e kadar iyi
dogrultma ozellikleri géstermistir (Zhang ve ark., 2019).

Idealite faktorii gibi literatiirden daha iyi elektriksel dzelliklere sahip bir TiO,/Si
heteroeklem fotodiyodu iiretmek i¢in termiyonik vakum arki olarak bilinen farkli bir
teknik Onerilmistir. Heteroeklem, farkli 151k yogunluklarina karsi oldukg¢a hassastir ve
bir fotodiyot olarak kararli fotoakim 6zelliklerine sahiptir. Uretilen TiO,/Si heteroyapi
yiizeylerinin yapisal ve morfolojik 6zellikleri sirasiyla AFM ve XRD ile incelenmistir.
XRD analizine gore TiO, ince tabakanin Anataz ve Brookite fazlar ile polikristal
yapida oldugu gozlenmistir. Ayrica tabaka yiizeyinin homojen oldugu ve diisiik bir piirti
zliiliik degeri 3 nm olarak 6lciilmiistiir. Ince tabaka kalinligi ve bant araligi degerleri
(Eg) optik yontemlere gore belirlenmistir. iletkenlik tipi, yiik tasiyict yogunlugu ve
hareketlilik gibi TiO, ince flm’nin elektriksel parametreleri de Hall Etkisi 6l¢iimii ile
belirlenmistir. Ag/Ti0,/Si/Ag heteroeklem cihazi 6zellikleri akim-gerilim (1-V) 6l¢timii
yapilarak belirlenmistir. Ideallik faktorii (n) ve engel yiiksekligi (®p) parametreleri



sirastyla 1,7 ve 0,65 eV olarak belirlenmistir. Foto-tepki performansi, farkli 1s1ik
yogunluklari i¢in gegici fotoakim (IT) dlglimleri yoluyla dl¢tilmiistiir (Kaplan ve ark.,
2021).

Dijital elektronik cihazlarin devam eden iyilestirilmis performansi, daha yiiksek
entegrasyon kapasitesi, daha hizli ¢alisma ve diisiik gii¢ tiikketimi i¢in ucuza iiretilmesi
gereken yeni bellek teknolojilerini gerektirmistir. Direngli rasgele erisimli bellek, gegici
olmayan bellek teknolojisi olarak On siralarda yer almak i¢in biiyiik bir potansiyele
sahiptir. Bu tiir bir hiicrede saklanan diren¢ durumlar1 uzun siire kalabilir ve ¢ok kiigiik
bir elektrik darbesi ile tahribatsiz bir sekilde okunmustur. Ince bir TiO, katman1 iceren
tipik olarak iki terminal bellek hiicresi incelenmistir. Polikristal TiO, ince tabakalar,
hem fiziksel hem de elektriksel olarak karakterize edilen atomik katman biriktirme ve
magnetron reaktif piskiirtme islemleriyle biriktirilmistir. Direngli anahtarlama
hiicreleri, bir metal/TiO,/metal yapisinda iretilmistir. Akim uyumlulugu tarafindan
kontrol edilen ¢ok diizeyli direngli ¢ift kutuplu anahtarlama, bellek kapasitesini
gelistirmek icin ¢ok bitli bellek hiicreleri olarak adlandirilan potansiyel olarak
kullanilacak olan bu hiicrelerde gozlemlenen ortak ozelliktir. Farklt Pt, Cu, Ag iist
elektrotlari ile direngli anahtarlama davranislari incelenmistir. Anahtarlama davranislari,
minimum akim uyumu, programlanan diren¢ durumlarinin dayanikliligi ve anahtarlama
sirasindaki morfoloji degisikligi gibi iist metale bagl olarak farklilik gostermistir. Farkli
direng¢ durumlarinin sicaklik bagimliligi arastirilmistir.  Aktivasyon enerjisinin
azaltilmasi ve bunlarin olasi iletim mekanizmalari, temel akim iletim modelleri
temelinde tartisilmistir. Direng durumunun indirgeme direngleri ile yariiletken den
metalik 6zellige gegtigi bulunmustur. Cu/TiO,/Pt ve Ag/TiO,/Pt {izerindeki metalik
durumlarinin hesaplanan sicaklik katsayilari, bir Cu ve Ag filament olusumunu ima
eden, bildirilen literatiir verilerine ¢ok yakin oldugu gériilmiistiir. iletken atomik kuvvet
mikrospektroskopisi yardimiyla, ilk TiO, ince tabakalarinin ve iist Cu elektrodu
¢ikarildiktan sonra ON durumundaki TiO,’nin yerel iletkenligi arastirilmistir. Her iki
durumdan elde edilen sonuglar, gdzlemlenen anahtarlama davraniglarina katkida
bulunan uygun elektrik voltajlar altinda nanometre 6l¢eginde yerel filaman olusumunu
dogrulamistir. Ugus siiresi ikincil iyon kiitle spektroskopisi analizi, Cu’nun TiO,
katmanina interdiflizyonunu gostermistir. Bu nedenle, Cu elektrotlu TiO,’deki direncli
anahtarlama, uygulanan voltaja gére Cu filamanini olusturan ve ¢6zen elektrokimyasal

metalizasyon siirecini icermistir (Yang, 2011).



Nanoyapili TiO, ince tabakalar, indiyum katkili kalay oksit (ITO) substratlar
tizerinde darbeli lazer biriktirme (PLD) ile hazirlanmigtir. X-151mn1  fotoelektron
spektroskopisinden (XPS) elde edilen sonucglar, Ti 2p c¢ekirdek seviyesi tepe
noktalarinin, tampon gaz basincinda azalma ile daha diisiik baglanma enerjisine dogru
kaydigimi gostermistir. Bu, oksijen bosluklarinin yetersiz oksijen kosullar1 altinda
olusturuldugunu gostermektedir. Anatazin rutil oranina da sistem basincina bagli oldugu
bulunmustur. 750 mTorr biriktirme basinci altinda, toplu anatazdan rutil faza doniigiim
sicakligindan ¢ok daha yiiksek olan 1073 K substrat sicakliginda bile yalnizca anataz
faz1 gozlenmistir. Biriken TiO, ince tabakalari, fotoelektrokimyasal (PEC) ¢aligmalar
icin fotoanotlar olarak iiretilmistir. TiO, fotoanotlar: iizerindeki PEC o&lgiimleri, diiz
bant potansiyelinin (Vs), 873K’da biriktirme basincinda 750’den 250 mTorr’a diisiisle
mutlak vakum enerjisi 6lgeginde (AVS) 0,088 eV arttigin1 gostermistir. %2,5 ila %6’ lik
en yliksek gelen foton-akim doniisiim verimliligi [IPCE(L)], 873K substrat sicakliginda
hazirlanan ince tabakalardan elde edilmistir. XPS ve PEC c¢alismalarindan elde edilen
sonuglar1 birlestirerek, biriktirme basincinin, TiO,’nin elektronik yapisini degistiren
oksijen bosluklarinin  konsantrasyonunu etkiledigi sonucuna varilmistir. Foto
elektrokimyasal katalitik performansa atifta bulunarak, sonuglarin, diiz bant
potansiyelinin (Vi) enerjisini spesifik olarak hizalamak i¢in tampon gaz basincini ve
sicakligini kontrol ederek TiO, ince tabakalarinin Fermi enerji seviyesini ve yapisini
ayarlamanin miimkiin oldugunu gosterilmistir (Lin ve ark., 2008).

Titanyum dioksit (TiO,) 20 nm’nin altinda farkli kalinliklara sahip ultra ince
tabakalar, 300 °C’de silikon substratlar {izerinde atomik katman biriktirme (ALD) ile
biylitiilmiistiir. Ektroskopik elipsometri (SE) oOlglimleri, Forouhi-Bloomer (F-B)
dispersiyon iliskisi ile 200 ila 1000 nm spektrum araligindaki ultra ince tabakalarin
optik dzellikleri iizerinde kalinligin etkisini arastirmak igin ¢alistirilmustir. Incelenen
TiO, ultra ince tabakanin kirilma indeksi ve sonme katsayisinin arttigi, TiO, ultra ince
tabakanin bant araliginin ise tabaka kalinliginin artmasiyla monoton bir sekilde azaldigi
bulunmustur. Ayrica TiO, ultra ince tabakanin optik 6zelliklerinin sicakliga bagliligini
incelemek amaciyla numuneler, N> atmosferinde 400 ila 900 °C sicaklikta tavlanmistir.
Biriktirilmis ve tavlanmis tabakalarin kristal yapist SE tarafindan ¢ikarildi ve X-1s1m1
kirinimi (XRD) ile desteklenmistir. Anataze TiO, tabakanin tavlama sicakligi 800 °C’ye
ulastiginda rutile faza donlismeye basladigi ortaya ¢ikmistir (Shi ve ark., 2017).



Ince TiO, tabakalarn elektriksel ozelliklerinden son zamanlarda cesitli metal
oksit elektron cihazlarmin (tek kutuplu/¢ift kutuplu yariiletken cihazlar ve/veya
memristorler) etkinlestirilmesine yonelik olarak genis ol¢iide yararlanilmigtir. Bu tiir
cabalarda, aktif malzeme olarak TiO,’nin roliine iligkin arasgtirmalar ana odak noktasi
olmustur, ancak elektrot malzemeleri de ayni derecede onemlidir. Yapilan ¢alismada,
Metal-TiO,-Metal yapilarin arayiliz Ozellikleri Tlizerine sistematik bir elektriksel
karakterizasyon sunulmustur. Bu c¢alisma, bir Metal-TiO,-Metal ayarinda hem {ist hem
de alt elektrot olarak kullanilan tipik temas malzemeleri kullanilmigtir. Bu Metal-TiO,
temaslarinin etkisinin arastirilmasina ve ayrica bir elektrodun iist/alt elektrot baglantisi
olarak adlandirilan karsi araylizeye etkisinin biitliinsel olarak incelenmesine olanak
tanimistir. Bu incelemede, 300-350 K sicaklik araliginda ¢esitli kat1 hal prototiplerinden
akim-gerilim (I-V) ozelliklerinin kaydedilmesini ve uygun modelleme yoluyla analiz
edilmesini i¢ermektedir. Metal-TiO,-Metal yapilarda her bir malzemenin {ist/alt
elektrotlar olarak daha fazla 151k tutmak icin net alan ve sicakliga bagli imza grafikleri
de elde edilmistir. Sonuglar Metal-TiO, cihazlarinda uygun elektrot malzemelerinin
secilmesi i¢in faydali bir veri tabani saglayarak metal oksit elektronik uygulamalarinda
yeni bilgiler sunmustur (Michalas, 2017).

Wadullah ve ark. (2021) yaptiklart calismalarinda, ¢esitli alttaglar {izerinde
optimum kosullarda piiskiirterek biriktirme yontemiyle hazirlanan nano kaplamali ince
tabakalarin sentezini ve karakterizasyonunu gergeklestirdiler. TiO,, SiO,, ZnO ve
CuO’nun nano kaplama ince tabakalarimi farkli alt tabakalar (paslanmaz celik 316L,
ticari olarak saf Ti, Si-Wafer (100) ve cam alt tabakalar) {izerine biriktirmek i¢in
magnetron piskiirtme biriktirme teknigi kullanilmistir. Yiizey morfolojisi, kristal yapisi
ve boyutu ve biriken tabaka elementleri sirasiyla SEM, XRF ve XRD karakterizasyon
teknikleri kullanilarak incelenmistir. SEM fotograflarindan elde edilen bulgulara gore,
mikro yap1 tekdiizedir ve yiizeyde kusur veya mikro catlak yoktur. Biriken ince
tabakalar, X-i1gin1 kirinim modellerine gore bir nanoyapiya ve 60-90 nm’lik bir
nanopargacik tanecik boyutuna sahiptir. Ayrica tiim ince tabakalar, standart faz tepe
noktalarina uyan farkli yonlerde hizalanmis bir kristal yapiya sahiptir. Her bir tabaka
birikiminin 6geleri, iiretilen XRF piklerinin belirli hedefleridir (Wadullah ve ark.,
2021).

Lin ve ark., (2019), calismalarinda %10 O, kismi basinct ile DC reaktif

magnetron piiskiirtme yontemiyle seffaf bir p-tipi TiO, ince tabaka rapor etmisler. TiO,



ince tabakanin p-tipi iletimi de Seebeck etkisi ile dogrulamiglar. TiO, ince tabaka
incelendiginde en diisiik dzdirenci (1.458x102 Q-cm) N, atmosferi altindaki ortamda
500 °C tavlama sicakliginda meydana gelmistir. %10 O, kismi basinci ile kaplanmis
TiO, ince tabakalarm  p-tipi iletim mekanizmasinin  kusurlu  reaksiyon
mekanizmasindan, yani Ti,+-Ti,+ikame reaksiyonundan kaynaklang: belirtmistir. P-
TiO,/n-ITO’nun seffaf bir p-n baglantisi, fotolitografi ve kaldirma islemleriyle
tiretilmistir. P-TiO,/n-ITO baglantisinin I-V egrisi, p-TiO,/nITO p-n baglantisinin, ileri
yonlii gerilim altinda yaklasik 3,19 V’luk bir agma gerilimi ile 1yi bir diyot 6zelligi
sergiledigini gostermistir. Bu, bant araligina karsilik gelir. Ayrica %10 O, kismi basinci
ile hazirlanan incelenen mevcut TiO, ince tabakanin p-tipi iletim oldugunu da
kanitlamistir. (Lin ve ark., 2019).

n-TiO, nanotabaka/p-CuMnO, ince tabakanin dayali heteroeklem, bir UV
fotodetektoriinlin {iretimi icin verimli bir iki asamali sentez islemi kullanilarak elde
edilmistir. Ik adim, termal oksidasyon (Ti-Ti0,) ile titan folyo iizerinde biiyiitiilen TiO,
nanotabakasinin elde edilmesinden olusturulmustur. Ikinci adim, Doctor Blade yontemi
kullanilarak ~ Ti-TiO, yiizeyi tizerine CuMnO, ince tabaka kaplamasindan
olusturulmustur. ~ Sentezlenen heteroyapilarin yapisal ve morfolojik 06zelliklerinin
arastirtlmasi i¢in X-1s1mm1 kirmimi, UV-VIS analizi, SEM ve AFM morfolojileri gibi
teknikler kullanilmistir. N-TiO, /p-CuMnO, baglantisin1 kanitlamak i¢in Mott-Schottky
analizi yapilmigtir. N-TiO, nanotabaka/p-CuMnO, ince tabaka heteroyapisinin I-V
Ol¢timleri, karanlik durum, UV ve gorlinlir aydmnlatma kosullar1 altinda diyot
ozelliklerini dogrulamustir. Farkli enerji bandi yapilarma sahip iki tiir yariletkene
dayanan elde edilen heteroeklem, yiiksek performansli UV fotodedektorleri i¢cin ¢ok
onemli olan ytiklerin ayirma sonuglarini iyilestirmistir (Nicolaescu, 2021).

Tiim gegis metal oksitleri arasinda titanyum dioksit (TiO,), hem amorf hem de
kristal formlardaki genis uygulama yelpazesinden dolayr en yogun arastirilan
malzemelerden biri olmustur. Oda sicakliginda iyon-plazma destekli e-1sin biriktirme
yoluyla amorf TiO, ince tabakalar iiretilmis ve kristallesmenin baslangicini incelemek
icin numunelere 1s1l islem uygulanmistir. Burada, hem 250-1000 °C araligindaki
tavlama sicakliginin hem de 5 ile 200 nm arasinda degisen TiO, kalinliginin bir
fonksiyonu olarak kristallesmenin en erken asamasini ve gelisimini detaylandirmistir.
Biiyiitiilmiis ve 1s1l islem gormiis 6rneklerin yapisal ve morfolojik 6zelliklerini Atomik
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spektroskopisi ile arastirilmigtir. Tabaka kalinhigi azaldik¢a artan bir kristallesme
baslangi¢ sicakliginin yani sira tabaka kalinligina bagli olarak kristallesme evriminde
dikkate deger farkliliklar gézlenmistir. Son olarak, her ikisi de nihai olarak kristallik
derecesini etkileyen TiO, kalinliginin ve tavlama sicakliginin bir fonksiyonu olarak
arastirdilar (Durante ve ark., 2021).

Oh ve Kuce, (2018), ¢alismalarinda TiO,’nin bir yalitkan olarak 6zelliklerini
arastirmak igin ¢esitli tavlama sicakliklarinda TiO, tabakalar hazirlamistir. Schottky
bariyerli TiO, tabakalarin kontagin 6zelliklerine gore akimlari arastirilmigtir. Potansiyel
bariyer Schottky bariyerine baglidir ve TiO, ince tabakanin potansiyel bariyeri arttik¢a
akim azalmistir. 110 °C’de tavlanmus TiO, tabakanin akimi diismiis ve salon
hareketliliginin artmasiyla tasiyict yogunlugu azalmis ve 6zdirenci artmustir. Schottky
kontagi yariiletken cihaz olmak igin O6nemli bir faktordiir, potansiyel bariyer Hall
hareketliligi ile orantilidir ve Hall hareketliligi potansiyel bariyer arttik¢a artmis ve daha
yalitkan 6zellik kazanmustir. ince tabakalarm en diisiik tasiyici konsantrasyonuna
ragmen yliksek hareketlilige sahip olmasinin nedeni, ince tabakalarda ki iletim
mekanizmasinin elektronlarin banttan banda tiinelleme olgusundan kaynaklanmasidir
(Oh, 2018).

Cam plakalar {izerine immobilize edilmis fotokatalitik TiO, ince tabakalar
hazirlamak i¢in daldirma kaplama yontemiyle sol-jel teknigi kullanilmistir. Baslangi¢
substrat1 olarak titanyum butoksit kullanilmistir. Coziicli etanoldii ve katki substrati
asetil aseton kullanildi. TiO,’nin asetil asetona molar oranlari, incelenen parametreler
olarak degistirilmistir. Asetil asetonun TiO, ince tabaka ozellikleri olan adezyon ve
korozif 6zellik, ince tabakanin yiizey morfolojisi, TiO, molekiiler yapisi ve fotoaktivite
tizerindeki etkisinin arastirilmasi amaglanmistir. Asetil asetonun TiO, ince tabaka
ozellikleri tizerinde nemli bir rol oynadigt bulunmustur. TiO, ince tabakanin aderans
ozelligini 6nemli dl¢lide arttirmis ve piirlizsiiz yiizeyini saglamistir. Asetil aseton TiO,
tabakanin kristal yapisina daha az etki etmis ve TiO,’ nin nanopartikiil boyutunu
arttirmis, bu da tabakanin fotokatalitik aktivitesinin azalmasina neden olmustur
(Kajitvichyanukul ve ark., 2005).

Sevgili (2021), yaptig1 ¢alismada Al/TiO,/p-Si schottky diyot (SD) termal
buharlastirma metodu kullanilarak tretilmistir. Cihazin elektriksel 1ltkenlik ozellikleri
farkli aydinlatma siddetlerinde (liix) ve genis bir sicaklik araliginda gerceklestirilmistir.
Sicakliga bagli olarak  6lgiimler 320 K ile 100 K arasinda 20 K adimla
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gerceklestirilmistir. Sicaklik artmasi ile birlikte cihazin idealite faktor paremetresi
4,878'den 2,305'e diismekte ve bariyer yiiksekligi 0,287 eV'den 0,714 eV'a ¢ikmaktadir.
Bu caligmanin sonucunda elde edilen diyot parametreleri literatiirde farkli metotlarla
sahip olunan benzer yapilarla karsilastirilmistir. Yerel oksit tabakasi, safsizliklar,
tilkenme tabakasinin kalinligr gibi sebeplerden kaynakli arayiiz durumu parametreleri
10 eV mertebesinde oldugu sonucuna ulasilmistir. Aydinlik siddetine bagl olarak
yapilan Olgiimlerde, idealite faktoriiniin degeri, artan aydinlik siddeti ile 2,238'den
2,868'e yiikselirken, engel yiiksekligi degeri 0,645 eV'den 0,574 eV'a diismektedir.
Ayrica yapmin fotoakim-zaman grafigi ¢izilerek 1s18a tepkisi incelenmistir. Cihazin
1s18a tepki stiresi 0,26 s’den az bulunmustur (Sevgili, 2021).

Bu tez, calismasinda nanoyapilar iizerindeki metal-yariiletken arayiizeyler, yeni
nesil nanoelektronik i¢in ¢ok Onemli yapi taslarmi temsil eder. Son yirmi yilda,
kimyasal olarak sentezlenmis titanyum dioksit nanotiipler (NT), yliksek spesifik yiizey
alanlari, ayarlanabilir geometrileri ve uygun elektriksel ozellikleri nedeniyle onemli
miktarda ilgi kazanmigtir. Bu ¢alisma TiO,’ler sprey piroliz yontemi kullanilarak bir
Schottky bariyeri gelistirmeyi amaglamistir. Bu son derece diizenli TiO, dizileri, sprey
piroliz yontemi kullanilarak cam ve Si alttaslar iizerinde numuneler sentezlenmistir. Bu
numuneler daha sonra uyumlu bir Schottky bariyeri olusturmak icin fiziksel buhar
biriktirme (PVD) teknigi kullanilarak aliiminyum (Al) ile kaplanmistir. Bu calisma,
Si/TiO, diyotlarin, nanoyap1 Ozelliklerini, iretim tekniklerini, elektriksel ozellikleri

hakkinda bilgi sunmaktadir.



2. KURAMSAL TEMELLER

2.1 Yarniiletkenler

Iyi yahtkanlar 10-22 Q-cm kadar biiyiik 6zdireng degerlerine sahipken tipik bir iletken
ortalama 10-6 Q-cm civarindadir. T=0K'de yartiletkenler miikemmel yalitkanlardir, ancak sicaklik
arttikca 6zdireng azalir ve iletime neden olur (Ashcroft ve ark., 1976). Alteratif olarak, bu katilar
Sekil 2.1'de gosterildigi gibi iletim ve valans bantlar arasmdaki enerji boslugu veya bant araligr ile
Karakterize edilebilir.

Yalitkan

iletim Band

T

Bant arahf
enerjisi

Yariiletken

iletken

Elektron Enerjisi

|

Degerlik|
Bandi

Sekil 2. 1. Kat1 yalitkanlar, yariiletkenler ve iletkenler igin bant yapist (Chen, 2005).

Her iki bandin enerji egrilerini "k uzayinda" goriintiileyerek yariiletkenin dogrudan
veya dolayl bir bant araliina sahip olup olmadigini degerlendirmek 6nemlidir. Hem
valans hem de iletim bandi sirasiyla ayni dalga vektorii k tlizerinde yer alan
maksimum ve minimum enerjilere sahipse, yariiletken dogrudan bir bant aralifina
sahiptir. Bununla birlikte, yanls hizalanmig dalga vektorlerine sahiplerse, yariiletken
olayli bir bant arahigina sahiptir (Chen, 2005). Iletim, elektronlar bant aralig
boyunca termal olarak uyarildiginda bir yariiletken de meydana gelir, bu mekanizma
bos bir seviye veya valans bandinda bir elektron boslupu ile sonuglanir. Elektrik
iletkenligi bir fonksiyon olarak hizla artar ve siibstitiisyonel veya interstisyel

safsizliklar eklenerek daha da gelistirilebilir (Neamen ve ark., 2012). Bu dopantlar,

11
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sirasiyla iletim bandina ek elektronlar veya valans bandina ek delikler saglayarak
dondr veya alic1 konsantrasyonuna katkida bulunur. Safsizlik konsantrasyonundaki
degisiklik, bir elektronu iletim bandina veya deligi valans bandindan tasimak icin
gereken enerji miktarini azaltir. Bir sistem termal dengede ise, Fermi-Dirac dagilim
fonksiyonu, E enerjisinde dolu veya bos olan mevcut kuantum durumlarinin sayisini
belirlemek i¢in kullanilabilir. Fermi-Dirac dagilim fonksiyonu Denklem (2.1) ile
tanimlanir.

_ 1
f(E) = e (2.1)

Burada;
Es: Fermi seviyesi
kg: Boltzmann sabiti

T: Mutlak sicakliktir

Sekil 2.2 fermi seviyesine gore elektron enerjisinin bir fonksiyonu olarak
cesitli sicakliklarda bu dagilimi géstermektedir. Yariiletkenlerde, iletim bandindaki

elektron sayisi ve valans bandindaki delik sayis1 asagidaki gibidir.

1 g
\ TanAAN
i 50 bin
08 = 300 bin
- i 1000 bin
E‘ (1] —
E
a
E
&
04 —
0.2 e
0 " 1 i 1
-0.10 il )] 0os 010

EE. (eV)

Sekil 2. 2. Verilen sicakliklarda elektron enerjilerinin Fermi-Dirac dagilim fonksiyonu (Fujishima,1972).
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Herhangi bir sicaklikta T Fermi-Dirac istatistikleri kullanilarak belirlenebilir ve

Denklem (2.2) ve Denklem (2.3) ile tanimlanr.
nc(T) = [, dE Dc(EDf(E) (2.2)
py(T) = [ dED,(E)(1 — f(E)) (2.3)

Burada D(E), birim hacim bagina enerjileri (E, E+dE) arasinda olan durumlarin sayist
veya durumlarin yogunlugudur. Uygulanan bir elektrik alani altinda, elektronlar ve
delikler, sirastyla iletim ve degerlik bantlar1 yoniinde net bir ivme iiretecek sekilde zit
yonlerde bir kuvvete maruz kalirlar. Yariiletken bir malzemedeki bu siiriiklenme akimi

yogunlugu Denklem (2.4) ile tanimlanur.

[ = oE, (2.4)

Burada;
o: Iletkenlik (&zdirencin tersi)

Ea: Uygulanan voltajdir.

Elektronlarin hareketlilik degerleri, un ve deliklerin pp, genel iletkenlige katkida

bulunur Denklem (2.5) ile tanimlanur.

0 =q. (i + Kpp) (2.9)

2.2 Titanyum dioksit

Fotoelektrokimyasal su ayristirma yoluyla hidrojen iiretiminin kesfinden bu
yana (Fujishima,1972). TiO 2 tabakalari, benzersiz yariiletken 6zellikleri nedeniyle

en ¢ok calisilan gecis metal oksitlerinden biri olmustur.

Sekil 2.3'te gosterilen TiO 2 anatazin genellikle daha yiiksek elektronik
iletkenlige sahip oldugu kabul edilen {i¢ farkli polimorfta kristallesir.
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. Oksijen

Sekil 2. 3. Kafes parametreleri a=3.782 A ve ¢=9.502 A olan TiO2’nin anataz kristal yapisinin gdsterimi
(Fujishima,1972).

Rutil ve brookit fazlarma kiyasla nanoyapilardaki verimlilikleri (Luttrell ve
ark., 2015). Rutil ve anataz TiO_2 rutil i¢in a=b= 4.594 A ve c= 2.96 A ve anataz
i¢in a=b= 3.782 A ve c= 9.502 A kafes sabitlerine sahip tetragonal yapilara sahiptir.
Bu kristal fazlarin,

Sekil 2.4'te gosterildigi gibi rutilin 3,0 eV dogrudan bant aralig1 enerjisine ve
anatazin 3,2 eV dolayli genis bant araligina sahip oldugu diisiiniilmektedir. Anataz,
550 °C' tizerindeki sicakliklarda tavlandiginda geri doniisiimsiiz olarak rutile
doniislir. TiO_2'nin n-tipi bir yariiletken malzeme olduguna dikkat etmek onemlidir,

bu nedenle fermi enerjisinin konumu iletim bandinin altinda yer alir.
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Yahtkan

E=3.0-3.2 eV

Elektron Enerjisi

\d

Degerlik
Bandi

Sekil 2. 4. TiOz’nin bant diyagrami (Zhang ve ark., 2013).

TiO, nanotiipler gibi nanoyapilar, yiiksek spesifik ylizey alanlari, ayarlanabilir
geometrileri ve uygun elektriksel ozellikleri nedeniyle onemli miktarda bilimsel ilgi
kazanmustir. Genellikle piller, (Zhang ve ark., 2004), elektrokataliz (Wang Ve ark.,
2008), filtrasyon sistemleri (Tennakone ve ark., 1998), gaz sensoérleri (Ji ve ark., 2005),
hidrojen {iiretimi ve depolamasi (Lee ve ark., 2013), fotovoltaik hiicreler (Fujishima ve
ark., 2006), ve son zamanlarda memristorler gibi gesitli uygulamalarda kullanilmaktadir
(Zhang ve ark., 2013). TiO,-NT'leri hazirlamak igin sol jel ve sablon destekli yontemler gibi
birgok teknik olmasina ragmen, elektrokimyasal anodizasyon gozenek capi, gozenekler
aras1 mesafesi, duvar kalinliginin yani sira diizenlilik ve kusur oranlari vardir (Sulka ve
ark., 2010). Ornegin son calismalar, bir etilen glikol elektrolitindeki NH4F ve su
konsantrasyonlarinin etkilerini analiz etmis ve diisiik kusur oranina sahip kendi kendine
organize olmus, altigen olarak diizenlenmis NT'lerin biiylimesi i¢in optimum kosullar1 rapor
etmistir (Raja ve ark., 2007). Stokiyometrik olmayan TiO, nin, elektronik iletkenlikte
daha fazla iyilestirme saglar ve oksijen iyonlarinin kismen uzaklastirilmasiyla elde
edilebilir (Xiong ve ark., 2012). Bu oksijen bosluklarmin (Vo), Ti*" iyonlarinin ve
oksijen iyonlarindan geride kalan elektronlarin olusumu yoluyla TiO2’nin fotokatalitik
aktivitesini arttirdigr gostermistir. Vo nedeniyle donér durumlari igin enerji seviyesi,
iletim bandinin 0,75 ile 1,18 eV arasinda bulunmakta ve daha da dar bir optik bosluk

genisligine sahiptir (Pan ve ark., 2013). Vo, dagilimi su anda bilinmemektedir ve
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ylizeyalt1 seviyelerde kararli oldugu nbulunmustur. Yiizey Vo, su ayrismasi v € oksijen
adsorpsiyonu gibi sulu uygulamalara dogrudan yardimci olmustur (Jackman, ve ark.,
2015).

Sekil 2.5, bir anataz TiO; siiper hiicresindeki (uzay grubu: I41amd) Vo

bolgelerinin olast konfigiirasyonunu gostermektedir.

e (o & .

t
® O ~ .
“ - ‘ Ry \ ‘3"/ ‘, =
Vo o/ @ &

oo1] @ «
J_ 010 : [010] ‘ .
(010] © t.i100

[100]

o ,_j‘

Sekil 2. 5. Bir anataz TiO; siiper hiicresindeki oksijen bosluklarinin gésterimi (Das ve ark., 2019).

Hesaplamali DFT modelleri, digerleri komsu O atomlarinin radyal olarak Vo’ya dogru
hareket ettigini ve Ti atomlarinin disa dogru gevsedigini gostermistir (Das ve ark.,

2019).

2.3 Metal Yariiletken Kontaklar

Metal-Yariiletken (MS) kontaklari, elektronik cihazlarin imalatinda 6nemli bir
unsurdur. Temel olarak dogrultucu ve omik olmak {izere iki tiir MS kontag1 vardir.
Ferdinand Braun 1874 Almanya'sinda ince bir tel iizerinde kursun siilfiir kullanarak
dogrultma davranmisim1 belgelemis ilk kisidir (Braun, F.,1874). Tek yonli akim
davranisi, yiizyilh askin bir siiredir bir dizi yapr ve yariletken malzeme ig¢in

arastirilmastir.

Dogrultucu MS kontaklarinda veya Schottky baglantilarinda, yariiletken malzemeye

gore metal is fonksiyonu (@ m) dikkate alinir. Bir metal bir yariiletken le temas
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ettiginde, Fermi enerji seviyeleri hizalanir, bu da yariiletken enerji bantlarinin yukari
veya asag1 biikiilmesine neden olarak Schottky ve Mott tarafindan Denklem (2.6) ile
ifade edilen bir bariyer olusturur (Schottky, 1938).

Ogp = Oy - X (2.6)

Burada;
@y : bariyer yiiksekligi
x: elektron ilgisidir.

n-tipi bir yariiletken de, Sekil 2.6a ve Sekil 2.6c’de gosterildigi gibi bir bariyer
yiiksekligi (®Dsp) olusturmak icin @m’nin y’den biiyiik bir enerjiye sahip olmasi
gerekecektir.

Temas, @ 'den kiigiik oldugunda n-tipi bir yariiletken de omik bir davranis sergiler,
(Sekil 2.6b ve Sekil 2.6d). Omik kontaklar, her iki malzemenin yiizey yiiklerinde

potansiyel fark olmamasi nedeniyle bariyer olusturmaz.

+
+ _
Metal e - E Metal S +
+
+

e N N
d)
Vel ) Vakum
Seviyesi 1 Seviyesi
q®, 9 q™
[«l _ E. e E.
"M}:‘l'cnm I{l'cnm

N W i / E,

Sekil 2. 6. Termal dengede (a) bir Schottky ve (b) n-tipi bir yariiletken ile omik kontak ve bunlarin (c-d)
karsilik gelen elektron enerji bandi diyagramlarinin gosterimi (Mott, 1938).
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Bu MS mekanizmasi elektronlarin her iki yonde de akmasina izin verir. Yaygin metal
kontaklar i¢in is fonksiyonu degerleri elektron volt (eV) cinsinden Cizelge 2.1'de

verilmistir.

Cizelge 2. 1 Bazi metaller igin metal is fonksiyonlar1 paremetreleri.

METAL Pm (V)
Al 4,28
Au 5.1
Pt 5,65
Ti 4,33

MS arayiiziindeki net akim difiizyon akisi, sicak metallerin ve yariiletken
malzemelerin yiizeyinden ¢ikan elektronlarin olasilik dagilimi kullanilarak karakterize
edildigi goriilmistiir. Bu termiyonik emisyon mekanizmasi, yariiletken bir yiizeyden
gecen akimm Denklem (2.7) verilen metale dogru siirekli oldugu, arayiizey boyunca
akim yogunlugunu belirlemek i¢in uygulandigi goriilmektedir (Mott, 1938).

=1 =1 (2.7)

[= 1, =l (2.8)

Schottky ve arkadaglarinin galigmalari, termiyonik emisyon teorisini takip eden

idealize edilmis bir akim-voltaj (I-V) iliskisine yol agmistir ve Denklem (2.9) ile

tanmimlanir.
[=1, [exp (nE:T) — 1] (2.9)
Burada;

n: idealite faktoridiir.

lo: ters doygunluk akimidir.
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* 2 -
Iy = 4qnh+k3 -AT? - exp (%) (2.10)

Ve iki boyutlu (2D) olarak,

q /8nm* k3 — s
lo2p = " VT3 - exp (%) (2.11)

verilir. flk terim Richardson sabiti olarak bilinir ve [A/cm?K2] birimiyle A* olarak
gosterilir. Sekil 2.7'de gosterilen bir Schottky diyotun I-V karakteristigi, n = 1 oldugu

ideal durumu géstermektedir.

Akim

ileri

Ters
-

Gerilim

Sekil 2. 7. Ideallik faktoriiniin n=1 oldugu ideal diyot I-V &zellikleri gdsterimi (Mott, 1938).

Metal ve yariiletken arasinda bir bosluk yiikii bolgesinin veya tiikkenme bdlgesinin
olustugu Sekil 2.8'de akim yogunlugu mekanizmasmin bir 6rnegi verilmistir. Diyot ileri
yonde Onbesleme oldugunda, tiikkenmis bolge elektronlarin bariyer {izerinden metale

atlamasina izin verecek kadar kiigliktiir. Alternatif olarak, ters 6n besleme kosullari sirasinda,
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azinhk ytiklerinin birikmesi yariletkeni doldurarak tiikenme bolgesini genigletir ve

elektronlarin metalden yariiletken e akmasini 6nler.

a) +| %

“+ _— T i
Metal |4+ — _— i — i
1 - - —\1
& 5
SO
+++ - =
+4++ - = =
Metal | +++ = =
44+ - = =
++’+‘ = = N

Sekil 2. 8. n-tipi yaniletkenler iizerinde dogrultucu bir metal kontag: igin (a) ileri ve (b) ters polarizasyon
mekanizmasinin gosterimi (Mott, 1938).
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3. Karakterizasyon

3.1 XRD (X-151m Kirinimi)

Bir X-1s1m1 kirinimi (XRD), gelen dalgalara gore yansiyan dalgalarin agilarini
yakalayarak yigin malzemelerin yapisini analiz etmek i¢in kullanilan bir tekniktir. Bu
kristal kafes noktalarinin atomlar aras1 mesafeleri arasina niifuz etmek i¢in x-1sinlarmm dalga
boyunu (A) kullanan tahribatsiz ve dolayli bir karakterizasyon teknigidir (Zhang ve ark.,
2009). Gelen x-iginlart bir kristal kafes noktasiyla carpistiginda, her bir kristal
diizlemindeki fotonlar yiizeyden uzaga yansitilir. Bu yansiyan dalgalar yapici ya da yikici bir
sekilde birbiriyle etkilesime girer. Bu etkilesimde ¢esitli olay agilarinda sirasiyla giiriilti
yada keskin tepe noktalari olusturur. Bu tepe konumlar1 daha sonra her bir diizlem
arasindaki atomlar arasi1 boslugu (a) belirlemek i¢in Bragg yasasina uygulanabilir ve Denklem

(3.1) ile tanmimlanur.

2a -sin® = nA 3.1

Burada n yansima sirasini gosterir. Bu teknik kristal yapi, boyut ve bilesim gibi malzeme

bilgilerini toplamamizi saglar. Sekil 3.1’de D8 Discover XRD cihazi gosterilmistir.

Sekil 3. 1. D8 Discover XRD 6l¢iim sistemi.
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3.2 Taramal elektron mikroskobu

TiO, nanoyapilarinin yiizey ve kesit alanlarini incelemek icin taramali elektron
mikroskobu (SEM) ve enerji dagilimli x-1s1n1 spektroskopisi (EDX) kullanilir. SEM
sistemleri, topografik bir gorintii olusturan malzemeden ikincil ve geri sagilan
elektronlar firlatmak igin bir elektron 151 kullanir. ikincil elektronlar, diisiik yogunluklu
yapilarin yerinin belirlenmesi gibi yiizey yapisiyla ilgili bilgiler saglarken, geri sacilan
gortintliler malzeme yogunlugu gibi ylizey alt1 6zelliklerle ilgili bilgiler saglar. Ortalama ¢ap,

gozenekler, dairesellik oran1 gibi parametreler Denklem (3.2) ile tanimlanir.

41 - Area

Dairesellik oran1 = (3.2)

Area Perimeter2

Goriintiiler tizerinde imageJ yazilimi kullanilarak Hizli Fourier Doniisiimii
(FFT) uygulanmistir. Bu bize altigen bir desenin gozenek agikliklarinin periyodikligini
ve gozenekli yapinin diizeni hakkinda bilgi saglamustir. Diizensiz gézenek dagilimlarinda

FFT dairesel olarak goriinecektir.

Gorilintiilemeye ek olarak, gelen elektron 151, malzemenin kimyasal
bilesimine iligkin bilgi tasiyan karakteristik X-isin1 fotonlar1 tiretir. Bu fotonlarin
tasidig1 enerji, malzemedeki bosluklar1 dolduran dis kabuk elektronlar ile ilgilidir.
Elektron 1511 tarafindan olusturulan i¢ kabuk. Bant teorisinden hatirladigimiz gibi,
elektronlar valans bandindan iletim bandina ge¢mek icin enerjiye ihtiya¢ duyarlar.
Elektronlar ters yonde hareket etti§inde, enerji kaybedilir veya fotonlar yoluyla
yayilir. Sekil 3.2 de goriildiigli gibi, SEM sistemleri bu foton enerjilerini yakalamak
ve bir enerji spektrumunda karakterize etmek i¢in EDS dedektdrleriyle kolayca

donatilabilir.
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Sekil 3. 2. Bir EDS dedektoriine operasyonel genel bakis.

3.3 UV-VIS spektroskopisi

Ince kat1 film tabakalar basitce ince film tabakalar olarak adlandirilir. Ince film
tabakalar, ince s1v1 tabakalar1 ve ince kati tabakalari icerir. Biriktirme ince tabakalarin
onculiginii 1850 yilinda elektrodepozisyon teknigini kullanan M. Fvaday yapmistir
(Wagendristel ve ark., 1994). Vakum teknolojisinin yardimiyla, ince tabakalarin
gelisimi 1950 yilinda modern ¢aga girmistir (Greene, 2003).

Ince tabakalarm biriktirilmesi vakum kosullarda iyi kontrol edilebildiginden,
ince tabakalar optik yansima onleyici kaplama (Jeong ve ark., 2004), kimyasal
korozyona dayanikli kaplama (Matthes ve ark., 1991), elektrik ince tabaka giines pilleri
(Ito ve ark., 2008), mekanik asinmaya dayanikli kaplama (Lekka ve ark., 2005) gibi
bircok uygulamada yaygin olarak kullanilmaktadir. Isik, ince bir tabaka fiizerine
yansidiginda, fiziksel yansima olayr meydana gelir (Piegari ve ark.,2013).

Yansimanin biiyiikliigli, yansiyan optik giiciin gelen optik giice orani ile ifade
edilmistir. Isik ince tabakada ki atomlarla etkilesim i¢indedir. Isik ve atomlar
arasindaki etkilesim nedeniyle, ince tabakalarda meydana gelen optik siiregler
karmasiktir.

Isik ve ince tabakalar arasindaki etkilesim incelendiginde Isik ince bir tabaka
icinde yayilirken geri ¢ekilme, emilim ve liiminesans siirecler meydana gelir. Kirilma,
tabaka ve c¢evresindeki ortam arasindaki farkli kirilma indislerinden kaynaklidir.
Sogurma atomlarin gecis frekanslar1 arasindaki rezonans etkisinden kaynakhidir. Sekil

3.3’de, 269 nm de sogurma gosteren bir numuneye ait UV-vis spektrumu gosterilmistir.
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Isigin yogunlugu bu durumlarda azalmistir. Isik ince tabaka iginde yayilir ve zayiflama
stireci Beer'in yasasina gore Denklem (3.3) ifade edilmistir (Lothian, 1852).

[ =1, e(-*? (3.3)

Burada I, bir sapma (z) boyunca yayilan 1s18in yogunlugu, I, ise 1s18in baslangic

yogunlugudur, ve & ise sogurma katsayisidir.

N\

Sekil 3. 3. 269 nm de sogurma gdsteren bir numuneye ait UV-vis spektrumu (Lothian, 1852).
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4. DENEYSEL ISLEMLER

4.1 Sprey Piroliz

Sprey piroliz, bilesenlerin kimyasal bir bilesik olusturmak iizere reaksiyona
girdigi 1sitilmis bir yilizeye bir ¢ozelti puskiirtillerek ince bir film tabakanin
olusturuldugu bir ince tabaka kaplama yontemidir (Mooney ve Radding, 1982).
Reaksiyon tipine gore kimyasal sprey biriktirme islemi ti¢ gruba ayrilabilir (Vigue ve
Sptiz, 1976). Birinci grupta, ¢oziicii buharlastik¢a ve bilesenler kuru halde daha fazla
reaksiyona girebileceginden ¢dzeltinin damlaciklar1 1sitilmis yiizeyde bulunur. Ikinci
grup, damlalar 1sitilmig yiizeye ulagsmadan once ¢oziiciiniin buharlastigi ve kuru katinin
ayrisma yoluyla yiizeye carptigi bir islemi temsil eder. Ugiincii grupta, damlaciklar alt
tabakaya yaklastik¢a ¢oziiciiniin buharlastigi ve bunun sonucunda ¢ozelti bilesenlerinin
heterojen reaksiyonunun meydana geldigi siirecler vardir. Tiim bu islemlerde kontrol
edilecek en 6nemli parametreler alt tabaka sicakligi, tasiyici gaz akis hizi, noziilden alt
tabakaya olan mesafe ve ¢ozelti icerigi ve konsantrasyonudur. Bu degiskenler arasinda,
substrat sicaklig1, sprey piroliz isleminden ince tabaka tiretmede en 6nemli faktor olarak
kabul edilmistir; Bunun nedeni, damlaciklarin kurumasi, ayrigmasi, kristallesmesi ve
tane biiylimesinin biiylik 6l¢iide bu parametreye bagli olmasidir (Exarhos, 2007).

Piiskiirtme piroliz  tekniginin gorlinen basitligine ragmen, biriktirme
parametrelerinin siki bir korelasyonu, teorik bir modelleme piiskiirtme piroliz birikimi

gerektirmistir (Filipovic ve ark., 2013).

4.2 Kimyasal Temizleme ve Numune Olusturma

Calismamiza Oncelikle camlarin ve silisyum kristallerin fiziksel ve kimyasal
temizligi ile baslandi. Genisligi 10, uzunlugu 20 cm olan cam alttaglar, %10’luk
hidroflorik asit (HF) ile temizleme islemine tabi tutularak kimyasal ve fiziksel kirlerden
arindirildi. Bu islem Sekil 4.1°deki ultrasonik banyoda gergeklestirildi. Bu islemden

sonra camlar saf su ile yeteri kadar durulandi ve kurutuldu.
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Sekil 4. 1. Ultrasonik temizleme araci.

Al/Ti0,/p-Si Schottky diyotun hazirlanmasi i¢in 400mm kalinliginda, 1-10 ohm-cm
ozdirengli, 1x10% cm™ katki konsantrasyonlu p-tipi silisyum alttas kullanildi. Bu
kristalin parlak yiizeyi %10’luk HF ile pamuk yardimiyla temizlendi. Bu temizleme
islemi oldukga titiz yapilmaya calisildi. HF ile temizlenen kristal 5 dakika deiyonize
suda durulanip ardindan hassas bir sekilde kurutularak kaplamaya hazir hale getirildi.

Kaplama islemi i¢in, titanyum dioksit ¢ozeltisi hazirlanirken, ¢ozelti 0.1 molar
olacak sekilde hesaplamalar yapildi. (Ma = m/n) Sekil 4.2°de verilen titanyum dioksit
tozu hassas terazide 0.39 gram gelecek sekilde tartildi.

Sekil 4. 2. Kullanilan titanyum dioksit tozu.
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0.39 gram titanyum dioksit (TiOz) tozu, 50ml metanolde 80°C sicaklikta,

metanol ucucu oldugu i¢in, agz1 kapali bir sekilde karistirildi ve Sekil 4.3’teki ¢ozelti
elde edildi.

Sekil 4. 3. TiO; ¢ozeltisi.

Titanyum dioksit ¢ozeltinin homojen bir sekilde elde edilmesi igin, karigtirma
boyunca, sicaklik kontrol cihazi 80°C derecede sabitlendi. Sicaklik kontrol cihazi
tizerindeki ¢ozeltimiz manyetik karistirict yardimiyla minimum hizhida 60 dakika
boyunca karistirildi.

Cozelti hazirlandiktan sonra sprey proliz yontemi ile kaplama iglemine gegildi,
kaplama i¢in kullanilan cihaz Sekil 4.4’te ve cihazin sematik c¢izimi Sekil 4.5’te

goriilmektedir.
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Sekil 4. 4. Sprey piroliz diizenegi.

Bilme ]

servo motor ve x ckseninde hareket
kontrol cih _
| | onirol cihazi
N | [ +———Q— Hareketliray
TiO:
kotrol vanas:
Nozzle
Alttas 5
)

| Sicak plaka

Baskilayicr

(o]
®@®

Sicakhk kontrol cihaz

Sekil 4. 5. Sprey piroliz diizenegin sematik ¢izimi.

Kaplama adimlart;

a) Alttaslar temizlendi

b) Cozelti belirtilen asamalarda hazirlandi

¢) Hazirlanan ¢ozelti piiskiirtme kabin haznesine alindi

d) Kurutulmus alttaglar 80°C sicakliginda sabitlenmis 1siticinin  {istiine

yerlestirildi
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e) Diizenegin yiiksekligi 25 cm olarak ayarlandi
f) Piskiirtme islemi i¢in biitiin sartlar saglandiktan sonra zamanlayict 3 dakika
30 saniyeye ayarlandi ve start verildi.

g) Piskiirtme islemi ¢eker ocakta yapildi.

25 cm yiikseklikte yatay yonlerde hareket yaparak, nozzle ucundan serbest
puskiirtme yapildi, 3 dakika 30 saniye kesintisiz bir sekilde yapilan piiskiirtme sonucu
bir kaplama alani, Sekil 4.6’daki gibi elde edildi. Homojen bir ince tabaka elde etmek
icin islem ¢eker ocakta ve 80°C sicaklikta gergeklestirildi.

Sekil 4. 6. Cam {izerine olusturulan TiO; ince tabaka.

4.3 Imalatti Yapilan Al/Ti0,/p-Si Schottky Diyotunun Hazirlanmasi

Piiskiirtme ile biriktirme yontemi, metalleri yariiletken bir malzeme {izerine
biiyiiterek bir Schottky diyot liretme yetenegi sunar. Diyotun hazirlanma agamasinda,
ozellikleri 6nceki boliimde belirtilen p-Si kristali ilk olarak klasik temizlik isleminden
gecirildi. Sonrasinda PVD sistemi icerisinde p-Si kristalinin mat yilizeyi oldukg¢a saf
olan Al metali ile kaplanip omik kontak olusturuldu. Omik kontak olusturulduktan
sonra firinda azot gazi ortaminda 570 °C de 3 dk tavlandi. Bu islemden sonra p-Si/Al
alttasin parlak yiizeyi, sprey proliz cihazi yardimiyla hazirlanan ¢ozelti ile siire 30
saniye olacak sekilde ayarlanarak TiO, ile kaplandi. ince tabaka olusturma asamalar1 bir
onceki boltimde belirtilen agsamalarla ayni olup sadece piiskiirtme stiresi belirtildigi gibi
degistirildi.

Son adima gelindiginde TiO, yiizeyinde ince bir Al tabaka olusturmak i¢in fiziksel

buharlastirma teknigiyle, yaklasik % 99,99 oraninda saf olan Al metali, vakum sistemi



30

ile elde edilen yaklasik 4.08.10torr (mbar) seviyesindeki basing ve iizerinden ~50A
akim gegirilen tungsten flaman ile buharlastirildi. Nihayetinde AIl/TiO,/p-Si/Al MIS
diyot yapist olusturuldu. Al kaplamasinda kullanilan PVD cihaz1 Sekil 4.7’de

goriilmektedir.

Sekil 4. 7. Al buharlagtirma ve kaplama kullanilan NVTH-350 model PVD cihazi.
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5. ARASTIRMA BULGULARI VE SONUCLAR

5.1 TiO2 ince Tabakann X-Ismlar1 (XRD) Olciimleri

XRD D8 Discover difraktometresi ile sprey piroliz yontemi kullanilarak cam
altlik tzerinde elde edildi. Sekil 5.1’de TiO2’nin X-iginlart kirinim deseni yer
almaktadir. XRD analizlerinde TiOz anataz i¢in ICDD no: 99—100-9412 ve rutil faz igin
ICDD no: 99-100-4510 numarali kartlar kullanilmistir. Uretilen ince tabakada ki kristal
boyutu (D), kafes gerilimi (€) ve dislokasyon yogunlugu (d) olarak ifade edilir.

1200
11001 o V: TiO, (Anat A: TiO, (Rutile)
] 3 : TiO, (Anatase), A: TiO, (Rutile
1000 o
1 \Y
900
5 800 -
& 700
° : ~
S 600 =
o : o
o 500 S < 3 A
] S S S ©Bg =
400 e ~
] A \van v a8 8 Q
300 4 s VVS v &
4 o~ \(\I/ v
200 A
100
T T T T T T T T T
20 30 40 50 60 70

26 (°)

Sekil 5. 1. Cam altliklar iizerinde sprey piroliz ile olusturulan TiO> ince tabakanin XRD deseni.

XRD sonuglar1 asagidaki esitlikler kullanilarak hesaplanir. Sirasiyla kristalit
boyutunu ve kafes gerilmesini hesaplamak i¢in bu formiiller kullanilir. Asagida verilen
formiiller ile yapilan hesaplamada ince tabakanin XRD analizinde kullanildi ve

hesaplanan veriler asagidaki Cizelge 5.1°de verilmistir.

0.9A
~ BCosb (5'1)
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g=_"F (5.2)

§=— (5.3)

Cizelge 5. 1. Elde edilen ince tabakanin bazi mikroyapisal paremetreler.

Ince tabaka D (nm) € (%) 3 (10/m?)

TiO2 22.46 0.70 19.83

Sprey piroliz teknigi ile olusturulan TiOz ince tabakanin kirinim deseni ele
alindiginda, Sekil 5.1°de gosterilen piklerde TiO> (Anatase) ve TiO2 (Rutile)
formlarinda kristal yapilarin belirdigi net bir sekilde goriilmektedir.

TiOznin anatase (101) yonelimi, 25.33° derecede en giicli kirmim zirvesini
vermektedir. 53.96° ve 55.06° derece ise rutile yapist goriilmektedir. Bu, TiO:2
nanopartikiillerinde bulunan ana kristal fazin anatase oldugunu ve sentezlenen
numunede minimum miktarda bazi rutile fazlarin mevcut oldugunu gostermektedir.
Elde edilen ince tabaka TiO- i¢in, Anatase/Rutile orani: 83/17 olarak belirlenmistir.
XRD’de goriilen genis tepeler, parcaciklarin nanometre boyutunda oldugunu
gostermektedir. Bu desenin literatiirde (Giillii, 2023; Ahmad ve ark., 2021) uyum

gostermektedir.

5.2 TiO2 ince Tabakanin SEM Analizi

Sprey piyoliz yardimiyla ile iiretilen TiO2 ince tabakanin, Quanta FEG 250
cithazi (Sekil 5.2) kullanilarak SEM goriintiileri elde edilmistir.
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Sekil 5. 2. Kullanilan Taramali Elektron Mikroskobu.

TiO, tabakanin SEM goriintiisiic Sekil 5.3’te  verilmistir. Bu  goriinti
incelendiginde TiO2’nin morfolojik yapisi, kiiresel ve hafif aglomerasyonlu g¢ubuklar
andiran nanoyapilardan olustugu, topografik bir olusum goriilmektedir. Bu topografik
yapt SEM cihaz1 Ol¢iimiinde geri sagilmis elektronlarin verdigi goriintiilerdir.
Goriintiilerden yapinin homojene yakin bir dagilim gosterdigi sdylenebilir. Bu desenin
literatiirde (Ahmad ve ark., 2021; Giilli, 2023) uyum gostermektedir.

Sekil 5. 3. Olusturulan TiO, SEM goriintiisii..
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5.3 TiO2 ince Tabakanin Optik Ol¢iimleri (UV-Vis)

TiO2’in absorpsiyon spekturumu, UV-Vis spektrofotometri Shimadzu 3600
UV-Vis ile belirlendi. Tauc grafigi kullanilarak, sentezlenen TiO2'in bant araligi
enerjisi, denklem (5.4) ile 3,63 eV olarak hesaplandi ve bu bant araligi dogrudan bir
bant araligidir. Bu deger literatiirde katkisiz TiO2 igin verilen degerler ile (Ahmad ve
ark., 2021) uyumludur. Sekil 5.4 UV-Vis spektrofotometrisini ve Sekil 5.5 Tauc

grafigini gostermektedir.
Ahy= Eq(hy-Eg)*? (5.4)

burada A optik absorpsiyon katsayisi, hy foton enerjisi, Eq dogrudan bant araligi ve Eq

sabit bir degerdir.
1.6
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Sekil 5. 4. Olusturulan TiO> ince tabakanin sogurma-dalga boyu grafigi.
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Sekil 5. 5. Olusturulan TiO; tabakaya ait (Ahv)? - hv degisim grafigi.

Optik gecirgenlik, 300-1100 nm dalga boylar1 arasinda yapilan 6l¢iim grafigi
Sekil 5.6’da goriilmektedir. Optik gegirgenligin, dalga boyu ile orantili olarak, dalga
boyu arttikca optik gegirgenligin de arttig1 goriilmektedir.
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Sekil 5. 6. Olusturulan TiO; tabakanin optik gecirgenlik spektrumu grafigi.
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5.4 Uretilen Al/TiO2/p-Si Schottky Diyotunun Elektriksel Karakterizasyonu

Schottky diyotlarin elektriksel 6zelliklerinin belirlenmesinde engel yiiksekligi, seri
direng, doyma akimi, idealite faktorii gibi parametrelerin hesaplanmasi yukarida

verilmistir. Bu verilere gore asagida, iretilen diyotun I-V grafikleri verilmistir.

5.5 Uretilen diyotun akim -voltaj karakteristikleri

Yariiletken cihazlariin karakterizasyonu, gilincel arastirmalarda onemli bir rol
oynamaktadir. Bu ¢alismada, Al/TiO2/p-Si MIS diyotunun akim-voltaj olglimleri
yapilmis ve Al/p-Si referans diyot ile karsilastirilmistir. Akim-voltaj hesaplamalari,
Sekil 5.7'de gosterilen KEITHLEY 4200-SCS cihazi kullanilarak yapilan Al/ TiO2/p-
Si/Al MIS diyotuyla ilgili veriler elde edilmistir.

Sekil 5. 7. Elektriksel 6l¢limlerin alindigr sistem.

Sekil 5.8'de, oda sicakliginda ve karanlik ortamda (-2V) - (+2V)
araliginda, 0,01V adimlarla 6lgiilen referans Al/p-Si ve iretilen Al/TiO2/p-Si

diyotunun I-V yapisal 6zellikleri verilmistir.



37

Al/p-Si diyot

AKIM SIDDETI, I (A)

GERILIM, V (V)

Sekil 5. 8. Referans Al/p-Si ve olusturulan Al/ TiO2/p-Si diyotunun oda sicakliginda Akim-Voltaj
grafigi.

Verilen |-V grafiklerinin incelenmesi sonucunda, iiretilen diyotun referans diyota gore
yaklagik 1000 kat azalma oldugu goriilmektedir. Olusan bu deger farki, p-Si ile metal
tabaka arasinda olusan TiOz ince film tabakasinin ve arayiizeydeki dogal oksit
tabakasinin bir direng olusturmasina atfedilebilir.

Referans alinan Al/p-Si diyotunun engel yiiksekligi (®g) hesaplanmis ve engel
yiiksekligi ®g =0,676 eV olarak bulunmustur. Idealite faktdrii (n) ise n=1,483 olarak
hesaplanmistir. Uretilen Al/TiO2/p-Si MIS diyotun dlgiilen engel yiiksekligi ®g =0,869
eV olarak ve idealite faktorii de n=1,353 olarak elde edilip bu degerler Cizelge 5.2°de
verilmistir. Idealite faktdriiniin 1°den biiyiik olmasi iiretim sirasinda meydana gelen
TiO, ylizey/araylizey durumlari, dogal oksit tabakasi ve seri diren¢ (Rs) gibi
faktorlerinden kaynaklanir. Olusturulan Al/TiO2/p-Si diyotun engel yiiksekligi yaklasik
0.20 eV kadar referans Al/p-Si diyottan daha yiiksek ¢ikmaktadir. Bu durum TiO:
araylizey oksit tabakasinin varligina ve uzay yiikii alanindaki yiik dagilimina bagl
oldugu soylenebilir.

Sekil 5.9°da verilen F(V)-V grafikleri Norde fonksiyonlarindan iiretilmis olup
Norfe fonksiyonlarina gore, referans Al/p-Si diyotun engel yiiksekligi ®g 0,693 eV ve

seri direnci de Rs=6,655 kQ olarak 6l¢iilmistiir. Sprey piroliz yontemi ile olusturulan
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Al/TiO2/p-Si diyotun engel yiiksekligi ®g 0,945 eV ve seri direnci de Rs=6,655 kQ

olarak dl¢iilmiistiir. Bu degerler asagida Cizelge 5.2°de mevcuttur.

1.6

0.0 0.4 0.8 1.2 1.6 2.0
Gerilim, V (V)

0.6 vw‘jlr L0 ]

Sekil 5. 9. Olusturulan Al/TiO; /p-Si ve Al/p-Si referans diyotlarin gore F(V)-V egrileri.

Diyotlarin engel yiiksekligi, seri diren¢ durumlar1 ve idealite faktorii gibi
degerler Norde fonksiyonlariyla beraber Cheung yontemi ile de hesaplanir. Cheung
ikinci bir yontem olarak kullanilir. Bu yontem, S.K. Cheung ve N.W. Cheung tarafindan
1986 yilinda gelistirilmistir. Asagidaki Sekil 5.10°da referans diyot Al/p-Si ve
olusturulan diyot Al/TiO2/p-Si’nin dV/d(Inl)-1 grafigi verilmektedir. Referans diyot
Al/p-Si’nin seri direng degeri Rs=3,269 kQ olarak, grafiklerdeki ineer dogrularin
egiminden hesaplanmistir. Cheung yontemine gore, lineer dogrunun diisey ekseni
kestigi nokta ele alinarak idealite faktorii n=6,458 olarak elde edilmistir. Yine ayni
sekilde, tiretilen Al/TiO2/p-Si MIS diyotun seri direnci Rs=4,929 kQ ve idealite faktorii
n=4,994 olacak sekilde hesap edilmistir. Bu degerler asagida Cizelge 5.2’de mevcuttur.
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Sekil 5. 10. Olusturullan Al/TiO; /p-Si ve Al/p-Si referans diyotlarinin dV/d(Inl)-I egrileri

Sekil 5.11’de verilen H(I)-(I) grafikleri de yine Cheung fonksiyonlari
kullanilarak elde edilmistir. Burda da referans diyot Al/p-Si’nin seri direng degeri
Rs=3,232 kQ olarak, engel yiiksekligi ®g =0,600 eV olarak bulunmustur. Uretilen
AlITiO2/p-Si MIS diyotun seri direnci ise Rs=4,929 kQ ve engel yiiksekligi ®g =0,722
eV olarak hesaplanmistir. Bu degerler agagida Cizelge 5.2’de yer almaktadir.

5.2

%2
4

Alp-Si diyot 8>

FAVTIO/p-Si diyot

32 PR T ST TR [T TR TR T TN [N TR RN TN SR N SR T S
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Sekil 5. 11. Olusturulan Al/TiO2 /p-Si ve Al/p-Si referans diyotlarinin dV/d(Inl)-I egrileri.



Cizelge 5. 2. Olusturulan Al/p-Si ve Al/TiO2/p-Si diyotlarinin Akim-Voltaj, Cheung ve Norde
fonksiyonlarindan hesaplanan diyot degerleri (Diyot alanit A=0,00785 cm2 olarak alinmustir).
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. Norde
e (R I-V Grafigi Fonksiyonu
Numune Adi dv/d(Ini)-1 H()-I Grafigi F(Vo)-Vo Grafigi
Rs (l)B (l)B
Rs (kQ) n (kg) (eV) n (l)B (EV) lo (A) Rs (kQ) (ev)
Al/p-Si 3,269 6,458 | 3,232 0,600 1,483 | 0,676 1.04x1077 6,655 0,693
Al/TiOy/p-Si 4,929 4,994 | 4,316 0,722 1,353 | 0,869 5.89x1011 62,142 0,945

5.6 Uretilen diyotun kapasite-voltaj karakteristikleri

Yiik tastyicilarin metal-yariiletken arayiizeyindeki dagilimi, metal yariiletken
dogrultucu kontaklarda yiliksek direncli bir tiikkenim bolgesi olusturmaktadir. Bu bolge
uygulanan gerilime bagli olarak degisir. MIS yapilarda bu ara bolgelerdeki engel
yiiksekligi ve kapasite degeri asagida verilen Poisson denklemlerinden faydalanilarak
hesaplanabilir.Uygulanan ters gerilimin bir fonkdiyonu olarak diyot diyotun kapasitans

Denklem (5.5) ile tanimlanir.

_kt
_2(Vg 94VR)

C_Z - qESEOA2ZN, (55)
esitligi ile hesaplanir (Ziel 1968). Denklem (5.5)’den yararlanilarak C~2 degeri,
i _ 2(Vg-V) (5 6)

€2~ gEsEoN,A?

olarak Denklem (5.6) yeniden diizenlenebilir. Bu ifadede dogrunun egiminden N,

degeri Denklem (5.7) kullanilarak hesaplanir.

2 dv

a = A2q€s€o d(c™2) (5.7)

Ayni grafigin uzantisindan Vg degeri hesaplanir. V4 degerinden yararlanilarak diyotun

engel yiiksekligi parametresi Denklem (5.8) kullanilarak hesaplanir.
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\Y
Dy (C—V) = Td + Es (5.8)
Ayn1 zamanda fermi enerji seviyesi Denklem (5.9) kullanilarak hesaplanir.
Er = kTin (35 (5.9)

esitligi ile elde edilir.

C2-V grafiginin egimi ile elde edilen N, degerinin yerine Er degeri yazilarak Ef degeri
elde edilebilir. Bununla birlikte C2-V grafiginin farkli frekanslarda olgiilen ve V
eksenini kestigi noktanin bulunmasi ile Vg degeri ol¢iiliir. Egimden hesaplanan akseptor
yogunlugu kullanilarak valans bandi ile Fermi seviyesi arasindaki fark hesaplanip engel
yiiksekligi bulunabilir. Engel yiiksekligi (5.9) esitligi ile hesaplanabilir.

Ayrica E; x=0’daki maksimum elektrik alandir ve Denklem (5.10) ile bulunabilir.

Em = —22W (5.10)

Yukardaki esitliklerde, € yariiletkenin dielektrik sabiti olup Si i¢in 11,68’dir. €,
boslugun dielektrik sabiti (£,=8,85x107*? F/cm), A dogrultucu kontagim alani, N, katki
atomlarin konsantrasyonu, Vg diflizyon potansiyelini ifade eder.

Sekil 5.12°de Uretilen Al/TiO2/p-Si diyotun, 100 kHz ile 800 kHz frekans
araliginda, ters beslem gerilimine (VR) bagli olan tilkenme bdlgesi kapasitans
hesaplanmas1 Denklem (5.5) esitliginde verilmistir. Al/TiO,/p-Si MIS yapinin C-V
parametreleri, oda sicakliginda (-4V)-(+4V) gerilim araliginda 0,01V adimlarla ve
ardisik olarak; 100 kHz, 200 kHz, 300 kHz, 400 kHz, 500 kHz, 600 kHz, 700 kHz, 800
kHz frekans degerleri igin alimmistir.verilmektedir. Sekil 5.12’de Verilen grafikten
frekans ve kapasitenin ters orantili olarak, kapasite artarken frekansin azaldigi
goriilmektedir. Frekans ve kapasite arasindaki bu iligki araylizey tuzaklarinin uygulanan
sinyali takip edememesi ve dolayisi ile C degerinin diismesi ile agiklanabilir. Burada C”

2.V ¢izimleri 0 ile -4V arasindaki bdlgede oldukga lineer bir davranis gostermektedir.
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Sekil 5. 12. Olusturulan Al/Ti02/p-Si Schottky diyotunun, 10kHz-800Hz frekans araligindaki ters
besleme altindaki 1/C2-V grafikleri.

Uretilen Al/TiO,/p-Si MIS yapmin C?2-V grafiginin egimi yardimiyla
hesaplanan N, (tastyict yogunlugu degeri), @y, (engel yiiksekligi degeri), Vp (diflizyon
potansiyel degeri), Vo (kesim voltaj degeri), Em (max elektrik alan degeri) ve Ef (Fermi

enerji seviyesi degeri) ele alinip hesaplanmistir ve bu degerler Cizelge 5.3’te mevcuttur.

Cizelge 5. 3. Olusturulan Al/TiO2/p-Si numunesinden alinan 6l¢iimlerin Kapasite-Voltaj grafiklerinden
elde edilen diyot parametreleri.

Frekans c-v

kHz
1) Vo (V) Vo (V) @ (eV)  Na(x10* cm?®) Em (x10* W (x10* m)
V/m)
100 0.7511 0.7769 1.009 4.870 1.073 1.448
200 0.754 0.779 1.012 4.828 1.070 1.457
300 0.753 0.779 1.011 4,791 1.065 1.462
400 0.751 0.777 1.01 4.755 1.060 1.466
500 0.753 0.779 1.012 4,731 1.059 1471
600 0.760 0.786 1.019 4,731 1.064 1.478
700 0.759 0.785 1.018 4,705 1.060 1.481

800 0.762 0.788 1.021 4.694 1.061 1.486
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6. SONUCLAR VE ONERILER

6.1 Sonugclar ve Tartisma

Iki kisimdan olusan calismamizin birinci kisminda sprey piroliz teknigi ile cam
alttas Ustiine iretilen TiO2 ince tabakanin optik, yapisal ve morfolojik 6zellikleri ele
alindi.

X-151m1 analizlerinde, XRD D8 Discover difraktometresi ile sprey piroliz yontemi
ile cam alttagin Ustline olusturulan TiOz ince film tabakanin X-1sinlar1 kirinim deseni,
TiO2 anataz i¢in ICDD no: 99-100-9412 ve rutil faz i¢in ICDD no: 99-100-4510
numarali kartlar kullanilarak elde edilmistir. TiOynin anatase (101) yonelimi, 25.33°
derecede en giicli kirmim zirvesini vermektedir. 53.96° ve 55.06° derece ise rutile
yapist goriilmektedir. Bu, TiO2 nanopartikiillerinde bulunan ana kristal fazin anatase
oldugunu ve sentezlenen numunede minimum miktarda bazi rutile fazlarin mevcut
oldugunu gostermektedir. Elde edilen ince tabaka TiO; i¢in, Anatase/Rutile orani: 83/17
olarak belirlenmigtir. XRD’de goriilen genis tepeler, pargaciklarin nanometre boyutunda
oldugunu gostermektedir. Bu desenin literatiirde (Giillii, 2023; Ahmad ve ark., 2021)
uyum i¢inde oldugu goriilmiistiir.

Sprey piroliz teknigi yardimiyla iiretilen TiO2 ince tabakanin SEM goriintiileri Sekil
5.3’te verilen Quanta FEG 250 SEM cihazi yardimi ile alinmistir. TiO> tabakanin SEM
goriintiilri incelendiginde TiO2’nin morfolojik yapisi, kiiresel ve hafif aglomerasyonlu
cubuklart andiran nanoyapilardan olustugu, topografik bir olusum goriilmektedir. Bu
topografik yapi1 SEM cihazi 6l¢limiinde geri sagilmis elektronlarin verdigi goriintiilerdir.
Goriintiilerden yapinin homojene yakin bir dagilim gosterdigi sdylenebilir. Bu desenin
literatiirde (Ahmad ve ark., 2021; Giillii, 2023) uyum sergiledigi goriilmiistiir.

TiO2 ince tabakanin optik sogurma spekturumu, Shimadzu 3600 UV-Vis
spektrofotometre kullanilarak 300 nm ile 1100 nm dalgaboyu araliginda 6lgulup, TiO>
ince tabaka igin yapilan bu 6l¢iimiin literatiirde yapilan ¢alismalar ile uyumlu oldugu
goriilmiistiir. Tauc grafigi kullanilarak, sentezlenen TiO2'in bant aralig1 enerjisi, 3,63 eV
olarak hesaplanmistir ve bu bant araligi dogrudan bir bant aralifidir. Bu deger
literatiirde katkisiz TiO2 i¢in verilen degerler literatiirde (Ahmad ve ark., 2021) uyumlu
oldugu goriilmiistiir.

Bu ¢alismada ikinci kismi olan diyot yapim asamasinda Al/TiO2/p-Si yapisi
tiretilip bu MIS yapinin elektriksel karakteristikleri analiz edildi. Diyotun akim-voltaj
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(I-V) ve kapasite voltaj (C-V) ol¢iimleri karanlik ortanda ve oda sicakliginda diyot
iizerinde belirlenen bir noktadan KEITHLEY 4200-SCS cihazi ile yapildi. Olgiim
degerlerinin grafikleri aymi cihaz ile Olgiildiikten sonra diyotun karakteristikleri
hesaplandi. Olgiimlerde Cheung ve Norde fonksiyonlarindan yararlanildi.

Sekil 5.8'de, oda sicakliginda ve karanlik ortamda (-2V) - (+2V) araliginda,
0,01V adimlarla 6lgiilen referans Al/p-Si ve iiretilen Al/TiO2/p-Si diyotunun I-V yapisal
Ozellikleri verilmistir. Verilen -V grafiklerinin incelenmesi sonucunda, iiretilen diyotun
referans diyota gore yaklasik 1000 kat azalma oldugu goriilmektedir. Olusan bu deger
farki, p-Si ile metal tabaka arasinda olusan TiOz ince tabakanin ve arayiizeydeki dogal
oksit tabakasinin bir direng olusturmasina atfedilebilir.

Referans alinan Al/p-Si diyotunun engel yiiksekligi hesaplanmis ve engel
yiiksekligi ¢g= 0,676 eV olarak bulunmustur. Idealite faktdrii (n) ise n=1,483 olarak
hesaplanmustir. Uretilen Al/TiO2/p-Si MIS diyotun &lgiilen engel yiiksekligi s= 0,869
eV olarak ve idealite faktorii de n=1,353 olarak elde edilip bu degerler Cizelge 5.2°de
verilmistir. Idealite faktdriiniin 1°den biiyiik olmasi {iretim sirasinda meydana gelen
TiO2 ylizey/araylizey durumlari, dogal oksit tabakasi ve seri diren¢ (Rs) gibi
faktorlerinden kaynaklanir. Olusturulan Al/TiO2/p-Si diyotun engel yiiksekligi yaklasik
¢s= 0.20 eV kadar referans Al/p-Si diyottan daha yiiksek ¢ikmaktadir. Bu durum TiO>
araylizey oksit tabakasinin varligina ve uzay yiikii alanindaki ylik dagilimina baglh
oldugu sdylenebilir.

Sekil 5.9°da verilen F(V)-V grafikleri Norde fonksiyonlarindan iiretilmis olup
Norfe fonksiyonlarina gore, referans Al/p-Si diyotun engel yiiksekligi ¢g= 0.693 eV ve
seri direnci de Rs=6,655 kQ olarak olgiilmiistiir. Sprey piroliz yontemi ile olusturulan
AllTiO2/p-Si diyotun engel yiiksekligi ve seri direnci de Rs=6,655 kQ olarak
Olciilmiistiir. Bu degerler Cizelge 5.2°’de mevcuttur.

Diyotlarin engel yliksekligi, seri diren¢ durumlar1 ve idealite faktorii gibi
degerler Norde fonksiyonlariyla beraber Cheung yontemi ile de hesaplanir. Sekil
5.10°da referans diyot Al/p-Si ve olusturulan diyot Al/TiO2/p-Si’nin dV/d(Inl)-1 grafigi
verilmektedir. Referans diyot Al/p-Si’nin seri direng degeri Rs=3,269 kQ olarak,
grafiklerdeki ineer dogrularin egiminden hesaplanmistir. Cheung yontemine gore, lineer
dogrunun diisey ekseni kestigi nokta ele alinarak idealite faktorii n=6,458 olarak elde
edilmistir. Yine aym sekilde, iiretilen Al/TiO2/p-Si MIS diyotun seri direnci Rs=4,929
kQ ve idealite faktorii n=4,994 olacak sekilde hesap edilmistir. Bu degerler Cizelge

5.2’de mevcuttur.
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Sekil 5.11’de wverilen H(I)-(I) grafikleri de yine Cheung fonksiyonlari
kullanilarak elde edilmistir. Burada da referans diyot Al/p-Si’nin seri diren¢ degeri
Rs=3,232 kQ olarak, engel yiiksekligi ¢s= 0,600 eV olarak bulunmustur. Uretilen
Al/TiO2/p-Si MIS diyotun seri direnci ise Rs=4,929 kQ ve engel yiiksekligi ¢g= 0,722
eV olarak hesaplanmistir. Bu degerler Cizelge 5.2°de yer almaktadir.

Sekil 5.12°de tretilen Al/TiO2/p-Si diyotun, 100 kHz ile 800 kHz frekans
araliginda, ters beslem gerilimine (VR) bagli olan tiilkenme bolgesi kapasitans
hesaplanmasi Denklem (5.5) esitliginde verilmistir. Al/TiO,/p-Si MIS yapinin C-V
parametreleri, oda sicakliginda (-4V)-(+4V) gerilim araliginda 0,01V adimlarla ve
ardisik olarak; 100 kHz, 200 kHz, 300 kHz, 400 kHz, 500 kHz, 600 kHz, 700 kHz, 800
kHz frekans degerleri i¢in alinmis olup Sekil 5.12°de verilmektedir. Verilen grafikten
frekans ve kapasitenin ters orantili olarak, kapasite artarken freksin azaldig
goriilmektedir. Frekans ve kapasite arasindaki bu iligki araylizey tuzaklarinin uygulanan
sinyali takip edememesi ve dolayisi ile C degerinin diismesi ile a¢iklanabilir. Burada C”
2.V ¢izimleri 0 ile -4V arasindaki bolgede oldukea lineer bir davranis gostermektedir.

Uretilen Al/TiO,/p-Si MIS yapmin C?2-V grafiginin egimi yardimiyla
hesaplanan N, (tasiyict yogunlugu degeri), @, (engel yiiksekligi degeri), Vp (diflizyon
potansiyel degeri), Vo (kesim voltaj degeri), Em (max elektrik alan degeri) ve Ef (Fermi

enerji seviyesi degeri) ele alinip hesaplanmistir ve bu degerler Cizelge 5.3e verilmistir.

Sonug olarak: Iki asamada gerceklestirilen bu calismanin ilk asamasinda, cam
tizerinde sprey piroliz yontemi kullanilarak olusturulan TiO, ince tabakanin optik,
yapisal ve morfolojik 6zellikleri incelenmistir. Sprey piroliz yontemi yardimiyla cam
alttag ylizeyine olusturulan TiO, ince film tabakanin yapisal analizi, X-1gmlar1 kirinim
deseni analizi ile gergeklestirilmistir. Bu analiz sonucunda, Anatase ve Rutile
formlarinda kristal fazlarinin olustugu ve literatiirdeki c¢alismalarla (Giilli, 2023;
Ahmad ve ark., 2021) uyumlu oldugu goriilmiistur.

Sprey piroliz teknigi kullanilarak TiO,’nin SEM goriintii analizi yapilmistir. SEM
goriintlilri incelendiginde TiO2’nin morfolojik yapisi, kiiresel ve hafif aglomerasyonlu
cubuklar1 andiran nanoyapilardan olustugu, topografik bir olusum sergiledigi
goriilmekte ve bu yapinin literatiirdeki ¢calismalarla (Giillii, 2023; Ahmad ve ark., 2021)
uyumlu oldugu gdzlenmistir.

TiO2 ince tabakanin optik sogurma spekturumu, Shimadzu 3600 UV-Vis
spektrofotometre kullanilarak 300 nm ile 1100 nm dalgaboyu araliginda 6l¢iiliipp, TiO:
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ince tabaka igin yapilan bu 6l¢iimiin literatiirde yapilan ¢alismalar ile uyumlu oldugu
goriilmiistiir. Tauc grafigi kullanilarak, sentezlenen TiO2'in bant aralig1 enerjisi, 3,63 eV
olarak hesaplanmistir ve bu bant araligi dogrudan bir bant aralifidir. Bu deger
literatiirde katkisiz TiO2 i¢in verilen degerler literatiirde (Ahmad ve ark., 2021) uyumlu

oldugu goriilmiistiir.

6.2 Oneriler

Yaptigimiz ¢alismada sprey piroliz yontemi kullanilarak katkisiz TiO2 ince film
tabakalar elde edildi. Ince film Tabakalar oncelikle cam iizerine olusturulup optik,
yapisal ve morfolojik ozellikleri incelendi. lkinci asamada ise Al/Tio,/p-Si diyotu
olusturulup elektriksel oOzellikleri karanlik ortamda analiz edildi. Karanlik ortamda
gerceklestirilen diyot Olgiimlerine ek olarak, aydinlik ortamda da diyotun degerleri
Olciiliip kontagin parametrelerine 15181n etkisi incelenebilir.

Yapilan MIS kontaklarda katkisiz TiO kullanildi, yapilacak kontaklarda
TiO2’ye metal katkist yapilip etkisi arastirilabilir.

Uygulanan gerilimin (-4V) ile (+4V) araliginda, ileri ve ters gerilim ortaminda
0,01V adimlarla degistirilmesiyle diyot Olgiimleri gergeklestirildi. Farkli gerilim
araliklarinin ve adimlarinin kullanilmasimi saglayarak diyotun bu degiskenlere olan
tepkisi ve uygulanan gerilimin etkisi incelenebilir.

Yapilacak MIS kontaklarda althgin sicakligi degistirilip, sicakligin etkisi
arastirilabilir.

Homojensizlik gbéz Oniine alinarak diyot Ol¢limiinde diyotun ayr1 ayri biitiin

kisimlarindan Sl¢timler yapilabilir.
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