VANADYUM OKSIT INCE FiLM AKILLI MALZEMELERIN URETIM
SURECININ ELEKTRIKSEL- YAPISAL OZELLIK ILISKiSINE ETKISININ
INCELENMESI

Yiiksek Lisans Tezi
Gokecenur CAKMAK

Eskisehir 2018



VANADYUM OKSIT iNCE FiLM AKILLI MALZEMELERIN URETIM
SURECININ ELEKTRIKSEL- YAPISAL OZELLIK ILISKISINE ETKISININ
INCELENMESI

Gok¢enur CAKMAK

YUKSEK LiSANS TEZi

Tleri Teknolojiler Anabilim Dah

Damisman: Prof. Dr. Ramis Mustafa OKSUZOGLU

Eskisehir
Anadolu Universitesi
Fen Bilimleri Enstituisiu

Agustos 2018

Bu tez ¢alismasi Anadolu Universitesi BAP Komisyonunca kabul edilen 1803F059
no.lu proje ve Tiirkiye Bilimsel ve Teknolojik Arastirma Kurumu (TUBITAK) tarafindan
213M494° nolu proje kapsaminda desteklenmistir.



JURI VE ENSTITU ONAYI

Gokgenur CAKMAK 1n “Vanadyum Oksit Ince Film Akilli Malzemelerin Uretim '
Stirecinin Elektriksel- Yapisal Ozellik iliskisine Etkisinin incelenmesi” baghikli tezi
28/08/2018 tarihinde agsagidaki jiiri tarafindan degerlendirilerek “Anadolu Universitesi
Lisansiistii Egitim-Ogretim ve Sinav Y&netmeligi”nin ilgili maddeleri uyarinca, ileri

Teknolojiler Anabilim dalinda Yiiksek Lisans tezi olarak kabul edilmistir.

Jiiri flyeleri Unvam Adi Sovadi imza

Uye (Tez Danigmant) . Prof. Dr. Ramis Mustafa OKSUZOGLU &?ﬂz
Uye : Prof. Dr. Engin TIRAS

Uye : Dr. Ogr. Uyesi Mustafa TOKAC

Prof. Dr. Ersin YUCEL

Fen Bilimleri Enstitiisii Miidiirii



OZET
VANADYUM OKSIT INCE FiLM AKILLI MALZEMELERIN URETIM
SURECININ ELEKTRIKSEL- YAPISAL OZELLIK ILISKiSINE ETKISININ
INCELENMESI

Gokgenur CAKMAK
Ileri Teknolojiler Anabilim Dali
Nanoteknoloji Bilim Dal1
Anadolu Universitesi, Fen Bilimleri Enstitiisii, Agustos 2018

Danisman: Prof. Dr. Ramis Mustafa OKSUZOGLU

Bu ¢aligmada, SiO2 ve Si3Ny alttag lizerinde farkli gorev dongiisii degerlerinde
tiretilen Vanadyum Oksit (VOy) ince filmlerin elektriksel ve yapisal oOzelliklerine
odaklanilmistir. VOy ince filmleri vurmali DC reaktif magnetron sigratma teknigi ile
tiretilmistir. Elektriksel 6l¢timler dort nokta igne (FPP) teknigi ve yapisal karakterizasyon
belirlemesi Raman spektroskopik olgiimleriyle gergeklestirilmistir. Uretilen VOx ince
filmlerin hepsinde direng sicaklik katsayis1 (TCR) negatif degere sahiptir. Direng sicaklik
katsayisinin negatif olmast VOx ince filmlerinin yariiletken 6zelligine isaret eder. Hem
SiO> hem de Si3Ns alttagli VOx ince filmlerinin goérev donglisii degeri artarken oda
sicakligindaki levha direnci degerinin azaldigi gozlenmistir. %30 ve %32,5 gorev
dongiisii degerli malzemelerin en diislik elektriksel levha direncine sahip oldugu
gOriilmistiir. Isitma siirecinde tiim numuneler i¢in aktivasyon enerjileri hesaplanmustir.
Elde edilen aktivasyon enerjisi degerleri, VOx numunelerinin elektriksel iletkenligin
sicaklik artis1 ile artmasini agiklamaktadir. Raman spektroskopik oOlciimleri oda
sicakliginda biitiin VOy ince film numuneleri i¢in gergeklestirilmistir. SiO> ve Si3Ny alttag
lizerinde tretilen tiim ince filmlerde VO,, V205 ve VeO13 fazlan karisik olarak
gozlenmistir. Bunun yami sira, bazi gorev dongiisii degerleri icin VOy ince film
numunelerinde V203 fazi da tespit edilmistir. Sonug itibariyle, VOx ince filmlerin karisik
fazli ve yar iletken 6zellige sahip oldugu belirlenmistir.

Anahtar Sozciikler: VO akilli ince film, Vurmali DC reaktif magnetron sigratma, Duty

cycle etkisi, Yapisal karakterizasyon, Elektriksel karakterizasyon



ABSTRACT
INVESTIGATION OF THE INFLUENCE OF DEPOSITION PROCESS ON
ELECTRICAL-STRUCTURE PROPERTY CORRELATION IN VANADIUM OXIDE
THIN FILM SMART MATERIALS

Gokgenur CAKMAK
Department of Advanced Technologies
Programme in Nanotechnology
Anadolu University, Graduate School of Sciences, August 2018
Supervisor: Prof. Dr. Ramis Mustafa OKSUZOGLU

In this study, we focused on the electrical and structural properties of Vanadium
Oxide (VOx) thin films produced on SiO> and SizN4 substrates at different duty cycle
values. VOx thin films were produced by pulsed DC reactive magnetron sputtering
technique. Electrical measurements were made by four point probe (FPP) technique and
structural characterization by Raman spectroscopic measurements. All of the VOx thin
films produced have a negative temperature coefficient of resistance (TCR). The negative
temperature coefficient of resistance indicates the semiconducting property of VOXx thin
films. It was observed that the duty cycle value of both SiO> and Si3N4 substrated VOx
thin films increased while the plate resistance value decreased. 30% and 32.5% duty cycle
materials have the lowest electrical sheet resistance. In the heating process, the activation
energies for all samples are calculated. The obtained activation energy values explain the
increase of the electrical conductivity of the VOx samples by the temperature increase.
Raman spectroscopic measurements were performed for all VOx thin film samples at
room temperature. VO2, V20s and V¢O13 phases were observed mixedly in all thin films
produced on SiO; and Si3N4 substratum. In addition, V203 phase in VOx thin film samples
was also determined for some duty cycle values. As a result, it has been determined that
VOx thin films have mixed-phase and semiconducting properties.
Keywords: VOx smart thin film, Pulsed DC reactive magnetron sputtering, Duty cycle

effect, Structural characterization, Electrical characterization
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Bu tez calismasinda beni yonlendiren, ¢alismamin hazirlik, veri toplama, analiz ve
bilgilerin sunumu olmak iizere tiim agamalarinda bilimsel katkilarini1 ve engin tecriibelerini
benimle paylasan, deneysel siireclerde Anadolu Universitesi Ileri Teknoloji Ince Film
Laboratuvari'nda ¢alisma imkani sunan degerli danisman hocam Prof. Dr. Ramis Mustafa
OKSUZOGLUna saygi ve tesekkiirlerimi sunuyorum.

Yiiksek lisans egitimim boyunca beraber calistigim, destek ve yardimlarini
benden esirgemeyen ileri Teknoloji Ince Film grubundaki tiim calisan arkadaslarima en
icten tesekkiirlerimi sunuyorum. Numune iretimi ve elektriksel oOlgiimlerdeki
yardimlarindan dolay1 Ercan SENER, Ulviyya GOZALI, Erdal Volkan BATUR, Meryem
TUNCKANAT, Emrah DIRICAN ve Sinan OZGUN’e, Raman &lciimleri sirasindaki
yardimlarindan dolayr Ayberk OZDEN’e ve bu siirecte beni destekleyen tiim
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ETiK ILKE VE KURALLARA UYGUNLUK BEYANNAMESI

Bu tezin bana ait, 6zgiin bir ¢alisma oldugunu; ¢alismamin hazirlik, veri toplama,
analiz ve bilgilerin sunumu olmak iizere tiim asamalarinda bilimsel etik ilke ve kurallara
uygun davrandigimi; bu ¢alisma kapsaminda elde edilen tiim veri ve bilgiler i¢in kaynak
gosterdigimi ve bu kaynaklara kaynakcada yer verdigimi; bu calismanin Anadolu
Universitesi tarafindan kullanilan “bilimsel intihal tespit programi”yla tarandigini ve
hicbir sekilde “intihal icermedigini” beyan ederim. Herhangi bir zamanda, ¢calismamla
ilgili yaptigim bu beyana aykir1 bir durumun saptanmasi durumunda, ortaya ¢ikacak tiim

ahlaki ve hukuki sonuglar1 kabul ettigimi bildiririm.

Gokgenur CAKMAK
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1. GIRIS

1.1. Tezin Yapisi

Tezin ilk kisminda, bu tez kapsaminda incelenen Vanadyum Oksit akilli ince film
malzemelerin Ozellikleri ve iiretim teknikleri ile ilgili literatiirde daha once yapilan
calismalar incelenmis ve “1.2. Literatiir Ozeti“ kisminda sunulmustur. Ardindan, bu tezin
amact ve bu tez kapsaminda yapilan c¢aligmalar ise “1.3. Tez Calismasinin Amac1”
kisminda verilmistir. Uretim ve karakterizasyon teknikleri hakkinda detayl bilgiler “2.
Deneysel Metotlar” kisminda verilmistir. Bu tez kapsaminda yapilan aktivasyon enerjisi
hesaplamalar1 i¢in kullanilan elektriksel karakterizasyon verileri, aktivasyon enerjisi
sonuclart ve Raman spektroskopisi ile gerceklestirilen yapisal karakterizasyonlar ve
sonuglari, “3. Karakterizasyon Olgiimleri” kisminda verilmistir. Elde edilen sonuglarin
ve yapit-Ozellik iligskisinin degerlendirilmesi “4. Sonuglar ve Tartisma” kisminda

sunulmustur.

1.2. Literatiir Ozeti

Dérdiincii periyot, 5B grubu, d blok elementi olan vanadyum, [Ar]3d>4s? elektronik
diizenlenimine sahip bir metaldir. Degerlik (valans) elektronlarinin en dis iki kabukta
bulunabilmesinden dolay1 gecis metali olarak siniflandirilan vanadyumun birden fazla
oksidasyon hali bulunur [1]. Vanadyum oksitlerin manyetik, elektronik, optik, katalitik,
v.b. 6zelliklerinin vanadyumun kismen dolu d-bandindan ileri geldigi bilinmektedir [2].
Vanadyumun temel oksidasyon halleri +2 den +5 e kadar degisiklik gosterir, bunun yan
sira iki oksidasyon halinin birlikte bulundugu karisik degerli vanadyum oksitlerin (VO2
ile V203 fazlar1 arasinda +4 ve +3 oksidasyon hallerinin her ikisine de sahip VgO1s, V7013,
VeOr1 fazlar1 veya benzer olarak, VO3 ile V20s fazlar1 arasinda +4 ve +5 oksidasyon
hallerine sahip V¢O13, V4O9 fazlar1) yer aldigi rapor edilmistir [3, 4]. VO2-V20; fazlar
arasinda kalan V,O2,-1 (3 < n < 9) fazlara ise Magneli fazlar1 denilmektedir [5, 6].
Vanadyum oksit faz diyagramindan goriildiigii gibi, atomik oksijen orani 0,50-0,75
arasinda deger alabilmektedir (Bkz. Sekil 1.1) [4].
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Sekil 1. 1. Vanadyum oksit faz diyagrami [4]

Elektriksel ozelliklerinde oldugu gibi, farkli stokiyometrilerdeki VOx fazlarmin
kristal yapisi da birbirlerinden farklidir. VO (vanadyum oksit), V203 (divanadium
trioksit), VO2 (vanadyum dioksit) ve V20s (divanadium pentoxide) fazlarimin orgi

parametreleri (a,b,c ve a,f3,y) verilmistir (Bkz. Tablo 1.1) [7].

Tablo 1. 1. VO, V-03, VO; ve V>0s fazlarimin orgii parametreleri [7]

Malzeme a(A) b(A) c@A) a [ Y

VO 4,120 4,120 4,120 90,0 90,0 90,0

V203 13,965 4978 4978 90,0 90,0 120,0
VO, 5,384 4,526 5,574 90,0 122,6 90,0

V205 4,368 3,564 10,011 90,0 90,0 90,0

Vanadyum oksit, VO, vanadyumun bir¢ok oksidinden biridir ve bozulmus bir
sodyum kloriir yapisina sahiptir (Bkz. Sekil 1.2). Zayif V — V metal baglar icerir. Bant
teorisinin gosterdigi gibi, VO, kismen dolu iletim bandi ve ty; orbitallerindeki

elektronlarin delokalizasyonu nedeniyle elektriksel iletkendir.
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Sekil 1. 2. VO fazin kristal yapisi [8]

Vanadyum (III) oksit, V203, oda sicakliginda R3c uzay grubuna sahip olup
paramanyetik trigonal metal fazinda bulunur ve VOs oktahedranin korindon yapisinda
kristallesir. Monoklinik kristal yapisinin =160 K de %]1.4 liik hacim diisiisii ile beraber
trigonal korindon kristal yapiya doniisiir [9]. V203 fazmin kristal yapis1 ve enerji band
sistemi gosterilmistir (Bkz. Sekil 1.3). Metalik fazin elektriksel direnci, yalitkan fazindan
yaklagik yedi kat daha kiigtiktiir [4].
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Sekil 1. 3. V»0; fazimin kristal yapisi[10] ve enerji band sistemi semasi [11]

Vanadyum (IV) dioksit,VO,, yaklasik 68 °C altindaki sicakliklarda monoklinik
(uzay grubu P21 / c) ve 68 °C altindaki sicakliklarda ise yap1 rutil TiO> gibi tetragonal
yapiya sahiptir [12—-16]. VO> (M) ve VO (R) nin kristalografik yapist ve VO, kristalinin
enerji band sistemi semas1 gosterilmistir (Bkz. Sekil 1.4). Metalden yari iletkene gecis
(MST) sergileyen VO, tetragonal R fazinda cr ekseni boyunca dogrusal ve esit mesafeli
(2.880A) VV zincirleri igerir. Tetragonal R fazdan monoklinik M faza gecise %0,044
oraninda kii¢lik bir hacim degisikligi eslik eder. Distorsiyon ugrayan VO kristal yapisi,
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am ekseni boyunca 3.132A ve 2.662A mesafelere sahip diizenlenim kazanir [17]. Diisiik

sicakliklt monoklinik fazda VO;'nin optik bant araligi yaklasik 0.7 eV'dir [18].

o v o 5%

Sekil 1.4. VOx(M)ve VO>(R)'nin kristalografik yapisi[17] ve VO: kristalnin enerji band sistemi semasi[11]

Vanadyum (V) oksit, V2Os (divanadium pentoxide), katmanli yapisinin bir sonucu
olarak tipik bir ara fazdir. Ortorombik yapiya sahip V2Os kristali, kenarlar1 ve koseleri
paylasan VOs kare piramitlerin katmanlarindan olusur (Bkz. Sekil 1.5). VOs piramidi
icinde, cok kisa V=0 ¢ift bag1 (1.54A) gdzlenirken, bitisik V205 tabakalar1 arasinda cok
uzun V-O baglari (2.81A) vardir ve V,0s fazina iki boyutlu karakterini verir [19]. V20s
fazinda tek bagli oksijen, iki vanadyum merkezini kopriileyen oksijen ve ii¢ vanadyum
merkezine koordine kopriileme oksijeni olmak iizere ii¢ oksijen merkezi vardir. V2Os

fazi, oda sicakliginda genis bant araligina sahip bir yariiletkendir (Eg=2.2-2.7 eV) [20].

L Lvs
, @ e o € ®c:

Sekil 1. 5. Ortorombik V>O0s fazinin c eksenine dik kristal yapisi[21] ve V>Os kristalinin enerji band

sistemi semast [22]



Vanadyum oksit ince filmlerin tiretiminde direkt akim (Direct Current, DC) [11] ve
radyo frekanst magnetron reaktif sigratma (radio frequency reactive magnetron
sputtering, RF RMS) teknikleri [23], kimyasal buhar ile biriktirme (chemical vapor
deposition, CVD) teknigi [24], darbeli lazer ile biriktirme (Pulsed Laser Deposition, PLD)
teknigi [25] ve iyon demeti ile sigratma (Ion Beam Sputtering Deposition, IBSD) teknigi
[26] gibi liretim teknikleri kullanilmaktadir. Bu teknikler arasinda vurmali reaktif
magnetron sigratma teknigi oksit ve alasim malzemelerden olusan ince filmlerin iiretimi
icin yaygin olarak tercih edilen bir yontemdir. Vurmali DC reaktif magnetron sigratma
teknigi (P-DC RMS) ve vanadyum oksit ince film iiretimi hakkinda detayli bilgi “3.
Deneysel Metotlar” kisminda verilmistir.

Oda sicakliginda fretilebilen karisik fazdaki VOx ince filmleri, uygulama i¢in
alternatif malzeme olarak Onerilmis ve incelenmistir [27, 28]. Ancak, elde edilen uygun
TCR ve levha direnci degerlerine ragmen tiretim agisindan karisik fazin kontroliiniin
zorlugu dikkati gekmektedir [1, 27-29].

DC magnetron si¢ratma yontemiyle SiO> tabakalar {izerine tiretilen VO2 ince filmin
elektriksel ve yapisal karakterizasyonu, sirasiyla, dort nokta igne yontemi ve taramali
elektron mikroskobu kullanilarak gergeklestirilmistir. Sihai Chen ve arkadaslar
tarafindan yapilan bu ¢alismada [29], sicaklik 20°C den 70°C sicakliga artarken film
direncinin hemen hemen lineer olarak azaldig1 gézlenmistir. Uretilen filmin TCR degeri
-2.0%K! olarak belirlenmistir.

R. M. Oksiizoglu ve arkadaslari tarafindan yapilan ¢alismada [30] P-DC RMS
teknigi kullanilarak oda sicakliginda kuartz alttaglar tizerinde iiretilen vanadyum oksit
ince filmler, daha sonra 75 ila 230 °C sicaklik araliginda vakumlu kosullar altinda
tavlanmigtir. Vanadyum ince filmlerin elektriksel direnci, direncin sicaklik katsayisi,
optiksel yasak band aralig1 ve yapisal 6zellikleri incelenmistir. Tavlanmig numunelere ait
25-50°C ve 50-100°C sicaklik bolgesi i¢in direncin sicaklik katsayisi, sirasiyla, -0,78%/°C
ile -0,84%/°C ve -2,46%/°C ile -2,51%/°C araliginda gézlenmistir. Ayni sicaklik bolgeleri
icin tavlanmig numunelerin termal aktivasyon enerjisi, sirasiyla, 0,059¢V ile 0,052eV ve
0,219eV ile 0,191eV arahiginda gdzlenmistir. Olgiilen elektriksel levha direnci ise
tavlanmis numuneler i¢in 2,3x10%kQ/o ile 1,4x10%k€)/0 araliginda oldugu belirtilmistir.

Chen ve arkadaslarinin ¢alismasinda [31] kuartz cam ve Si alth iizerine iiretilen
polikristal karigimli vanadyum oksit ince filmlerin TCR degerini hesaplamak igin

sicakligin fonksiyonu olarak mikrobolometrenin direnci Olclilmiistiir. 25°C sicaklik



civarinda TCR degerini -1,86%K! olarak belirlemislerdir. Bu ¢alismada, bu degerin
bolometre olarak kullanilan pek ¢ok metale gore 5-10 kat daha iyi oldugu belirtilmektedir.

V.N. Andreev ve V.A. Klimov’un ¢alismasinda [32] V205 ve V203 karisimindan
sentezlenen VO, tek kristallerinin yari iletken fazda elektriksel iletkenligi incelenmistir.
VO, tek kristallerinin elektriksel iletkenliginin sicakliga bagliliginin 170 K ile faz gegis
sicaklig1 olan 340 K sicaklik araliginda logo (Q'em™) ve 10%/T (K™!) arasinda lineer iliski
belirlenmistir.

Reaktif P-DC sigratma yontemiyle iiretilen VOyx ince filmler saf vanadyum metal
hedef kullanilarak iretilmistir. N. Fieldhouse ve arkadaglari tarafindan yapilan bu
calismada [33], yapisal, mikroyapt ve elektriksel 6zellikleri siire¢ parametrelerinin
fonksiyonu olarak incelenmistir. Siire¢ parametreleri olarak alttas sicakligi, Ar:O kismi
basinglarin oranlari ve P-DC giicii ele alinmistir. VOx filmlere ait direncin sicaklik
katsayilar1 -1,1%K! ile -2,4%K™! ve elektriksel 6z direng degerleri ise 0,1-100 Qcm
araliginda gozlenmistir. Sonug olarak, dzdirencin Ar:O kismi basing oraninin yani sira
alttas sicakligi ile kontrol altinda iiretilebilecegi belirtilmektedir.

Zhenfei Luo ve arkadaslari tarafindan yapilan c¢alismada [11] DC RMS
yontemiyle iiretilen ve oksijenli ortamda tavlanan nano yapili VOx ince filmlerin
elektriksel ve optiksel Ozellikleri incelenmistir. Elektriksel c¢alismalarin sonuglari,
direncin sicaklik katsayis1 ve filmlerin aktivasyon enerjisinin oksijen tavlama sonrasinda
onemli Olgiide arttigini géstermistir.

N. Fieldhouse ve arkadaslari tarafindan yapilan bir diger ¢alismada [34] P-DC
sigratma teknigiyle saf vanadyum metal hedef kullanilarak SiO- alttas {izerinde iiretilen
VOx ince filmlerin mikro yapisi, elektriksel 6z direnci, direncin sicaklik katsayis1 ve
aktivasyon enerjisi, oksijen kismi basinci ve ince filmi biiyiitme siiratinin fonksiyonu
olarak incelenmistir. Uretim esnasinda oksijen kismi basinci artarken filmlerin 6z direnci
ve TCR degerleri, sirasiyla, 0,01 den 100 Qcm ye ve 0,4%K™! den 2,4%K! e arttign
gbzlenmistir. Bunun yani sira, alttas sicakligindaki artmayla VOx filmlerin 6z direnci ve
TCR degerlerinde azalma belirlenmistir. VOx ince filmlerin direncindeki artis ile birlikte
aktivasyon enerjisi 0,04 eV ile 0,24 eV arasinda degistigi gozlenmistir.

Ince film iiretmek i¢in kullanilan sigratma teknigi, birok fiziksel buhar biriktirme
(PVD) tekniginden biridir. Diger tekniklerle kiyaslanirsa, vurmali magnetron sigratma

teknigi avantajlara sahiptir. Bu teknik ile {retilen ince filmlerin c¢esitli iiretim



parametreleri (reaktif gaz orani, depolama giic degeri, depolama siiresi, alttas sicakligi,
gorev dongiisii vb) bulunmaktadir [35].

Vanadyum oksit akilli ince film malzemeler iizerine yapilan ¢alismada, gorev
dongiisii degerlerinin degismesi ile filmlerin yiizey morfolojisinin, VOx fazlarmin ve
elektriksel ozelliklerinin etkilendigi goriilmiistiir [36]. P-DC RMS tekniginde goérev
dongiistiniin etkisi, farkli malzemelerde de incelenmistir [37]. Bu tez calismasinin
yapildig1 arastirma grubunda, daha once farkli gérev dongiisii degerlerinin vanadyum
oksit ince filmlerin elektriksel ve yiizey ozelliklerine etkisi, iki farkli alttas {izerinde
biiyiitiilen filmlerde incelenmistir, ancak, elektriksel 6zelliklerindeki degisim ile filmin

kristal yapis1 arasindaki iligki incelenmemistir [38].

1.3. Tez Calismasinin Amaci

Bu tez calismasinin amaci, P-DC RMS teknigi ile gorev dongilisii degerleri
degistirilerek Si/SiO2 ve Si/Si3Ns alttaslar iizerine ¢alisma grubunda biiyiitiilmiis olan
VOx akilli ince filmlerde elektriksel ve yapisal oOzellikler arasindaki iliskinin
incelenmesidir.

Bu tez calismasinin yapildig arastirma grubunda, daha once farkli gorev dongiisii
degerleri ile farkl alttaslar (Si/SiO2 ve Si/Si3N4) lizerine biiyiitiilmiis olan vanadyum oksit
ince filmlerin elektriksel 6zellikleri verilmistir (Bkz. Tablo 1.2). Elektriksel diren¢ ve
sicakliga bagh elektriksel diren¢ degisim Sl¢limlerinin detaylar “2. Deneysel Metotlar”
kisminda ayrica sunulmustur.

Bu tez calismasi kapsaminda, vanadyum oksit ince film numunelerinin aktivasyon
enerjileri hesaplanmis (Bkz. Tablo 1.2) ve yapisal karakterizasyonu i¢in Raman
spektroskopisi teknigi kullanilmistir. Elde edilen sonuglar degerlendirilerek, yapisal
Ozellikler arasindaki iliskinin gorev dongiisii {iretim parametresine bagli degisip

degismedigi tartigiimistir.



Tablo 1. 2. FPP él¢iim sonuglar. *Gérev dongiisii, Direng (R), Ozdireng (p), Voltaj (V) ve TCR degerleri
bir dnceki tez ¢alismasindan alimmugtir [38). Bu tez ¢alismast kapsaminda, bu R(T)

ol¢iimlerinden Aktivasyon enerjileri hesaplanmigtir (Bkz. Tablo 3.1)

Gorev TCR

Numune adi dongiisii R b N (-%/°C)
(kQ)* (Q.cm)* (mV)*

(%)* Isitma / Sogutma*
VOx-10dc-SiO, 10 1201,4 12,0 -13,50 4.8 3,8
VOx-10dc-SizNy 12332 12,3 -14,15 3,6 3,3
VOx-15dc-SiO, 1101,5 11,0 -10,01 - -
VOx-15dc-SizNy b 1193,5 11,2 -12,10 4,6 4,0
VOx-20dc-SiO, -0 1075,2 10,7 -8,54 0,3 0,2
VOx-20dc-SizNy4 1102,5 11,0 -11,01 0,2 0,3
VOx-22,5dc-Si0, 25 997,2 10,0 -11,01 0,4 0,4
VOx-22,5dc-SizNy 541,9 54 -7,10 0,4 0,4
VOx-25dc-SiO, 688.,0 6,9 -8,02 0.4 0.4
VOx-25dc-SizNy R 750,3 71,5 4,11 0,3 0,2
VOx-27,5dc-Si0, 507,3 5.1 -2,01 0.4 0,3
VOx-27,5dc-SizNy & 656,1 6,5 -3,40 0,2 0,3
VOx-30dc-SiO, 405,5 4,0 -2,07 0,2 0,1
VOx-30dc-SizNy o 510,6 5,1 -2,32 0,2 0,1
VOx-32,5dc-Si0, 1.5 401,3 4,0 -2,10 4,0 3,5
VOx-32,5dc-SizNy 307,2 3,1 -2,54 - -




2. DENEYSEL METOTLAR

2.1. ince Film Uretim Metotlar
Bu yiiksek lisans tez ¢alismasinda, istenilen 6zelliklerin elde edilmesi ve kalitenin
artabilmesi i¢in Si/SiO2 ve Si/SizNy alttaslar tizerine VOy ince filmlerin tiretiminde P-DC

RMS teknigi kullanilmistir.

2.1.1. Vurmah DC reaktif magnetron sicratma teknigi

P-DC RMS teknigi, birgok PVD tekniginden biridir [39]. Diger tekniklerle
kiyaslanirsa, P-DC RMS teknigi bazi avantajlara sahiptir. Vurmali DC gii¢ kaynaklari,
reaktif sicratma siireclerinde daha yiiksek biriktirmeyi ve ark olusumunun engellenmesini
saglar. Sicratma teknigi ayrica esnek bir tekniktir; ¢esitli malzemeler ve islem yollari i¢in
farkli tiplerde islemleri gelistirilmistir [36, 40—42].

DC sigratma metaller i¢in uygundur, RF sigratma, oksit gibi yalitkan hedeflerin
kullanilmasini saglar. DC veya RF gii¢ kaynagi ile kullanilabilen magnetron si¢ratma,
elektron yolunun hedefe yakin lokalize olmasina yardimci olur. Bu, daha yiiksek bir
sicratma orani ve hedef yiizeyin bombardimanini saglar. Diger taraftan reaktif sigratma,
metalik bir hedef ve reaktif gazdan oksitlerin, nitriirlerin, boriirlerin ve karbiirlerin
tiretimini miimkiin kilar. Giicti, basinci ve reaktif gaz akisini kontrol ederek, belirli fazlari
izole etmek veya bir faz karigimin biriktirmek miimkiindiir [43].

Sigratma sistemi, DC potansiyeli uygulamali bir hedef malzeme ve alttas
malzemelerin yerlestirildigi tutucunun bulundugu bir vakum odasindan olusur. Tutucu,
hedef malzeme ile karsilikli konumlandirilmistir, topraklanabilir, negatif potansiyel
uygulanabilir veya kendi haline birakilabilir. Sistemin vakum altinda olmasinin nedeni,
safsizligin ve biriktirme oraninin artigi i¢indir. Sigratma gazi olarak Ar soy gazinin
secilmesinin nedeni diger soy gazlardan (He, Ne) daha verimli ve Xe soy gazi gibi daha
yiiksek kiitleli gazlardan daha ucuz olmasidir.

Eger sistem DC gii¢ kaynagi kullanilarak calistiriliyorsa, vakum odasinin igerisinde
var olan serbest elektronlar negatif yiiklii hedeften hizlanarak uzaklasirlar. Serbest
elektronlar, nétral Ar atomlari ile ¢arpisarak, bu atomlarin dis kabuklarindan bir elektron
koparirlar. Ar* haline gelen iyonlarin katoda yani hedef malzemeye ¢arpmasi ile hedef
malzemeden kopan atomlar, anoda yani alttas malzemelerin yerlestirildigi tutucuya

yonelirler ve alttas malzemelerin ylizeyine carparlar. Bu atomlar alttaglarin yiizeyinde



termodinamik dengeye ulasana kadar yiizeyde hareketlerine devam ederler ve yiizeye
tutunurlar. Plazmanin devamliligi, Ar* iyonlarinin hedefe carparak enerji transferi
saglamasi ve daha ¢ok serbest elektronun agiga ¢ikmasi ile saglanir.

Sigratma teknigi ile birgok malzeme basariyla biriktirilebilir fakat kullaniminda
birtakim smirlandirmalar bulunmaktadir. Ikincil elektronlarmn olusmasi ve bu
elektronlarin plazmada iyonlasma enerjisinin ve birikme hizinin diisiik olmast kullanimi
sinirlandirmaktadir. Magnetron sigratma sisteminin semast gosterilmistir (Bkz. Sekil
2.1). Manyetik alan, plazma yogunlugunu arttirmayi1 saglar ve katot iizerindeki akimi ve
hedef malzeme iizerinden yapilan sigratma oranini arttirir. Manyetik alan, elektronlari
kapali bir yoriingede siiriiklenecek sekilde yonlendirmesini, yani bir elektron tuzagi
olusturulmasini saglar. Bu tuzak ile elektronlar ve sigratma gazi molekiillerinin ¢arpisma

orani arttirilir [44].

Vakum Pompasi Althk Gaz Girisi

Hedef e _.J’lasma.,. / Plazma

Malzeme

ﬁ*mv

Hv Gii¢ Kaynagi

Sekil 2. 1. Magnetron Sigratma sisteminin sematik resmi [45]

Oksitler, nitriirler, boriirler ve karbiirlerin iiretilebilmesi i¢in magnetron si¢cratma
sisteminin i¢ine reaktif gaz dahil olmalidir. Bu sayede hedef metal atomlar1 ve eklenen
reaktif gaz arasinda bag olusumu gerceklesmesi miimkiindiir. Argon sigratma islemi
esnasinda reaktif gazin eklenmesi ile yapilan bu isleme reaktif sigratma teknigi ad1 verilir
[44]. Filmlerin 6zellikleri, biriktirme oranlar1 reaktif gazin akisindan etkilenmektedir.
Reaktif gaz sadece alttaslar iizerinde degil, ayrica hedef malzemeyi de etkilemektedir

(hedef malzemenin zehirlenmesi). Bu durum ise biriktirme oraninda diisiislere neden
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olabilmektedir. Bu sorunun giderilmesi i¢in ise vurmali DC teknigi gelistirilmistir.
Malzemelerin zehirlenmesini ve hedef malzemenin 1sinmasini engellemek icin bu teknik
uygulanan giici vurmali sekilde uygular. Siire¢ sirasinda hedef malzemenin yiizeyini

elektronlarla doverek temizlemektedir. Vurmali DC giiciiniin hedefe etkisi gosterilmistir
(Bkz. Sekil 2.2).

Ters voltaj uygulanmass de fazla vilkin temizlenmesi

Sekil 2. 2. Vurmali DC giiciiniin hedefe etkisi [46]

2.1.1.1. Vurmali DC gii¢ kaynaklarinda gorev dongiisii parametresi

Geleneksel DC gii¢ kaynagindan farkli olarak vurmali DC kaynaginin dogurdugu
akim, asimetrik ¢ift kutuplu vurmali DC dalga bi¢cimindedir (Bkz. Sekil 2.3). VO ince
filmlerin tiretilmesi siirecinde bu asimetrik ¢ift kutuplu vurmali DC dalga bi¢imli akim
ile gorev dongiisii, bir bagka deyisle dongii periyodu (pulse on+pulse off time) kontrol
edilmistir. Vurma zamani (pulse duration time, PDT) sonrasinda pulse off zamani

boyunca hizli elektron iiretimi saglamak i¢in notralizasyon gergeklesir.

nétralizasyen
pse off El-ulsemn pulse o_ﬁ'
e
+ + -+ -+ 4+  mman
0 >
|
-}
-3 -
- —
| &
> B
L pulse | &
on <
- - — —
L -J‘
1 I 1 1 I T 1 ] I | s 1 T
5§ 10 15 W B W ¥ & 5 N B \‘h ]

zaman  (ps) 5|i_:ratma.|:lEri5i‘DE|u

Sekil 2. 3. Asimetrik ¢ift kutuplu vurmali DC dalga bigimi [47]
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D gorev dongiisii degeri (%),

D= pulse on 100 % 2.1

pulse on+pulse of f

olarak ifade edilir. Gorev dongiisii terimi ylizde olarak ifade edilir. Eger gorev dongiisii
%100 ise tamamen pulse on durumudur. Bu durum, geleneksel vurmali dc gii¢ kaynagimin
islevselligini tanimlar.

Daha 6nce yapilan calismada, tez giris kisminda belirtildigi gibi, VOx ince filmlerin
iiretilmesinde %10, %15, %20, %22,5, %25, %27,5, %30 ve %32,5 gorev dongiisii
degerleri uygulanmistir [38].

2.2. lincelenen Numunelerin Uretim Siirecinin Kisa Tanitim

VOy ince filmlerin iiretimi i¢in Prof. Dr. Ramis Mustata OKSUZOGLU tarafindan
tasarlanan sigratma sistemi kullanilmigtir (Bkz. Sekil 2.4). VOx ince filmlerin iiretimi igin
iki tip alttag kullanilmistir. Birincisi, n tipi, Fosfor katkili, <100> yonelimine sahip, 1-30
Q-cm Ozdireng aralifinda, ylizeyi 1000 nm’lik termal Silisyum Oksit (SiO) kapli ve
toplam kalinlig1 381+0,25 um olan alttastir (S1/S102). Digeri ise, ylizeyi MOCVD teknigi
ile 250 nm silisyum nitriir (Si3N4) kapl Silisyum [Si(100)] alttastir (Si/Si3N4). Bu 3 ing
(76,2 mm) capinda alttaglardan, 10x10 mm? boyutunda alttaslar kesilmistir. Bu
boyutlarda kullanilmasinin oncelikli nedeni numunelerin kullanilan karakterizasyon
teknikleri i¢in uygun bir geometriye getirmek ve etkin analizler yapabilmektir. Aym
zamanda ise maliyetin azaltilmasini da saglamaktadir.

Alttag temizligi i¢in, sirasiyla %99,5 saflikta aseton, %99,8 saflikta propanol
kullanild1 ve alttaglarin yiizeylerinde kimyasal kalmamasi i¢in saf su kullanilmustir.
Sonrasinda alttaglarin yiizeyinde saf suyun kirlilik olusturmamasi i¢in, yiiksek saflikta
(%99,999) azot gazi (N») ile kurutuldu.

P-DC RMS iiretim sisteminin vakum odasinin temizligi ve iiretim Oncesi tim
parcalarin temizligi Dremel marka zimparalama aletleri ile yapilmistir. Zimpara sonrasi
tiim pargalar 25 dakika ultrasonik etanol banyosunda tutulmustur. Sonrasinda pargalar
yiiksek saflikta (%99,999) N ile kurutulup, sisteme montaj edilmistir. Vakum odasinin
tamamen tiretim i¢in hazir olabilmesi i¢in, 48 saat boyunca 120 °C’de firinlama siireci
(bake-out) uygulanmistir. Firinlama siireci sonucunda sistem 5x10™ mbar temel basing

degerlerine inebilmektedir.
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Sekil 2. 4. Anadolu Universitesi Ileri Teknoloji Ince Film Laboratuvari 'nda bulunan si¢ratma sistemi

Anadolu Universitesi Ileri Teknoloji Ince Film Laboratuvarinda daha 6nce iiretimi
yapilan VOXx ince filmlere ait veriler kullanilmigtir [38, 48]. 100 nm kalinligina sahip VOx
ince filmlerin iretimi icin %99,5 saflikta vanadyum hedef (Kurt J. Lasker) alttas
kullanilmistir. Uretim parametreleri (Bkz. Tablo 2.1)[48] ve gorev dongiisii iiretim

limitleri ve paremetreleri (Bkz. Tablo 2.2 ve Tablo2.3)[38, 43] verilmistir.

Tablo 2. 1. VO, ince filmleri igin gérev dongiisii disindaki sabit parametre degerleri [48]

Hedef ile
P-DC Hedef Basme Argon Oksijen Biriktirme alttas Alttasin ~ Vurma
giicil acis1 (Torr) akisi akisi siiresi arasindaki donmesi frekansi
W) ©) (scem)  (scem) (s) mesafe (rpm) (kHz)
(mm)
70 21 <10® 2 0,4 2857 50 60 50
Tablo 2. 2. Frekans degerleri icin gorev dongiisii limitleri [38, 43]
Istenen frekans Gergek frekans Azénfi virma Gorev dongiisii Gorev dongiisii
(KH2) (kH2) tersinim siiresi (min%) (max%)
(1ns)
35 35,026 10 1,40 35,0
40 40 10 1,60 40,0
45 45,045 9,9 1,80 44.6
50 50 9,0 2,00 45
55 54,945 8,1 2,20 44.5
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Tablo 2. 3. Numune tiretim parametreleri [38]

Vurma Gorev
.. .. P-DC giicii PDT
Uretim no Uretim adi frekansi dongiisii
(W) (ns)
(kHz) (%)
1 VOx-10dc-1 70 50 2 10
2 VOx-15dc-1 70 50 3 15
3 VOx-20dc-1 70 50 4 20
4 VOx-25dc-1 70 50 5 25
5 VOx-30dc-1 70 50 6 30
6 VOx-22,5dc-1 70 50 4,5 22,5
7 VOx-27,5dc-1 70 50 5,5 27,5
8 VOx-32,5dc-1 70 50 6,5 32,5

2.3. 1Ince Filmlerin Karakterizasyonunda Kullanilan Teknikler
2.3.1. Dort nokta igne teknigi

Dort nokta igne teknigi, 6zdirencin veya levha direng degerlerinin izlenmesi igin
yaygin olarak kullanilan bir temas teknigidir. Voltaj ve akim elektrotlarinin ayrilmast,
6l¢lim sonucundan temas direncinin etkisini ortadan kaldirir. Kullanilan voltaj siirlidir,
bu nedenle yiiksek diren¢ araliginda, Olciilebilir akim ¢ok kiiclik olmaktadir ve bu da
Olclim i¢in bir sinirlama getirmektedir. Dort nokta igne, test altindaki numuneyle temas
kurmak i¢in yapilmis dort ince kolinear yerlestirilmis osmiyum karbiir tel icerir. Akim
(1), dis uclar arasinda akmaya baglar ve iki i¢ ug arasinda voltaj (V) olgiiliir. FPP sistemi
sematik olarak gosterilmistir (Bkz. Sekil 2.5). Levha direnci (R) herhangi bir geometrik

boyuttan bagimsizdir, bu nedenle tek basina malzemenin bir fonksiyonudur.

Sekil 2. 5. VO, ince filmin levha direnci ve oz direng ol¢iimii igin kullanilan FPP sisteminin sematik

gosterimi [49]
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VOy ince filmlere ait o direng sicaklik katsayist (TCR), R = Ry[1+ a(T — T,)]

denkleminden

q=—RRo 2.2)

N Ro(T_To)

olarak elde edilir. Burada R, referans sicakligi olan T, sicakligindaki numunenin levha
direncidir. R ise herhangi bir T sicakligindaki numunenin levha direncidir.

Metallerin aksine yariiletken 6zelligi tasiyan VOx ince filmlerde, Denklem (2.3)’de
goriildiigli gibi, sicaklik artarken elektriksel diren¢ azalir. Bu calismada, aktivasyon
enerjisinin hesaplanmasinda, dort nokta igne teknigi kullanilarak sicakliga bagh dlgiilen

R levha direnci degerlerinden yararlanilmistir. Arrhenius denklemi, R levha direnci i¢in
R = R, efa/kBT (2.3)

dir. Burada R, T, referans sicakligindaki numunenin levha direnci, R ise T sicakligindaki
numunenin levha direnci, kz ise Boltzmann sabiti (=8,6173324x10°eV/K) ve E, ise
aktivasyon enerjisidir.

Denklem (2.3)’1in her iki tarafinin e tabanina gore logaritmasi alinirsa,

InR = In(R, ea/*sT) = InR, + ,’j—B (%) (2.4)

olur. InR, 1/T ye bagl lineer bir fonksiyondur. Denklem (2.4), InR nin 1/T ye bagl lineer

fonksiyon oldugunu gostermektedir. (2.4) denkleminde egim i—a ya esittir. Bu baglamda,
B

grafik yontemi ile VOx ince filmlere ait egim degerlerini kullanarak Ea aktivasyon
enerjileri hesaplanabilir.
Denklem (2.2) ile hesaplanan o direng¢ sicaklik katsayisi (TCR) ve yariiletken
teorisine gore [11] aktivasyon enerjisi arasinda
Eq

o= (2.5)

" kpT?

denklemi bulunur. Burada Ea, aktivasyon enerjisidir. Sicakliga bagli tabaka direnci
degisimi egrisinden bir kere TCR degeri hesaplandiginda, bu esitlik kullanilarak ve
sabitler yerine konularak aktivasyon enerjisi hesaplanabilir.

E. aktivasyon enerjisi, yariiletkenlerde yasak band araligim1 tanimlayan Ec
iletkenlik band1 altindan Er Fermi enerji seviyesine kadar olan enerji farkidir [11]. Yar

iletkenlerde aktivasyon enerjisi 1eV un onda biri veya birkag¢ onda biri kadardir [50].
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FPP tekniginde 6l¢iim Oncesi stirekli tekrar edilen kalibrasyonlarin yapilmasina
gerek yoktur. Teknigin tek dezavantaji, uclarin numune ylizeyinde az da olsa

zedelenmeye neden olabilmesidir.

2.3.2. Raman spektroskopisi

Raman spektroskopisi kristal halindeki bir yapinin karakterizasyonu i¢in
kullanilabilir. Raman spektroskopisinde, uyaric1 foton, kristali meydana getiren atom
veya molekiiller ile etkilesime girerek, uyarici fotondan bir fonon kadar diisiik ya da
yiiksek enerjili foton aciga c¢ikararak sagilir. Bir molekiiliin bir fotonla Raman sag¢ilma
etkilesmesine girebilmesi i¢cin molekiiliin titresimi sirasinda etkilestigi fotonun elektrik
alan1 tarafindan periyodik ve fotonun frekansina esit frekanslh olarak polarlanabilmesi
yani periyodik ve gecici bir dipol momentinin olugmasi gereklidir. Raman piklerinin
siddeti, titresen molekiiliin fotonla etkilesirken olusan polarlanabilme degisim hizinin
karesi ile orantilidir. Bu tez g¢alismasinda kullanilan Raman spektroskopi cihazinin

fotografi ve kisimlar1 sematik olarak gosterilmektedir (Bkz. Sekil 2.7).

Sekil 2. 7. Raman spektroskopi cihazinin kisumlari, (1) Uyarma lazeri, (2) Optik fiber, (3) Objektif, (4)
Tarama kademesi ve / veya motorlu konumlandirma kademesi, (5) Filtre seti, (6) Fotonik
fiber, (7) Lens tabanli UHTS Raman spektrometre serileri, (8) CCD dedektor, (9) Kéhler
beyaz w51kl aydinlatma, (10) Odaklama igin Z-kademesi [51]

Raman spektra analizinden optimum sonuglarin elde edilmesi igin siire¢
parametrelerinin anlasilmas1 dnemlidir [52]. Ornegin, lazer giiciiniin artirlmas1 daha
yiiksek bir sinyal giicline neden olacaktir. Boylece, lazer giiciiniin miimkiin oldugunca
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yiiksek tutulmasi arzu edilir. Fakat uyarici dalga boyuna yakin absorpsiyon bandina sahip
bazi 6rnekler yanmaya egilimlidir [53].

Yerel 1sitmadan kaginmak i¢in numunelere verilen lazer giicii minimize edildi.
Yerel 1sitmadan kaginmak, vanadyum oksit numuneleri ile 6zellikle 6nemlidir ¢linkii
oksidasyona neden olabilir ve hatta istenmeyen bir faz gecisini tetikleyebilir.
Numunelerin igerdigi fazlar hakkinda fikir edinmek amaciyla her iki altlik iizerine
bliyiitiilen ince filmlerin Raman o6l¢timleri i¢in Oncelikle lazer giici 10mW degerine
optimize edilmistir. Sonrasinda 5 ile 30 saniye arasinda pozlama siiresi (integration time)
ve 1 ile 10 arasinda pozlama sayis1 (accumulations) kullanilarak ¢ok sayida 6n 6l¢timler
yapilmistir. Sonugta, Raman 6l¢iimleri 30 saniye pozlama siiresi ve 2 pozlama sayisi sabit
tutularak gergeklestirilmistir. Sonug olarak, sinyalin maksimize edilmesi ve numunenin
yakilmasi arasinda ince bir ¢izgi se¢ilmelidir. Diger bir 6nemli husus diyafram agikligidir.
Aciklik, detektor tarafindan toplanan Raman sinyalinin miktarin1 belirler. incelenen
numune zayif bir Raman sac¢ilimi sergiliyor ise, uzun pozlama siiresi daha iyi sonug
verebilir. Pozlama siiresinin daha uzun ve pozlama sayisinin diisiik olmasi numunede
daha az giiriiltii tiretebilir.

Bu tez ¢alismasi kapsaminda, Raman spektrumlarinda gézlenen tepe noktalarinin
tespiti i¢in bir literatiir taramasi yapilmis ve VOx fazlari i¢in belirlenen tepe pozisyonlari

verilmistir (Bkz. Tablo 2.4, Tablo 2.5 ve Tablo 2.6)[54-57].

Tablo 2. 4. VO, fazimin Raman dalga sayist degisimleri (cm™)[54, 55]

VO:
[54] [55]

RF magnetron sigratma  Reaktif sigratma  Vanadyum filmin oksidasyonu V,Os’in indirgenmesi
103 142 144 142
195 193 193 191
295 223 223 223
391 260 260 260

308 308 308
334 334 334
389 389 389
497 497 437
612 613 611
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Tablo 2. 5. V205 fazinin Raman dalga sayist degisimleri (cm™)[54-56]

V205
[54] [55] [56]
RE Reaktif Vanadyum Filmin V,05’in Termal Buharlastima
Magnetron .
Sicratma Sigratma Oksidasyonu Indirgenmesi Teknigi
103 145 145 145 147
145 195 195 195 315
195 284 284 284 483
282 303 303 303 703
303 405 405 405 932
403 483 483 700 1000
483 701 528 996
529 992 701
700
992
Tablo 2. 6. V503 ve V203 fazlarimin Raman dalga sayist degisimleri (cm™)[54, 55, 57]
V6O13 V203
[54] [55] [57] [55]
RF Vanadyum
Reaktif V,05’in V>,05’in
magnetron filmin
sicratma sigratma oksidasyonu indirgenmesi indirgenmesi

132 161 167 167 94 225
203 838 845 846 137 293
266 875 880 881 188 504
303 925 936 1033 275 576
416 978 992 300
504 1025 1033 403

475

520

684

990
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3. KARAKTERIZASYON OLCUMLERI
3.1. Elektriksel Karakterizasyonlar
3.1.1. Dort nokta igne teknigi olciimleri

SiO> ve SizNy alttaglar kullanilarak iiretilen VOyx ince filmlerinin sicakliga bagh
levha direnci ve 6zdireng dl¢limleri i¢in Lucas Lab marka Pro4-4000 model dort nokta
igne sistemi kullanildi (Bkz. Sekil 3.1)[38]. Sisteme entegre edilen Keithley 2400 marka
giic kaynag kullanilarak Slgiimler bilgisayar kontrollii yapilmistir.

Sekil 3. 1. VO, ince filmlerin elektriksel dzelliklerine iliskin dlgiimlerin yapildigi dort nokta igne sistemi

(Anadolu Universitesi Ileri Teknoloji Ince Film Laboratuvar)

Bu dort nokta igne sistemi ile ¢alisma grubunda daha once yapilan dlgiimlerin
sonuclar1 grafik olarak gosterilmistir (Bkz. Sekil 3.2 ve 3.3). Sekil 3.2 ve 3.3, gorev
dongiisii degerine bagli olarak, sirasiyla, Si/SiO> ve Si/SizNy alttaglar iizerine biiyiitiilen
vanadyum oksit ince filmlerin elektriksel diren¢ ve 6zdirenc¢ degisimini gostermektedir.
Si0; alttaslar iizerine %22,5 gorev dongiisii degerinde tiretilen VOx ince filmlerin oda
sicakliginda levha direng ve 6zdirencindeki aniden diisiis dikkat ¢ekicidir. Bunun %22,5
gorev dongiisii ile VOy ince film numunesi iiretim silirecinde yasanan bir sorundan veya
Ol¢ciim hatasindan kaynaklanabilecegi ifade edilmistir [38]. Hem Si/SiO2 hem de Si/SizN4
alttag iizerinde biyiitilmiis numunelerde %20 lik gorev dongiisii degerinin altinda
elektriksel direng ve Ozdireng degerleri ¢ok degismez iken, bu degerin {izerinde
azalmaktadir. Si/Si0; alttas iizerine biiyiitiilmiis numunelerde, %22,5 degerindeki hatali
oldugu ifade edilen deger hari¢, %20 nin {izerinde goérev dongiisii degeri arttikca

elektriksel diren¢ ve Ozdirencteki azalma devam etmektedir. Si/SisNy alltas tlizerine
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biiyiitiilmiis numunelerde %27,5 degerine kadar benzeri bir azalma egilimi gozlenirken,
Si/Si0; alltaslt numunelerden farkli olarak, %30 ve %32,5 gorev dongiisli degerlerinde
elektriksel direng ve 6zdireng degerlerinin degismedigi gozlenmistir. Bu degisimlerin
yap1 ile iliskisini anlayabilmek i¢in, Oncelikle, sicakliga bagli elektriksel direng
Olciimlerinden, R(T) ol¢iimleri, her numune igin aktivasyon enerjisi hesaplanmis ve
Raman spektroskopisi ile yapisal analizler gerceklestirilmistir.

Numunelerin elektriksel 6zellikleri sicakliga ve alttaslara baglh olarak filmlerin
levha direnci Olc¢limleri ile karakterize edilmistir. SiO2 ve Si3Ns alttaglar {lizerine
biiyiitiilen ince filmlerin gorev donglisii degerlerine bagli levha direng ve 6zdireng
degerleri, artan gorev dongiisii degeri ile azalmistir. Bu levha direnci ve 6zdireng
degerlerindeki azalma, Sekil 3.2. ve Sekil 3.3 de goriildiigli gibi, gérev dongiisii %10-
%20 aralifinda daha yavas ve 9%22,5-%32,5 aralifinda ise daha aniden
gerceklesmektedir. Gorev dongiisii %10-%20 araliginda iiretilen VOx ince filmlerin levha
direnci 1200kQ-1100kQ araliginda iken %22,5-%32,5 araligindaki VOx ince filmlerin
levha direnci yaklagik 1000kQ-300kQ (SiO: alttasda %22,5 gorev dongiisii degerinde
tiretilen ince film hari¢) araligindadir. Bunun yani sira, gorev dongiisii degerleri artarken

Ozdirencin 12 Q.cm degerinden yaklasik 3 Q.cm degerine diistiigii gézlenmistir.
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Sekil 3. 2. SiO; alttaslar iizerine biiyiitiilen ince filmlerin gérev dongiisii degerlerine bagh direng ve

ozdireng degigimi [38]
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Sekil 3. 3. SizNy alttaglar iizerine biiyiitiilen ince filmlerin gorev dongiisii degerlerine bagh direng ve

ozdireng degigimi [38]

Numunelerin levha direnci ve oOzdirencinin sicakliga bagli degisimi oda
sicakligindan 95°C'ye kadar her 5°C de bir dl¢iilmiistiir. Her iki alttas iizerine biiyiitiilen
ince filmlere ait levha direncinin sicakliga bagli R(T) egrilerinin hepsinde sicaklik
arttik¢a direncin azaldigi goriilmektedir (EK-1 - EK-14). %10 ve %32,5 gorev dongiisii
degerinde Si/S10 alttas ile %10 ve %15 gorev dongiisii degerinde Si/Si3Ny alttas lizerine
bliyiitiilen vanadyum oksit filmlerde elektriksel direng iistel olarak azalirken diger gorev
dongiisii degerlerindeki filmlerde elektriksel diren¢ hemen hemen lineer olarak
azalmaktadir [38].

Oda sicakligr civarinm (20 °C ile 40 °C aralig1) esas alan 1sitma ve sogutma stireci
dikkate alinarak VOx ince filmler i¢in hesaplanan direng sicaklik katsayis1 TCR degerleri
verilmigtir (Bkz. Tablo 3.1)[38]. Bu tez calismasi kapsaminda, Tablo 3.1’deki TCR
degerlerini Denklem (2.5)’de kullanarak 1sitma siireci i¢in aktivasyon enerjileri
hesaplanmistir. Bu sonuglarin, VOx ince filmlere ait InR(1000/T) egrilerinin (Bkz. Sekil
3.4 — 3.17) egim degerleri kullanilarak hesaplanan aktivasyon enerjileri ile uyumlu

oldugu goriilmiistiir.
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InR(1000/T) degisim egrisi
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Sekil 3. 6. Si3Ny alttas iizerine biiyiitiilen %15 gorev dongiisii degerli numune igin sicakliga bagl
InR(1000/T) degisim egrisi
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Sekil 3. 7. SiO; alttas iizerine biiyiitiilen %20 gérev dongiisii degerli numune icin sicakliga bagl
InR(1000/T) degisim egrisi
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Sekil 3. 8. SizNy alttas tizerine biiyiitiilen %20 gérev dongiisii degerli numune i¢in sicakliga bagh
InR(1000/T) degisim egrisi
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Intercept 11,40206 £0,0122
Slope 0,33865 + 0,00394
Adj. R-Square 0,9973
12,3 T T T T T T T T T T T T T
2,8 2.9 3,0 3,1 3,2 3,3 3,4
Sicaklik (1000 / K)

Sekil 3. 9. SiO; alttay iizerine biiyiitiilen %22,5 gérev dongiisii degerli numune igin sicakliga bagh
InR(1000/T) degisim egrisi
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Sicaklik (1000 / K)

Sekil 3. 10. SizNy alttas iizerine biiyiitiilen %22,5 gérev dongiisii degerli numune igin sicakliga bagh
InR(1000/T) degisim egrisi
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Sekil 3. 11. SiO: alttas iizerine biiyiitiilen %25 gérev dongiisii degerli numune icin sicakliga bagl
InR(1000/T) degisim egrisi
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Sekil 3. 12. Si3Ny alttas iizerine biiyiitiilen %25 gérev dongiisii degerli numune igin sicakliga bagh
InR(1000/T) degisim egrisi

InR(1000/T) degisim egrisi
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Sekil 3. 13. SiO: alttas iizerine biiyiitiilen %27,5 gorev dongiisii degerli numune icin sicakliga bagl
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Sekil 3. 14. SisN; alttas iizerine biiyiitiilen %27,5 gorev dongiisii degerli numune igin sicakliga bagl

InR(1000/T) degisim egrisi
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Sekil 3. 15. SiO: alttas iizerine biiyiitiilen %30 gérev dongiisii degerli numune icin sicakliga bagl
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Sekil 3. 16. Si;Ny alttas iizerine biiyiitiilen %30 gérev dongiisii degerli numune igin sicakliga bagh
InR(1000/T) degisim egrisi
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Sekil 3. 17. SiO: alttas iizerine biiyiitiilen %32,5 gorev dongiisii degerli numune icin sicakliga bagl
InR(1000/T) degisim egrisi
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VOx-15dc-Si0; ve VOx-32,5dc-Si3N4 ince filmlerin hem 1sitma hem de sogutma
stirecinde yiiksek voltaj dalgalanmalarindan dolay1 giivenilir olmayan verileri dikkate
alimmamistir. Diger ince filmlerin 1sitma ve sogutma (25°C-95°C sicaklik araliginda)
siireci i¢in direng sicaklik katsayilar1 Tablo 3.1°de verilmistir. TCR direng sicaklik
katsayist hesabi, biitliin VOx ince filmler i¢cin 25°C-40°C araligim1 dikkate alarak
yapilmustir [38].

Si0O; alttagda biiytitiilen %10 ile %32,5 gorev dongiisii degerindeki VOx ince
filmleri 1sitma siirecinde sirasiyla, -4,8%/°C ve -4,0%/°C iken sogutma siirecinde -
3,8%/°C ve -3,5%/°C oldugu bulunmustur. %20, %22,5, %25, %27,5 ve %30 gorev
dongiisti ara degerlerinde tiretilen numunelerin TCR direng sicaklik katsayisi 1sitma ve
sogutma siireclerinde ortalama -0.4%/°C, ve -0,3%/°C dir.

Isitma siirecinde VOx-10dc-SizNs ve VOx-15dc-SisNs ince filmlerinin TCR
degerleri -3,6%/°C ve -4,6%/°C olarak hesaplanmistir. Sogutma siirecinde VOx-10dc-
Si3sNs ve VOx-15dc-Si3Ny ince filmlerinin TCR degeri -3,3%/°C ve -4,0%/°C olarak
hesaplanmistir. SizsN4 alttasda biiyiitiilen diger ince filmlerin direng sicaklik katsayisi
1sitma ve sogutma siirecinde ortalama -0,2%/°C ve -0,3%/°C degeri civarinda
gozlenmistir. %10 ve %15 gorev donglisii numunelerinin TCR direng sicaklik
katsayisindan yaklasik onbes kat daha kiiciiktiir.

Biitiin ince filmler i¢in direng sicaklik katsayisinin negatif olmasi, anilan sicaklik
aralig1 i¢in VOx ince filmlerinin yari iletken 6zellik tasidigini gosterir. Diger yandan, yar1
iletkenlerin karakteristik ©zelligi olan sicaklik artisiyla R(T) degerlerinde gozlenen
azalma (dolayisiyla elektriksel iletkenlikteki artis) biitin VOx ince filmlerinde
gozlenmistir.

VOx ince filmlerin sicakligr 25°C den 95°C ye kadar artirilirken Slgiilen levha
direncg degerleri kullanilarak Arrhenius denklemi esas alinarak, ilk olarak R(1/T) egrisinin
iistel fonksiyon denkleminden, sonra InR(1000/T) egrisinin egiminden ve son olarak
Denklem (2.5) yardimiyla aktivasyon enerjileri hesaplanmistir. Ug yoldan da hesaplanan
aktivasyon enerji degerlerinin uyumlu oldugu goriilmiistiir. %10 gorev dongiilii Si3Na
alttas lizerine biiyiitiilen ince film numunenin aktivasyon enerjisi iki farkli degere sahiptir:
20-65°C araliginda Ea1= 0,27eV, 65-90°C araliginda E.o= 0,10eV. Her iki sicaklik aralig
icin direng degerleri sicaklik artisi ile azalmaktadir. Ancak Eai degerinin E.» degerinden
daha ytiksek olmasti, 20-65°C araliginda numune direncinin (veya elektriksel iletkenligin)

sicaklik degisimine daha duyarli oldugunu gdsterir. Tablo 3.1.’de SiO: alttag %10 ve
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%32,5 ile SizNy alttas %15 gorev dongiisiinde iiretilen VOx ince filmlerinin aktivasyon
enerjisi degerleri, sirastyla, 0,37eV ve 0,31eV ile 0,36eV dir. VOx-10dc-SiO2, VOy-
32,5dc-Si02, VOx-10dc-Si30s ve VOx-15dc-Si304 filmlerinin elektriksel iletkenligini
tetikleyen minimum enerji degerleri, bir baska deyisle, aktivasyon enerji degerleri
beklenilen mertebede bulunmustur. Diger gorev dongiisii degerlerindeki numuneler i¢in

hesaplanan aktivasyon enerjileri 0,02eV-0,03V araliginda degerlere sahiptir.

Tablo 3. 1. FPP dlgiim sonuglari. * isaretli R ve TCR degerleri bir énceki tez ¢alismasindan alinmistir

[38]. Bu tez ¢alismast kapsaminda, bu R(T) él¢iimlerinden aktivasyon enerjileri hesaplanmigtir

TCR Aktivasyon enerjisi
Numune adi Gorev dongiisii R (-%/°C) (eV)
(%) (kQ)*
Isitma / Sogutma* Ea1 Ea

VOx-10dc-SiO, 12014 48 3.8 0,37 -
VOx-10dc-SizN, y 12332 36 33 0,27 0,10
VOx-15dc-SiO; 1101,5 - 4 - -
VOx-15dc-SizNy b 11935 46 4,0 0,36 -
VOx-20dc-SiO; 10752 03 0,2 0,02 -
VOx-20dc-SizNy y 11025 02 0.3 0,02 -
VOx-22,5dc-SiO, 997,2 0.4 0.4 0,03 -
VOx-22,5dc-Si3Ny 223 541,9 0.4 0.4 0,03 -
VOx-25dc-SiO, 6880 04 0.4 0,03 -
VOx-25dc-SisN, > 750,3 0,3 0.2 0,02 -
VOx-27,5dc-SiO, 507.3 0.4 0,3 0,03 -
VOx-27,5dc-SisN, 2 656,1 0.2 0,3 0,02 -
VOx-30dc-SiO, 405,5 0,2 0,1 0,02 -
VOx-30dc-SizNy % 510,6 0,2 0,1 0,02 -
VOx-32,5dc-SiO, 401,3 4,0 3,5 0,31 -
VOx-32,5dc-SisNy 323 307.2 - - - -

3.2. Yapisal Karakterizasyonlar
3.2.1. Raman odl¢iimleri

Raman analizleri VOx ince film numunelerin yapisal karakterizasyon 6l¢iimleri i¢in
Witec Alpha 300R marka cihaz kullamldi (Bkz. Sekil 3.18). Olgiim 90 — 1300 cm™! dalga
sayisi Olgiim araliginda yapilmistir. Olgiimler igin 532nm dalga boylu, 10mW giiciinde
lazer ve lazerin odagi icin 50x objektif lens kullanilmistir. Raman spektroskopi

analizlerini veri analizi ve grafik yazilimi programi ile pik pozisyonlariin belirlenmistir.
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Sekil 3. 18. Anadolu Universitesi Elektrik Elektronik Miihendisligi Béliimii Mikro/Nano Aygitlar ve

Sistemler Laboratuvari’nda bulunan Raman cihazi

Raman ile yapilan 6lgiimlerin hangi derinlikten doniit aldigin1 bulabilmek igin,

’ P
6= 3.1
tho“-buo ( )

denklemi kullanilmaktadir. Burada & kabuk derinligi, p 6zdireng, f, sinyal frekansi,

bagil manyetik gegirgenlik, p, vakumun manyetik gegirgenligidir (4mx107 N/A?).

Sinyal frekansin1 hesaplamak i¢in,

== (3.2)
A
denklemi kullanilir. Burada c 151k hiz1 (299.792.458 m/s) ve A dalga boyudur (kullanilan
lazer i¢in 532nm). Denklem (3.2) kullanilarak sinyal frekans1 563.519,65789 GHz olarak
bulunur.

V203 faz1 -108°C {stiindeki sicakliklarda paramanyetik, VO> faz1 67°C altinda
diamanyetik, V205 faz1 ise oda sicakliginda diamanyetik yapida bulunmaktadir [58].
Paramanyetik malzemelerin bagil manyetik gecirgenlikleri 1’den biraz biiyiiktiir.
Diamanyetik malzemelerin bagil manyetik gecirgenlikleri ise 1’den biraz kiiciiktiir
[59]. Raman o6l¢limlerinde numunelerin karigsik fazda ve bu fazlarin oda sicaklifinda
paramanyetik veya diamanyetik Ozellikte oldugunu varsayarak, kabuk derinligi

hesaplamasinda, bagil manyetik gecirgenlik katsayist 1 olarak alinmistir. Farkli gorev
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dongiilerine sahip ince filmlerin p 6zdirenci (Bkz. Tablo 1.2) Denklem (3.1) kullanilarak
kabuk derinliginin 3733 - 7436 nm arasinda oldugu bulunmustur.

Laboratuvarimizda daha 6nce yapilan ¢aligmalarda belirtilen liretim parametreleri
ile ince film numuneleri yaklasik 100nm kalinlikli tretilmistir. Si/Si0O; alttas i¢in 1000
nm SiO; kapli olup, alttasin toplam kalinligi 381+0,25 pum dir. Si/Si3Ny alttas i¢in 250 nm
Si3N4 kaphdir. Sonug itibariyle, Raman spektroskopisi ile yapilan 6l¢iimlerde tiim
katmanlardan doniit alindig1 goriilmektedir.

Farkli gorev dongiisii degerleri ile Si02 ve Si3Ny alttaslar iizerine biiyiitiilen VOx
ince film numunelerin Raman spektrumlari gosterilmistir (Bkz. Sekil 3.19 - 3.34). Ayrica
iki farkli alttasa gére numunelerin toplu Raman spektrumlar grafik olarak gosterilmistir

(Bkz. Sekil 3.35 ve 3.36).
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Raman Kaymasi (cm™!)

Sekil 3. 19. SiO; alttas iizerine biiyiitiilen %10 gorev dongiisii degerli numune igin Raman spektrumu
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Sekil 3. 20. Si3N; alttas tizerine biiyiitiilen %10 gorev dongiisii degerli numune igcin Raman spektrumu
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Sekil 3. 21. SiO; alttas iizerine biiyiitiilen %15 gorev dongiisii degerli numune i¢in Raman spektrumu
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Sekil 3. 22. Si3Ny4 alttas tizerine biiyiitiilen %15 gorev dongiisti degerli numune igcin Raman spektrumu
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Sekil 3. 23. SiO; alttas iizerine biiyiitiilen %20 gérev dongtisii degerli numune i¢in Raman spektrumu
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Sekil 3. 24. Si3N, alttay iizerine biiyiitiilen %20 gorev dongiisii degerli numune i¢in Raman spektrumu
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Sekil 3. 25. SiO; alttas iizerine biiyiitiilen %22,5 gorev dongiisii degerli numune i¢in Raman spektrumu
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Sekil 3. 26. Si3N. alttas iizerine biiyiitiilen %22,5 gorev dongiisii degerli numune igcin Raman spektrumu
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Sekil 3. 27. SiO; alttas iizerine biiyiitiilen %25 gérev dongiisii degerli numune i¢in Raman spektrumu

36



8000

- * 9425 Gorev Déngiisii S13Ns Alttas
I:r =
000 A VO:
O V205
5000 .
—_ O VsOis
[
iy
-, 000 *  alttag
o
N A[]
= ot
o 2000 T 2
N *
2000
T I T I T I T I T I T I T
200 400 800 500 1000 1200

Raman Kaymasi (cm!)

Sekil 3. 28. Si3N alttas tizerine biiyiitiilen %25 gorev dongiisti degerli numune icin Raman spektrumu
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Sekil 3. 29. SiO; alttas iizerine biiyiitiilen %27,5 gorev dongiisii degerli numune igcin Raman spektrumu
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Sekil 3. 30. Si3Ny alttas iizerine biiyiitiilen %27,5 gorev dongiisii degerli numune icin Raman spektrumu
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SiO2 ve SisNg alttasda Ttretilen ince filmlerin oda sicakligindaki Raman
spektrumlarinm en siddetli pikinin yaklasik 140-142cm™ dalga sayisina sahip olan VO,
fazinin V-V bagma karsilik gelen orgii titresimi [55, 60] ve 144 cm™ dalga sayisina sahip
V205 fazina ait -V-O-V- atomlarmin titresimi olarak belirlenmistir [61]. Diger piklerin
kismen genis ve diisiik siddetli oldugu belirlenmistir. 100-300cm™ arasinda yer alan
pikler genellikle atom veya molekiillerin birbirlerine gore nispi hareketlerini tanimlar.
192 ve 223 cm! civarindaki gozlenen pikler, VO» fazinin V-V bagina karsilik gelen orgii
titresimi olarak belirlenmistir [60, 62]. Dalga sayismin 300-1000cm™ araliginda goriilen
genis Raman pikleri V-O-V esneme modlarina ve diizensiz vanadyum oksit yapilarindaki
baglanma modlarina karsilik gelmektedir [63, 64]. 260, 309, 497, 613, 661 ve 827 cm’
I'deki pikler VO, fazinin V-O baglarmin titresimsel modlarma tahsis edilmistir [59].
Spektrumda, bazi pikler (~ 282, 285, 288, 294, 301, 303, 305 cm™) cok yakin dalga
sayilarinda yer alir ve ¢oklu tepe yapisini olustururlar. Bu frekanslarda V205 ve VsO13
fazlar1 6n plana ¢ikar. Ancak, bu piklerin bazilarin1 dogrudan iki fazdan biriyle
eslestirmek kolay degildir, ¢iinkii V20s5'in ve V6O13'lin her ikisi de katmanli oksitlerdir ve
benzer yap1 gosterirler. Bu nedenle, bu iki faz spektrumda yakin Raman pikleri

gosterebilirler [S7]. Bu iki fazin birbirinden ayirt edilmesindeki giicliigiin asilmasinda,
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VeO13 fazina gore V20s fazinin daha yiliksek direng gosterme oOzelliginden
yararlanilmigtir.  Yiksek levha direnci gdsteren numunelerde bu piklerin ¢ogunlukla
V20s fazinm (yiiksek direng fazi [61, 65]) gdstergesi oldugunu varsayariz. 302 cm’!
civarindaki piklerin her iki alttasda biiyiitiilen ince filmlerde en az iki farkli fazin
(V6013+V20s) birlikte bulunabilecegi sOylenebilir. Bu pik, levha direncinin yiiksek
oldugu VOx-10dc-SizN4, VOx-15dc-SiO2, VOx-15dc-SizN4, VOx-20dc-SiO2, VOx-
22,5dc-Si02 numunelerinde V205 fazina atfedilebilir. Bu pik, diisiik levha direnci i¢in ise
VOx-22,5dc-Si3Ny ve gorev donglisii degeri bu numuneden yiiksek olan numunelerde
V6013 fazina atfedilebilir. Ayrica, 280, 285, 400, 403, 405 ve 410 cm™'deki pikler de
V205 ya da VeO13 fazlarina atfedilebilir. Bu pikler, V-O baglarinin biikiilme ve esneme
titresimlerini (i¢ modlar1) temsil eder [57, 60]. Yaklasik 98 cm™ dalga sayisina sahip
Raman piki V013 fazinin titresim modu olarak belirlenmistir.

Bu baglamda, Raman modlar diisiik dalga sayisina sahip harici titresim modu ve
yiikksek dalga sayisina sahip i¢ titresim modu igerir. Harici modlar, VOy fazlarina ait
molekiillerin titresimlerinden, i¢ modlar ise V-O baglarmin germe ve biikiilme
titresimlerinden meydana gelir [57].

Raman piklerinin analizinden SiO; ve Si3Nj alttaslar tizerine biiyiitiilen VOx ince
filmlerin VO2, V203, V205 ve V¢Oi3 fazlardan olusan karisik fazli yapi oldugu
belirlenmistir. Si0; alttasin kullanildigr %10, %20, %25 ve %32,5 gorev dongiisii
degerlerinde biiyiitiilen ince filmlerin Raman spektra analizinden VO2, V203, V205 ve
V6013 ve %15, %22.5, %27,5 ve %30 gorev dongilisli degerlerinde iiretilen ince filmde
ise VO3, V205 ve V¢O13 fazlarinin oldugu belirlenmistir. Si3Ny alttagin kullanildigi %20
gorev dongiisii degerinde biiyiitiilen ince filmin Raman spektra analizinden VO», V203,
V205 ve VeOi3 fazlan ve diger gorev dongiisii degerlerinde iiretilen ince filmlerde ise
V6013 fazinin oldugu belirlenmistir.

SiO> ve Si3Ng alttash tiim numuneler igin 520 cm™''deki tepe noktasi tiim
spektrumlarda yaygindir ve alttastan kaynaklanan silikon pikini gosterir. Ayrica, 920-

1000 cm! arasinda uzanan genis tepe de alttastan kaynaklanmaktadir.
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4. SONUC, TARTISMA VE ONERILER

Bu yiiksek lisans tez ¢aligmasinda, P-DC reaktif magnetron sigratma teknigi ile
bliyiitiilen vanadyum oksit ince filmlerin yapisal ve elektriksel 6zellikleri arastirilmistir.
Gorev dongiisii degeri harig diger tiim biiylitme parametreleri sabit tutulmustur. 8 farkl
gorev dongiisii degeri icin SiO2 ve SizNy alttaslar {izerine biiyiitiilen toplamda 16 VO
ince film incelenmistir. Numunelerin yap1 analizi i¢in Raman spektroskopisi, elektriksel
Ozelliklerinin analizi i¢in dort nokta igne teknigi kullanilmistir.

Isitma siirecinde %10, %15 ve %32,5 gorev dongiisiine sahip ince filmlerin direng
sicaklik katsayisi ortalama -4,25%/°C degeri civarinda, sogutma siirecinde ise ortalama -
3,65%/°C degeri civarinda gozlenmistir. Diger gorev dongiisii degerlerine sahip
numunelerin ise 1sitma ve sogutma siirecinde direnc¢ sicaklik katsayilari ortalama -
0,3%/°C ve -0,27%/°C dir.

Biitiin ince filmler icin direng sicaklik katsayisinin negatif olmasi, anilan sicaklik
araligi icin VOy ince filmlerinin yari iletken 6zellik tagidigini gdsterir. Diger yandan, yari
iletkenlerin karakteristik 6zelligi olan sicaklik artistyla R(T) degerlerinde goézlenen
azalma (dolayisiyla elektriksel iletkenlikteki artig) biitin VOx ince filmlerinde
gozlenmistir.

VOx-10dc-Si02, VOx-32,5dc-SiO2 ve VOx-15dc-SizOs filmlerinin aktivasyon
enerji degerleri sirasiyla, 0,37e¢V, 0,31eV ve 0,36eV olarak beklenilen mertebede
bulunmustur. VOx-10dc-Si304 filminin aktivasyon enerjisi ise iki sicaklik araligi (25-
65°C ve 65-90°C) ig¢in, sirasiyla, 0,27eV(Ea1) ve 0,10eV(Ea2) dir Diger gorev dongiisii
degerlerindeki numuneler icin hesaplanan aktivasyon enerjilerinin ortalamasi 0,02eV
civarinda degere sahiptir.

Oda sicakliginda yapilan Raman 6lgiimleri, SiO2 ve Si3Ny alttaslarda tiretilen tim
ince filmlerde VO2, V205 ve V¢Oi3 fazlarinin oldugunu gostermistir. SiO2 alttasin
kullanildigr %10, %20, %25 ve %32,5 gorev dongilisii degerlerinde biiyiitiilen ince
filmlerde ve Si3Ny alttagsda %20 gorev dongiisli degerinde tiretilen ince filmde V»0Os3 fazi
belirlenmistir. Gozlenen tiim piklerin birgogu teorik olarak belirlenmis olan Raman
piklerinin dalga sayisina hemen hemen esittir.

Sonug itibariyle, bu tez c¢alismasinda, vanadyum oksit ince film akilh
malzemelerin iiretim siirecinde gérev dongiisii degerlerine baglh olarak elektriksel ve
yapisal oOzellik iliskisine etkisi incelenmistir. Filmlerin dort nokta igne teknigi

kullanilarak 25°C-95°C araliginda 6lgiilen levha direnglerinden hesaplanan TCR direng
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sicaklik katsayisi, daima, negatiftir. TCR degerinin negatif gozlenmesi, tim
malzemelerin sicakligin fonksiyonu olarak yar1 iletken o6zellikli oldugunu isaret
etmektedir. Bunun yani sira, Raman spektra analizi ile tiim filmlerin karisik fazli yapiya
sahip oldugu belirlenmistir.

VOy ince filmlerin Raman modlarinin hemen hemen hepsi mevcut dl¢iilen Raman
spektrumlarinda temsil edilir. Bu modlarin simetrileri A; ve Bg dir. Spektrumlarda, Ag
simetrisine sahip modlarin pik siddetleri bagil olarak B, simetrisine sahip modlarin pik
siddetlerinden daha biiyiiktiir. Yapilan caligmalar ya VO» ya da V205 tek kristali Raman
modlarinin simetrisi iizerinedir. Bu tez ¢aligmasinda ise ince film numunelerinin karisik
fazli oldugu goriilmektedir. Bu yiizden, her bir Raman modunun A veya B simetrisine
sahip olup olmadig1 ¢alisilamamistir. Ancak, ilerleyen calismalarda, tek kristal numune

tiretimi ile bu yonde calisma yapilmasi 6nerilebilir.
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EK - 1. Si0; alttas {lizerine biiyiitiilen %10 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga

bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 2. Si3Ny alttas lizerine biiylitiilen %10 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga

bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 3. Si3N;y alttas iizerine biiyiitiilen %15 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 4. Si0; alttas {izerine biiyiitiilen %20 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK - 5. Si3N;y alttas iizerine biiyiitiilen %20 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 6. SiO; alttas iizerine biiyiitiilen %22,5 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagli R(T) degisim egrisi [38]

3,0x10° ,
2022,5 Gorev Dongiisii S10, Alttag
m [s1tma
o o Sogutma
5 | L |
2,8x10 . O
u O
| O
_ |
E " u - [}
5
S 2,6x10° s O
u O
o ] - O
m O
B O
| e
2 4x10 L0
| O
]
"
2210777

20 30 40 50 60 70 80 90
Sicaklik (°C)



EK — 7. Si3N;y alttas iizerine biiyiitiilen %22,5 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 8. Si10; alttas {lizerine biiyiitiilen %25 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK - 9. Si3N;y alttas iizerine biiyiitiilen %25 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 10. SiO; alttas iizerine biiylitiilen %27,5 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 11. Si3Ny alttas {izerine biiyiitiilen %27,5 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga

bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 12. SiO» alttas iizerine biiyiitiilen %30 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga

bagl R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 13. Si3Ny alttas lizerine biiylitiilen %30 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagli R(T) degisim egrisi [38]
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EK — 14. SiO» alttas tizerine biiyiitiilen %32,5 duty cycle degerli numune i¢in sicakliga
bagl R(T) degisim egrisi [38]
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