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Anahtar Kelimeler Ozet: Gegirgen iletken oksitlerden biri olan indiyum oksit (Inz03)
Indiyum Oksit, yariiletken filmleri spray pyrolysis yéntemiyle 300, 350 ve 400 °C

Spray Pyrolysis, taban sicakliklarinda cam tabanlar tizerine elde edilmistir. X-11n1
E{WelOp,e kirinim desenleri incelendiginde, numunelerin cisim merkezli
Yontemi, kiibik In,03; kristal yapisina sahip oldugu ve taban sicakligi
Dielektrik Sabitler u 2U3 yap p g g

artisinin filmlerin yapisal 6zelliklerini iyilestirdigi belirlenmistir.
Alan emisyon taramali elektron mikroskobu goriintiilerinden, elde
edilen filmlerin yilizeye iyi tutundugu, homojen bir dagilim
sergiledigi ve taneli bir yapilanmanin oldugu saptanmistir.
Gecirgenlik 6l¢iimlerinden numunelerin direkt bant gecisine sahip
oldugu ve bant araligi degerlerinin 3,38 - 3,67 eV araliginda
degistigi belirlenmistir. Numunelerin kirilma indisi ve séniim
katsayisi dalgaboyunun fonksiyonu olarak yansima
spektrumundan envelope yontemi yardimiyla incelenmistir. In,03
filmlerinin dielektrik sabitleri (n, k, €1 ve &), plazma frekansi wp
ve tasiyict yogunlugu Nop gibi optik parametreleri de
belirlenmistir.

Structural and Optical Properties of In;03 Films Produced by Spray

Pyrolysis Technique
Keywords Abstract: Indium oxide (In;03) semiconducting films, as one of
Indium OXide'_ important transparent conducting oxides, have been produced by
Spray pyrolysis, spray pyrolysis technique on glass substrates at 300, 350 and 400
Envelope method, o gpstrate temperatures. X-ray diffraction studies showed that
Dielectric .
constants the samples have body centered cubic In;03 structure and the

increasing of substrate temperature improves the structural
properties of the films. From field emission scanning electron
microscopy results, the films adhered well to the substrates and
show a homogeneous distribution with layers of fine grains. The
samples have exhibited direct transition with the band gap values
lying in the range between 3.38 - 3.67 eV using transmittance
measurements. The refractive index and extinction coefficient as a
function of wavelength for the samples were investigated from
reflectance spectrum by applying the envelope method in the
strongly absorbing regime. The optical parameters of the In;03
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films, such as dielectric constants (n, k, € and &), plasma

frequency, wy,
evaluated.

and carrier concentration, Nop, were also

*Sorumlu yazar: earabaci@anadolu.edu.tr

1. Giris

Teknolojik uygulamalarda
yariiletkenlerin 6nemi oldukca biiytiktiir.
Elektronikte ve bilgisayar bilimindeki
ilerlemeler yariiletkenlerin 6zelliklerinin
arastirilmasi ile mimkiin olmustur ve
boylece  teknolojik gelismeler hiz
kazanmistir. Yariiletkenlerin bir sinifi
olan gecirgen iletken oksitler
(transparent conducting oxide, TCO),
iletkenliklerinin ytliksek ve goriiniir 1s18a

kars1 gegirgenliklerinin oldukg¢a iyi
olmas1 gibi karakteristik o6zellikleri
nedeniyle  bilimsel ve  teknolojik

alanlarda ilgi ¢eken malzemelerdir.
Indiyum oksit (In;03) gecirgen iletken
oksitler arasinda 6nemli bir yere sahiptir.

[II-VI grup yariiletken bilesiklerinden
olan In;0; yaklasik olarak 3,7 eV direkt
ve 2,6 eV indirekt bant araligina sahip bir
yariiletkendir [1]. Genis bant araligina
sahip olmasi bu yariletkeni goriiniir
bolgede transparan ozellik gosteren bir
malzeme olarak uygun hale getirir. In,03
yariiletken filmleri, n-tipi iletkenlik
gosterir ve oOzdiren¢ degeri 103 Q cm
mertebesindedir [2,3]. In;03 filmleri
cisim merkezli kiibik (bcc) and
rombohedral olmak tzere iki kararh
yapida Kkristalize olur [4-6]. Bununla
birlikte, literatiirde ytliksek sicaklikta ve
yliiksek basing altinda kararli olmayan
corundum yapisina sahip hekzagonal

In;03 kristal yapt ¢alismalar1 yer
almaktadir [7-9].

In,03 yariiletken filmleri 1s1l
buharlastirma [10], RF magnetron

sactirma [11], pulsed lazer biiytitme [12],
kimyasal buhar depolama [13], sol-jel
dondirerek kaplama [14] ve spray
pyrolysis (piiskiirtme) [3-5,15] olmak
tizere bircok kimyasal ve fiziksel

yontemlerle  {retilebilmektedir.  Bu
teknikler arasinda spray pyrolysis
yontemi teknolojik olarak ragbet goren
diger tekniklere gore daha ekonomik
olmasi, lretim isleminde miidahale igin
elverisli yapida olmasi, ince film iiretimi
icin vakum ortamina ihtiyag
duyulmamasi, genis ylizeylerin
kaplanmasina olanak vermesi ve liretim
isleminin adim adim takip edilebilmesi
nedeni ile diger metotlara gore ¢ok daha
avantajlidir. Piiskiirtme yodntemi, elde
edilecek filmler icin hazirlanan sulu
cozeltilerin karistirilarak sicak tabanlar
lizerine tasiyiclt gaz yardimi ile atomize

edilerek puskiirtiilmesi temeline
dayanmaktadir. Bu c¢alismada In,03
filmleri  spray pyrolysis  yontemi

kullanilarak elde edilmistir.

In;03 filmlerin kullanim alanlarindan
bazilary; fotovoltaik aygitlar, ince film
transistorleri, 151k yayan diyotlar, gaz
sensorleri, diz panel ekranlar ve
yansitmayan kaplamalar olarak
siralanabilir [16]. Bu  aygitlarin
tasarlanmasi ve olusturulmasi i¢in In,03
filmlerinin  fotoelektrik  davranisinin
anlasilmasinda optik bant aralig1 ve optik
sabitlerin (absorpsiyon katsayisi, kirilma
indisi,  dielektrik  sabiti)  spektral
dagiliminin bilinmesi olduk¢a onemlidir.
Optik sabitlerin bilinmesi sonucunda
malzemelerin elektriksel o6zellikleri de
tiiretilebilmektedir.

Elipsometrik  ve  spektrofotometrik
verilerden yararlanarak bir yariiletkenin
kirilma indisinin ve séniim katsayisinin
belirlenmesinde farkl teknikler
kullanilmaktadir. Bunlar arasinda; Abelés
yontemi, yansima ve gecirgenlik yontemi,
girisim sagaklar1 (Swanepoel-Heavens,
envelop) yontemi, Kramers-Kronig
iliskisi, = elipsometrik  teknik  gibi
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yontemler yer almaktadir [17]. Optik
sabitlerin belirlenmesinde pratikte en
kullanish yontemler, girisim sagaklarinin
gozlendigi spektrumlardaki maksimum
ve minimumlarin kullanimina dayanan
fotometrik  yontemlerdir. = Deneysel
veriler list ve alt envelope egrileri ile
sinirlandirilmis osilasyonlar serisinden
olusur. Envelope yontemi, zayif sogurma
ve gecirgen spektral bolgede en az iki
girisim sacaklar1 sergileyen filmlerin
kirilma indisinin hesaplanmasina olanak
saglar.  Gegirgenlik  spektrumlarinda
gozlenen bu girisim  sagaklarinin
maksimum ve minimum bélgelerini
birbirine baglayan envelope egrileri (Tmax
ve Tmin) olusturulur. Her iki envelope
egrisi de girisim sacaklarinin kayboldugu

kuvvetli sogurma bolgesinin
baslangicinda Dbirlesirler. Bu ydntem
yalnizca gecirgenlik spektrumlari
kullanilarak Manifacier ve ark. ve

Swanepoel [18,19] tarafindan yapilan
calismalara dayanmaktadir. Literatiirde
envelope yontemiyle ilgili calismalarin
biiyiik  bir  ¢ogunlugu  gecirgenlik
spektrumu tzerine yogunlasmistir. Son
zamanlarda, envelope  ydnteminin
dogrulugu ve kolayligini gelistirmek icin
baz1 yaklasimlar sunulmustur [20-25].
Bu calismalar, filmlerin optik sabitlerini
ve kalinhigini belirlemek icin envelope
yonteminin yansima ve gecirgenlik
spektrumlarina [21-22] veya yalnizca
yansima spektrumlarina [20, 23, 26]
uygulanmasi lizerine odaklanmis
kiymetli Dbilgiler saglamaktadir. Bu
calismalar arasinda, envelope
yaklasiminin yansima spektrumlarina
genisletilmesine dayanan yeni bir
yontem Kushev ve ark. [20] tarafindan
saptanmistir. Bir yansima maksimumu
bir ge¢irgenlik minimumuna (veya tam
tersi de olabilir) karsilik geldiginden,
kompleks dielektrik sabiti ve kompleks
kirilma indisi aym1 zamanda yansima
ekstremumundan da  belirlenebilir.
Ashinda, yariiletken filmin kuvvetli
sogurucu oldugu plazma Kkenar1 veya
temel sogurma kenar1 civarindaki

bolgede yansima ekstremumu
gecirgenlik ekstremumundan daha dogru
bir sekilde belirlenebilir [20].
Kolayliginin yanisira bu yontemin esas
onemi kuvvetli sogurma bolgesinde
kirilma indisinin dogrudan
belirlenmesine olanak saglamasidir.

Bu calismadaki amacimiz,
ekonomik bir yoéntem olan spray
pyrolysis yontemini kullanarak In,0s3
yariiletken filmlerini elde etmek ve taban
sicakliginin filmlerin yapisal, morfolojik
ve optik oOzellikleri {izerine etkisini
arastirmaktir. In;03 filmlerinin kirilma
indisi ve soniim katsayisi dalgaboyunun
fonksiyonu olarak yansima
spektrumundan  envelope  yontemi
yardimiyla incelenmistir. Ayn1 zamanda
dielektrik sabitleri (n, k, €1 and &),
plazma frekansi w, ve tasiyicit yogunlugu
Nope gibi numunelerin optik davranisi da
incelenmistir.

pratik ve

2. Materyal ve Metot
2.1. Filmlerin iiretilmesi

In,03 filmleri spray pyrolysis yontemi
kullanilarak cam tabanlar tizerine 300 °C,
350 °C ve 400 °C taban sicakliklarinda
Sekil 1’ de goriilen deney setinde elde
edilmistir. Istenilen ebatlarda kesilen
amorf cam tabanlar ilk 6nce saf su ile
yikanarak deterjanl saf suda kaynatilmis
ve durulanarak kurutulmustur. Daha
sonra ylizey lzerindeki yagsi tabakanin
temizlenmesi i¢in cam tabanlar propanol
ve asetondan gecirilmistir ve her
asamada saf suda durulanarak hava ile
kurutulmustur. Boylece uretilecek
numunenin temiz cam yiizeye birikmesi
saglanmistir. Tabanlarin lizerine
yerlestirildigi  bakir  blok  yiizeyi,
piiskiirtmeden 6nce aseton ile temizlenir
ve temizlenen tabanlar biitiin yiizeyi
kaplayacak sekilde diizglin ve araliksiz
olarak dizilir.
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Sekil 1. Spray pyrolysis deney seti: (1) ¢ozelti
kabi, (2) ultrasonik piiskiirtme bashg1 (spray
head), (3) ayarlanabilir flow-metre, (4)
multimetre, (5) vantilatér, (6) ultrasonik
kontrol tnitesi, (7) siirgtli kap, (8) K tipi
dijital thermocouple, (9) cam tabanlar, (10)
1siticy, (11) akim kaynagi ve (12) azot gazi
tipu

Numunelerin tretilmesinde, In kaynagi
olarak %98’lik InCl3 tuzu kullanilmistir.
Cozelti 0,05 M konsantrasyonda ve 250
ml deiyonize su icerisinde 2,8211 g InCl;
tuzu ¢oziilerek hazirlanmistir. Hidroksit
olusumunu engellemek icin ¢ozeltiye 2-3
damla %37’lik HCl damlatilmistir. Bunun
sonucunda ¢ozelti daha berrak olmustur.
Cozeltiler temizlenmis balon jojelere
konmustur. Hazirlanan ¢o6zelti bir giin
karanlikta  bekletilmistir.  Bekletilen
cozeltide herhangi bir renk degisimi ya
da ¢okelti olmadigi  gozlenmistir.
Piiskiirtme basligi ve taban arasindaki
mesafe yaklasik olarak 25 cm olarak
belirlenmistir.  Piiskiirtme  siiresince
cozelti akis hiz1 flowmetre yardimiyla 2,5
ml/dakika’ ya ayarlanmistir. Tasiyici gaz
olarak basinci 0,20 kg/cm? olan azot (N3)
gazli kullanilmistir. Taban sicaklig
kromel-alumel K-tipi (-200 °C - +1300
°C) termokupl kullanilarak Kkontrol
edilmistir. Film olusum siiresi 10
dakikadir.

2.2. Karakterizasyon

Elde edilen numunelerin kalinliklarn
Olcim araligir 250-2300 nm olan OPT-
S9000 Discrete Wavelength Elipsometre

cihaziyla  olglilmiistiir.  Elipsometre
cihazinda kalinliklar, Cauchy-Urbach
Modeli  kullanilarak  degisken acili

elipsometrik spektrum analiziyle (¥ ve
A)  belirlenmektedir. Ol¢iimlerimizde
elipsometrik ¥ agcisi, 60° 'lik gelis acis1 ve
1200 nm -1600 nm dalgaboyu araliginda
kaydedilmistir. Deneysel olarak olgiilen
spektroskopik W degerlerinin, Cauchy-
Urbach modeli kullanilarak teorik olarak
belirlenen degerleri ile en iyi uyumu
saglanarak  numunelerin  kalinliklar
olciilmustir. Elde edilen filmlerin kalinlik
degerleri Cizelge 1'de verilmistir.

In203 filmlerinin x-1s1n1 Kirinim desenleri,
Bruker-D8 Advance Spektrophotometre
cihazinda A=1.541 A dalgaboylu Cug 1511
kullanilarak ve 20°-70° tarama agisi (28)
araliginda elde edilmistir. Raman
Olcimleri Bruker Senterra Dispersive
Raman microscope spectrometer cihazi
kullanilarak  4000-50 cm-! spektral
bolgede ve c¢ikis giicii 20 mW olan 3B
diode laser (532 nm) uyarmasi ile 3 cm-!
¢oziiniirlikte gerceklestirilmistir.
Filmlerinin ytlizey gortntiileri Carl Zeiss
Ultra Plus alan emisyon taramali elektron
mikroskobu (Field Emission Scanning
Electron Microscope, FESEM) ile 50 k X
biiyitmede ve 20 kVIuk c¢alisma

voltajinda  alinmistir.  Elde edilen
numunelerin sogurma, gecirgenlik ve
yansima spektrumlari sogurma,

gecirgenlik ve yansima spektrumlari, oda
sicakliginda 190 nm ile 3300 nm
dalgaboyu araliginda tarama bolgesine
sahip Shimadzu Solid Spec-3700 DUV
model UV-VIS-NIR Spectrophotometer
cihazi yardimiyla elde edilmistir.
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3. Bulgular
3.1. Yapisal dzellikler

Sekil 2’de 300°C, 350°C ve 400°C taban

sicakliklarinda elde edilen In;03
filmlerinin x-151m1  kirimim  desenleri
gorilmektedir. Numunelerin  kirinim

desenleri incelendiginde, In,0z filmleri
icin farkll ac1 degerlerinde birden fazla
pik oldugu goriilmektedir. Numunelerin
polikristal yapiya sahip ve cisim merkezli
kiibik (JCPDS kart no : 01-071-2194)
fazda kristallendigi belirlenmistir.
Gozlenen piklerin hangi diizlemlere ait
oldugu grafik {istiinde verilmektedir.
Taban sicaklifina gore gozlenen XRD
desenleri birlikte degerlendirildiginde,
artan sicaklikla kristal yapinin iyilestigi
gozlenmistir. 350 °C ve 400 °C’ deki
numunelerin kirinim desenlerinde cisim
merkezli kiibik In,03; yapiya ait oldukca
keskin  piklerin oldugu ve bu
numunelerin iyi kristallenme
gosterdikleri gériillmektedir.

40000
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30000 |- -
L 5
20000 |-
10000 5 -~ - = _ a
b SR bedliie
30000 I T R
i 350 °C
22500 |
-
5 L
=
3 15000 |
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B
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g
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Sekil 2. Farkli taban sicakliklarinda tretilen
In203 filmlerine ait x-1511 kirinim desenleri

Filmlerinin o6rgii parametreleri, x-1s1n1
kirinim desenlerinde gozlenen en siddetli
(222) kirinim pikinin gézlenen 26 ve d
(diizlemler arasi1 mesafe) degerleri
kullanilarak kiibik kristal yapi icin,

iz (R*+ k%2 + 1% o)

d? a?

esitligi kullanilarak hesaplanmistir [27].
Burada (hkl) ilgili duzlemin miller
indisleri ve a orgii parametresidir. Farkl
taban sicakliklarinda retilen In,03
filmleri i¢cin hesaplanan 6rgii parametresi
degerleri Cizelge 1’de verilmistir. Her
taban sicakligi icin gozlenen
parametreler  kiibik  In;03  fazinin
standart degerinden (a= 10,1170 A)
farklidir. Bu durum numunelerde orgii
gerilmelerinin (lattice strain) oldugunun
bir gostergesidir.

X-151m1 kirinim spektrumunda gézlenen
piklerin yarl genisliklerinden
yararlanilarak, ortalama kristalcik
boyutu Debye Scherrer esitligi ile
hesaplanmistir [27]. Debye Scherrer
formiiliinde kristalcik boyutu,

091
" Bcos8y

(2)

olarak verilir. Bu ifadede A kullanilan x-
1sininin  dalgaboyu, B maksimum yar1
siddet genisligi (full width at half
maxsimum intensity, FWHM) ve 0z pikin
gozlendigi a¢1 (Bragg acis1) degeridir.
Numunelerin ~ hesaplanan  ortalama
kristalcik boyutlar1 da Cizelge 1’de
verilmistir.

In203; olusumunu desteklemek igin
Raman spektroskopisi kullanilmistir.
Sekil 3’te farkli taban sicakliklarinda cam
uzerine elde edilen In,0s3 filmlerin Raman
spektrumlar1 verilmistir. 100-800 cm!
dalgasayis1 bolgesinde, spektrumlarda
107, 132, 307, 367, 494 ve 628 cm!
civarinda cisim merkezli kiibik In,03
yapisina ait Kkarakteristik  titresim
modlar1 gorilmektedir [29-35].
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Cizelge 1. Spray pyrolysis yontemiyle elde edilen In203 filmlerine ait yapisal parametreler ve

bant aralif1 degerleri

Taban sicakligi  Film kalinhig: Orgit . Kristalcik Bant aralig:
(°C) (nm) parametresi boyutu (eV)
a(A) (nm)
300 360 9,2159 23 3,38
350 240 10,1279 49 3,61
400 220 10,1105 56 3,67

400 °C

10804 132

107

305 360

Oy | ) e e e ey
100 200 300 400 500 600 700 800

Dalgasayist (cm'l)

Sekil 3. In20s3 filmlerine ait Raman
spektrumlari
300 °C taban sicakliginda fretilen

filmlerin Raman spektrumunda diger
numunelerden farkli olarak 160 cm de
bir sacilma piki goézlenmistir. Bu pik
metastable hexagonal In;03; yapisina ait
oldugu belirlenmistir [9]. Bunun yani sira
numunelerde gozlenen diger pikler
degerlendirildiginde, 132 cm-! civarinda
bulunan pik, InO¢ yapisindaki In-O
titresim moduna atfedilebilir [28, 29].
307 cm! civarinda bulunan sag¢ilma
ozelligi genellikle oktahedronlarin 6
(InO6)  biikiilme  titresimi  olarak

yorumlanir [28, 30]. 494 ve 628 cm'!
civarinda bulunan pikler ayni sekilde
oktahedronlarin v  (InOs)  gerilme
titresimlerine  atfedilir. 367 cm?!
civarinda bulunan sac¢ilma piki ise In-O-
In gerilme titresimine atfedilir. Bu pik
ayrica  Iny03 yapisindaki  oksijen
bosluklarini yansitir [28]. Standart ticari
In,03 toz kaynagi icin en siddetli Raman
cizgileri 131 [32, 34], 308, 365, 504 ve
637 cm! [31, 33] dalgasayis1 civarinda
gozlenmistir. Literatiirde verilen ticari
In;03 toz kaynagi ile karsilastirildiginda,
400 °C’deki numunenin gézlenen Raman
pikleri sirasiyla 1, 1, 2, 10, 9 cm'! kadar
kayma sergilemektedir. XRD sonuglart ile

birlikte degerlendirildiginde, Raman
piklerindeki bu kaymanin sebebinin,
iiretilen numunelerde bulunmasi

muhtemel yapisal Kkusurlar ve bunun
sonucu olarak da o6rgi gerilmelerinin
oldugu diisiiniilmektedir.

Sekil 4 ’te farkli taban sicakliklarinda
iiretilen Iny03; filmlerine ait yiizey
gorintileri verilmektedir. FESEM
gorintiilleri 50 kX biiylitme oraninda
verilmektedir. FESEM goriintiilerinde
numunelerin cam taban {zerindeki
tutunmasinin iyi oldugu ve yiizeylerin
nano boyutlu kristalciklerle homojen
olarak kaplandigi go6zlenmistir. 300
°C’deki numunenin ytizeyinde, gelisigiizel
kiimelenmeler halinde biiyiik
kristalcikler ve film ylizeyinin goériinen
daha alt kisimlarinda ise daha kii¢lik
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kristalcikler seklinde biiyiimeler 350 °C’deki filmin yiizey goriintiisiinde
gorilmektedir (Sekil 4a). kiiciik boyutlu kiimelenmelerin biiylik
oranda azaldig1 ve daha siki bir yapi
olusumu gergeklestigi soylenebilir (Sekil
4b). 300 °C’de iiretilen numuneler ile
karsilastirildiginda, 350 °C’de daha
homojen film olusumu s6z konusudur.
Bununla birlikte, 300 °C ve 350 °C taban
sicakliklarinda liretilen filmlerin
gozenekli yapiya sahip  olduklan
gozlenmistir. Sekil 4c’de 400 °C’de elde
edilen In;0;3 filminin FESEM goriintiisi
verilmektedir. Artan taban sicaklig1 ile
beraber film olusumunun daha yogun
oldugu, gozenekli yapida azalma oldugu
gozlenmistir. Film yiizeyindeki diizensiz
gelisigiizel kiimelenmelerin kayboldugu
ve yerini homojen, daha diizenli nano
boyutlu kiigiik kristalciklere biraktig:
goriilmistir.  Ayrica, 400 °C'deki
numunelerin  olduk¢a kiiciik nano
. bosluklar oldugu soylenebilir. Taban
sicakligl artarken, numunenin yiizey
. gorintilerinde  gozlenen  kristalcik
1 boyutlarinin  genel olarak arttig
: goriilmektedir. FESEM goriintiileri XRD
| sonuglari ile birlikte
degerlendirildiginde, filmlerin kristal
yapisinda gozlenen iyilesme yiizey
goriintiilerinde de belirgin bir sekilde
kendini gostermektedir.

. 3.2. Optik 6zellikler

« Spray pyrolysis yontemi ile iiretilen In;03
 filmlerinin gecirgenlik  ve yansima
1 spektrumlar1 oda sicakliginda 190 nm ile
3300 nm  dalgaboyu  araliginda
. Ol¢tilmiistiir. Analiz oncesi kaplamada
kullanilan cam tabanlar ile baseline
. yapilmistir. Boéylece cam tabandan gecen
15in1m % 100 olarak normalize edilmis ve
numuneler T{izerinden okunacak oda
sicakhigindaki optik gecirgenlik degerleri
kullanilan ~ tabanin  sogurmasindan
bagimsiz hale getirilmistir. Sekil 5’te 300
°C, 350 °C ve 400 °C taban sicakliklarinda
Sekil 4. (a) 300 °C (b) 350 °C ve (c) 400 °C  {jretilen filmlerin gegirgenlik
taban sicakliginda iiretilen Inz203 filmlerinin spektrumlar1  verilmektedir. Filmlerin
FESEM goriintiileri elde edildigi taban sicakhginin etkisi
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gecirgenlik spektrumlarinda da
gorilmektedir. 300 °C’de elde edilen film
icin ultraviyole ve yakin infrared bolgede
ortalama gecirgenlik % 50 civarinda iken
400 °C’'de elde edilen filmler i¢in % 85
civarindadir.  Ayrica, 400 °C'deki
numunenin gecirgenlik spektrumunda
cok belirgin olmamakla birlikte girisim
sacaklar1 (interference fringes) olarak

isimlendirilen dalgalanmalar
gorilmektedir. Bu durumda, alttas
lizerine ince filmin homojen yani

pliriizsiiz olarak olustugu, yogunlugunun
ve yiizeyinde gerceklesen  kayip
sagllmanin disik oldugu soéylenebilir
[35-39].

100

90

80

70

60 o

50

T%

40
30
204 300 °C

—350°C
104 ——400°C

T T T T T
500 1000 1500 2000 2500

Dalgaboyu (nm)

Sekil 5. In203 filmlerinin gecirgenlik
spektrumlari

Bu c¢alismada elde edilen In;0s3
filmlerinin  gegirgenlik  spektrumlari
taban sicakligina gore
degerlendirildiginde, artan taban
sicakligt  ile  numunelerin  yiiksek

gecirgenlige sahip olmalarinin yaninda
daha homojen ve pliriizsiiz bir yiizeye
sahip olduklari diistintilmektedir.
Bununla birlikte 300 °C ve 350 °C elde
edilen numunelerin girisim sagaklari
olmayan, diz (flat) gecirgenlik
spektrumlar1 ve daha diisiik gecirgenlik
degerleri bu  numunelerin  ylzey
purizliligine sahip olduklarinin bir
isareti oldugu diisiiniilmektedir.

In;03 filmlerinin yansima spektrumlari
Sekil 6’ da goriilmektedir. Numunelerin
yiksek gecirgenlik ve disiik sogurma

degerlerine sahip olmalari
goriiniir ve yakin infrared bolgede
yansima degerleri oldukc¢a diisiiktiir.
Ayni zamanda artan taban sicaklifina
gore numunelerin yansima 6zellikleri
iyilesmektedir. 400 °C'de elde edilen
filmler icin yansima spektrumunda
girisim sacaklarinin gozlenmesi,
numunenin daha diizgilin, piiriizsiiz ve
siki bagh pargaciklardan olustugunun bir
gostergesidir. Bu sonu¢ FESEM analizi ile
uyumludur.

sebebiyle,

=X
e~
5
300 °C
—350°C
400 °C
0 : : : : :
500 1000 1500 2000 2500
Dalgaboyu (nm)
Sekil 6. 1In203 filmlerinin  yansima
spektrumlari

In;03 filmlerinin optik bant araliginin
belirlenmesinde absorpsiyon yontemi
kullanilmistir. Bu yontem ile
yariiletkenin bant araligini belirlemede
absorpsiyon Kkatsayisi ile bant araligl
arasinda [38]

ahv = A (hv — E))™ 3)

ifadesinden yararlanilir. Burada A bir
sabit, E; malzemenin optik bant aralig1 ve
is indis m, izinli direkt icin m = 1/2,
izinsiz direkt m = 3/2, izinli indirekt m =
2 ve izinsiz indirekt m = 3 degerlerini
alabilen bir sabittir. Numunelere ait
(ahv)Y™’ nin hv’ ye Kkarsi grafikleri
cizilmistir. Cizilen dort  degisim
grafiklerinden, In;Os; filmlerinin direkt
gecisli bant yapisina sahip oldugu
belirlenmistir. Sekil 7" de numunelere ait
(ahv)? nin hv’ ye kars1 degisim grafikleri
goriilmektedir. Sekil 7' deki degisimin
lineer kisminin foton enerjisi hv’ yii
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kestigi noktadaki (a=0) enerji
degerinden In,0s3 filmlerinin bant aralig
degerleri belirlenmistir.

1,0x10"

8,0x10" 4

6,0x10" 4

(ahv)’((eV/m)?)

4,0x10 4

2,0x10"

7 T T T T T
10 15 20 25 3,0 35 4,0
hv (eV)

(@)

5x10%

4x10° o

3x10%

(ahv)’((eV/m)?)

2x10%

1x10%

10 15 20 25 30 35 4,0
hv (V)

(b)

4x10®

3x10% o

2x10"*

(ahv)(eVim)®)

0

Sekil 7. Spray pyrolysis yontemiyle (a) 300 °C
(b) 350 °C ve (c) 400 °C taban sicakliginda
tiretilen In20s3 filmlerinin (ahv)2- hv grafikleri

Numunelerin belirlenen optik bant
araliklar1 Cizelge 1’de verilmektedir.
Sekil 7'de goriildiigii gibi, taban sicaklig
arttikca In;03; filmlerinin optik bant
araliklar1 3,38 eV’tan 3,67 eV degerine
artmistir. Taban sicakligindaki artis ile
tiretilen In;03 filmlerinin Eg degerlerinin
tek kristal In;03 i¢in bant aralig1 degeri
3,7 eV’'a yaklastigi goriilmektedir. Bu
durum XRD sonuglarinda gozlenen artan
taban sicakligl ile kristallenmedeki
iyilesme ile uyumludur.

In,03 filmlerinin kirilma indisi ve s6niim
katsayis1  dalgaboyunun fonksiyonu
olarak yansima spektrumundan envelope
yontemi yardimiyla incelenmistir. Sekil 8
de 200-1500 nm dalgaboyu araliginda
400 °C taban sicakliginda iiretilen In;03

filmleri icin envelope egrileri
olusturulmus yansima spektrumu
verilmistir.

20

Yansima (% R)
1=
L

Yansima

200 4(‘)0 6(‘)0 8(‘)() 1 (;(J(J 1 2‘()() 14‘00
Dalgaboyu (nm)

Sekil 8. 400 °C taban sicakliginda tretilen

In20s3 filmi i¢in envelope egrileri olusturulmus

yansima spektrumu

Spektrum kabaca iki bolgeye ayrilabilir:
(1) ¢oklu yansimalarin oldugu gecirgen ve
zaylf sogurma boélgesi ve (ii) yansimanin
(veya gecirgenligin) o6nemli olciide
azaldigr kuvvetli sogurma bolgesi. (i)
bdlgesinde, gelen 151n numunede birgok
kez gecer ve yansir ve bunun sonucunda
girisim sacaklar1 olusturur. Envelope
yontemi bu bolgede, yani zayif sogurma
ve gecirgen bolgede en az iki girisim
sacagl sergileyen filmin kirilma indisinin
hesaplanmasina olanak saglar. Sekil 8’ de
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gosterilen Rmax ve Rmin envelope egrileri,
numunenin  yansima  spektrumunda
gozlenen girisim sacaklarinin sirasiyla
pik ve minimum bélgelerini birbirine
baglayacak sekilde olusturulmustur. Her
iki envelope egrisi de girisim sagaklarinin
kayboldugu kuvvetli sogurma bélgesinin
baslangicinda birlesirler. Kushev ve ark.
[20] tarafindan ortaya konulan envelope
yontemine gore, numunenin kirilma
indisi asagida verilen denklem ile ifade
edilir.

(4 Ra) (14 Ro)
(1 Y Rmaks) (1 - M)

Bu ifadeye gore, belirli bir frekansta
(dalgaboyunda) filmin kirilma indisi
acikca ayni frekansa sahip Rmax Ve Ruin ile
iligkilidir. Sekil 9'da 400 °C taban
sicakliginda iretilen In;03 filmi igin
dalgaboyunun fonksiyonu olarak kirilma
indisi gosterilmistir. Kirilma indisi 200
nm’den 900 nm’ ye kadarki spektral
bolgede 4,58 den 1,67’ ye azalmistir ve
daha sonra tipik dagilim egrisi sekli
sergileyerek hemen hemen
sabitlenmistir. Literatiirde farkl
yontemlerle elde edilmis In;03 filmler
icin belirlenen kirilma indisi degerleriyle
uyum gostermektedir [39-42].

(4)

T
o

T
o
o

Kirilma indisi, n
Soniim katsayisi, k

T
o

T T T T 0.0
200 400 600 800 1000

Dalgaboyu (nm)
Sekil 9. 400 °C taban sicakliginda tretilen
In203 filmi i¢in dalgaboyunun fonksiyonu
olarak kirilma indisi ve sonim Kkatsayisi
grafikleri

Sekil 9°da ayni zamanda 400 °C taban
sicakliginda iiretilen Inz;03 filminin

kompleks kirilma indisinin  sanal
kisminin (soniim katsayisi, k) dalgaboyu
ile degisimini de go6stermektedir.
Numunenin sénim katsayisi k asagidaki
iliski kullanilarak belirlenmistir.

al
= 5
k=g (5)
Burada « sogurma katsayis1i ve A

dalgaboyudur. Tiim k degerleri oldukca
kiigtiktiir ve bu durum, 15181n numuneden
bir¢ok kez ge¢mesine izin verilir ve daha
sonra bu gecirgen bdlgede girisim
sagaklar1 olusur anlamina gelmektedir
[43]. Sekil 9°dan da gorildigiu gibi,
sonim katsayisindaki distik
dalgaboylarindaki  degisim, banttan
banda uyarma (band-to-band excitation)
yani temel gecis sebebiyledir.

Kirllma indisinin gercek ve sanal
kisimlar1 kompleks dielektrik fonksiyonu
ile iligkilidir. Numunenin dielektrik sabiti

g, asagidaki ifade kullanilarak
hesaplanmistir [38, 44].
£=g +ig, = (6% + &,2)/? (6)

Burada &; ve &, dielektrik sabitinin
sirasiyla gercek ve sanal kisimlaridir.
Farkli gelen foton enerjileri icin & ve &,
degerleri asagidaki ifadeler kullanilarak
nve k'’ dan elde edilebilir [38].

g =n?—k?
ve
& = 2nk = [£5, wp%/w3]/T (7)

Burada 7 tasiyict durulma zamani ve w,
plasma frekansidir. n? » k? ve wt < 1
oldugu zaman, dielektrik sabiti su iliski
ile tanimlanabilir:

(o ) “”’2)] 6)

E1 = € —
1 0o [ (1)2
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Bu ifadede ¢, dielektrik sabitinin yiiksek
frekanstaki limit degeridir ve w, SI birim
sisteminde su sekilde verilir [45]:

2
. Nope €

o M*Eg

9)

Wy

Burada N filmin tasiyici yogunlugu, m*
tasiyicilarin - etkin  kiitlesi, &y serbest
uzayin permitivitesi ve e elektronun
yukidir. Boylece esitlik (8) ile verilen &
ifadesi,

e? Nopt \ .,
BT e <4n2c250><me* ) A a0

olarak yeniden yazilabilir. Sekil 10’ da
In203 filmi icin dielektrik sabitinin gercek
kisminin (&), A ile degisimi verilmistir.
Bu degisimin yiiksek dalgaboylarindaki
lineer kismu icin y-eksenini kestigi degeri
(A% = 0), yiksek frekans dielektrik
sabitini (&) verir. Bu dogrunun egimi ise
Nope/m,” oranini verir. Inz0; filmi i¢in &,
=4,56 ve Nype/m," =2,82.1057 (kg m3)?
olarak bulunmustur. Literatiirden In,03
filmi icin etkin kitle m,” = 0,3 m,
kullanilirsa  [46], optik verilerden
hesaplanan tasiyici  yogunlugu N, =
7,71.1020 (cm)-3 olarak bulunur.

0,0 2,0x10™ 4,0x10™ 6.0x10™ 8.0x10™

A (m?)
Sekil 10. 400 °C taban sicakliginda iiretilen
In203 filmi icin dielektrik sabitinin gercek

kisminin (g;) A2 ile degisimi

4. Tartisma ve Sonug¢

Bu c¢alismada, uygulanmasi kolay ve
ekonomik bir yoéntem olan spray
pyrolysis yontemi kullanilarak III-VI grup
yariiletken bilesiklerinden olan In;03
yarililetken filmleri elde edilmistir.
Filmlerin XRD desenlerinden gelisigiizel
yonelime sahip cisim merkezli kiibik
yapida kristallendigi ve artan taban
sicaklign ile kristallenmenin iyilestigi
gozlenmistir. Kristallenmedeki iyilesme
SEM gorintiileri ile desteklenmistir.

Artan taban sicakhigr ile pirtzsiiz,
homojen ve yogun film olusumu
gozlenmistir. Taban sicakhigi arttikca

In;0;3 filmlerinin optik bant araliklar
3,38 eV'tan 3,67 eV degerine artmistir.
Bant araligindaki bu degisim yapisal
degisiklere atfedilmektedir. Envelope
yontemi ile numunelerin optik sabitleri
(n, k € yansima spektrumlari
kullanilarak  belirlenmistir. =~ Yansima
spektrumunda gozlenen girisim sagaklari
kullanilarak  optik  sabitlerin  elde
edilebilmesi, bu konuda ¢alismalar yapan
arastirmacilar i¢in dnemli bir alternatif
olarak diistiniilmektedir. Yiiksek frekans

dielektrik  sabiti, &, , ve tasiyic
yogunlugu, Nop, dielektrik sabitinin
dalgaboyuna baghiligindan

hesaplanmistir. Bu calismada elde edilen
sonuglarin, optoelektronik aygitlar ve
giines pili uygulamalarinda 6nemli bir
malzeme olan In;03 ile ilgili calismalara
katkilar saglayacagini ifade edebiliriz.
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