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Beyaz Isik Yayan indiyum Katkih ZnO ince Filmlerde Tavlama Sicakhginin
Etkisi

Effect of Annealing Temperature on Indium-Doped ZnO Thin Films Emitting White
Light

Osman Salih GUNDOGDU'*'/| Fikret KARADUMAN?Z2| Elif GUNGOR?

Oz

Bu ¢alismada, %7 indiyum katkili ZnO ince filmler, farkli tavlama sicakliklarinda (150 °C, 350 °C, 550 °C) daldirma
kaplama teknigi ile iiretildi. Uretilen filmlerin yapisal, morfolojik ve fotoliiminesans dzelliklerine sicaklik etkisi incelendi.
XRD sonuglari, diisiik sicaklikta kristallenmenin gerceklesmedigini, yiiksek sicakliklara ¢ikildiginda filmlerin
hekzagonal wurtzit yapida olustugunu gosterdi. Ancak yiiksek sicaklik, artan 1s1l gerilim ve dislokasyon yogunlugu
nedeniyle kristal kalitesinde kismi bozulmaya neden olmustur. SEM analizleri, 350 °C’de elde edilen filmlerin daha
homojen, yogun ve diizgiin yiizey morfolojisine sahip oldugunu, 550 °C’de ise tanecik birlesmesiyle yiizey
piiriizliiligiiniin arttigini gosterdi. Fotoliiminesans analizi, yiliksek sicakliklarda tavlanan filmlerin 380 nm mor ve 550 nm
sar1 emisyonlarin birlesmesiyle beyaz 151k yaydigini, bu durumun kusur merkezlerinden kaynaklanan gegislerle iliskili
oldugunu gosterdi. Yiiksek indiyum katkisi ile sentezlenen ve yiiksek sicakliklarda tavlanan IZO filmlerin, yiiksek kristal
biitiinliigli, diisik kusur yogunlugu ve belirgin beyaz 15tk emisyonu nedeniyle aydinlatma ve yeni nesil ekran
teknolojilerinde kullanilan beyaz 151k yayan diyotlar (WOLED) i¢in potansiyel bir alternatif olabilecegi diigiiniilmektedir.
Anahtar Kelimeler: IZO ince film, Daldirma kaplama, Kristallesme, Fotoliiminesans.

Abstract

In this study, 7% indium-doped ZnO (IZO) thin films were produced using the dip-coating technique at different annealing
temperatures (150 °C, 350 °C, 550 °C). The effect of temperature on the structural, morphological, and
photoluminescence properties of the produced films was investigated. XRD results showed that crystallization did not
occur at low temperatures, and that the films formed in a hexagonal wurtzite structure at higher temperatures. However,
high temperatures caused partial deterioration in crystal quality due to increased thermal stress and dislocation density.
SEM analyses showed that films obtained at 350 °C had a more homogeneous, dense, and smooth surface morphology,
while at 550 °C, grain coalescence increased surface roughness. Photoluminescence analysis showed that films annealed
at high temperatures emitted white light through the combination of 380 nm blue and 550 nm yellow emissions, which
was related to transitions originating from defect centers. It is thought that IZO films synthesized with high indium doping
and annealed at high temperatures could be a potential alternative for white light-emitting diodes (WOLEDs) used in
lighting and next-generation display technologies due to their high crystal integrity, low defect density, and distinct white
light emission.
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1. Giris

Glniimiizde ince film teknolojisi malzeme bilimi alaninda 6nemli unsurlardan biridir.
Genellikle cesitli alt tabakalar {izerine iiretilen ince filmler elektriksel iletkenlik, optik gegirgenlik ve
manyetik 6zellikleri sayesinde teknolojik gelismelere 6nemli katkilar saglamaktadir (Choi vd., 2025;
Seckin ve Koralay, 2025; Srinivasulu vd., 2025). Manyetik veri saklama, dayanikli kaplamalar, yari
iletken elemanlar, yiizey isleme ve enerji doniisiim sistemleri gibi yliksek teknoloji gerektiren
alanlarda da temel yap1 elemani olarak kullanilmaktadir (Asha Hind vd., 2025; Choi vd., 2025;
Srinivasulu vd., 2025). ince film kaplama teknolojilerindeki ilerlemeler, film yiizeyinin morfolojisi,
yapisal biitlinliigii ve kimyasal bilesimi tizerinde kontrol olanagi sunarak hem verimliligi artirmis hem
de yenilikci cihazlarm gelistirilmesine katk1 saglamistir (Prokhorov vd., 2012). Ozellikle biriktirme
siireclerindeki gelismeler, ince film temelli sistemlerin ekranlar, sensorler ve giines pilleri gibi birgok
alanda daha verimli kullanilmasina zemin hazirlamistir (Chandak vd., 2025; Cui vd., 2025;
Sivasankar vd., 2025). Metal oksitler ya da alasimlar gibi farkli kimyasal bilesimlerle iiretilebilmeleri,
ince filmlerin performans ve uygulama esnekligini artirmaktadir.

Metal oksitler arasinda ZnO, dogada bol miktarda bulunmasi, toksik olmamasi ve ¢evre dostu
olmasi gibi 6zellikleri nedeniyle siirdiiriilebilirlik agisindan olduk¢a avantajli bir malzemedir (Ahmed
vd., 2023). Hava ve su ortamlarindaki organik kirleticilerin giderilmesine yonelik ¢evresel
uygulamalarda O6nemli bir rol oynamaktadir (Baig vd., 2025; Toma vd., 2025). Piezoelektrik
ozellikleri sayesinde mekanik gerilmeleri elektriksel sinyallere doniistiirebilmesi, onu sensor,
aktiiator ve enerji toplama sistemleri i¢in ideal bir malzeme haline getirmektedir (Legardinier vd.,
2025; Ramyashri vd., 2025). Ayrica biyo-uyumlu yapisi ve toksik olmamasi nedeniyle ZnO ila¢ salim
sistemleri, biyosensorler ve antimikrobiyal yiizey kaplamalar1 gibi biyomedikal uygulamalarda
giivenle kullanilabilmektedir (Abdel-Hameed vd., 2025; Naorem vd., 2025; Umar vd., 2019). Seffaf
iletken oksit yapis1 sayesinde ise ekran teknolojileri ve giines enerjisi sistemlerinde yaygin kullanim
alan1 bulmaktadir (Ferhati vd., 2025). Ayrica, genis bant araligi, yliksek eksiton baglanma enerjisi ve
kimyasal kararlilig1 ile elektronik, optoelektronik, fotokatalitik uygulamalar ve gaz sensorleri gibi
bir¢ok teknolojik alanda yiiksek potansiyel sunmaktadir (Bhat vd., 2025; Haritha vd., 2025; Loo vd.,
2025; Yeom vd., 2025). Diisiik iiretim maliyeti, kimyasal kararlilig1 ve yiiksek sicakliklara karsi
dayanimi gibi 6zellikleri, bu malzemenin hem akademik ¢aligmalarda hem de sanayide 6ne ¢ikmasini
saglamaktadir. Bu nedenle arastirmacilar ZnO ince filmlerde farkli iiretim teknikleriyle farkl
konsantrasyonlarda metal katkilamasi ve farkli tavlama sicakligi gibi parametreleri degistirerek
filmlerin yapisal, morfolojik, elektrik, manyetik, optik ve biyolojik 6zellikleri lizerine ¢aligmalar

yapmaktadir. (Akash vd., 2025; Bappy ve Subramani, 2025; Bellili vd., 2025; Milisav vd., 2025; Nur-
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E-Alam vd., 2025; Srinivasulu vd., 2025). Ciinkii liretim parametrelerinde degisiklik bu 6zellikleri
daha iyi bir hale getirebilmektedir.

Zn0O ve 1ZO ince filmlerin iiretiminde farkli fiziksel ve kimyasal yontemler yaygin olarak
kullanilmaktadir. Bu yontemler arasinda kimyasal buhar biriktirme, sol-jel, piiskiirtme pirolizi, radyo
frekans magnetron sactirma, hidrotermal sentez, atomik katman biriktirme ve daldirma kaplama gibi
teknikler yer almaktadir (Cristina Carranza vd., 2025; Cuadra vd., 2023; Krajian vd., 2021; Kumar
vd., 2004; Luna-Arredondo vd., 2005a; Marouf vd., 2017; Masmitja vd., 2024; Pan vd., 2006; Ramos-
Carrazco vd., 2021; Rekkache vd., 2025; Toma vd., 2025b; Wang vd., 2026; Znaidi, 2010; Znaidi
vd., 2016). Her yontemin film kalitesi, kalinlik kontrolii ve yiizey morfolojisi iizerinde farkli etkileri
bulunmaktadir. Bu ¢aligmada kullanilan sol-jel daldirmali kaplama yontemi, basit donanim
gereksinimi, kolay uygulanabilirlik, diisiik maliyet, tekrarlanabilirlik ve genis yiizey alanlarini
kaplayabilme gibi avantajlara sahiptir. Ayrica bu yontem, ¢ozelti konsantrasyonu, ¢ekilme hizi ve
ortam sicaklig1 gibi parametrelerin hassas kontrolii sayesinde ince filmlerin kalinlig1 ve yiizey
homojenligi lizerinde etkili bir kontrol saglamaktadir (Caballero-Gliereca vd., 2023; Patil vd., 2023).
Boylece, elde edilen filmler fotokatalitik, optoelektronik ve sensdr uygulamalari agisindan uygun
nitelikte morfoloji ve optik ozellikler sunmaktadir. Bu tiir iiretim parametrelerinin optimize
edilmesiyle birlikte, ZnO filmlerin performansini daha da iyilestirmek amaciyla metal katkilama
yaklasimi1 da yaygin olarak kullanilmaktadir.

Katki metalleri arasinda, ¢ok yonlii bir gecis metali olan indiyum (In) 6nemli ilgi gérmektedir.
Indiyumun opto-elektriksel dzellikleri iyilestirmek igin kullanilan en etkili elementlerden biri oldugu
bildirilmistir (Goyal vd., 1993; Tokumoto vd., 2000). indiyum katkis1, ZnO kristal yapisina entegre
olarak tasiyici yogunlugunu artirmakta ve bu sayede elektriksel iletkenligi iyilestirmektedir. Ayrica,
bu katki sayesinde film morfolojisinde daha homojen ylizey yapilari elde edilebilmekte ve optik bant
araliginda belirgin degisiklikler gozlemlenmektedir. Bu nitelikler, indiyum katkili ¢inko oksit (IZO)
ince filmleri giines pilleri, saydam iletken elektrotlar ve gaz sensorleri gibi gesitli teknolojik alanlarda
daha verimli hale getirmektedir (Badadhe ve Mulla, 2009; Bharath vd., 2018; Jung vd., 2003; Luna-
Arredondo vd., 2005; Tokumoto vd., 2000).

WOLED olarak bilinen beyaz organik 151k yayan diyotlar beyaz 151k yaymaktadir. Emisyon
tipik olarak, genis bir spektral aralifi kapsayan farkli emisyon profillerinden olusmaktadir.
WOLED'ler, tam goriiniir spektrumda (380- 780 nm) 1s1k yayabilir ve bu da onlar1 ¢ok cesitli
aydinlatma ve ekran uygulamalar icin oldukca ¢ok yonlii hale getirmektedir. Ik beyaz organik 151k
yayan diyotlar Kido ve arkadaslar1 tarafindan tanitildi ve organik elektronikte dnemli bir atilim
olmustur (Kido vd., 1995). Onlar iki tir WOLED cihaz1 gelistirdiler. Birincisi, farkli emisyon
renklerine sahip birka¢ floresan boya igeren bir polimerden olusan tek 151k yayan katman, ikincisi

farkli tastyict tasima ozelliklerine ve farkli emisyon renklerine sahip ¢oklu emisyon katmanlarina
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sahip yigilmis moddur. Her iki yaklasim da organik maddelerden beyaz 151k {iretmenin
uygulanabilirligini gosterdi. Aragtirmacilar 4100 cd/m2'ye kadar 1siklilik/parlakliga sahip cihazlar
uretebildiler. Bu basari, WOLED'lerin enerji tasarruflu aydinlatma ve yeni nesil ekran
teknolojilerinde pratik uygulama potansiyelini ortaya koydu.

WOLED teknolojisinde son donemde kaydedilen ilerlemeler, metal oksit tabanli iletken ve
tastyici katmanlarin cihaz performansini belirlemede 6nemli bir role sahiptir. Literatiirde, ZnO ince
filmlerin organik katmanlarla birlestirilmesi sayesinde ters yapili OLED yapilarinda elektron
taginiminin iyilestirilebildigi bildirilmektedir (Giiltekin vd., 2025). Benzer sekilde, ultra-seffaf [ZO
tirevi elektrotlarin yiliksek elektriksel iletkenlik ve diisiik yilizey direnci sayesinde WOLED’lerin
parlaklik ve enerji verimliligini artirdigi goriilmektedir (Nirmal vd., 2024). Ayrica, tek emisyon
katmanli WOLED mimarilerinin sadelestirilmis yapilarla yiiksek renk kararliligi ve verimlilik
diizeylerine ulasabildigi vurgulanmaktadir (Zhao vd., 2024).Bu bulgular genel olarak, WOLED
aygitlarinda enerji seviyesi hizalamasi, tagiyict dengesi ve elektrot optimizasyonunun performans
tizerinde ne kadar etkili oldugunu ortaya koymaktadir.

Literatiirde diisiik indiyum katki oranina sahip ZnO ince filmlerin incelendigi bir¢ok ¢aligma
olmasina ragmen (L1 vd., 2020; Park vd., 2008; Caglar vd., 2006; Kocyigit vd., 2019; Fang vd., 2012;
Peng vd., 2009; Hasssan vd., 2014; Luna-Arredondo vd., 2005; Benouis vd., 2010; Dhahri vd., 2017),
yuksek indiyum katki oranina sahip ZnO ince filmlerin yapisal, morfolojik ve fotoliiminesans
davranislarinin incelendigi ¢alismalar azdir (Benzitouni vd., 2018; ; Jung vd., 2003; Chen vd., 2009;
Benzitouni vd., 2018). Nitekim, yliksek indiyum katkil1 ZnO ince filmlere yonelik ¢alismalarin sinirh
oldugu daha onceki raporlarda da vurgulanmistir (Chen vd., 2009; Jung vd., 2003) . Mevcut
caligsmalar, yiiksek In katkisimin filmin optik emisyonu etkiledigini gostermektedir. Chen vd. (2009),
In katkili ZnO filmlerde yiiksek sicakliklarda UV bant emisyonunun gii¢lendigini ve genis goriiniir
band kusurunun ise bastirilarak hafif maviye kaydigini bildirmistir. Benzitouni vd. (2018), yiiksek In
katkil1 ZnO filmlerde bant araligindaki daralma ve Urbach enerjisindeki artigin, kristalde diizensizlik
ve oksijen boslugu gibi kusurlar nedeniyle bant aralig1 i¢inde olusan ara enerji seviyelerinin artirdigini
ve bu kusur kaynakli enerji durumlarinin bant kenarlarinda daha belirgin bi¢gimde birikmesine yol
actigint ortaya koymustur. Jung vd. (2003) ise amorf IZO’nun yiiksek gecirgenlik ve diisiik
piirtizliiliik sayesinde OLED aygitlarinda daha yiiksek liiminesans sagladigini rapor ederek yiiksek In
katkili1 IZO’nun elektroliiminesans agisindan avantajli olabilecegini gdstermistir. Bu nedenle, yiiksek
indiyum katki oranma sahip ve farkli sicakliklarda tavlanan indiyum katkili ¢inko oksit (IZO)
filmlerin kiitiiphanesini genisletmek amaciyla, bu c¢alismada farkli tavlama sicakliklarimin film
kalitesi ve fotolliminesans davranisi iizerindeki etkilerini inceleme hedefledik. Bu ¢alismada, %7 In
katkili 1ZO ince filmlerde farkli tavlama sicakliklarinin yapisal, morfolojik ve fotoliiminesans

ozellikler tizerine etkisi incelendi.
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2. Materyal ve Metot
2.1. IZO ince Filmlerin Uretilmesi

Bu ¢aligsmada kullanilan kimyasallar ve ¢oziiciiler Sigma-Aldrich firmasindan temin edildi. [ZO
ince filmlerin tiretilmesinde ZnO malzemesi olarak ¢inko asetat dihidrat (Zn(CH3COO)2:2H20), In
kaynagi olarak indiyum trikloriir (InCl3), ¢6ziicii olarak etanol (CH3CH20H) kullanildi. In™3/Zn*? =
%7 atomik oraninda InCls eklendi. 80 ml etanolde Zn(CH3COO)2-2H20 ¢o6ziildii ve manyetik
karigtiricida 80 °C’ de 400 rpm’de ¢oziilerek 0,2 M ¢ozelti hazirlandi. Olusan bulanik ¢ozeltiyi seffaf
ve homojen bir hale getirmek i¢in monoetanolamin eklendi. 2 saat 80 °C’de karistirild1 ve 2 saatin
sonunda berrak ve homojen hale gelen ¢6zelti yaslandirma islemi i¢in 24 saat oda sicakliginda ve
karanlik ortamda bekletildi.

Cam alttabakalar temizlendikten sonra daldirmali kaplama yontemi ile kaplandi. Her bir
daldirma isleminden sonra, 150 °C sicaklikta 5 dakika siireyle ara tavlama uygulandi. Bu islem
toplam 10 kez tekrar edildi. 10. daldirma isleminin ardindan 3 saat 150 °C, 350 °C ve 550 °C

sicakliklarda son tavlama islemi yapildi. ince film iiretim asamas1 Sekil 1°de verilmistir.

Cinko asetat dihidrat . . .
Indium(1II) kloriir Etanolamin
(Zn(CH,C00),-2H,0) InCl, i (CHNO)

I
80 ml etanol % T—/
l:i_.l = B

Manyetik Kangtiricr Manyetik Kanstiricr Manyetik Karistine
80°C/2 Saat

24 Saat Yaslandirma
(karanhk ortam)

AES ) “\
E 6 Tekrar:
‘ Ara Tavlama \

150°C 5dk

H \ Alttabaka
I N |

In:ZnO ince film m

Son Tavlama E
150°C , 350°C ve 550°C Geri
3 Saat

¢ekme  Daldirma

Sekil 1. Ince film iiretim prosediirii.
2.2. Karakterizasyon Teknikleri

Uretilen ince filmlerin kristal yapilar1, Rigaku SmartLab toz kirinim sistemi (Acu-ka= 1.5418 A)
X-1s1m1 difraktometresi (XRD) ile incelendi. Filmlerin yiizey morfolojileri, Tescan MAIA3 XMU
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model Taramal1 Elektron Mikroskobu (SEM) ile goriintiilendi. Film kalinliklar1 Veeco Dektak-6M
ylizey profilometresi ile belirlendi. Fotoliiminesans (PL) 6zellikler Perkin Elmer LS 55 molekiiler

florometre ile birlikte Andor Solis SR 5001-BL model spektrometre ile 6l¢iildii.

3. Bulgular ve Tartisma

3.1. Yapisal Ozellikler

%7 In katkili IZO ince filmlerin yap1 parametreleri XRD analiziyle belirlendi. 150 °C, 350 °C
ve 550 °C sicakliklarinda tavlanan 1ZO ince filmlerin XRD desenleri Sekil 2’de verilmektedir. XRD
deseninde sadece ZnO’ya ait karakteristik kirinim pikleri gériiliir. Indiyum ya da onun oksitlerine ait
pikler tespit edilmemistir. Bu durum, ZnO kristal yapis1 igerisine dahil edilen In’un ¢ok kiigiik
boyutlarda ve diizensiz sekilde dagilmis olmasindan kaynaklanabilir (Benzitouni vd., 2018).
150 °C’de tavlanan filmde herhangi bir belirgin kirinim piki gézlemlenmemistir. Ancak, 350 °C ve
550 °C’de tavlanan filmde ZnO’nun hekzagonal wurtzit kristal yapisina ait (100) ve (002)
diizlemlerine karsilik gelen kirmim pikleri ortaya ¢ikmistir (Bouderbala vd., 2024). Bu filmlerde
tavlama sicakliginin artmasiyla beraber kirinim piklerinin siddetinin arttig1 goriiliir ve en yiiksek
siddete sahip kirmim piki (002) diizlemine aittir. Bu nedenle 350 °C ve 550 °C’de tavlanan filmlerin
tercihli yonelimi (002) yoniindedir (Kavitha vd., 2017). Tavlama sicakligindaki artig, filmlerdeki
molekiiler yapilarin termal enerjisinin artmasina neden olur ve molekiillerin igerdigi organik tasiyici
gruplardan ayrilarak daha kararli baglar olusturmasini saglar. Bu durum kristallenmeyi olumlu bir
sekilde etkiler (Kog, 2021). 350 °C ve 550°C de tavlanan filmlerin kirinim desenleri
karsilastirildiginda, 550 °C’de tavlanan filmin kirinim piklerinin siddetinde bir azalma gdzlenmistir.

Bu durum, yiiksek sicaklikta artan termal diflizyon ve igsel gerilim nedeniyle mikroyapisal
bozulmalarin olusmasi ve kristal kalitesinin azalmasiyla iligkilidir. Artan tavlama sicakligi, Zn ve O
atomlarmnin 6rgii igerisindeki hareketliligini artirarak (002) yonelimli kristal biiylimeyi termodinamik
olarak daha kararli hale getirir. Bu nedenle, (002) diizlemi baskin hale gelirken (100) diizleminin
katkis1 bastirilmakta ve pik siddeti 6l¢iim sinirinin altina inmektedir. Ayrica, yiiksek sicakliklarda
gerceklesen yogun termal difiizyon, tanecik birlesmesi ve igsel gerilim artisi, kristal kusurlarinin
¢ogalmasmna ve yapi biitlinliigiiniin kismen bozulmasina neden olur. Bu etkenler birlikte
degerlendirildiginde, 550 °C’de filmdeki kristal kalitesinin azalmasi ve (100) yd&neliminin
kaybolmasi sonucu toplam kirinim siddetinin azaldigi sdylenebilir. Bu durum, literatiirde yiiksek
sicaklikta tavlama sonrasi1 ZnO benzeri filmlerde (002) yoneliminin giiglendigi ve yapisal bozulma
nedeniyle diger diizlemlerin siddetlerinin azaldigi bulgularla uyumludur (Amakali vd., 2020; Deng
vd., 2025a; Deng vd., 2025b; Moustaghfir vd., 2003).
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Sekil 2. Farkli sicakliklarda tavlanan IZO ince filmlerin XRD spektrumlari

Hekzagonal wurtzit kristal yapiya sahip ince filmlerde diizlemler aras1 mesafe (d) degerleri,
Bragg yasasina Denklem (1) gore, kristalin 6rgii sabitleri olan a ve ¢ parametreleri Denklem (2) ile
tanecik boyutu (D) Denklem (3) Debye-Scherrer ile, mikrogerinim (¢) Denklem (4) Williamson—Hall
yaklagimiyla ve dislokasyon yogunlugu (8) Denklem (5) ile hesaplanmistir (Butt vd., 2015a; Butt vd.,
2015b; Moustaghfir vd., 2003; Seyhan vd., 2023; Song vd., 2002; Suganya vd., 2024).

Williamson—Hall yaklasimi, kirinim piklerinin genislemesine hem kristalit boyutu hem de 6rgii
ici mikrogerinimlerin katkida bulundugunu varsayan dogrusal bir modeldir. Bu iligki, X-1s11 hat
genislemesinin hem kristalit boyutu hem de mikrogerinim etkilerini dogrusal olarak ayirmak i¢in

kullanilir (Butt vd., 2015a; Seyhan vd., 2023; Williamson ve Hall, 1953).

1 4 [h2+hk+k? 1?
e o R @
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Burada, A kullanilan X-1gininin dalga boyunu (A= 0,154069nm), dj; diizlemler aras1 mesafeyi,
h, k, | kristal diizlemlerini belirten Miller indislerini, 6 Bragg kirinim agisini, B yart maksimum
siddetteki pik genisligini ifade etmektedir (Bharath vd., 2017, 2018). Williamson—Hall analizinden
elde edilen tanecik boyutu degerine bagli olarak hesaplanan dislokasyon yogunlugu, kristal i¢i kusur
miktarin temsil eder. Dislokasyon yogunlugunun artisi, kristal bozulmasi ve 6rgiideki bozulmalarin
arttigin1 gostermektedir. Tavlama sicakligmin artmasiyla tanecik boyutunun azalmasi ve buna
karsilik dislokasyon yogunlugu ile mikrogerinim degerlerinin artmasi, ylksek sicaklikta orgi igi
gerilimlerin artarak yeni dislokasyonlar olusturdugunu gdstermektedir. Dislokasyon yogunlugu ile
tanecik boyutu arasinda ters; dislokasyon yogunlugu ile mikrogerinim arasinda ise paralel bir iligki
oldugunu gostermektedir. Bu durum, ITO/IZO ince filmler {izerine yapilan benzer ¢aligmalarla uyum
icindedir (Butt vd., 2015a; Butt vd., 2015b; Seyhan vd., 2023).

150 °C’de tavlanan IZO filmin XRD spektrumlarinda herhangi bir pik goriilmedigi igin tercihli
yonelim belirlenememistir. Bu nedenle, 350 °C ve 550 °C sicakliklarinda tavlanan 1ZO ince filmlere
ait yapisal parametreleri (002) tercihli yonelimine gore hesaplanmistir. Hesaplanan tiim parametreler

Tablo 1’de verilmistir.

Tablo 1. 350 °C ve 550 °C tavlanan IZO filmlerin yapisal parametreleri

1nce film 20 d (002) (lj'zd]}l;lal:l/[) D (nm) S (nm-Z) Orgu E}i)arametremc(A)

350 °C 34.6321  2.5902 0.01118 13.618 0.00539 0.00266 3.2010 5.1804
550 °C 34.6322  2.5900 0.01215 11.954 0.00699 0.00290 3.2007 5.1800

Uretilen 1ZO filmlerinin tavlama sicaklig ile tanecik boyutu ve orgii gerilimi arasindaki
degisim Sekil 3’te verilmektedir. IZO filmi 350 °C’de tavlandiginda tanecik boyutu 13.618 nm, 550
°C’de tavlandiginda 11.954 nm olarak hesaplanmigtir. Tavlama sicakligmin artisiyla tanecik
boyutundaki bu azalma kristal yapmin 350 °C de tavlanan filme goére biraz bozuldugunu, kristal
kalitesinin azaldigimi gostermektedir (Choi vd., 1995; Moustaghfir vd., 2003). Hesaplanan
dislokasyon yogunlugu (8) ve orgii gerilimi (¢) degerleri tavlama sicakligi 350 °C’den 550 °C’de
cikarildiginda yiikselmistir (Tablo 1, Sekil 3). Bu artis, yiiksek sicaklikta artan 1s1l gerilimlerin kristal
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orgiisiinde yeni dislokasyonlar olusturdugunu ve mikrogerinimi artirdigini géstermektedir. Bu durum
literatiirde benzer ¢aligmalar ile uyumludur (Butt vd., 2015a; Butt vd., 2015b; Seyhan vd., 2023). Bu
parametrelerde film kristal kusurunda ve filmin i¢sel geriliminde artisin olmasi yiiksek sicaklikta
kristal kalitesinin bozdugunu gostermektedir. (Das vd., 2023; Handani vd., 2024; Sharma vd., 2024).
350 °C ve 550 °C’de tavlanan filmlerde tavlama sicakligi ile 6rgii parametrelerinin (a ve c) degisimi
Sekil 4’te gosterilmektedir. Tavlama sicakliginin artisgtyla Orgli parametrelerinde bir azalma
gbzlenmistir. 350 °C’de tavlanan IZO filmlerin daha diigiik kristal kusurlari, daha biiyiik tanecik
boyutlu ve atomlar arasi elastik gerilme kuvvetinin daha diisiik olmasiyla birlikte daha kaliteli kristal
yaptya sahip oldugunu gostermektedir. Sonug¢ olarak, filmlerin kristalligi ve kalitesi tavlama
sicakligindan etkilenmektedir (Das vd., 2023; Handani vd., 2024; Sharma vd., 2024; Subramanyam
vd., 1998).

13,8 r : ' ' r

13,6 - | 0,00290
__134; !
£ 0,00285
£ 13,2 ] &)
n -
g 13,0 1 " 0,00280 E
>‘ i |-
3 12,8 g
x 12,6 [ 0,00275 i3
§ 12,4 i ©
s 0,00270
|— ]

12,2 4 .

12,0 4 " 0,00265

11,8

L] L] L] L] L]
300 350 400 450 500 550 600
Tavlama Sicakhgi (°C)

Sekil 3. Tavlama sicakligi ile tanecik boyutu ve orgii gerilimi degisimi.
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Sekil 4. Tavlama sicakligi ile 6rgii parametresi (a ve ¢) degisimi

3.2. Morfolojik Ozellikler

Sekil 5’te farkli sicakliklarinda tavlanan IZO ince filmlerin SEM yiizey goriintiilerini
goriilmektedir. 150 °C’de tavlanan filmde, yiizeyde belirgin kristal yapinin olugmadig: goriiliir. Bu
durum, diisiik sicaklikta atomik hareketliligin yetersiz olmasindan kaynaklanmaktadir (Bharath vd.,
2017). Tavlama sicakligmin 350 °C’ye yiikseltilmesiyle birlikte, yilizeyde belirgin ve homojen bir
nano tanecikli yapr olugsmustur. Bu sicaklikta atomlarin malzeme i¢indeki hareketliligi artmis,
dolayisiyla kristal boyutlarinda biiylime meydana gelmistir. Ayrica, tavlama sirasinda ugucu
bilesenlerin uzaklagsmasi ile kaplama yapisinda meydana gelen gerilim gevsemesi sonucunda
tanecikli ylizey morfolojisinin daha diizenli bir yapiya doniistiigii anlagilmaktadir (Kwon vd., 2005).
550 °C’de tavlanan numunelerde ise tanecik boyutunda artis meydana gelmistir. Bununla birlikte,
yiiksek sicaklikta atomik difiizyonun artmasi ve taneciklerin birlesmesi ile daha biiyiik toplu kiimeler

olusmaktadir (Bu ve Cole, 2014; Jung vd., 2003).
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SEM HV: 5.0 kV WD: 6.65 mm MAIA3 TESCAN SEM HV: 5.0 kV WD: 6.76 mm MAIA3 TESCAN
SEM MAG: 100 kx Det: In-Beam SE 500 nm SEM MAG: 100 kx Det: In-Beam SE 500 nm
View field: 2.77 ym  Date(m/d/y): 08/09/24 BARTIN UNIVERSITY View field: 2.77 ym  Date(m/d/y): 08/09/24 BARTIN UNIVERSITY

-

. -~ .
SEM HV: 5.0 kV WOD: 6.86 mm MAIA3 TESCAN
SEM MAG: 100 kx Det: In-Beam SE 500 nm
View field: 2.77 ym  Date(m/d/y): 08/09/24 BARTIN UNIVERSITY

Sekil 5. Farkli sicakliklarda tavlanan [ZO ince filmlerin yiizey goriintiileri

Film kalinliklar1 Veeco Dektak-6M yiizey profilometresi kullanilarak dlgiilen degerler Tablo

2’de verilmistir. Kalinlik 6l¢timleri bes farkli noktadan ortalama alinarak belirlendi.

Tablo 2. 150 °C, 350 °C ve 550 °C’de tavlanan IZO ince filmlerin kalinlik degerleri.

Tavlama Sicakhg: Film Kalinhgi (nm)
150 °C 3220
350 °C 9330
550 °C 1720

Tavlama sicakliginin artisiyla film kalinliginda dogrusal olmayan bir degisim gozlenmistir. 350 °C’de
kalinligin maksimuma ulasmasi, bu sicaklikta ¢ozelti viskozitesinin ve film olusum verimliliginin

optimum oldugu anlamina gelmektedir. 550 °C’de film kalinligindaki diisiis, yiiksek sicaklikta ugucu
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bilesenlerin buharlagsmasiyla olusan malzeme kaybi sonucu, filmdeki yogunlasma ve yeniden
diizenlenme siirecleriyle iliskilidir.(ﬂoglu ve Yurtsever, 2024; Scherer, 1997).

Film kalmlig1 degisimi, XRD sonuglarinda gozlenen kristal kalite farkliliklartyla dogrudan
iliskilidir. 350 °C’de elde edilen daha kalin film, yiliksek kristalizasyon derecesiyle ve (002) yonelimli
yap1 ile uyumludur. Bu nedenle, 550 °C’de film kalinliginin azalmasi, XRD pik siddetlerinde
gozlenen azalmay1 desteklemektedir.

SEM analizleri de bu bulgular desteklemektedir; 350 °C’de daha kalin ve homojen bir yiizey
yapist goriilirken, 550 °C’deki ince film tabakasi tanecik aglomerasyonu nedeniyle diizensizlik
gostermistir. Bu durum, film kalinliginin morfolojik piiriizliiliik ve yiizey enerjisiyle iliskili oldugunu

gostermektedir.

3.3. Fotoliiminesans Ozellikler

Uretilen 1ZO ince filmlerin PL dl¢iimleri, oda sicakliginda ve goriiniir bolgede A=349 nm dalga
boyuna sahip ultraviyole lazer uyarimi kullanilarak yapilmistir. IZO ince filmlerin PL spektrumlari
Sekil 6'da gosterilmektedir. Genel olarak ZnO ince filmlerin PL spektrumu, UV bolgesinde dar bir
emisyon piki ve goriiniir bolgede daha genis bir emisyon piki gostermektedir (Karunakaran vd., 2010;
Sagar vd., 2007; Umar vd., 2006). UV bolge emisyon piki elektron bosluk ciftlerinin yeniden
birlesmesi sonucu kristal yapmin kalitesinin arttifin1 gosteren yakin bant kenar1 emisyonudur
(Abisheva vd., 2024; Chang vd., 2017; Sagar vd., 2007). Goriiniir bolge emisyon piki ise kristal
yapidaki oksijen ve ¢inko bosluklari, ylizey kusurlar1 ve yapisal kusurlardan kaynaklanmaktadir

(Devi, Velu, 2015; Djurisi¢ vd., 2007); Ouarez vd., 2018).
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Sekil 6. Farkli sicakliklarda tavlanan IZO ince filmlerin PL spektrumlari.

350 °C ve 550 °C de tavlanan filmlerde 380 nm’de UV bdlge mor emisyon piki ve 550 nm’de
goriinilir bolge sar1 emisyon piki goriiliirken 150 °C’ de tavlanan filmde ise yalnizca 551 nm’de bir
gOoriiniir bolge sar1 emisyon piki gdzlenmistir. 350 °C ve 550 °C’de tavlanan filmlerde mor emisyon
ve sar1 emisyon birlikte goriiliir. Bu nedenle farkli tasiyict tasima 6zelliklerine ve farkli emisyon
renklerine sahip olmasi nedeniyle 350 °C ve 550 °C’de tavlanan filmler beyaz emisyon
gostermektedir. Bu belirlenen CIE renk koordinatlari ile desteklenmektedir.

350 °C ve 550 °C’de tavlanan orneklerde 750—800 nm araliginda dar yapili zayif tepecikler
gbzlenmistir. Ancak bu sinyaller, gercek fotoliiminesans gecisleri degildir. Bu bolgedeki tepecikler,
kullanilan monokromatér sisteminde meydana gelen ikinci mertebe kirmim etkisinin bir sonucudur.
Yaklasik 390 nm civarindaki gii¢lii yakin bant kenar1 emisyonunun ikinci mertebesi, 780 nm
civarinda bir tepe olarak yeniden goriinmektedir. Bu nedenle, 750—-800 nm araliginda goriilen bu
sinyaller 6l¢iim sisteminden kaynaklanan yapay sinyallerdir ve fiziksel kusur seviyeleriyle iliskili

degildir (Kanosue vd., 2018; Lee vd., 2014; Stoger-Pollach vd., 2023; Zheng vd., 2020). Gergek ZnO
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emisyonu ise 500-600 nm civarindaki genis bant olup, oksijen bosluklar1 ve ¢inko ara bosluklar1 gibi
kusurlardan kaynaklanmaktadir.

Uretilen 1ZO ince filmlerin 349 nm lazer uyarmmi ile yayilan renkleri CIE (Commission
International de I’Eclainage) 1931 kromatiklik diyagrami kullanilarak incelenmistir (Jayasimhadri
vd., 2009). Sekil 7°de 150 °C, 350 °C ve 550 °C’de tavlanan filmlerin CIE renk koordinatlar1 (x, y),
emisyon spektrumu verileri kullanilarak hesaplanmistir. 150°C’de tavlanan film i¢in (0,344005;
0,402199), 350 °C’de tavlanan film i¢in (0,325556; 0,356907) ve 550 °C’de tavlanan film i¢in ise
(0,331385; 0,373218) olarak bulunmustur. Bu koordinatlara gére 350 °C ve 550 °C’de tavlanan
filmlerin CIE koordinatlar1 beyaz renk bolgesine, 150°C’de tavlanan filmin koordinatlari sar1 renge
yakin bir bolgeye karsilik gelmektedir. Bu nedenle 350 °C ve 550 °C’de tavlanan 1ZO filmler
WOLED'lerin enerji tasarruflu aydinlatma ve yeni nesil ekran teknolojilerinde alternatif malzeme

olarak kullanilabilir.

Tavlama sicakligy X v
A 150 °C 0,344005 | 0402199
y B 350 °C 0,325356 | 0,356907
C 550 °C 0,331385 | 0,373218

0 ey
0,0 0,1 0,2 03 04 0,5 06 0,7 08
X

Sekil 7. Farkli sicakliklarda tavlanan IZO ince filmlerin CIE diyagrama.

4. Sonuclar ve Oneriler

Bu calismada, yiiksek indiyum katkil1 ZnO ince filmlerin yapisal, morfolojik ve fotoliiminesans
oOzellikleri tizerine tavlama sicakliginin etkisi incelendi. XRD sonuglari, 350 °C ve 550 °C’de iiretilen
filmlerin hekzagonal wiirtzit kristal yapisina sahip oldugunu gdésterdi. Bu sicakliklarda tavlanan IZO
filmler yogun ve artan tanecikli bir ylizey morfolojisine sahiptir ve tavlama sicakligi yiizey

diizenliligini etkiledigi goriildi. PL analizleri, 350 °C ve 550 °C tavlama sicakliklarinda UV mor (380
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nm) ve goriiniir sar1 (550 nm) emisyonun birlikte ortaya ¢iktigini ve beyaz 151k yaydigini gosterdi.
Ayrica, bu durum filmlerin beyaz 151k bdlgesinde kalan CIE koordinatlari ile de desteklendi. Bu
sonugclar, yliksek indiyum katkili IZO ince filmlerin 350 °C ve 550 °C tavlama sicakliklarinda yapisal
biitlinliiglinli ve genis spektrumlu emisyon karakterini koruyabildigini gosterdi. Filmlerin beyaz 151k
emisyonu gostermesi, bu filmlerin goriiniir 151k temelli sensor ve fotonik uygulamalarda kullanilma
potansiyelini igaret etmektedir. Bunula birlikte, IZO filmler dokunmatik paneller, ekran teknolojileri
ve akilli cam uygulamalarinda kullanilan seffaf iletken elektrotlar i¢in, aydinlatma ve yeni nesil ekran

teknolojilerinde kullanilan beyaz 151k yayan diyotlar (WOLED) i¢in potansiyel bir alternatif olabilir.
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