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OZET

DOKTORA TEZi

CdS/CdTe GUNES HUCRELERINDE MoS: INCE FILMININ ARA TABAKA
OLARAK KULLANILMASI VE ETKISI

Arife EFE GORMEZ

Damisman: Dog. Dr. Erdal SONMEZ
Ikinci Tez Damsmani: Dr. Ogr. Uyesi Miicahit YILMAZ

Amag: Bu ¢alismada CdS/CdTe giines hiicrelerinde MoS; ince filmlerinin ara tabaka olarak
kullanilmasinin hiicre verimine etkisi incelenmistir.

Yontem: Calismada ince film tabakalari RF magnetron Sigratma cihazi ile biyiitiilmiistiir.
Sadece ara tabaka olarak kullanilan MoS: ince filmi iki asamali iretilmistir. Oncelikle 400
°C'de reaktif manyetik alan sigratma yontemi ile farkli kalinliklarda biiyiitiilen Mo-O ince
filmleri biyttilmiis ardindan CVD cihazinda siilfiirizasyon yapilarak biiylik 6lgekli MoS>
filmleri elde edilmistir. Ince film tabakalarmin hepsinin kalinlik ve sicaklik optimizasyonlari
yapilmistir. Aygit, optimum sartlar kullanilarak yapilmistir.

Bulgular: Tek tabakali MoS2’nin ara tabaka olarak kullanildig1 giines hiicresinde, MoS2’siz
giines hiicresine kiyasla Jsc degerinde hafif bir artis gézlemlenmistir. Ancak cok tabakali
MoSz’nin kullanilmasi ile Jsc degerinde tek tabakali numuneye gore hafif bir diisiis
belirlenmistir. Tiim numunelerde agik devre gerilimi aynidir. Doluluk orani en diigiikk MoS;’siz
giines hiicresinde hesaplanirken, en biiytik ise ¢ok tabakali MoS: kullanilan giines hiicresinde
hesaplanmistir. Tek tabaka ve ¢ok tabakali MoS> kullanimi doniigiim verimini hafif bir sekilde
arttirmistir.

Sonug¢: CdS/CdTe arasina yasak bant araligi CdS ile CdTe arasinda olan bir ka¢ nanometre
kalinliginda atilan siilfiirlii bir tabakanin (M0S2) verimi bir miktar artirdig1 belirlenmistir

Anahtar Kelimeler: CdS/CdTe, Giines hiicresi, MoS>
Eyliil 2020, 141 sayfa



ABSTRACT

DOCTORAL DISSERTATION

THE USE AND EFFECTS OF MoSz THIN FILM AS INTERLAYER IN CdS/ CdTe
SOLAR CELLS

Arife EFE GORMEZ

Supervisor: Assoc. Prof. Dr. Erdal SONMEZ
Co-supervisor: Assist. Prof. Dr. Miicahit YILMAZ

Purpose: In this study, it was aimed to investigate the effect of using MoS: thin films as an
interlayer in CdS/CdTe solar cells.

Method: In the study, thin film layers were grown with rf magnetron sputtering. Thin film,
which is used only as an interlayer, is produced in two stages. First of all, Mo-O thin films
grown in different thicknesses by reactive magnetic field sputtering method at 400 °C were
enlarged, then large-scale MoS; films were obtained by sulfurization in CVD. thickness and
temperature optimizations of all thin film layers were made. the device was made using
optimum conditions.

Findings: In the solar cell where monolayer MoS: is used as an interlayer, a slight increase in
Jsc value was observed compared to solar cell without MoS,. However, with the use of multi-
layer MoS;, a slight decrease in Jsc value was determined compared to the single-layer sample.
Open circuit voltage is the same in all samples. While the Fill factor is calculated in the solar
cell without the lowest MoSy, the largest is calculated in the solar cell using multi-layer MoSo.
The use of monolayer and multilayer MoS: slightly increased conversion efficiency.

Results: It is possible to say that a layer of sulfur with a few nanometers thickness between
CdS/CdTe increases the conversion efficiency, but its values are very close to each other.

Keywords: CdS/CdTe, Solar cells, MoS;
September 2020, 141 pages
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GIRIS

Fotovoltaik Enerji Doniisiimii

Becquerel tarafindan 1839 yilinda yapilan ¢alismada fotoelektrokimyasal etki, elektrolit
icine batirilmis halojen tuzu kapl platin elektrotlar kullanilarak kesfedilmistir. Bu deney PV
calismalarin kaynagi olarak kabul edilmektedir. Becquerel'den sonra Smith, 1873'te selenyum
cubuklarmin foto iletken 6zelliklere sahip oldugunu gostermistir. Smith’in bu ¢aligmasi tim
kat1 maddelerle ilgili ilk ¢alisma olmustur. 1940'larda, eser miktarda safsizlik igeren silikon
malzeme kullanan Ohl tarafindan p-n birlesimi kesfedilmistir. Giines hiicreleri igin mevcut
teknoloji ilk olarak 1954'te yariiletken kullanarak Chapman ve Fuller tarafindan rapor
edilmistir. Silikon giines hiicrelerinin potansiyeli anlasildiktan sonra, ilk pazarlari uzay uydulari
olmustur. Bununla birlikte, teknolojideki gelismeler, maliyet/enerji oranini diisiirmekte ve ayni
zamanda hiicre performansini arttirmaktadir. Ayrica, enerji talebindeki artisla birlikte fosil
yakit miktar1 azalmig ve bu durumda giines hiicrelerinin ticari uygulamalardaki kullanimini

yayginlastirmistir (Cosar 2019).

Kiiresel enerji talebini kargilamak i¢in fosil yakitlarin kullanilmasi, karbondioksit ve
diger sera gazlarinin salinmasi nedeni ile ¢evre kirliligine yol agtiklarindan toplum i¢in 6nemli
bir endise kaynagi olmaktadir. Bu nedenle, temiz ve yenilenebilir enerji kaynaklarinin
kullanilmas acil ve 6nemli bir gerekliliktir. Gilines enerjisi, yenilenebilir, temiz, ¢evre dostu,
stirdiiriilebilir, bol ve kolay ulasilabilir oldugu i¢in fosil yakitlara umut vadeden bir alternatif
olmustur. Bu ylizden son zamanlarda ortaya ¢ikan PV teknolojilerin performansini ve istikrarini

iyilestirmek i¢in birgok arastirma yapilmaktadir (Hatamvand et al. 2020).

PV teknolojiler

PV'nin dogusu 1954'te, ABD'nin Bell Laboratuari'nda %4,5 gii¢ doniisiim verimliligine
(PCE) sahip kristal silikon tabanli giines hiicresi gelistirmesi ile olmustur. O zamandan beri,
arastirmacilar aktif olarak diisiik maliyetli bir cihaz yapis1 ve PV etkisini gosteren bazi yeni

malzemeler aramaktadirlar (Roy et al. 2020).

Giines enerjisi kullaniminin 6nemi her gecen yil biraz daha artmaktadir. Giines enerjisinin
dogrudan elektik enerjisine doniisiimii, son kullaniciya yakin olabilme 6zelligi, giiriiltiisiiz ve
dogaya zarar vermeyen yapisi, bakim gerektirmeyen Ozellikte olmasi bu alan1 ¢ekici
kilmaktadir. Giines 1s18indan elektrik elde etmek i¢in kullanilan giines hiicresi (fotovoltaik

hiicre) iiretimi, yenilik ve gelistirme faaliyetlerinin yogun bir sekilde devam ettigi rekabetci bir



alandir. Bu alanda verimlilik artis1 ve maliyetin diisiiriilmesine yonelik ¢caligmalar son yillarda
hiz kazanmistir. Glinlimiizde pek ¢ok farkli formlarda giines hiicreleri yapilmaktadir. 1. nesil
olarak isimlendirilen giines hiicreleri tek ve ¢ok kristal giines hiicrelerini ifade etmekte olup en
eski giines hiicresi tipidir. 2. nesil giines hiicreleri ise a-Si ince film giines hiicreleri, mc-Si
glines hiicreleri, CdTe giines hiicreleri, CIS ve CIGS giines hiicrelerini icermektedir. Giines
hiicreleri i¢inde nanoteknolojiye dayanan giines hiicreleri olarak ifade edillen 3. nesil giines
hiicreleri son yillarda dikkatleri kendine ¢ekmektedir. Bu glines hiicreleri; nanokristal tabanlt
giines hiicreleri, polimer tabanli giines hiicreleri, boya ile duyarlilastirilmis gilines hiicreleri,
perovskite giines hiicreleri ve CZTS ve tiirevleri olan CZTSe, CZTSSe giines hiicrelerini

kapsamaktadir.

Tek eklemden meydana gelen geleneksel gilines hiicrelerinin sahip oldugu verimliligin tist
sinir1 (Shockley-Queisser Limit) (Shockley and Queisser 1961) %31-%41 arasindadir. Bu limiti
asmak i¢in ticlincii nesil gilines hiicreleri potansiyel olarak ortaya ¢ikmistir. Bu hiicreler tizerinde
calismalar son yillarda hiz kazanarak devam etmektedir. Giines hiicresi g¢esitleri Sekil 1°de

verilmigtir.

GUNES HUCRELERI

Tek Kristalli G.H a-Si ince film G.H.

Nanokristal tabanli G.H.

Cok Kristalli G.H

Ii}
mi

Polimer tabanli G.H.

CIS (Bakir idiyum
Selen) G.H.

Boya duyarli G.H.

CIGS (Bakir Indiyum Perovskite G.H.
Galyum Selen) G.H.

CZTS (Bakir Cinko
Kalay Siilfiir) ve tiirevler1
G.H.

Sekil 1. Giines hiicresi gesitleri
a) Nanokristal giines hiicreleri: Nano boyuttaki kristallerin kuantum sinirlilik

etkisinden dolay1 yasak bant araligi degisebilmektedir. Bu degisim nano kristalin boyutuyla



iliskilidir. Ayrica indirekt olan yasak bant araliklar1 da direkt yasak bant araligina
doniisebilmektedir. Boylece istenilen yasak bant araligi olusturularak optik sogurucu bir yap1
meydana getirilebilmektedir. Bu 6zelligi kullanan giines gozeleri 3. nesil giines hiicreleri iginde

yer alip oldukga popiiler bir konudur.

b) Polimer tabanh giines hiicreleri: Polimer tabanli giines hiicreleri polimer igeren
esnek giines hiicreleridir. Polimerler kendini tekrar eden biiylik molekiillerden meydana
gelmekte olup bazi formlar1 fotovoltaik etki gostermektedir. Organik gilines hiicreleri de bu

gruba girmektedir.

c) Boya ile duyarhlastirilmas giines hiicreleri: Gritzel hiicreleri olarakta bilinen ve ince
film giines hiicreleri i¢inde yer alan diisiik maliyetli bu giines hiicreleri, 1s51g1n nano kristal TiO-
tizerine adsorblanmig olan boya molekiilleri tarafindan sogurulmasi prensibine dayanir. Isi1g1
soguran boya uyarilmis hale gecer ve uyarilan boya molekiilii bir elektronunu titanyum oksidin
iletkenlik bandina iletir. iletilen elektronlar, TiO2 filmindeki nano kristal yapili ag boyunca
ilerleyerek saydam elektrota ulasir ve buradan da dis devreye gecer. Bir elektronunu TiO2’in
iletkenlik bandina aktarmasiyla olusan boya katyonlari, redoks cifti igeren elektrolit tarafindan
notral hale indirgenir. Yiikseltgenen elektrolit ise dis devre iizerinden platinlenmis elektroda
gelen elektron tarafindan indirgenir. Bu sekilde organik boya esashi giines hiicrelerinin
calismasi sirasinda net yiilk her zaman sifirdir. Dolayisi ile kimyasal olarak bir degisme
meydana gelmez. Bu elektron aktarim siirecleri sonunda foto-akim meydana gelir. Organik
boya esasli giines hiicrelerinde siirekli akim elde etmek i¢in bu indirgenme-yiikseltgenme
islemlerinin siirekli tekrar1 gerekir. Bu giines hiicrelerinde verimlilik yiiksek olsa da pek ¢ok

kisithiliga sahiptir.

d) Perovskit giines hiicreleri: 2006 yilinda iretilen ilk perovskit gilines hiicreleri
fotovoltaik alaninda gelecek vaad eden bir konum almistir. Bu malzeme adini perovskit kristal
yapidan almaktadir. Bu yapinin genel formiilii ABX3'diir. A ve B katyonu X ise anyonu temsil
etmektedir. Perovskite giines hiicrelerinde 151k absorblayan tabaka yaygin olarak hibrit organik-
inorganik kursun veya kalay halojeniir iceren yapilar kullanilmaktadir. Bu yapilarin bant
araliklart 1,5-2,3 eV arasinda degismektedir. Bu tip giines hiicreleri ucuz olmasina karsin

stabilite problemine sahiptir. Gliniimiizde en ¢ok calisilan konular arasinda yer almaktadir.

e) Bakiar ¢inko Kkalay siilfiir giines hiicreleri: CZTS giines gézeleri 1990’11 yillarda
sentezlenmis ve dortlii yariiletken bilesik yapilarina verilen isimdir. Bu bilesigin tiirevleri olan
CZTSe ve CZTSSe de bu gruba girmektedir. CZTS’ler CIGS gibi optik ve elektronik 6zellikler
sunmaktadir (Tasiyict konsantrasyonu ve absorbsiyon katsayisi) ve ince film giines

hiicrelerinde absorblayici tabaka olarak kullanmak i¢in oldukca uygundur. CIGS ve CdTe gibi



yapilardaki zararli elementleri biinyesinde barindirmadigi gibi kullandigi elementler dogada bol
bulunan elementlerdir. Cd toksik etkisi indiyum ve Telliir’iin az bulunurlugu arastirmacilari
giines gozeleri alaninda bu malzemeye yonlendirmistir. Laboratuvar ortamlarinda %12
verimlilik elde edilmesine ragmen ticari olarak kullanimi ¢ok sinirli veya yoktur. Sekil 2” de

giines hiicrelerinin yillar i¢indeki gelisim grafikleri verilmistir.
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Sekil 2. Giines hiicelerinin yillara gore gelisimi (Ludin et al. 2018)
Yariiletkenler ve Giines Hiicreleri
Yariiletkenler

Yariiletkenler, iletkenligi metaller ve yalitkanlar arasinda bulunan malzemelerdir. En
saf formu, katkisiz yariiletkenler olarak adlandirilir ve diisiik elektrik iletkenligine sahiptirler.
Onlarn iletkenlikleri safsizliklarin kontrollii bir sekilde katilmasiyla arttirilabilir ve bu tiir
yariiletkenlere ise katkil yariiletkenler denir. Bu siiregteki doping ve safsizliklara dopant denir.

Katkili yariiletkenler, olarak

eklenen katki tlriine bagl olarak p-tipi veya n-tipi
siniflandirilabilir. Ornegin Si periyodik tablonun 1V. grubuna ait ve 4 degerlik elektronuna
sahiptir. Periyodik tablonun V. grup atomu ile katkilandiginda (Fosfor (P) vb.), n tipi yariiletken
olmaktadir. Benzer sekilde, Periyodik tablonun I11. Grup atomu ile katkilandiginda (Bor (B)
vb.), Si p-tipi bir yariiletken olmaktadir. N tipi katki malzemeleri, yariiletkendeki elektron
konsantrasyonlarini, p tipi katki malzemeleri bosluk konsantrasyonlarini arttirirlar (Evani

2017).



Iki veya daha fazla elemandan olusan yariiletkenlere bilesik yariiletkenler denir.
Ornegin; GaAs, GaN gibi I1I-V yariiletkenleri ve CdTe, CdS vh. gibi 1I-VI yariiletkenleri vb.
(Evani 2017)

P-N Eklemleri
Denge durumunda homoeklemler

Ayn1 malzemeden p tipi ve n tipi yariiletken birbirlerine temas ettirildiginde bir
homoeklem olusmaktadir. Sekil 3 (solda), dengedeki p ve n tipi yariiletkenlerin bant
diyagramini gostermektedir. n-tipi bolge yliksek bir elektron konsantrasyonuna, p-tipi bolge ise
yiiksek bir bosluk konsantrasyonuna sahiptir. Fermi enerji seviyesi, p tipi yariiletkende degerlik
bandina, n-tipi yariiletkende ise iletim bandina daha yakin olan 0 K'deki bir elektronun

maksimum enerjisi olarak tanimlanmaktadir (Evani 2017).

p ve n yariletkenleri arasinda bir temas saglandiginda, n bdlgesinden elektronlar p
bolgesine hareket ederken, benzer sekilde p bolgesindeki bosluklar n bolgesine dogru hareket
ederler. Yiik tasiyicilarin bu difiizyonu, difiizyon akimini olusturur ve sirasiyla alict iyon
(negatif) ve dondr iyonlart (pozitif) olusur. Bu iyonlar bir elektrik alani olusturur. Bu elektrik
alani, tiikkenme bolgesi (bosluk yiik bolgesi olarak da adlandirilir) ad1 verilen bir bolgeye yayilir
ve diflizyon akimina esit ve zit bir akim olusturmaktadir. Eklemin her iki tarafinda pozitif ve
negatif yiiklerin birikmesinden kaynaklanan potansiyele dahili potansiyel (Vi) denir. Termal
denge altinda, Fermi enerjisi p-n eklemi boyunca mekansal olarak siireklidir. Sonug olarak,
iletim ve degerlik bantlar1 qVbi'ye esit bir miktarda biikiiliir. Buna engel potansiyeli denir ve i¢
kisimdaki bir elektronun p tarafindaki iletim bandina gegmek i¢in {istesinden gelmesi gereken
enerjiyi temsil eder. Bir p-n eklemininin bant diyagrami denge altinda Sekil 3'te gosterilmistir
(sagda).

Dahilipotansiyel:

kT Ny N
Vi = () In(4z® &

Na ve Np'nin p ve n tipi bolgelerde alic1 ve verici konsantrasyonlari, ni intrinsic tastyici

Konsantrasyonu, k Boltzmann sabiti ve T mutlak sicakliktir (Evani 2017).
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Sekil 3. Termal denge durumunda bir p-n ekleminin enerji bant diyagrami
Heteroeklemler

Heteroeklemler iki farkli yariiletken malzeme arasinda olusturulurlar. Bant
hizalamalaria bagl olarak Tip I, II ve III olarak adlandirilirlar. Sekil 4 (solda), bir temas
kurulmadan 6nceki tip | heteroekleminin n-p bant diyagramini gostermektedir. Egn Ve Egp bant
araliklari, @, ve ®p yariiletkenlerin is fonksiyonlari ve yn, yp sirasiyla n ve p tipi yariiletkenlerin
elektron ilgileridir (Evani 2017).

Bir birlesim olustugunda, homoeklemlerde oldugu gibi, Fermi enerjisi denge kosullari
altinda malzeme boyunca siireklidir. Fermi enerjileri hizalandiginda, iletim bandindaki (AEj)
ve degerlik bandindaki (AEv) fark, yariiletken bant araliklar1 (AEg) arasindaki farka uyum

saglar. Iletim ve degerlik bantlarindaki farklar su sekilde verilir:

AE; =Xp = Xn ()
AE, = E4, — Egn — AE; (3)

Toplam dahili potansiyeli (Vbi), kismi dahili potansiyellerinin (Vbn + Vip) toplamina

esittir. Burada Von Ve Vbp, N Ve p yariiletkenlerinin denge durumundaki engel potansiyelleridir.

Bir homoeklem ile heteroeklem arasindaki en biiyiik fark, tasiyicilar (elektronlar ve
bosluklar) tarafindan goriilen engel yiiksekligidir. Homoeklemlerde bosluk ve elektron
akimlarmin biiyikliigii katkilama seviyeleri ile belirlenir. Heteroeklem durumunda, n ve p
tarafindaki dahili potansiyellerindeki fark nedeniyle, engel elektronlar ve bosluklar tarafindan
goriilenle ayn1 degildir. Sekil 4'teki (sagda) elektronlar i¢in engel yiiksekligi bosluklardan daha
biytiktiir (Evani 2017).
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Sekil 4. n-p heteroekleminin temas kurulmadan 6nce ve sonraki bant diyagrami1
Giines Hiicreleri
Giines spektrumu ve Air Mass (AM)

Yeryiiziinde meydana gelen giines 1siniminin gii¢ yogunlugu atmosferin diginda sabittir
ve W/m? olarak ifade edilir. Giines radyasyonu diinyanin yiizeyine ulasmadan dnce atmosferin
cesitli bilesenleri (Su buhari, CO2 vb.) tarafindan emilir veya sagilir. Yerel atmosfere ek olarak,
enlem, mevsim ve Kirlilik gibi faktorler de diinyanin yiizeyine ulasan giines enerjisini etkiler.
Konumun degismesi ile birlikte giines enerjisi yogunlugunda da degisiklikler meydana gelir.
AM ad1 verilen bu miktar, 15181 diinya atmosferinden gegerken giines enerjisi yogunlugundaki
degisimini 6lgmek igin kullanilir. AM, giinesin radyasyonunun en kisa yola normalize edilmis
yol uzunlugu olarak tanimlanir. AM = 1/c0s©, formiilii ile verilir. Burada O ilgili noktadaki
yol uzunlugu ile gilinesin zirvede oldugu normal arasindaki agidir. AM 0, uzaydaki gii¢
yogunlugunu ifade ederken, AM 1.0 giines zirvede oldugunda ki gii¢ yogunlugunu ifade
etmektedir. AM 0 kosulunda olgiilen gii¢ yogunlugu 1,353 kW/m? ve AM 1.0’da 1040
W/m?dir.

AM 1.5, diinya capinda odlgiilen giines hiicresi verimliligini karsilastirmak i¢in kiiresel
standart olarak secilmistir ve 844 W/m? gii¢ yogunluguna sahiptir. Kolaylik saglamak icin
spektrum 1000 W/m?ye normalize edilmistir. Sekil 5, AM 0 ve AM 1.5 spektrumunu
gostermektedir (Evani 2017).
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Sekil 5. Kara cisim, AM 0 ve AM 1.5 spektrumu

Giines hiicresi parametreleri

Sekil 6, karanlik ortam ve 1sik altinda ki bir giines hiicresinin -V 6zelliklerini
gostermektedir. Bu egri kullanilarak gilines hiicresinin tiim performans parametreleri

hesaplanabilmektedir. Giines hiicreleri i¢in baslica performans parametreleri sunlardir:

e Kisa Devre Akim (Jsc),

e Agik Devre Gerilimi (Voc),
e Dolum faktorii (FF)

e Verimlilik (1)

Kisa Devre Akimi (Jsc), bir giines hiicresinde gerilimin olmadigi (V=0) zamanki akim

degeridir. Asagidaki formiille ifade edilir.
Ger)
Jsc = (Ise'\akT/ — 1) — Ipy 4)
Is ters doygunluk akimi, Ipp foto akimdir.

Acik Devre Gerilimi (Voc), kisa devre akiminin sifir oldugu anda 6lgiilen gerilimdir.

Asagidaki formiille ifade edilir.



— (AkT Iph
Voe = (27) In (2 + 1 5)
Dolum faktorii (FF), acik devre gerilimi, kisa devre akimi1 ve maksimum gerilim- akimin
orani ile dogrudan iliskilidir. Belirli bir akim voltaj egrisi i¢in miimkiin olan maksimum alan

FF'yi belirlemektedir.

(Vmaxlmax)
FF = —— 6
VocJsc) ( )

Giines pilinin (1) verimliligi, pilin ¢ikis giicliniin, giines hiicresine uygulanan giines
151g1n1in giicili ile birbirine orani seklinde tanimlanir. Voc, Isc ve FF tarafindan {i¢ parametre

kullanilarak hesaplanir. Asagidaki ifadede Pin, gelen 151k giictidiir (Evani 2017).

Pmax) _ (lem) _ (VOCISCFF) (7)
Pin Pin Pin

n=(
Bir giines hiicresinin verimliligi seri (Rs) ve sont (Rsh) direnclerinden etkilenir. Ideal bir
giines hiicresinde seri direnc sifir, sont direng sonsuzdur. Tiim uygulamadaki cihazlar sonlu seri
ve sOnt direnglere sahiptir. Seri ve sont direngleri dikkate alinarak, akim i¢in yeni denklem su

sekilde yazilabilir:

q(V-Igs) _
1=15(e R —1)—1Ph+(VRi5) (8)

Sh

Seri direng, kontaklarin direncine ve aygit biiyiikligline baglidir. Bosluklar, tane
siirlart ve gilines hiicresindeki dislokasyonlar gibi kusurlar diisiik sont direncine neden
olmaktadir. Diisiik sont direnci, Voc degerlerini diigiiren yiiksek kacak akimlar tretir. Seri
direng FF'yi de azaltir. Sekil 7, seri ve sont direngli bir gilines hiicresinin esdeger devresini

gostermektedir (Evani 2017).
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Sekil 6. Bir giines hiicresinin karanlikta ve aydinliktaki I-V egrisi
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Sekil 7. Seri ve sont direngli bir giines pilinin esdeger devresi
CdTe Giines Hiicreleri

CdTe giines hiicresi igin ilk 6nemli laboratuvar ¢aligmasi Bonnet ve Rabnehorst (Sekil
8) tarafindan 1972'de rapor edilmistir. Daha sonrasinda ise CdTe, tiim ince film giines hiicreleri
icinde birincil aday olmustur. Biiyiik bir sogurma katsayisina sahip CIGS gibi dogrudan bant
boslugu olan bir malzemedir. Ayrica gok ¢esitli yontemler kullanilarak tiretilebilen kararli bir
bilesiktir. Hem istiflenme hem de yiizey rekombinasyonu bloke edilirse yiiksek verimli hiicreler
tiretmek i¢in ince bir CdTe filmi yeterlidir (Lee et al. 2017). CdTe’nin optik sogurma yolu,
oldukca kisa oldugundan dolayi, iyi bir iletken yiizeyinde yilizeysel homoeklem olusturmasi
zordur. Bu nedenle bir pencere tabakasi ile heteroeklem olusturmak daha uygun olmaktadir.
CdTe ile birgok yariiletken heteroeklemi olusturularak verimi yiiksek giines pili hiicreleri
tiretme calismalar1 yapilmistir. Bu ¢alismalarin sonucunda en yiiksek performansli CdTe
hiicreleri, seffaf bir pencere tabakasi olarak CdS in n-CdS/p-CdTe yapisinda Sekil 9'da
gosterilen bir iist tabaka konfigiirasyonunda ftiretilmistir. (Aydin 2013). Yillara goére CdTe

giines hiicrelerinin verim grafigi sekil 8’de verilmistir (Lee and Ebong 2017).
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Sekil 8. Yillara gore CdTe giines hiicrelerinin verimi (Lee and Ebong 2017)
CdS/CdTe yapis1 ve ozellikleri

CdS/CdTe yapist 1950’11 yillardan giinlimiize kadar giines hiicrelerinde ¢alisilmakta
olup pek cok tiirevi sentezlenmis bir yapidir. CdTe direkt bant araligina sahip bir yariiletkendir
(Eg = 1,467 eV). Bu bant aralig1 giines hiicreleri i¢in bu malzemeyi ¢ekici kilmaktadir (Gross
et al. 2008). Inorganik bir bilesik olan CdS ise CdTe yariiletkeninin giines hiicresi
performansini manidar bir sekilde artirmis ve bu ikisi birlikte kullanilmaya baglanmistir (Boer
2011). CdS sahip oldugu 2,5 eV’luk bant aralig1 ile giines hiicrelerinde pencere tabakasi olarak
gorev yapmaktadir. Tipik bir CdS/CdTe giines hiicresinin yapisi Sekil 9’da gosterilmektedir.
Gerek CdS gerek CdTe farkli atomlarla katkilanarak n veya p tipine doniistiiriilebilmektedir

Bonnet ve Rabnehorst CdTe'nin yiiksek sicaklikta buhar fazi birikmesi ve CdS'nin
yiikksek vakumla buharlagsmasini igeren ii¢ asamali bir islemle irettikleri CdTe-CdS p-n
heteroeklemli giines hiicreleri %6 verimlilik gostermistir. Bu aygitin 6zelliklerinden biri ise,
Jsc'yi gelistirmek i¢in tastyicilarin taginmasini artirmak amaciyla kademeli bir bosluk eklemini
igermesidir. Mo ve CdTe arasindaki arka temasi igeren ¢esitli sorunlarla karsilasmislardir.
Ciinkii saf Mo'ni bir alttas olarak kullanmak oldukga yiiksek seri dirence ve diisiik FF neden

olmustur.
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CdS/CdTe giines hiicreleri, tek kristalli silikon giines hiicrelerine gore belirgin bir
maliyet avantajina sahiptir. Eastman Kodak Company'nin g¢alismalart polikristal CdS ve
CdTe'nin %8,9'luk bir verim meydana getirdigini gdstermistir. Son yillarda ise yaklasik %22’
lere kadar verim ¢ikmustir (Birkmire et al. 2010).
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Sekil 9. CdS/CdTe giines hiicresinin yapisi

Bu yapilar 1s181nda var olan gilines hiicrelerinin performaslarini gelistirmek ve gilines
15181mi1n biiylik bir kismini sogurmasi i¢in birden ¢ok katmana sahip malzemeler kullanilmistir
ve kullanmlmaya devam etmektedir. iki boyutlu yapilar ve nanokristaller bu tiir yapilarin
olusturulmasinda yogun olarak kullanilmaktadir. Bu amagla MoS2/TiO2 (Zhou et al. 2013),
Ag20/TiO2 (Zhou et al. 2010), CdTe/CdSe (Chuang et al. 2011), MoS; /WS; (Xu et al. 2015),
ZnS/CdS (Xu et al. 2015), CuS/ZnS (Zhang et al. 2011), CdS/MoS> (Zong et al. 2008),
MoO3/MoS; (Chen et al 2011), P/Ag/Ag20/AgzPO4/TiO2 (Hu et al. 2015) ve (CdS/CdSe/ZnS)-
duyarli TiO2 (Lee et al. 2010), yariletken nanokristal heteroeklemleri literatiirde yer

almaktadir.
-CdTe

Kadmiyum telliir, kadmiyum ve telliirden olusan kristal formunda bir bilesiktir. CdTe,
spektrumunun goriiniir kisminda yiiksek bir optik sogurma katsayisina sahip ve yeryiizii giines
spektrumuyla yakindan eslesen yaklasik 1,5 eV'luk bir bant araligina sahip oldugu i¢in PV
uygulamalarinda neredeyse miilkemmel bir malzemedir. Ayrica 0,5 pum'lik bir film, A = 700
nm'deki mevcut fotonlarin %99'unun sogurulmasini saglamaktadir. CdTe'nin nispeten biiyiik
bir olusum entalpisi ve iyi kimyasal stabilitesi vardir. Polikristal CdTe filmler, film kalinlig1 ve
biriktirme yontemine bagl olarak tane boyutlar1 0.1 ile 10 pm arasinda degisebilmektedir
(Birkmire et al. 2010). Biiyiitiilen CdTe tabakast hem n-tipi oldugundan hem de yiiksek direngli
p-tipi oldugundan her durumda uygun bir tavlama islemi tabakay1 p-tipine g¢evirebilir veya
iletkenligini artirabilir (Aydin 2013).
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-CdS

P tipi CdTe sogurucu tabakasina secilen tampon tabaka n tipi eklem malzemesi

cogunlukla CdS ince filmidir. ilk iiretilen CdS/CdTe giines hiicresi 6rneklerinde CdS tabakasi

yalnizca gecirgen tabaka olarak kullanildigindan pencere tabakasi olarak da tanimlanmustir.

Giliniimiizdeki tiim CdS/CdTe giines pillerinde pencere tabakas1 SnOx benzeri gecirgen iletken

film tabakalaridir. Dolayistyla CdS katmani ¢ok daha ince kullanilabilmektedir ve tampon

tabaka olarak adlandirilmaktadir.

Giines hiicrelerinde tampon tabakalar i¢in gerekli 6énemli hususlar;

1.

Tampon veya tampon/pencere tabakasi iizerine sogurucu malzemenin biiyiitiilmesi
icin bir alt tabaka gorevi gormektedir. Ayrica biiylik tanecikli ve diizglin kristal
yapida olmasi istenmektedir. Ayni zamanda sogurucu malzeme ve 6n kontak
arasinda paralel diren¢ olusturmayacak kadar da ince olmalidir. Birkag 10 nm
kalinliga sahip tabakalar bu sartlar1 saglamaktadir.

CdTe’nin biriktirilmesi veya biiylitiilmesi sonrasi yiiksek sicakliklarda uygulanan
1s1l igslemler sirasinda CdTe ve CdS birbiri igerisine diflize olmaktadirlar. Bu yiizden
tampon tabaka tiim islemler sonrasinda tiikkenmeyecek bir kalinliga sahip olmalidir.
Bu birbiri icerisinde meydana gelen diflizyon lum veya daha fazla mesafelerde
olursa 151k altindaki akim degerini diisiirecektir.

CdTe ve CdS arasindaki orgli uyusmazliklar ara yilizey durumlarinda artisa neden
olur ve bu da aygitin fotovoltaik performansini etkiler. Fakat pratik uygulamalarda
100 nm civarindaki bir karisim bolgesi ara gecisin yumusak bir sekilde olmasini
saglar. Bu durum ara yiizey durumlarinin gevsemesini saglar.

Eger CdS igerisindeki bosluk difiizyon uzunlugu Lp, tampon tabaka kalinlig ile
karsilastirilabilir diizeyde ise CdS igersinde sogurulan 11k akima katkida
bulunabilir. Fakat bu durum tartismalidir ve genel olarak Lp nin ¢ok kiiciik oldugu
ve CdS igerisinde sogrulan isiktan elde edilen akimin kayda deger olmadig
varsayilir.

Optiksel olarak tampon tabaka icerisinde foton sogurumundan kaginilmasi gerekir.
Bu nedenle tampon tabakasi miimkiin oldugunca ince olmalidir veya genis bant
araligia sahip bir malzeme kullanilmalidir. Bununla birlikte CdS’in CdZnS, ZnS,
ZnSe, SnO; ve diger genis bant araligina sahip n tipi malzemelerle degistirilmesi

basarili olmamistir ( Ozden 2015).
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CdTe/CdS Giines Hiicresinin Calisma Mekanizmasi

Giines hiicresi, PV etkiye dayali olarak 11k enerjisini elektrik enerjisine doniistiiren bir

cihazdir. PV etkisi 3 adimda agiklanabilir:

1. Is1gin sogurulmasi,
2. Foto-iiretilen yiik tagtyicilarinin ayrilmast,

3. Foto-iiretilen yiik tasiyicilarinin toplanmasi.

Bir giines hiicresi esas olarak bir p-n ekleminden olusur. Yariiletken malzemenin bant
araligindan daha fazla enerjiye sahip fotonlar geldiginde, valans elektronlarini uyarirlar ve
elektron bosluk ¢ifti olustururlar. Bu tasiyicilara foto-tiretilen tasiyicilar denir ve bu isleme 151k
sogurmasi denir. Tiikkenme bolgesine yakin iiretilen tasiyicilar, dahili elektrik alaninin etkisi
altindadir ve alan yardimu ile ayrilirlar. Son olarak, ayrilmis tasiyicilar, birlesme yerinin iki

ucundaki metal elektrotlar ile toplanir ( Evani 2017).

Genis bant aralikli n tipi yariiletken, (CdS) ve dar bant aralikli p tipi yariiletken (CdTe)
iceren heteroeklem Sekil 10'da gosterilmektedir. CdS pencere tabaka olarak adlandirilirken, dar
bant aralig1 yariiletkeni emici tabaka olarak adlandulir. Egi'den (Ehy> hv) daha az foton enerjisi
n-CdS katmanindan gececek ve sadece CdS’iin bant araligindan daha fazla enerjiye sahip olan
fotonlar emilecektir. hv > Eg, ve Egi'den daha diisiik enerjiye sahip fotonlar, p-tipi yariiletken
(CdTe) tarafindan emilecektir. Uretilen tastyicilar eklemin difiizyon uzunlugu icinde toplanir.
Heteroeklemli giines hiicreleri, kisa dalga boyu (A) bolgesinde daha fazla toplanma nedeniyle
homoeklemlere gore daha iyi verime sahiptir. Pencere tabakasinin daha genis bant araligi, emici
katmana daha fazla fotonun (daha kisa A bolgesinden) girmesine izin verir. Bu durum daha fazla

foton yardimi ile tastyici olusmasina olanak verir (Evani 2017).
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Sekil 10. CdS/ CdTe heteroeklemi
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Optoelektronik Uygulamalarda Yeni Nesil Malzemelerin Kullanim

Gelisen teknoloji ve elektronik ile birlikte aragtirmacilar optoelektrik cihazlarda
kullanmak ve bu cihazlarin performanslarini artirirken boyutlarin1 ve yapilarini kiigiiltmek
adina yeni malzeme arayislarina girmislerdir. Bu nedenle son on yil igerisinde bir¢ok dnemli

calisma yapilmis ve 6nemli gelismeler elde edilmistir.

Bilinen malzemelerin iki boyutlu formlarinin sentezlenmesi ve bu malzemelerin bulk
yapilarindaki 6zelliklerden farkli 6zellikler sergilemesi arastirmacilari iki boyutlu malzemelere
yonlendirmistir. Bunlardan en ¢ok bilineni ve son on yil igerisinde en ¢ok calisilan1 grafendir.
Grafen, sp?-bagli karbon atomlarmin iki boyutlu (2D) balpetegi drgiisiinde siki paketlenmesi
ile bir atom kalinligindaki tabakasina verilen isimdir ve diger biitiin boyutlu grafitli malzemeler
icin temel bir yapitasidir. Ayrica gelecek nesil elektronik materyallerde kullanilmak i¢in
oldukg¢a dikkat ¢ekici bir malzemedir. Grafen, 0D (sifir boyutlu) fullenere (her molekiilii
tamamen karbondan meydana gelmis ici bos kiire, elipsoid veya tiip), 1D (bir boyutlu) nanotiip
seklinde yuvarlanmis veya 3D (ii¢ boyutlu) grafit seklinde y1gilmis olabilir (Sekil 11) (Geim et
al. 2007; Chen et al. 2008).

Sekil 11. Grafen, grafit, karbon nano tiip (CNT) ve fullerene yapilar

Yapisal olarak grafen tek-tabaka, ¢ift-tabaka ve az-tabaka (3'ten 10 tabakaya kadar)
olabilir. 10 tabakadan daha fazla tabakaya sahip yapilar ilging olmaktan ¢ikmaktadir. Cift ve
az-tabakali grafende karbon atomlar1 hegzagonal, Bernal (Karbon atomlarin bir tabakada
hegzagonal yap1 meydana getirmek icin atomlarin yarisinin dogrudan bir tabakanin altinda ve
iistiinde diger yarisinin ilk tabakanin iistiindeki bosluklarda olacak sekilde istiflenmesi) veya
rombohedral olarak yigilabilirler. Grafen, hibride olmus sp? baglarina sahiptir. Diizlemde ii¢ &

(sigma) bag/atom vardir ve m (pi) orbitalleri diizleme diktir. Giiglii ¢ baglar1 hegzagonal yapinin
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omurgasini olusturur. Diizlem dis1 & baglar1 diger grafen tabakalari ile etkilesimi kontrol eder

(Hass et al. 2008).

Grafenin balistik tasima, kimyasal kararliligi, yiiksek 1sisal iletkenligi, optiksel iletimi
ve nanometre 6lgeginde siiper su gecirmez Ozellikleri vardir (Kuzmenko et al. 2008). Bununla
birlikte grafenin alisilagelmisin disinda elektronik Ozellikleri de vardir. Grafenlerde yiik
tastyicilarinin kiitlesiz Dirac Fermionlari gibi davranmasi (Novoselov et al. 2004) ve ampipolar
alan etkisi gibi yeni etkiler (Zhang et al. 2005), oda sicakligi Kuantum Hall etkisi (Pisana et al.
2007) ve Born-Oppenheimer yaklasiminin bozulmasi (Blake et al. 2008) gézlenmistir. Grafenin
iistiin elektriksel ozellikleri, balistik transistdr, alan yayici, tiimlesik devrelerin bilesenleri,
saydam iletken elektrotlar ve sensorler gibi gelecekteki elektronik uygulamalar i¢in oldukga
dikkat ¢ekicidir. Grafen yiiksek elektron (veya hol) mobilitesini ve diisiik Johnson giiriiltiisiine
sahiptir (Elektronik giiriiltii, dengedeki bir elektriksel iletken ig¢indeki yiik tasiyicilarinin
uygulanan gerilimden bagimsiz olarak 1sisal olarak uyarilmasi ile meydana gelir). Bu 6zellikler
grafenin alan etkili transistor (FET) i¢inde kanal olarak kullanilmasina izin verir. Diisiik giiriiltii
ve cok iyi elektriksel 6zelligin birlesimi grafeni harika bir sensor yapar. Grafenin iki boyutlu
yapisi, absorbe edilen molekiillerin tespit edilmesinde oldukca faydalidir. Yiiksek elektriksel
iletkenligi ve yiiksek optik saydamligi da grafeni, dokunmatik ekranlar, LCD ekranlar, organik
fotovoltaik hiicreler, LED'ler i¢in gerekli olan saydam iletken elektrot igin iyi bir aday yapar

(Geim et al. 2007; Bonaccorso et al. 2010).

Ilgi gekici uygulamalarin pek cogu tek tabaka grafenin uygun bir altlik {izerinde
biliylimesini gerektirir. Bu kontolii gii¢ bir siirectir. Grafen sentezi lizerinde pek ¢ok calisma
vardir. Bunlarin pek ¢ogu kimyasal buhar ¢coktiirme ve grafitten veya 1sisal grafitlenmeden bir
SiC yiizeyin lizerine mekanik olarak pul pul dokiilme (exfoliation) tabanlidir (Geim et al. 2007;
Bonaccorso et al. 2010, Viculis et al. 2003).

Grafen sentez metotlar1 arasinda (Soldano et al. 2010), pul pul dokiilme ve ayrilma
(Novoselov et al. 2004; Viculis et al. 2003), 1s1sal kimyasal buhar ¢oktiirme (CVD) (Somani et
al. 2006), plazma gelistirilmis kimyasal buhar ¢oktiirme (PECVD) (Obraztsov et al. 2003),
kimyasal metotlar (Horiuchi et al. 2004), SiC'in 1s1sal ayrismasi (Wu et al. 2009; Rollings et al.
2006), diger altliklarda 1sisal ayrisma (Vazquez de parga et al. 2008; Wintterlin et al. 2009),
karbon nanotiipiin (CNT) agilmasi (Cano-Marquez et al. 2009; Turchanin et al. 2009)

sayilabilir.

Grafenin uygulama alanlar i¢inde grafen alan yayilimi (FE), grafen tabanli gaz ve
biosensorler, alan etkili transistorle, bataryalar, saydam elektrotlar sayilabilir (Choi et al. 2010).

Bunlar icinde saydam elektrotlar fotovoltaik uygulamalar i¢in kullanilmaktadir. ITO (Indium
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Tin Oxide) LCD'ler i¢in saydam iletken kaplamalarda, diiz panel ekranlarda, dokunmatik
ekranlarda, giines hiicrelerinde ve elektromanynetik (EMI) kalkanlarinda yaygin bir sekilde
kullanilmaktadir. Bununla birlikte indiyumun yiiksek maliyeti, kisitli saglanabilirlik ve kirilgan
yapist altlik olarak kullanimini kisitlamaktadir. Grafen gelecekteki optoelektronik aracglar i¢in
en ¢ok aranilan malzemelerden birisi olma yolundadir. Ciinkii LCD'ler i¢in gilines hiicreleri i¢in
saydam elektrotlar icermektedir (Kim et al. 2009; Wang et al. 2008). Grafenin yiiksek
saydamlig1 ve atomik tabaka kalinlig1 olaganiistii 1sisal, kimyasal ve mekanik 6zellikleri ile
birlestiginde grafeni saydam iletkenlik elektrotlari i¢in ideal bir aday yapmaktadir. Yiiksek hol
tasinim mobilitesi, biiylik ylizey alani, oksijen ve suya karsi kararli olusu grafeni fotovoltaik

uygulamalarda kullanmaya itmistir.

Grafenden sonra iki boyutlu formu sentezlenen ve daha Onceleri kati yaglama
malzemesi olarak kullanilan gecis-metal dikalkojenleri bu alanda kullanilmaya baslanmis ilgi
cekici malzemelerden digeridir. 2010 yilindan sonra iki boyutlu formu sentezlenen Gegis-Metal
Dikalkojenleri (TMDC) MX; formiilii ile ifade edilen bir materyal sinifidir. Burada M,
periyodik tabloda IV. Grup elementlerinden Ti, Zr, Hf, vb., V. Grup elementlerinden V, Nb
veya Ta, VI. Grup elementlerinden Mo, W, vb. olan bir elementi temsil etmektedir. X ise bir
kalkojendir (S, Se veya Te). Bu yapilar X-M-X formunda tabakali bir yapida bulunurlar.
Periyodik tablodaki TMDC’lerin dagilimina iligkin gorsel Sekil 12°de gosterilmistir.
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Sekil 12. Gegis-metal dikalkojenlerinin periyodik tablodaki dagilimi. Periyodik tabloda M ile
tanimlanan ve pembe renk ile kismen ve tam renklendirilmis elementler TMDC’lere ait gecis-
metallerini gosterirken X ile gosterilen grupta yer alan sar1 renk ile renklendirilmis elementler
kalkojenleri gostermektedir (Karatas 2020)

Iki hegzagonal diizlemdeki kalkojen atomlar1 metal atomlarinin bir diizlemi tarafindan

ayrilmistir. Bu durum Sekil 13’de gosterilmektedir. Komsu tabakalar bulk kristal i¢inde farkl
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sekillerde zayif bir sekilde bir arada bulunabilirler. TMDC'lerin genel simetrisi hegzagonal
veya rombohedral olup, metal atomu oktahedral veya tliggen prizma koordinasyonuna sahiptir

(Wang et al. 2012; Wilson et al. 1969).

Sekil 13. Gegis-metal dikalkojenlerinin yapisi. Sar1 atomlar kalkojen grubununu ve mavi
atomlar gecis metallerini temsil etmektedir

TMDC'lerin elektronik 6zellikleri metallerden yariiletkenlere kadar genistir. Ayni
zamanda TMDC'ler yiikk yogunluk dalgas1 ve siiperiletkenlik gibi egzotik davraniglar da
sergiler. TMDC'lerin tabaka-bagimli ozellikleri son zamanlarda dikkatleri biiyiik o6lgiide
kendine ¢cekmistir. Ornek olarak birkag yariiletken TMDC'lerin bulk formundaki endirekt yasak
bant aralig1 tek tabaka formunda direkt yasak bant araligi 6zelligi gostermistir. Daha onceleri
kayganlastirici veya petrol rafinerisinde katalizér olarak kendine yer bulmus olan MoS2’nin
grafen gibi iki boyutlu bir formu yakin zaman i¢inde sentezlenmistir. MoS2 igin bulk formunda
endirekt yasak bant araligi 1,2 eV iken tek tabaka formunda direkt bant araligi 1,9 eV'a
artmaktadir (Kuc et al. 2011). 1,9 eV degeri ve direkt bant araligi bu malzemeyi optoelektronik
agindan cekici kilmaktadir. Ayn1 zamanda MoSz'nin elektronik yapisi, vadi polarizasyonunu
miimkiin kilar ki bu durum ¢ift tabaka MoS>'lerde gozlenmez (Mak et al. 2012; Zeng et al.
2012).

Genel olarak iki boyutlu materyallerde pek ¢ok ilgi ¢ekici tabaka-bagiml 6zellik vardir.
Grafen ve TMDC'leri igeren iki boyutlu materyaller bulk formlarinda sahip olduklarindan ¢ok
daha degisik oOzellik gostermektedir. Grafen ve TMDC’ler on yildir bilinmekte ve
calisilmaktadir. Ama atomik boyutta ince formunun ozellikleri yani iki boyutlu formlar
oldukca yeni olup, nanoelektronik ve optoelektronikte biiyiik bir heyecan yaratmistir. Bununla
birlikte MoS: ile benzer kristal yapiya sahip iki boyutlu MoSe2 (Coleman et al. 2011) ve WSy,

WSe;’nin de tek tabaka halleri sentezlenmistir.
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Yariiletkenlerin elektronik bant yapisi direkt olarak 15181 sogurma ve yayma yetenegini
etkiler. Direkt yasak bant araligina sahip yariiletkenler i¢in yasak bant araligindan daha biiytik
enerjiye sahip fotonlar kolaylikla sogrulur ve yaymlanir. indirekt yasak bant araliginda
momentumdaki farklili§i gidermek i¢in ilave bir fonon sogrulmali veya yayilmalidir. Bu tiir
yapilarda foton sogrulma ve yaymmlama daha az verime sahiptir. Bu agidan bakildiginda iki

boyutlu TMDC ler yeni nesil optoeletronik araglar icin ilgi ¢ekici hale gelmektedir.

iki Boyutlu Malzemelerin Giines Hiicrelerinde Kullanilmasi

Ustiin mekanik, elektrik ve optik dzellikleri grafeni elektronik cihazlar i¢in cekici hale
getirmistir. Fotonik ve optoelektronik uygulamalarda grafenin yiikselisi son zamanlarda giines
hiicrelerinden, 151k yayan cihazlara, dokunmatik ekranlara, fotodedektorlere ve ultrahizl
lazerlere kadar pek ¢ok alanda elde edilen sonuglarda kendini gostermektedir (Coleman et al.
2011). Grafen, yiiksek iletkenlige sahip olmasi, tek atom kalinliginda 2 boyutlu olmasi,
neredeyse tamamen saydam olmasi (saydamligi 97-98 %) nedeniyle dokunmatik ekranlari,
LCD’leri, LED’leri ve giines hiicrelerini igeren optoelektronik araglar igin esnek seffaf
elektrotlar ve iletkenler yapmak icin oldukga esnektir. Ancak tek tabaka grafenin sahip oldugu
sifir yasak bant aralig1 direkt olarak optik 6zelliklerine tesir etmektedir. Ayn1 zamanda grafenin
sahip oldugu bu 6zellik transistor uygulamalarinda anahtarlama etkisini de olumsuz olarak

etkilemektedir.

MoS2’nin endirekt bant araligi (bulk formu i¢in 1,2 €V) direkt bant araligina (tek tabaka
icin 1,9 eV) sahip oldugu tabaka sayisina gore degisebilmektedir. Tabaka kalinlig1 azaldikg¢a
bant aralig1 artmakta ve valans bant kiyisi ile iletkenlik bant kiyis1 momentum uzayinda ayni
hizaya gelmektedir (Gopalakrishnan et al. 2014). MoS: i¢in endirekten direkt yasak bant
araligina degisim ve yasak bant araligindaki enerji artis1 fotoiletkenlik, absorbsiyon spektrumu
ve fotoliiminesans degisim olarak gozlenir (Kuc et al. 2011; Mak et al. 2010; Splendiani et al.
2010). Bu degisim sonucunda tek tabaka MoSz'de fotoliiminesans kuantum verimi bulk haldeki
MoS2'den 10* kat daha fazla olabilir. Ama MoSz'nin simdiye kadar &l¢iilen kuantum verimi 10°
5.10°% civarinda iken az tabaka ve tek tabaka 6rnekler i¢in bu 4.10"in iistiinde olmustur (Mak
et al. 2010). Bu degerler direkt yasak bant araligina sahip yariiletkenlerinkinden 6nemli dlgiide

distiktiir.

Is fonksiyonu (Fermi seviyesindeki bir elektronu vakum seviyesindeki bir enerji
seviyesine tasimak i¢in gerekli minimum enerji) ve bazt TMDC'lerin iletkenlik ve valans bant
kiyilari, yaygin olarak kullanilan elektrot materyallerin is fonksiyonlari ile uyumludur (Beal et
al. 1975; Shimada et al.1994). Ayrica yasak bant araligi, metal iyonlar1 ve organik molekiillerle

diizenlenebilir olmasi fotovoltaik uygulamalar i¢in optiksel sogurucu olarak ayarlanabilir. WS>
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ve MoS2'nin ince filmleri fotoduyarhidir. Tek tabaka MoSz>'den yapilan bir fototransistor,
fotodedektor 6zellik gosterebilir (Yin et al.2012). Bu araglarda fotoakim gelen 1s181n siddetine
baglidir. Isik seviyesindeki degisimlere 50 ms gibi bir siirede tepki verebilir.

MoS:2 Malzemesinin Yapisi ve Ozellikleri

MoS: ¢ok arastirilmig ve arastirilmaya devam edilen bir malzemedir. MoSz'ye ile ilgili

yayinlanan makale sayis1 Sekil 14'de gosterilmektedir.
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Sekil 14. Yillara gére MoS:ile ilgili yapilan yayin sayisi (Krishnan et al. 2019)

MoS2, komsu S — S katmanlar1 arasindaki zayif van der Waals (vdW) etkilesimleriyle
bitisik katmanlara baglanmis, kovalent bagli S — Mo — S'nin katmanli yapisina sahiptir. Sekil
15 (a)'da gosterildigi gibi, S ve Mo atom katmanlart altigen yapidadir ve her Mo atomu alt1 S
atomu tarafindan olusturulan bir trigonal prizmanin merkezinde bulunur. Boyle bir {i¢ katmanl
sandvi¢ yap1, M0Sz'nin bir tek tabakasi olarak kabul edilir ve ¢ok katmanli M0S; olusturmak
icin Sekil 15 (b)'de gosterildigi gibi zayif vdW S — S baglar ile {i¢ olast konfigiirasyonda

istiflenir.
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Sekil 15. (a) S ve Mo tabakalarinin altigen yapisi; (b) Yan goriinlim semasi

Bu vdW etkilesimleri, TMDC'lerin istifleme sirasi ve atom koordinasyonuna gore
degisen farkli politiplerin bir bulk kristalinin olusturulmasini saglar. Sekil 15 (b) 'de gosterildigi
gibi, 1T, 2H ve 3R dahil olmak iizere bilinen i¢ MoS2 yapis1 vardir. Sayilar birim hiicredeki
katmanlar1 temsil eder ve harfler kristal simetriyi temsil eder (trigonal i¢in T, altigen i¢cin H ve
rhombohedral i¢in R). 2H fazi, dogada ortaya ¢ikan ana yapi iken, 3R fazi, deneylerimizde de
kanitlanmis olan yiiksek sicaklik ve basing sentezi sirasinda siklikla mevcuttur (Towle et al.
1966; Zhang et al. 2017). Hem 2H hem de 3R fazlarinda, ge¢is metalleri, istifleme sirasindan
etkilenmeyen sandvigler iginde trigonal prizmatik koordinasyona sahiptir. 1T-TMDC'ler
oktahedral koordinasyonu olan ve 1990'larin basinda bulunan metastabil bir evredir (Wypych
etal. 1992). IT (D3h nokta grubu) ve 2H/3R (D3d nokta grubu) arasindaki farklar, farkli kristal
simetrisi nedeniyle Raman spektrasi ile belirlenebilir (Jiménez Sandoval et al. 1991). 1T-MoS>
metastabildir ve 300 K iizerindeki sicaklik uygulamasi ile 2H-Mo0S; yapisina gegebilir
(Enyashin et al. 2011). Tek katmanli 1T-MoS2'nin metalik oldugunu, 2H / 3R'nin ise yariiletken
oldugunu belirtmek de ilgingtir (Shirodkar et al. 2014).

MoS: i¢in farkli bantlarin yoriinge karakteri, degerlik ve iletim bantlarinin Mo'mun d
orbitalleri ve S atomlarinin p orbitalleri ile hibritlendigi gosterilmistir (Cappelluti et al. 2013).
Bulk MoS;, atomik orbital (ASW-LCAQO) metodunun arttirilmis kiiresel dalga dogrusal
kombinasyonu kullanilarak incelenmistir (Coehoorn et al. 1987). Hesaplamalarin sonuglari,
ARPES (angle resolved photoelectron spectroscopy ) 6l¢iimii ile uyumlu bulunustur (Jin et al.
2013). Sekil 16'da gosterildigi gibi, bulk MoS,, I' ve K noktalar1 arasinda I' noktasinda
iletkenlik bandinin alt kismina yerlestirilen degerlik bandinin tepesinden ¢ikan 1,2 eV bant
bosluguna sahip indirekt bant aralikli bir yariiletkenidir. Bulk MoS: K noktasinda dolayli bir
bant aralig1 olduguna dikkat edilmelidir. Katmanlarin say1s1 azaldikg¢a, kuantum sinirlama etkisi
nedeniyle temel in-direkt bant araligi (I" noktasindan I' noktas1 ile K noktasi arasinda yariya

kadar) azalir. Tek tabakali MoS; durumunda, K noktasinda bulunan, bant sayis1 azaldikca 0,1
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eV'den daha az degisen in-direk bant boslugundan daha biiyiik olur. Tek katmanla sinirli MoS3,
bir in-direkt bant yapisina sahip yariiletkenden, 2D direkt bant yapisina sahip bir yariiletkene
doniistir. Bulk MoS2'nin (1,2 eV) indirekt bant araligina, tek tabakali MoS; K noktasinda direkt
bant araligina (1,9 eV) sahiptir.

Atomik olarak ince MoS,, kirilmadan once %25'e kadar elastik deformasyonlara
dayanabilen giiglii bir yariiletken malzemedir. M0oS2'nin biikiilme modiilii, biikiilme hareketine
direnen daha biiyiik terimler nedeniyle grafenden daha biiyiiktiir. Ornegin S atomunun tek
tabakasi, 1,75 eV biikiilme modiiliinii temsil eder (Ye 2018 ).

Is1;, aygit gelistirmede smirlayict bir faktéor oldugundan elektronik aygitlarin
gelistirilmesi ve uygulanmasi i¢in oldukc¢a dnemlidir. Tek katmanli TMDC’lerin kalinliginin
kiiciik olmasindan dolayi, TMDC tabanli elektroniklerde 1sisal yonetim daha zordur. Bir yandan
kolayca ultra ince sinirli bir kisimda olduk¢a lokalize Joule 1sitma (omik 1sitma) “sicak
noktalar” meydana getirirken diger yandan yapilan teorik ve deneysel ¢aligmalar tek katmanli
TMDC’lerin 1s1l iletkenliklerinin grafeninkinden 2-3 mertebe daha disiik oldugunu
gostermistir. Bu iki sinirlama, TMDC tabanli aygitlarin verimli 1s1sal yonetimi i¢in 6énemli bir
problem meydana getirmektedir. Ayrica, bir arayiizde elektron sagilimina benzeyen, fonon
sagtlmasi nano Olgekli aygitlarda hayati 6neme sahiptir. Bu nedenle, tek katmanli TMDC’lerde
diisiik 1s1 iletkenligi ve araytizdeki 1sisal iletkenlik, TMDC tabanli cihazlarin performansini ve
giivenilirligini 6nemli Olciide etkilemektedir. Son zamanlarda, tek katmanli MoS2’nin 1sisal
ozellikleri de kapsamli bir sekilde galisilmaktadir, ¢iinkii 1s1sal 6zellikler tek katmanli MoS2’nin
termoelektrik uygulamalari i¢in 6nemli parametrelerdir. Tek katmanli MoS2’nin termoelektrik
Seebeck katsayisi -4x10? ile -1x10° uV/K arasinda degismektedir. Ayrica grafene kiyasla iyi
bir i¢ bant aralig1 ve biiyiik Seebeck katsayisina sahiptir. Tek tabakali MoS2’nin 1s1l iletkenligi,
K, Raman modunun lazer giicline bagimli olarak oda sicakliginda yaklagik 34.5 = 4 Wm-1K-
1’dir. Bununla birlikte, molekiiler dinamik (MD) simiilasyonlar1 kullanilarak, tek katmanli
MoSz’nin hesaplanan 1s1l iletkenligi k, deneysel verilerden ¢ok daha diisiik oldugu (1,35 ~6
Wm 1K) hesaplannstir (Karatas 2020)
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Sekil 16. MoS; band yapilar1 (Ye 2018)
MoS: Uretim Teknikleri

MoS: ¢ok zengin yapi ¢esitliligine sahiptir ve bu ¢esitlilik 6zelliklerini artirmaktadir.
MoS; tabakali bir malzemedir ve atomik tabakalar1 kolayca ayrilabilir ve bir tabakaya kadar
indirilebilir. Son zamanlarda, birka¢ tabakali MoS2'nin dikkat ¢ekici elektriksel ve optik
ozelliklerinden dolayi, ¢esitli uygulamalar i¢in daha yaygin bir arastirma baslatilmistir. Bu ayni
zamanda sentez icin yeni yaklagimlarin gelistirilmesini ve yiiksek kaliteli birka¢ katmanli
orneklerinin hazirlanmasini saglamigtir. M0S; tiretimi i¢in buhar biriktirme, kimyasal sentez,
ultrasonikasyon, hidrotermal sentez, sol-jel islemi, termal ayrisma gibi ¢esitli yontemler
mevcuttur. Biiyiik 6lcekli sentez, herhangi bir malzemenin basarisi i¢in 6nemli bir 6zelliktir.
Biiyiik 6lgekli tek tabakali kristaller, araya Li ekleme islemiyle bulk MoS2'nin eksfoliasyonu

yoluyla tiretilmistir.

Bununla birlikte, genis alanl film iiretimi, daha sonra plazma destekli sentezle ele alinan
yiiksek sentez sicaklik (800°C ve iistii) gerekliligi biiylik bir dezavantaj olmustur. Cesitli
yontemler, farkl sekil ve boyutlu yapilara sahip MoS:2 pargaciklarinin elde edilmesine yardimcei

olur (Krishnan et al. 2019) . Bu yontemler kisa kisa dzetlenmistir.
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Mekanik eksfoliasyon

Eksfoliasyon teknikleri, bu tiir katmanli malzemelerin yiiksek kaliteli ince filminin
hazirlanmasi i¢in yaygin bir yukaridan asagiya yaklasimdir ve genis ¢apta arastirilmistir. Tipik
haliyle s1vi ve mekanik eksfoliasyon igeren bu yaklasimlar, bir¢ok uygulama i¢in malzemenin

biiyiik 6l¢ekli hazirlanmasi i¢in giivenilir teknikler degildir.

Mekanik eksfoliasyon tipik olarak diisiik verim, kalinlik ve boyutta homojenlik eksikligi
gibi dezavantajlara sahiptir. Ancak bu, arastirmacilar tarafindan, yaklasik 10 um arasinda
degisen MoS, kalinlik katmanlarimi dogru bir sekilde irettigi igin tercih edilmektedir
(Radisavljevic et al. 2011). Mekanik eksfoliasyonun aksine kimyasal eksfoliasyon homojendir.
Fakat bol miktarda organik kontaminasyonla sonug¢lanmaktadirlar. Bununla birlikte, dogal
kristallerin yliksek kalitesi ve bu yaklasimlardan elde edilen 6rneklerin iistiin elektriksel ve
optik performansi nedeniyle, siireci ve gelistirilmesinin yollarini anlamak 6nemlidir ( Najmaei
2014). Sekil 17°de M0S2’nin nano katmanlarin mekanik olarak mekanik eksfoliasyon yontemi

ile elde edilmesine iliskin sematik diyagram ve resimler verilmistir.

MoS: =3

Scotch Bant

Sekil 17. M0S2’nin nano katmanlarin mekanik olarak mekanik eksfoliasyon yontemi ile elde
edilmesine iligkin sematik diyagram ve resimler (Karatas 2020)

Kimyasal eksfoliasyon

MoS2'nin benzersiz 6zelliklerinin varligi, bilesigi sentezlemek i¢in yeni bir tiir teknigin
aragtirtlmasini tetiklemistir. En ¢arpict olani, kimyasal eksfoliasyondur. Ciinkii mekanik
eksfoliasyondaki diisiik verim sorununun {stesinden gelmistir. Fizik ve malzeme
teknolojisindeki ilerlemeler, biiyiik ilgi goren iki temel yaklasimi ortaya koymustur. Bunlardan
ilki iyon araya ekleme, ikincisi ¢ozelti tabanli eksfoliasyondur. Joensen, Frindt, ve Morrison
(1986), iyon interkalasyon yontemini (Morrison ydntemi olarak da adlandirilir) ilk
kullananlardir. Bu yontem iki adimdan olusur, ilk olarak MoS; katmanlarinin bosluklarina

lityum gibi kiigiik boyutlu iyonlar sokulur, genisletilir ve zayiflatilir. ikinci bir adim olarak, bu

24



araya sokulan tanecikler su ile reaksiyona tabi tutulur. Burada iyonlar hidrojen gazi salan su ile
reaksiyona girer. Bu islem, katmanlari ayirir ve ¢ozeltide asili tek tabaka katmanlarin
olugsmasini saglar. Bu prosediirde, hafif isitma ile birlikte su yerine metanol, etanol ve izopropil
alkol gibi ¢oziiciiler kullanilmasi daha iyi sonuglar elde edilmesini saglamaktadir. Elde edilen
tirtinlere yeniden biriktirilmis MoS, denir. Bu prosediiriin dezavantajlarindan bazilari,
reaksiyon siiresinin uzamasi (3 giin) ve araya ekleme islemi sirasinda kontrol eksikligidir.
Azalan interkalasyon islemi diisiik verime yol agar ve daha yiiksek seviye MoS2'nin LixS'ye
ayrismasina neden olur. Ek olarak, 2H'nin (yariiletken) elektronik uygulamalar veya
aragtirmalar igin tercih edilmeyen bir form olan 1T-MoS;'ye (oktahedral, metalik)
doniistiiriilmesine yol acabilir (Zeng et al. 2011). Bu nedenle, 1T'yi 2HMo0S>'ye doniistiirmek
icin ek tavlama islemi zorunludur. Hafif tavlama, kimyasal olarak eksfoliasyonlanmig MoS>
kristallerinin yariiletken fazini agamali olarak geri yiikleyebilir. 300 °C'nin {izerindeki bir
tavlamanin, bant araligi fotoliiminesansi sergiledigi bildirilmektedir (Eda et al. 2011).
Reaksiyon siiresini azaltmak i¢in mikrodalga destekli islemler 6nerilmistir (Benavente et al.
1997). Ek olarak, mikrodalga enerjisi de 2HMo0S; nanosheets, nanokompozitlerin hazirlanmasi
ve 1T'den 2H fazina verimli doniisiim icin bir strateji olarak kullanilir. Elektrokimyasal yontem,
interkalasyon i¢in heksan iginde lityum yerine, bir katot olarak MoS; ve anot olarak lityum
folyo kullanilarak bir voltaik hiicrenin hazirlandig1 bir bagka modifiye edilmis yontemdir. Bu
bir galvanik hiicre gibi hareket ettiginden, dlciilen voltaj miktar1 ve desarj, tam interkalasyon
islemi tizerinde daha iyi bir kontrol sunmustur (Eda et al. 2011). Cozelti tabanli Eksfoliasyon
yontemi olarak da bilinir (Coleman et al. 2011). Tabaka ayrilmasi igin enerjinin azaltilmasi
ilkesini, izopropil alkol, N-metilpirrolidon (NMP) gibi organik ¢oziiciilerde MoS2'nin bulk
kristalinin karistirilmasi ve sonikasyon ile takip eder. Bu, organik ¢ozeltide asil1 optik, titresim
ve biyo algilama uygulamalar i¢in yararli olan 2B MoS; tabakalar1 ile sonuglanir. Bu yontem
ayni zamanda 2HMoS kristal yapisini korumak i¢in de kullanilir (Ganatra et al. 2014). Bu
stispansiyonlar 6zellikle mikro akigskan sistemlerle uyumludur (Chrimes et al. 2013). Sekil

18’de kimyasal eksfoliasyon yontemi diyagrami verilmistir.
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Sekil 18. Kimyasal eksfoliasyon yontemi (Grayfer et al. 2017)
Kimyasal buhar biriktirme / buhar faz1 biiyiime siireci (CVD)

CVD sentez siireci morfoloji, kristallik ve kusurlar1 kontrol etmek i¢in asagidan
yukariya bir yaklasimdir. Bu yontem, kontrollii 6zelliklere sahip yiiksek kaliteli, yiiksek
saflikta 2-D nanomateryal elde etmek igin farkli islem parametrelerinin kontroliinde ¢esitlilik
saglamaktadir. Bu yontem, gesitli 6nciileri farkli formlarda birlestirerek yeni tip 2-D nanosheets
ve bunlarin hibritlerinin gelistirilmesini kolaylastirmaktadir. CVD, buharlarin alttas iizerine
kimyasal reaksiyonu ile biiyiik 6lgekli ince filmlerin tiretimini saglamaktadir. Sekil 19, bu
yontemin gsematik diyagramini gostermektedir. Temel CVD yontemi, buhar kati biiylime
yontemi olarak da adlandirilan dogrudan bir buharlagsmadir. Bir alttas tizerinde tek bir tabaka
olarak daha az miktarda ancak yiiksek kalitede kiigiik flakeler olusur. Bununla birlikte, siireksiz
2D-MoS; filmlerin kullanigsizligi, buhar faz1 biiylimesinin gelismesine katkida bulunmustur.
Burada, altlik tizerinde gerekli uzunlukta ince molibden tabakasi olusturulur ve bunun {izerine

kiikiirt buhart akmaktadir (Krishnan, et al. 2019).

CVD yontemleri {i¢ farkli malzemeden birini kullanir. Birincisi amonyum tiyomolibdat
cozeltisi [(NHa) 2MoS4] (K. K. Liu et al. 2012), ikincisi molibden trioksit tozu [MoOs] (Lin et
al. 2012; Najmaei et al. 2013) ve tigilinciisii elementel molibdendir.(Laskar et al. 2013; Zhan et
al. 2012) . Birinci tip malzeme kullanildiginda bilesik, MoS> filmi iiretmek iizere ¢esitli tavlama
asamalari sirasinda ayrigsmasi igin yapilir. Kristal tane boyutlari, MoS> filminin biiyiimesi igin
kullanilan alttas tipine baghidir. Safir alttas kullanilirken SiO2'den daha biiyiik kristal boyutlar
olusur. N tipi davranisa sahip FET'ler MoS; kullanilarak iiretilir. 6 cm?/V'luk bir alan etkisi
mobilitesine ve yaklasik ~10°lik bir agma / kapama oranina sahiptiler. Cu folyosu (Shi et al.
2012) tizerindeki grafen, bir argon gazi ortaminda alttas olarak kullanildigini bildirmistir. 2-5

nm tane MoS; biiyiikligi ile sonuglanmistir. Ek olarak, grafen yiizeyinde kirisikliklar kadar
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MoS; ¢ekirdeklenmesi, altigen MoS2 olusumuna yol agar. (NH4) 2Mo0S4, bir yalitim altlik
tizerine daldirildiginda (K. K. Liu et al. 2012), transfer edilebilir, yiiksek kristalli ti¢ katmanli

MoS: tiretilmis olur.

Balendhran ve arkadaslari, ikinci tip malzeme (MoQO3) kullanildiginda iki asamali
islemin kullanildig1 bir toplu sentez metodolojisi gelistirmislerdir. MoOs ilk 6nce rastgele bir
alttas lizerinde buharlagtirilir, ardindan bir kuvars tiip i¢inde siilfidasyon islemi yapilir. Bu iki
asamal1 yontem, daha yiiksek elektron hareketliligi nedeniyle daha fazla tercih edilmektedir.
Bu yontemle iiretilen n-tipi FET, 0,02 cm?/V alan etkili hareketliligi ile birlikte ~10* agma /
kapama orani sergilemistir. FET cihazlarma ve uygulamalara gore elektronik aygiti
Ozellestirmek igin gesitli sicaklik ve basamak kombinasyonlar1 denenmistir (Balendhran et al.
2012). Islem MoOs yerine toz MoS; kullanilarak gergeklestirildiginde, yiiksek kristaliniteye
sahip tiggen sekilli MoS> flakeleri olustugu bildirilmistir (Wu et al. 2013). Mikrodan birkag
nanometreye kadar tane biiyiikliigiinde diizgiin ve yiiksek kaliteli tek ve iki tabakali MoS: filmi

tiretmek i¢in oncii olarak daha fazla MoCls ve element kiikiirt kullanilmigtir (Yu et al. 2013).

Ucgiincii tip malzeme kullanilirken, ince bir molibden film tabakas1 SiO altas {izerine
yapilir ve inert atmosferde yiiksek sicaklikta siilfiirlenir (Laskar et al. 2013). Bunun sonucunda
MoSz'nin hem n-tipi hem de p-tipi davranis sergiledigi bildirilmistir. Bu islem, iggen sekilli tek
kristallerin birlesmesiyle MoS2 atomik katmanlarini etkili bir sekilde biiyiitiir. Bu durum biiyiik

6l¢ekli ve az katmanli MoS2'nin yiiksek diizeyde kristallik sergilemesine neden olur.

Kuartz tiip Sicakhk zonu 1 Sicakhk zonu 2
\ e —
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Sekil 19. CVD metodu (Y. Wang et al. 2020)
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Manyetik alan sicratma metodu

Son zamanlarda RF sigramasi yoluyla iki ve birkag kat MoS: filmlerin sentezlenmesi
igin basit bir yaklasim rapor edilmistir. Biriktirilen MoS; filmleri tavlama islemine tabi
tutulmustur. Calismalarinda, MoS: filmleri, sigratma sistemindeki bir MoS; hedef kullanilarak
imal edilmistir. Numunelerin kristal kalitesini artirmak igin ince filmler, kiikiirt ve argon
atmosferi altinda 700 ‘C'de biriktirme sonrasi tavlamaya tabi tutulmustur. Arastirma, stirekli
MoS: filminin biiyiimesini dogrulamstir. Islem, iki tabakali bilyiimenin yani sira birka¢ katman
MoS: film biiyiimesinide reaksiyon parametresini kontrol ederek kolayca elde edilebilmistir.
Raman ve PL spektrumlari, MoS: filmlerin kristal kalitesinin arttigin1 dogrulamistir (Singh et
al. 2018).

Karatas ve Yilmaz (2020) 400 °C’de magnetron sigratma sistemi ile Si alttas {izerine
farkli kalinliklarda MoO3 biiyiitmiisler ve ardindan CVD firininda 650 °C’de son siilfiirizasyon
islemi yaparak cok katmanli MoS; filmleri elde etmislerdir. Elde edilen ¢ok katmanli MoS;
filmlerinin tek katmanli gibi genis band araligina sahip oldugu belirlenmistir. Bu durumun
yapidaki MoO: fazindan kaynaklandigina atif yapilmistir. Sekil 20°de manyetik alan sigratma

yonteminin sematik diyagrami verilmistir.

Dindiirme/Isitma Manipillatorii
(Rotating/Heating) Manipulator

Alttas Tutucu

(Holder) !

Anot (Anode)
Kalinhk Monitérii

(Thickness Monitor) +

od

Ar/Reaktif Gaz Girisi Bz el ohe
Ar/Reactive Gas Inlet

Ince Film Katman
(Thin Film Layer)

Pencere
(View Por

Katot ’
(Cathode)

Basing Olger
(Pressure Gauge)

Katot Perdeleme
(Cathode Shielding)

Magnetron Katot
(Magnetron Cathode)

Sekil 20. Manyetik alan si¢gratma metodu (Karatas, 2020)
Hidrotermal interkalasyon

Bu yontemde LiOH, etilen glikol ve MoS; bulk kristalleri kullanilmaktadir. Sentez
go6zenekli poli-viniliden floriir ile filtreleme ve 60 °C'de kurutma gerektirir. 4,68 nm'lik tiniform

biiylik nanosheet tiretilebilmektedir (Y. D. Liu et al. 2013).
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Hidrotermal metod

Bu yontemde Sodyum molibdat tiyoasetamid ve deiyonize (DI) su kullanilmaktadir. 24
saat boyunca 200 °C'de otoklavda tutulduktan sonra 10 dakika 10000 rpm'de santrifiijlenir ve
60 °C'de 10 saat kurutma islemine tabi tutulmustur. Mezoporoz MoS; kristal kafes sacaklari
yaklasik 0.64+0.05 nm bulunmustur (Ramadoss et al. 2014). Sekil 21°de hidrotermal yontemin

sematik diyagrami verilmistir.

Na:MoOy4, C2NsNS ve

0 + s
HL[W12Si020] karisum: 24 sa. 200 °C  Santrifiij ve kurutma MoS:

Sekil 21. Hidrotermal metod (Chaudhary et al. 2018)

MoS2 Uygulamalari

MoS>, mekanik, elektronik ve fotoelektrik, elektromekanik ve biyokimyasal alanlar gibi
tim birincil alanlarda uygulamalar bulmustur. Sekil 22’de, MoSz2'nin uygulama alanlari

gosterirmektedir.

D)

Enerji
A s ae e .
( _ doniisiimii
=€ vedepolam
Kataliz % H,
A) Elektronik C) Kompozitler
aygitlar ve hibritler

AAAAAAAAAAAAAAAAAA

Tisa (3)

Sekil 22. MoS; uygulamalar (Grayfer et al. 2017)
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Mekanik

Yaglayici olarak petrokimya endiistrisine, uzay makinelerine ve mekanik rezonatlara
kadar degisen endiistrilerde 6nemli bir rol 6ngoériilmektedir. Kat1 yaglayicilar, yiiksek ve diisiik
sicaklik, yiiksek ve diisiik basing ve sivilarin ve yaglarin kullanilamadigr yiiksek saft hizina
sahip olanlar da dahil olmak {izere asir1 ortamda yiizeyler arasindaki bir¢ok siirtlinmeyi azaltir.
Bu, oOzellikle sivilarin donabilecegi veya buharlasabilecegi yiiksek veya diisiik sicaklikli
ortamlarda siirtinmeyi en aza indirmek ve tutuklugu ve saflasmayr Onlemek icin sivi
yaglayicilara bir alternatiftir. Molibden distilfidin, altigen tabaka kafes yapisiyla kiilge halinde
bir yaglayici olarak uygulanmasi, bircok malzemeye diisiik siirtinme ve miikkemmel yapigmasi
nedeniyle biiyiik bir basar1 olmustur. Ayrica, katmanli yap1 bigiminde kafes yapisinda biiyiik
bosluklar, zayif VDW baglanmasi ve iyi bir termal olarak kararli yaglayicilar olarak basari
oranini arttirmigtir. MoSg, sinir yaglama rejiminde MoS: gresi olarak metalden metale temasin
oldugu yerlerde en lyi performansi gostermektedir. M0oS2'nin kullanildigr baslica sektorler
ulastirma endiistrisi, madencilik, insaat, tarim ve askeri / havaciliktir (Krishnan et al. 2019).

Sekil 23 MoS2'nin performansta miikemmel oldugu alanlar1 géstermektedir.

Kimyasal HDS, HER...
Mekanik Yaglayicilar, Mekanik
vankilayici
MoS Elgkt_rqnik- Yariiletkenler,
G Iletisim Sensorler, FET...
Biyokimya- Bivosensorler, ilac
Farmakoloji tasiyicilaru...
Fotokataliz- Foto-elektronikler,
Optoelektronik Esnek Elektronikler...

Sekil 23. MoSz'nin performansta miikemmel oldugu alanlari
Biyosensorler

MoS2'nin  yiiksek yiizey/hacim oram1 ile birlikte elektrik, optik ve titresim
karakteristikleri alaninda tek tabakali formdaki benzersiz o6zelliklerinin biyosensorlerin
formiilasyonu i¢in avantajli oldugu kanitlanmistir (Kalantar-zadeh et al. 2015; Pumera et al.
2014).
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Gaz algllama

Alttags ve MoS; tarafindan olusturulan eklem MoS, kullanarak algilama yapar.
Elektrokimyasal (Krishnan et al. 2019) ve biyomolekiiler sensorler disindaki boyle bir algilama
bileseni gaz sensorleridir. MoSz, NO2, amonyak ve Hz (Y. Liu et al. 2015) ve diger bir¢cok
toksik ve toksik olmayan gazin algilanmasi i¢in kullanilmaktadir. Ayn1 prensibe dayanarak pH
seviyesi detektorleri de tasarlanmaktadir. Hedef malzemenin birlesme yerinin gaza maruz

kalmasi elektriksel iletkenlikte degisikliklere yol agmaktadir.

Kimyasal uygulama

MoS;, kiilge ve nano asamada ayni temel kimyasal Ozellige sahiptir. Enerji
seviyelerindeki degisiklik ve nano formlardaki elektronlarin varligi nedeniyle, MoS>
hidrodesiilfiirizasyon, hidrojen iiretim reaksiyonlari ve ayrica gaz sensorleri i¢in iyi bir

katalizordur.

Cevre koruma ve emisyon kontrol politikasi, siiper diigiik kiikiirtlii benzin ve dizel
yakitlart kaginilmaz kilmistir. Bu durum kiikiirt giderme i¢in hidro-islem kataliz siirecinin
zorunlu bir faaliyet olmasina yol agmistir ve metal siilfiirler son on yilda kayda deger bir ilgi
gormiislerdir (Ma et al. 1994).

Katalitik aktivite

MoS2'nin  tekstil endiistrisinin boyalarmin tanimlanmasinda ve giderilmesinde
kullanilan gii¢lii fotokatalist Ozelliklere sahip oldugu bildirilmistir. Burada harici 1s1k
kaynaklar1 elektronlar1 uyarir ve valans bandindan iletim bandina ve daha sonra doniisiim igin
hedef molekiile iletir. Metilen mavisinin bozulmasi uygun bir 6rnektir (Zhou et al. 2014) . Daha
iyi fotokatalitik davranis i¢in gesitli MoS> esasli nanokompozitler de iiretilmektedir (Honglin
Lietal. 2015).

Optoelektronik cihazlar

Elektroliiminesans, 151k yayan cihazlar i¢in 6nemli temel bir Ozelliktir. MoS;
yariiletkenlerindeki dogrudan bant araligi nedeniyle bu o&zellige sahiptir. Bu cihazlarda

elektroliiminesans, p-n eklemi olusmadan eksitonlar kullanilarak olusturulur.

2D-MoSz, fotovoltaik hiicrede, Al, Si ve Ag gibi farkli altliklara sahip hetro-bilesimli
giines pilinde aktif bir tabaka olarak bir uygulamaya sahiptir.

MoS; diger malzemelerle birlikte hibrid fototransistor gibi yeni optoelektronik
uygulamalar igin kullanilmaktadir. Indiyum selenid (InSe) nano yapraklar ve 2D MoSz'nin
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kuantum noktalar1 hibridizasyonu, %3,03'lik fotovoltaik verimlilik saglayan fototransistor

olusturulmustur (Ulaganathan et al. 2019) .

Siiperkapasitorler

MoS2'nin gézenekli morfolojisi, aktif iyonlar ve hizli iyon/elektron transferi ile
elektrolit arasindaki genis temas alani nedeniyle elektrokimyasal performansi artirir. MoS»
nanoyapi tabanlt kapasitorlerden yiiksek hizli sarj tasima kapasitesi ve uzun ¢evrim omrii gibi

yiiksek kalite beklenmektedir (Soon et al. 2007).

32



KURAMSAL TEMELLER

Bu boliimde, CdS/CdTe giines hiicreleri, MoS; malzemesinin iiretimi ve gilines

hiicrelerindeki kullanimlarina yonelik yapilan arastirmalar incelenmistir.

CdS /CdTe Giines Hiicreleri

Polikristal CdTe ince film giines hiicresi, diisiik maliyetli ve yiiksek giic doniisiim
verimliligi i¢in en umut verici glines teknolojilerden biridir. 2016 yilinda, CdTe giines hiicresi

icin %22,1'lik en yiiksek verim rapor edilmistir (He et al. 2020).

Tamamen manyetik alan sigratma sistemine dayanan giines hiicresi iiretim siireci,
endistriyel uygulamalar i¢in en uygun olarak kabul edilir. CdTe tabanli giines hiicrelerinin
genellikle CdCl, doymus ¢ozelti banyosu ve ardindan yiiksek sicaklik tavlamasi ile

gerceklestirilen aktivasyon muamelesine ihtiyaci vardir (He et al. 2020).

Camacho-Espinosa ve arkadaslar1 (2017) yaptiklar1 bir ¢alismada, tiim manyetik alan
sigratma ile iiretilen CdTe giines pilleri i¢in Ar-O2-CHCIF; ve hava-CHCI; ile kontrollii gazli
ortamlara dayanan alternatif aktivasyon islemleri incelemislerdir. Giines hiicreleri, CdCl;
doymus ¢ozeltisi ile aktiflestirilen hiicreler ile karsilastirilmistir. Tiim manyetik alan sigratma
ile tretilen (cam/ITO/ZnO/CdS/CdTe) yapilari, X-1s1n1 kirinimi ve alan emisyonu taramali
elektron-mikroskopi ile aktivasyon islemlerinden 6nce ve sonra karakterize edilmistir. Giines
hiicreleri, harici kuantum verimliligi ve akim yogunluk-voltaj egrileri ile karakterize
etmislerdir. Ar-O2-CHCIF; gas karigimi ile aktive edilen polar hiicre i¢in Voc = 0,797 V ve Jsc
= 25,4 mA/cm? degerlerine ulasan %11'lik bir verimlilik elde etmislerdir. 580-830 nm

araliginda kuantum verimi %90 hesaplamislardir.

Paudel, Compaan, ve Yan (2013) yaptiklari ¢alismada tiim manyetik alan sigratma ile
tiretilen CdS/CdTe giines hiicrelerinin  Mo0Osx/Au arka kontaklari igin performansini
incelemislerdir. Hiicreler, FTO iizerine yiiksek direngli seffaf bir SnO2 tampon tabakas: ile
tizerinde tretilmistir. MoOs-x/Au arka kontak katmanlari termal buharlastirma ile
biylitiilmiistir M0Osx katmaninin dahil edilmesinin agik devre voltajin1 (Voc) gelistirdigi,
ancak CdS/CdTe hiicrelerinin FF azalttigi bulunmustur. Voc, M0O3 tabakasinin kalinligina
duyarli olmadigi, FF’in ise ¢ok hassas oldugu belirlenmistir. M0O3 tabakasi i¢in optimal

kalinligin 2-5 nm oldugu, bu da yaklasik %12 verimlilik sagladigi tespit edilmistir.

Guo, Zhu ve Li (2015) manyetik alan sigratma ile iirettikleri FTO/CdS/CdTe/Cu/Au
gines hiicrelerinde sirasiyla 370, 380 ve 390 ©°C'de CdCl, aktivasyon islemi
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gerceklestirmislerdir. Morfolojik ¢alismalar CdS/CdTe arayiiziinde CdCl» tavlama isleminden
sonra deliklerin azaldigini belirtmislerdir. Bu durumun p—n ekleminin performansini arttirdigini
rapor etmislerdir. Ayrica, CdTe giines hiicrelerinin Agg degerinin artan tavlama sicaklig ile
arttig1 bulunmustur. CdTe giines hiicrelerinin verimliligi, tavlama sicakliginin bir fonksiyonu

olarak 960,02'den %12,02'ye viikseldigi rapor edilmistir.

Gupta, Parikh ve Compaan (2006) CdS/CdTe giines hiicrelerini, 0,5-1,28 um araliginda
ultra ince CdTe katmanlari ile magnetron alan sigratma teknigi kullanilarak tiretmislerdir. Ultra
ince filmler ve hiicreler, XRD, optik iletim, SEM, akim-voltaj ve kuantum verimlilik 6l¢iimleri
kullanilarak karakterize edilmistir. Bu sonuglar standart 2,3 um kalinliginda CdTe hiicrelerin
sonuglariyla karsilastirilmistir. Ultra ince CdTe hiicreleri, standart CdTe hiicrelerine ¢ok
benzeyen CdCl> muamelesinden sonra kristalografik doku ve CdTel pxSx alasim olusumu
gostermistir. Biriktirme sonrast CdClz isleminin optimizasyonu ve geri temas islemi, standart
2,3 um CdTe hiicreleri ile elde edilen %13,0'a kiyasla 0,7 pm CdTe ile %11,2 verimlilikte

hiicreler rapor edilmistir.

Paudel, Wieland ve Compaan (2012) FTO {izerine yiiksek direngli seffaf bir SnO>
tampon tabakasi ile lizerinde 0,25 um ila 2,1 um CdTe kalinliginda ince film CdS/CdTe
hiicreleri hazirlamislardir. Magnetron alan sigratma kosullari, CdS ve Cu kalinliklari, CdCl;
aktivasyonu ve arka kontak diflizyon siireglerinin dikkatli optimizasyonu ile sadece 0,25 um
CdTe ile %8 verimlilik ve 0,5 um ile %11 verimlilik elde ettiklerini belirtmislerdir. Sonuglar,
ultra ince CdTe i¢in magnetron sigramasinin avantajli oldugunu ve en ince cihazlar i¢in bile

hafif yakalama ve mitkemmel tasiyici konsantrasyonunu dogrulamaktadir.

MoS2 Malzemesinin Uretimi

Karatas ve Y1lmaz (2020), magnetron sigratma ile Mo-O yapisinin olusumu ve ardindan
ince filmin ek siilfiirizasyonu ile iki asamali yontemle MoS; filminin dretimini
gerceklestirmiglerdir. Yiiksek kristallikte ¢ok fazli Mo-O filmin kalinligin1 kontrol ederek MoS;
ince film iiretmisler ve ¢ok fazli Mo-O Mo0S2'nin yapisal ve optik 6zelliklerini belirlemislerdir.
Elde edilen ¢ok tabakali MoS: filmlerinin tek tabakali gibi genis band araligina sahip oldugu
belirlenmistir. Bu durumun yapidaki MoOz2 fazindan kaynaklandigina atif yapilmistir.

Pacley ve arkadaglar1 (2016), calismalarinda MoOz ve Mo, magnetron sigratma
yontemini kullanmiglar ve ardindan siilfiirizasyon islemi ile MoSz'in yapisal 6zelliklerini
karsilagtirmiglardir. EK olarak, indirgenmis grafen oksidin (rGO) MoS. yapisi iizerindeki
etkilerini incelemislerdir. Raporlar, rtGO'nun MoS; tane biiyiimesini arttirdigini gostermektedir.

Sonug¢ olarak sigratilmis Mo ve MoOs Onciillerinin siilfiirizasyonu sirasinda rGO
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kullanildiginda MoS: igin bir tane biiytikliigi artisi rapor edilmistir. Ayrica, gegirimli elektron
mikroskopi sonuglart MoQOgs'ten iiretilen filmlere kiyasla Mo'dan iiretilen MoS: filmleri igin
daha diizgiin ve siirekli bir film biiylimesi gosterdigini belirtmislerdir. Atomik kuvvet
mikroskopi goriintiileri ayrica Mo Onciisii kullanildiginda bu diizgiin ve stirekli film
biiyiimesinin gergeklestigini dogrulamistir. Son olarak, x-isin1 fotoelektron spektroskopisi
sonuclari, her iki oncii kullanilarak iiretilen MoS: filmlerinin stokiyometrik oldugunu ve
yaklagik 7-8 tabaka kalinliginda oldugunu ve rGO kullanildiginda stokiyometride hafif bir

tyilesme oldugunu gostermektedir.

Hussain et al. (2016), siilfiirizasyon ile birlestirilmis RF si¢ratma ile bir SiO2/Si substrati
tizerinde tabaka kontrolli, siirekli ve genis alan Mo0S; biiylimesini rapor etmislerdir. MoS;
filmlerini sentezlemek icin iki asamali bir islem kullanmuslardir. Uretim semas: sekil 24°te
gosterilmistir. ilk asamada, atomik olarak ince bir MoOs filmi, 300 °C'de RF magnetron
sigratma ile biiytitiilmiistiir. Daha sonra MoOs filmi, 1 saat boyunca 650 °C'de tavlama sonrasi
ve siilfiirizasyon iglemlerine tabi tutulmustur. MoS; katmanlarinin sayisinin sigratma siiresi
ayarlanarak kontrol edilebildigi gozlemislerdir. Katmanli MoS2'nin yiiksek kristalligi, Raman,

fotoliiminesans ve transmisyon elektron mikroskopi analizi ile dogrulanmistir.
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Sekil 24. RF magnetron sigratma ve CVD yontemiyle iiretilen MoS> {liretim semasi
MoS2 Malzemelerin Giines Hiicrelerinde Kullanilmasi

Son zamanlarda, iki boyutlu molibden disiilfiir, gii¢lii optik sogurma katsayisina (~
5,10° cm™), yiiksek tasiyict hareketliligine (200 cm? /V.s -350 cm? /V - s), 1,8 eV'dan 1,2 eV'ta
kadar ayarlanabilir enerji bant araligina ve 3 boyutlu yari iletken malzemelerle uyumlu olmasi
gibi oOzelliklere sahip olmasindan dolay1r yeni optoelektronik ve fotovoltaik cihaz

uygulamasinda kapsamli bir alternatif haline gelmistir. Si, GaAs ve InP gibi yariiletken
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substratlar tizerinde biiyiitilen MoS2 filmlerinin 2D/3D pn heteroeklemi miikemmel
fotoelektrik performans gostermistir. Ozellikle MoS2/p-Si giines pillerinin verimliliginin teorik
maksimumu %27,11 olarak hesaplanmustir ki bu Si tabanli giines pillerinin en yiiksek sinirina
¢ok yakindir (Zhang et al. 2020).

Tsai ve arkadaslar1 (2014) p tipi Si ile tek tabakali MoS> heteroeklemi olusturarak
fotovoltaik bir hiicre elde etmislerdir. MoS2 ve Si arasinda bir dahilielektrik alani olusmustur.
Boyle bir heteroeklemli fotovoltaik cihaz, %5,23'lik bir gli¢ doniisiim verimliligi saglamistir.
Bu verim, tiim tek tabakali gegis metali dikhalgenjen tabanli giines hiicresi arasinda en yiiksek

verimdir.

Quy ve arkadaslar1 (2018) Molibden disiilfiir (MoS2) filmleri, 20-60 dakika boyunca
sabit bir -1 V'da (Ag/AgCl'ye kars1) potansiyostatik elektrodepozisyon (ED) FTO altliklar
lizerine sentezlemislerdir. Ayrica boyaya duyarli giines hiicrelerinde karsi elektrot olarak

kullanilmiglardir. Bunun sonucunda %3,69'luk bir enerji doniisiim verimliligi elde etmislerdir.

Gu ve arkadaglar1 (2014) MoS/CdS heteroeklemli giines hiicrelerini, kimyasal banyo
biriktirme ve kimyasal buhar biriktirme yontemleriyle sentezlemislerdir. MoS,/CdS giines
hiicresinin iyi 1V ozellikleri ve belirgin fotovoltaik davranig gosterdigi gézlemlenmistir. Agik

devre gerilimi 0,66 V ve kisa devre akimi 0,227 x 10® A cm olarak hesaplanmustir.

Bernardi ve arkadaslar1 (2013) c¢alismalarinda, ii¢ tek tabakali TMD MoS,, MoSe> ve
WS2'nin 1 nm'den az bir kalinlikta %5-10'a kadar giines 1s18in1 emebildigini ve bdylece GaAs
ve Si'den 1 derece daha yiiksek giines 15181 emilimini saglayabildigini gostermislerdir. Ayrica,
sadece iki tane tabakanin birlesmesine dayanan PV cihazlarini incelemislerdir Bunlardan ilki
MoS; ve grafen arasindaki bir Schottky engel giines hiicresi, ikicisi ise MoS2/WS> ¢ift
tabakasina dayanan bir eksitonik giines hiicresidir. Bu tiir 1 nm kalinligindaki aktif tabakalarin,
mevcut en iyi ultra ince giines pillerinden yaklasik 1-3 kat daha yiiksek gili¢ yogunluguna

karsilik gelen ~%1'e kadar gii¢ dontisiim verimliliklerine ulasabilecegini gostermiglerdir.

Shanmugam ve arkadaslar1 (2012) molibden disiilfiir (MoS>)/titanyum dioksit (TiO>)
nanokompozit (~15um kahnhginda) ve poli 3-heksiltiyofen (PsHT) aktif tabakalarini
kullanarak hibrid kiilge heteroeklemli (BHJ) fotovoltaik giines hiicresini elde etmislerdir.
Indiyum kalay oksit/TiO2/ MoS2/P3HT/altin yapili giines pili, 4,7 mA/cm? kisa devre akim

yogunlugu, 560 mV agik devre gerilimi ve %1,3 doniisiim verimliligi gostermistir.

Shanmugam et al. (2012) ITO-MoSz-Au'nin basit bir yapisiyla, irettikleri giines
hiicresi, 110 nm kalinliga sahip MoS: igin %0,7, 220 nm kalinliga sahip M0S: i¢in ise %1,8'lik

bir fotovoltaik doniistiirme verimliligi gostermistir.

36



Zhang ve arkadaglarinin yaptigi c¢alismada, ¢esitli kalinliklarda MoS; ince filmi
magnetron piiskiirtme ile hazirlanmigtir. M0S2/p-Si giines hiicrelerinin fotovoltaik performansi

tizerine MoS; ince filminin etkisini incelemislerdir.

Bu ¢alismadan elde edilen sonuglar, kalinlik arttikgca MoS> filmlerinin mikroyapisinin
amorftan mikrokristaliye doniistiigiinii ortaya koymaktadir. Diizlem ici E 24 ve diizlem dis1
A1g raman modlar1 ve paralel (002) biiyiime yonelimi artmuistir. Filmlerin elektriksel iletkenligi,
gelisen MoS; kristalligi sayesinde onemli 6lgiide artmistir. Sekil 25‘te farklt MoS2 katman
kalinligina sahip MoS2/p-Si giines hiicrelerinin aydinlik ortamda J-V egrileri verilmistir. Bu
egrilerine gore, MoS2/p-Si heteroekleminde, 6zellikle kisa dalga boyu araliginda foto-yanitta
onemli gelisme elde edilmistir. Buna uygun olarak MoSz/p-Si giines pillerinin fotovoltaik
ozellikleri (Voc, Jsc ve FF) artmistir ve boylece sekil 25°te goriildiigi gibi, 10 nm MoS; tabaka

kalinligina sahip hiicrelerin doniigiim verimliliginde artis saglanmistir (Zhang et al. 2020).
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Sekil 25. Farkli MoS; katman kalinligina sahip MoS2/p-Si giines hiicrelerinin J-V egrileri
(Zhang et al. 2020

Ma ve arkadaglan yiiksek verimli grafen/MoS2/Si shotky engelli giines hiicrelerinde
Molibden distilfiiriin ara tabaka olarak kullanilmasinin etkilerini ¢alismislardir. Calismalarinda
Sekil 26 (a)’ da gosterildigi gibi, yiiksek kristaliteye sahip tek tabaka MoS> malzemeleri,
onceden tavlanmig Mo folyolariin dogrudan siilfiirize edilmesiyle imal edilmistir. Bu verimli
yontem ile atomik olgekte katman sayisint kontrol ederken genis alanli MoS: tek

katmanlar1 tiretmenin uygulanabilirligini kanitlamislardir (Ma et al. 2018).

Ma ve arkadaslar1 bu ¢alismalarinda 285 nm kalinligindaki bir SiO2/n-Si alt tabaka
tizerinde bir kare desenli foto-litografi islemi uygulamislardir. Daha 6nce elde edilen MoS2 ve
grafen ylizeye transfer edildildikten sonra elektron demet buharlagtirma yontemi ile Ag/Ti

elektrotlar1 arka kontak olarak olusturulmustur. Ve bu sekilde giines hiicresi tamamlanmistir.
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Grafen/MoS; /Si Schottky bariyer giines hiicrelerinin ayrintili biriktirme islemi Sekil 26 (b)’ de
verilmstir (Ma et al. 2018).

(@)

MoS2
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Sekil 26.(a) MoS2'nin ayrintili iiretim  stireci ; (b) Grafen/MoS2/Si Schottky  bariyer giines
hiicrelerinin ayrintili biriktirme islemi (Ma et al. 2018)

Benzersiz bant yapisi sayesinde MoS: ara katmani, elektron bosluk ¢iftlerinin
ayrilmasii kolaylastirmak i¢in bosluk tagima katmani olarak ve grafen/silikon arayiizlerinde
rekombinasyonu bastirmak igin elektron engelleme katmani gorevi gormiistiir. MoS 2 tek
katman kalinligini optimize ederek, Sekil 27°de grafen/MoS2/Si giines hiicreleri igin J-V
egrileri verilmistir. Sekil 27°de da goriildiigii gibi katman sayisinin artmasi ile sistematik bir
sekilde hiicre verimliligi de artmistir. MoS; katmanlarinin Mo folyolardan rastgele
substratlara tahribatsiz ~ aktarimi, MoSztek  katmanlarinin  ultra  ince heteroeklemli giines

hiicrelerinde daha fazla aragtirllmasini ve uygulanmasini kolaylagtirmaktadir (Ma et al. 2018).
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Sekil 27. Farkli MoS> katman kalinligina sahip giines hiicrelerinin J-V egrileri (Ma et al.
2018)

Jang ve arkadaslart yaptigi bir c¢alismada, GR/PSi giines hiicrelerinde
(triflorometansiilfonil) -amid (TFSA) -doplu grafen (TFSA-GR) seffaf iletken elektrot,

MoS: ise ara katman olarak kullanmiglardir. Yapilan giines hiicresinin sematik gosterimi sekil
28°de verilmistir (jang et al. 2020).

Grafen
MoS2

Gozenekli Si
n-Si

TTiOx

Sekil 28. TFSA-GR / MoS; / PSi / Si / TiOx giines hiicresinin sematik gdsterimi (jang
et al. 2020).

Sekil 29°da farkli MoS2 katman sayisina (Ln) gore TFSA-GR/MoS2/PSi/Si giines
hiicrelerinin J-V egrileri verilmistir. Buna goére hiicrenin fotovoltaik parametreleri, biiyiik
6l¢tide TFSA-GR'nin katki konsantrasyonuna (ng) ve MoS2'nin katman sayisina bagli oldugu
belirlenmistir. Ozellikle MoS; ara katmaninin, TFSA-GR ve PSi arasindaki bant hizalamasini
iyi bir sekilde ayarladigi, boylece tasiyicilarin ayrilmasini/toplanmasini kolaylastirarak
fotovoltaik parametrelerin gelistirilmesine yardimct oldugu tespit edilmistir. Bu c¢aligmada

TiOx pasivasyonu ve arka ylizeydeki rekombinasyon kaybini azaltmak i¢in kullanilmistir.
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TFSA-GR / Mo0S2 / PSi/ Si/ TiOx giines hiicresi, ng = 20 mM ve Ln = 4'te maksimum %13,18
giic doniistiirme verimliligi géstermistir. PCE, 20-22 ° C ve %40 nem altinda 30 giin boyunca
izlenirken, yalnizca %15'lik bir kayip belirlenmistir buda miikemmel uzun vadeli kararlilig

gostermektedir (jang et al. 2020).
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Sekil 29. Farkli Ly igin TFSA-GR/Mo0S2/PSi/Si giines hiicrelerinin J-V egrileri (jang et al.
2020).
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MATERYAL ve YONTEM

Giris

Bu boliim de, FTO/CdS/MoS,/CdTe/MoOs/Mo giines hiicresinin yapiminda kullanilan
malzemeler, her bir ince film tabakasinin yapim prosediirii ve karakterizasyon ¢alismalari, son
olarak ta giines hiicresinin iiretimi ve karakterizasyonlari ile ilgili bilgiler verilmektedir. Bu
calismada oncelikle tasarlanan yapida kullanilacak her bir ince film tabakasinin {iretimi ve
karakterizasyonu yapilmis ve giines hiicresinde kullanilacak her bir tabakanin optimum sartlar
belirlenmistir. Sonrasinda ise uygun sartlardaki tabakalar bir araya getirilerek giines hiicresi
fabrikasyonu saglanmis ve karakterizasyon islemleri yapilmistir. Boylece ¢alisma iki asamada

tamamlanmistir. Sekil 30’da giines hiicresinin sematik gosterimi verilmistir.

/ 1, Cam
— SnOZZF

" 5n0,
/H Cds

—» Tek-¢ok tabakali MoS,

——» CdTe

E— > MOO3
— Mo

Sekil 30. Bu ¢aligmada tasarlanan giines hiicresinin sematik gosterimi
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Tez Calismasinda Kullanilan Malzemeler ve Cihazlar

Oncelikle flor katkili kalay oksit (FTO) kapli cam alttas temizligi yapmak igin aseton
(CHsCOCH:z), IPA (isopropilalkol ((CH3).CHOH)) ve de-iyonize su kullanilmigtir. Kurutma
islemleri i¢in Nz gaz1 kullamilmistir. Sigratma sisteminde ince film tabakalarinin
biyiitilmesinde SnO,, CdS, MoOs, CdTe ve Mo hedef malzemleri ve Ar, O; gazlar

kullanilmistir. CVD cihazinda siilfiirleme islemi i¢in siilfiir tozu kullanilmistir.
Tez ¢alismasinda kullanilan cihazlar ise sunlardir:

v RF Magnetron sputtering

v' CVD sistemi

v’ Yapay giines 15181 cihazi (Solar simiilator) (ABET A.M. 1.5)
v' |-V karakterizasyon sistemi (KEITHLEY 2450 multimetre)

ince Filmlerinin Uretimi

Tez calismasinda kullanilmas: planlanan ince filmler Vaksis Mitas 3M1T (Sekil 31)
sistemi kullanilarak biiyiitiilmiislerdir. 3 inch ¢ap, 0,25 inch kalinliga ve %99,99 safliga sahip
SnO2, CdS, CdTe ve Mo (Plasmatech) hedefleri iki farkli RF ve bir DC gii¢ kaynagina sahip
magnetron tizerine yerlestirilmislerdir. Alttas olarak ise optimizasyon islemleri i¢in SLG (Soda
Lime Glass) kullanilmigken, asil aygit tasariminda ise FTO alttag kullanilmistir. SLG’ler ve
FTO’lar alltas tutucuya yerlestirilmislerdir. Vakum sistemi i¢ine yerlestirildikten sonra vakum
alinarak basincin 2,107 torra diismesi icin beklenilmistir. Basing istenen seviyeye indikten
sonra 10 dk 50 sccm Ar gazi altinda plazma ile alttas temizligi yapilmistir. Ardindan istenilen
sicakliga kadar kademeli olarak isitilmistir. Istenilen sicakliga ulastiktan sonra 30 dakika

beklenmis ve sigratma iglemine gecilmistir.

Her bir ince film tabakanin Sigratma iglemi i¢cin vakum kazani igine farkl tiir gaz ve gaz
oran1 kullamlmistir. Biitiin ince film tabakalar1 5.10° torr kazan vakum basincinda

blytitilmiistiir.
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Sekil 31. Magnetron si¢ratma Sistemi

Ince filmlerin iiretim parametreleri asagidaki Tablo 1°de verilmistir.

Tablo 1. ince filmlerin iiretim parametreleri

Kazan Uygulanan Kullamlan gaz Biiyiitme sicakhig1 Bilyiitme zamani
vakum Gii¢ . .
Optimizasyon Aygit Optimizasyon Aygit
basinci
Sn0O2  5.10° Torr 150 W Ar/O2 (49/1 sccm) 400°C 400°C 60 dk 2.5dk
CdS  5.10% Torr 200W Ar (50 sccm) RT-500 °C 400°C 60 dk 10 dk
MoOs  5.10° Torr 137W  Ar/O2 (37,5/12,5 sccm) 400°C 400°C 60dk-1.5dk-3 90-180 sn-
dk- 5 dk
CdTe 5.10% Torr 150 W Ar (50 sccm) RT-500 °C RT°C 60 dk 4 sa
Mo 5.10° Torr 137 W Ar (50 sccm) 200°C 200°C 15 dk 5dk

Tasarlanan aygit yapimindan once tasarlanan yapida kullanilacak ince filmlerin uygun

sartlar1 belirlenmistir. Bu optimisazyonlar su sekildedir;

» Sn0Og; ince filmlerinin kalinliga bagli optimisazyonu

» CdS ince filmlerinin sicakliga bagli optimizasyonu

» MoS: ince filminin MoOs kalinligina bagl optimizasyonu
>

CdTe ince filminin sicaklia bagl optimizasyonu
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Alttaslarin hazirlanmasi ve temizlenmesi

Oncelikle iizerine ince film biiyiitiilecek alttaglarun temizligi asagidaki islemler

kullanilarak yapilmastir.

-SLG/ FTO alttaslarin temizlenmesi: Camlar sabunlu su ile yikandiktan sonra organik
kalintilardan kurtulmak i¢in cam bir petri kabi icinde 15 dakika boyunca ultrasonik
temizleyicide bekletilmistir. DI su ile yikandiktan sonra yine bir cam petri kabina konulan IPA
iginde 15 dakika boyunca ultrasonik temizleyicide bekletilmistir. N2 gazi ile kurutulan /FTO
alttaslar 6nce deterjanli su ile yikanip DI sudan gegirildikten sonra, deterjan kalintilarini
temizlemek i¢in 10 dk aseton igerisinde bekletilmistir. Hemen ardindan, organik kirlilikleri
gidermek amaciyla ultrasonik banyoda 5’er dakika sirasiyla, DI ve IPA icerisinde temizleme
islemine maruz birakilmistir. Bu islemlerden sonra, FTO alttaslar DI su ile durulanip azot gazi
ile kurutulmustur. Deneysel siire¢lerde kullanilan FTO alttaslarin hepsine ayni temizleme

prosediirii uygulanmistir.

FTO iizerine SnOziiretimi

Sigratma sisteminde basing istenen seviyeye indikten sonra alttas 400 °C’ye kadar
kademeli 1sitilmistir. Istenilen sicakliga ulastiktan sonra 30 dakika beklenmis ve sigratma
islemine gecilmistir. 150 W gii¢ altinda 49/1 oraninda Ar-O> gazi ortama verilerek 5, 10 ve 60
dk olarak SLG ve FTO alttaglar tizerine 3 farkli biiyiitme yapilmstir. 5 ve 10 dk’lik biiyiitmeler
kalinlik optimizasyonu i¢in kullanilirken 60 dk’lik 6rnek XRD ve Raman dlglimlerinde

kullanilmistir.

Giines hiicresi yapiminda FTO {izerine 400 °C’de 2,5 dk’lik bir biiyiitme uygun bulunmustur.

CdS ve CdTe Uretimi

CdS ince filmleri 5.10 torr calisma basicinda 50 sccm Ar atmosferi altinda 200 W giic
uygulanarak (RT-500) farkli sicakliklarda 60 dk boyunca biiylitme yapilmistir. CdTe ince
filmleri ise 5.10° Torr galisma basincinda 50 Sscm Ar atmosferi altinda 150 W gii¢ uygulanarak
(RT-500) farkli sicakliklarda 60 dk boyunca biiyiitme yapilmistir. Biiyiitme islemi bittikten
sonra Ornekler kendiliginden sogumaya birakilmistir. Bu durum in-situ tavlama olarak

adlandirilmstir.

Ardindan sigratma sistemi ile tiretilen RT 6rnekleri farkli ex-situ tavlama kosullar1 igin
3 in¢ c¢apinda yatay boru seklindeki kuvars tiipe sahip iki bolgeli bir firmin ortasina

yerlestirilmistir ve vakuma alinmistir. Basing 100 mTorr'un altina distiigiinde 60 dakika
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boyunca 50 sccm Ar akisinda 100 °C, 200 °C, 300 °C, 400 °C ve 500 °C sicakliklarinda tavlama

islemi yapilmigstir.

Uretilen tiim numunelerin yapisal, optiksel ve elektriksel karakterizasyon ¢alismalar

yapilmistir.

CdS ince filmi, giines hiicresi yapiminda SnO> ince filmi {izerine 400 °C ‘de 10 dk’lik
bir biiyiitme uygun bulunmustur. CdTe ince filmi ise giines hiicresi uygulamasinda oda
sicakliginda 4 saat CdTe biiyiitme islemi uygun bulunmustur. Ardindan ise CVD cihazinda ex-

situ 200 °C‘de tavlama islemi yapilmistir.

MoS; iiretimi

CVD firmin disindaki 1sitma bandi bolgesine Aliimina potadaki siilfiir (0,5 Q)
yerlestirilmistir. Ardindan 6ncesinde olusturulan CdS/MoOs yapist MTI-OTF 1200 CVD
sistemine yerlestirilmis ve vakuma alinmigtir. CVD bdlmesinden yiiksek saflikta Ar gazi (akis
hiz1 100 sccm) gecirilmistir. Bu akis hizi tiim siire¢ boyunca sabit tutulmustur. Firin 45 dakikada
450 °C'ye 1sitilmis ve 450 °C'ye ulastiginda, 1sitma bandi 22 dakikada 115 °C'ye kadar
isitlmagtir. Siilfiir eridikten sonra CVD firininin sogumasina izin verilmistir. Ve boylelikle
istenilen MoS: yapisi olusturulmustur. Glines hiicresi uygulamasinda FTO/SnO2/CdS yapisi
tizerinde MoS> olusturulmustur. Sekil 32’de kullanilan CVD sistemi gosterilmistir. Sekil 33’de

ise MoS; iiretim siireci sematize edilmistir.

Sekil 32. CVD sistemi
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Sekil 33. MoS; tiretim semasi. (KARATAS 2020)
MoOs iiretimi

SLG’ler alltas tutucuya yerlestirildikten sonra vakum sistemi igine yerlestirilip vakuma
almmistir. Kazan basmcinin 2.107 Torr basinca diismesi icin beklenmistir. Basing istenen
seviyeye indikten sonra alttas 400 °C’ye kadar kademeli isitilmistir. Istenilen sicakliga

ulastiktan sonra 30 dakika beklenmis ve sigratma islemine geg¢ilmistir.

Sigratma islemi i¢in vakum kazani icine yliksek saflikta (999,99) Ar gaz1 50 sccm akis
oraninda verilmeye baslanmis ve kazan vakumu basinci 5.10 Torr seviyesine yiikseltilmistir.
Daha sonra 3 W/cm? olacak sekilde magnetronlara gii¢ verilerek plazma olusturulmustur.
Plazma olustuktan sonra igeriye 12,5 sccm yiiksek saflikta (%99,99) O2 gazi verilmis ve Ar
gaziin akis oran1 37,5 sccm degerine distiriilmiistiir. Boylece O2/(Ar+02) akis oranlarinin %
olmas1 saglanmigtir. Bu oran biitiin iiretimlerde sabit tutulmustur. Farkli kalinliklarda (90 ve

180 sn) ornekler tiretilmis ve MoS: optimizasyonu i¢in kullanilmistir.

Ayn1 zamanda giines hiicresi uygulamasinda CdTe iizerine 5 dk biiyiitiilerek metal
kontak ile CdTe arasinda tampon tabaka olarak kullanilmistir.

Mo kaplama

Sigratma islemi i¢in vakum kazani i¢ine yiiksek saflikta (%99,99) Ar gaz1 50 sccm akis

oraninda verilmeye baslanmis ve kazan basinc1 5.10° Torr seviyesine yiikseltilmistir. Daha
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sonra 137 W olacak sekilde magnetronlara gii¢ verilerek plazma olusturulmustur. Plazma

olustuktan sonra 15 dk boyunca MoOs tabakasi iizerine bilylitme yapilmistir.

ince Filmlerin Karakterizasyonlari
GIXRD ol¢iimleri

Kristal yapida periyodik diizlemlerden yansiyan X-iginlari ile kristal yapi hakkinda
detayl bilgi elde etmek miimkiindiir. Bu teknikle kristal yapidaki fazlari, fazlardaki atomlarin
pozisyonlarini hesaplamak miimkiin olabilmektedir. Tez ¢alismasinda kullanilan ince filmlerde
fazlarini tespit etmek amactyla X-1sinlar1 kirinim spektroskopisi kullanilmistir. Bunun i¢in SLG
ve FTO iizerinde biiyiiyen ince filmler, GIXRD (Grazing Incidence X-Ray Difraction) 6zelligi
bulunan GNR marka ADP PRO 2000 modelli X-1ginlar1 difraktometresinde, 20 agis1 biiyiitiilen
ince filme uygun dereceler arasinda segilerek 0,01° adimlarla CuKo = 0,1541874 nm dalga
boylu X-1sinma maruz birakilmistir. Ince film yiizeyine gelen X-1s1m ile yiizey arasindaki ag1
(w) 1° olarak sabitlenmistir. Elde edilen kirinim desenleri incelenerek ince filmlerin kristal

yapisi ve yapisal 6zellikleri hakkinda bilgi edinilmistir.

Elde edilen XRD datalar1 6nce “Match! 3” programi ile analiz edilmistir. Boylece elde

edilen XRD desenlerinin hangi fazlara ait oldugu bulunmustur.

Ayrica Scherrer denklemi (Scherrer 1918; Langford ve Wilson 1978) ile ince filmlerin kristalite
boyutu hesaplanmistir. ilgili denklem 9°da gdsterilmektedir.

D = (0.94%) / (B cosd) (9)

Burada CuKa'nin A = 1,5406 A, B radyan cinsinden XRD deseninde baskin pike ait
maksimum siddetin yarisindaki genislik (FWHM) ve 0 Bragg kirinim agisidir (Scherrer 1918;
Langford ve Wilson 1978).

Hazirlanan ince filmlerin dislokasyon yogunlugu (6nk) Williamson ve Smallman'in
esitligine gore, minimum dislokasyon yogunlugunda kristalin birim hacmi basina dislokasyon

cizgilerinin uzunlugu olarak tanimlanmigtir. Denklem 10°da gosterilmektedir.
§5=186= = (10)
Mikro gerilim denklem 11°de kullanilarak elde edilmistir (Shkir et al. 2019).

_ BcosB
e=——. (11)
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Raman spektrumlarinin alinmasi

Raman spektroskopisinde molekiil ile etkilesen 1s181n dalga boyuna gore sacgilan 15181n
dalga boyunda olusan farklar 6l¢iilmektedir. Yani molekiiliin titresim modlar1 tespiti hakkinda
bilgi vermektedir. Ince filmlerdeki atomlar arasi baglar hakkinda ve molekiiler titresim
diizeyleri hakkinda bilgi edinebilmek ig¢in, ince filmler Renishaw inVia Confocal Raman
Spektrometresinde, 532 nm dalgaboylu 30 mW giiciindeki lazer ile uyarilmistir. Bu uyarim
sonucunda ince filmlerden gelen Raman sinyalleri 100 — 1200 cm™ dalga sayis1 araliginda

incelenmistir.

MoS; numuneleri Raman eslemelerinde, 200x150 veri noktal: 40x30 um? alan (toplam
30000 veri noktast) 532 nm dalga boyunda, 3 mW lazer giicii ve 1 saniye entegrasyon siiresi ile
taranmistir. Optik mikroskop goriintiileri 100x biiyiitmede Raman sistemindeki Leica

mikroskobundan alinmistir.

FE-SEM goriintiilemeleri

Taramal1 elektron mikroskobunda yiiksek gerilim altinda hizlandirilan elektronlar
malzeme yiizeyine odaklanir ve taratilir. Malzeme atomlar ile elektron demeti arasinda
meydana gelen cesitli etkilesimler uygun algilayicilar ile toplanir ve sayacin Sinyallere
cevrilerek goriintii elde edilir. Bu sekilde optik mikroskoplarinin ayirma giiciiniin ¢ok tistiindeki
¢oziiniirliiklerde malzeme yiizeyi incelenebilmektedir. ince filmler TESCAN marka ve MAIA3
XMU modelli FE-SEM (Field Effect — Scaning Electron Microscobe) cihazina konularak
50,000 ve 150,000 biiylitmeler altinda yiizeyleri incelenmistir.

AFM ile yiizey topografilerinin belirlenmesi

Ince filmlerin yiizey morfolojisi ayrica Park System marka ve XE6 model AFM (Atomic
Force Miscroscope) cihazi ile analiz edilmistir. Filmlerin yiizeyleri birgok avantajindan dolay1
Nanomagnetic Instrument marka bir cihazla “Tapping Mode” yontemi ile 3x3 um? kare boyutlu
alanlarda ve 3 um/sn hizlarla taranmigtir. Calismada AFM’den elde edilen yiizey piiriizliligi
(Ra), gapraz diizleme gore yiizey yiiksekliginin ortalama degeri olarak tanimlanmistir. Bu

durum Sekil 34°de 6rnek olarak gosterilmistir.

Ayni1 zamanda AFM ile yiizeydeki tane sayist da tespit edilmistir ve bazi filmlerin kalinlik
Olctimleri de AFM ile belirlenmistir. Sekil 35°de bir ince filmin maske uygulanan keskin
kenarindan alinan AFM goriintiisii verilmistir. Alttas ve film arasindaki fark ile kalinlik degeri

tespit edilmistir.
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Sekil 35. 400 °C’de biiyiitiilen MoO3 filminin kalinlik 6l¢timii, 2D ve 3D AFM gorintiileri
Fotoliiminesans olciimlerinin alinmasi

Ince filmlerin fotoliiminesans ol¢iimleri PTI QM-40 marka spektrofotometre

kullanilarak yapilmustir.

2-boyutlu (MoS2) yapilar i¢in olduk¢a 6nemli olan PL spektrumlar1 Renishaw inVia
Confocal Raman Spektrometresinde alinmistir. MoS2 filmler 3 mW lazer giicii ile 10 saniye
boyunca uyarilmistir. Daha sonra 590-900 nm arasinda, filmlerdeki fotoliiminesans etki
dedektorle tespit edilmistir. Bu ol¢iim 10 kez tekrar edilip verilerin biriktirilmesi ile PL

spektrumu elde edilmistir.

UV-VIS él¢iimlerinin alinmasi ve bant arahklarinin hesaplanmasi

Ince filmlerin optik karakterizasyonlart SHIMADZU marka ve UV — 1800 modelli UV
(Ultra Violet) Spektrometresinde yapilmistir. 250-1000 nm dalga boyu araliginda, ince

filmlerin sogurma ve gecirme spektrumlar1 alinmistir. UV spektrumlari ince filmlerin optik
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davraniglar1 hakkinda degerli bilgiler sunmaktadir. Bir yariletkende gonderilen 1smin
enerjisinin sogurma katsayisina etkisi Olglilerek yasak bant araligi hesabi yapilabilmektedir.
Gonderilen 151n1n sahip oldugu enerji, malzemenin yasak bant aralig1 enerjisinden biiyiikse 151n
sogrulur, kiigiik ise sogrulmadan gecer. t kalinligindaki bir filme gonderilen 15181n siddeti Io ve
dalga boyu A olarak tanimlanirsa, gegen 1s18mn siddeti gelen fotonun dalga boyuna ve filmin

kalinligina bagli olarak degisir.
It = lo.e™ (12)

Bu denklemde a, sogurma katsayisi olarak isimlendirilir. Buradan hareketle sogurma

Olctimlerinden faydalanarak o sogurma katsayist,
a=2In(t)a (13)

denklemi ile hesaplanir. Bu denklemde d film kalinligi, T gegen 1s181n gegirgenlik yiizdesidir.

Sogurma bolgesinde yasak enerji bant araligi Tauc denklemi ile hesaplanmaktadir (Tauc 1970).

B(hv—Eg)*
o=—
hv

(14)

Bu esitlikte hv foton enerjisi ve o sogurma katsayisi, B bagimsiz bir enerji sabiti olup,
Eg yariiletkenin optik bant araligi, h Planck sabiti ve dogrudan izin verilen gegisler i¢in x = 1/2,
yasak direkt gegisler icin X=3/2 ve indirekt gegisler icin ise Xx=2"dir (Shkir et al.2020) .(ahv)

Znin hv’ ye kars1 grafiginde olusan egrinin iist kismindan hv eksenine ¢izilen dogrunun ekseni

kestigi nokta Eg bant aralig1 degeri olarak alinmaktadir.
Komplex kirilma indisi N (m) = n + iK olarak tanimlanmaktadir, burada n kirilma indisi ve K
sonlimleme katsayisidir. K = %, burada A gelen 15181n dalga boyudur. Soniimleme katsayisina

.. C . 1+R 4R
ve yansitma oranina (R) gore kirilma indisi n= = + TR

- K? esitligi ile
belirlenmektedir (Feldmeier et al. 2011).

Yariiletken malzemeler i¢in Karmasik dielektrik sabiti €* = €1 + i€, ve kirilma indisi n*

=n + ik, bir dielektrik malzemenin dipol hareketi nedeniyle bir elektrik alanindan enerjiyi nasil
sogurdugu ve bir malzemede 151k hi1zinin ne kadar yavaslayacag: hakkinda bilgi saglamaktadir

(Abdel-Galil et al. 2014). ince filmlerin dielektrik sabitinin sanal ve gercel kisimlar1 (Samavati

etal. 2017), €1 =nz-k2 ve € = 2nk denklemleri ile belirlenmektedir.
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Cok Katmanh Giines Hiicresinin Uretimi ve Karakterizasyonu
Cok katmanh giines hiicresinin iiretimi

Sekil 36-37 tez calismasi siirecinde iretilen malzemeleri gostermektedir. Biitlin
malzemeler de FTO 6n kontagin tamamen kaplanmasini dnlemek i¢in bir kismi1 aliiminyum
folyo ile sarilmigtir. Ve bu sekilde 6n kontak saglikli bir sekilde korunmustur. Sekil 36 (a)
FTO/SnO./CdS (b) FTO/SnO2/CdS/90 sn MoOs (c) FTO/SnO2/CdS/Cok Tabakali MoS: (d)
FTO/SnO./CdS/ Tek Tabakali M0S,/CdTe malzemelerine aittir. Sekik 37 (a) FTO/SnO2/CdS
(b) FTO/SnO2/CdS/ 180 sn MoOs (c) FTO/SnO2/CdS/ Cok Tabakali MoS2 (d) FTO/SnO2/CdS/
Cok Tabakali MoS>/CdTe malzemelerine aittir

Glines pili yapimini bes ana baglik altinda 6zetleyebiliriz:

1. FTO/SnO./CdS ve FTO/SnO2/CdS/M003 yapisinin olusturulmasi

2. MoO3z CVD cihazinda siilfiirizasyon islemine tabi tutularak MoS: tabakasinin
olusturulmasi

3. MoS; tabakasi lizerine CdTe tabakasinin biiyiitiilmesi

4. MoQOs3 ve Mo tabakasinin biiyiitiilmesi

5. Giines hiicresinin fotovoltaik 6zelliklerinin arastirilmasi

(b)

Sekil 36. (a) FTO/Sn0,/CdS (b) FTO/Sn0,/CdS/ 90 snMoOs (c) FTO/SnO/CdS/ Tek
Tabakali MoS; (d) FTO/SnO2/CdS/ Tek Tabakali MoS2/CdTe

@  ® ©

Sekil 37. (a) FTO/SnO./CdS (b) FTO/SnO./CdS/180 sn  MoOs (c)
FTO/SnO,/CdS/CokTabakali MoS> (d) FTO/SnO,/CdS/ Cok Tabakali MoS,/CdTe
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Tasarlanan gilines hiicresi yapisinda her bir tabakada kullanilan ince filmlerin
morfolojik, yapisal ve optiksel karakterizasyonlarini tamamladiktan sonra, giines hiicresinde
kullanilarak her bir tabaka i¢in uygun sartlar belirlenmistir. Sigratma cihazinda oncelikle RF1
RF2 ve DC magnetronlarina sirasiyla SnO,, CdS ve Mo targetlar yerlestirilmistir. Temizligi
yapilan FTO alttaslar alttas tutucuya yerlestirildikten sonra sistem vakuma alinmigtir. Sistem
istenilen basinca diistiikten sonra 10 dk Ar plazma ile alttas temizligi yapilmistir. Ve alttas
sicakligi 20 dk araliklarla 100’er derece artirilarak 400 °C getirilmistir. 400 °C’de 20 dk
bekledikten sonra 2,5 dk 49/1- Ar/O2 gaz ortaminda SnO: filmi biyiitiilmiistiir. SnO> filmi
blyiitiildiikten sonra kelebek vana agilarak ortamdaki O2‘lerin uzaklagmasi saglanmistir. 5 dk
sonra 50 sccm Ar gazi atmosferi altinda 10 dk CdS ince filmi biiyiitilmiistiir. Elde edilen bu
iki tabakali yapinin referans giines hiicresinde kullanilmasi planlanmistir. Ardindan tasarlanan
yapiy1 olusturmak i¢in ayni sartlarda biiyiitiilen SnO2 ve CdS yapis1 iizerine 3 dk boyunca 400
°C de 37,5/12,5- Ar/O2 gaz ortaminda MoO3 filmi biyiitiilmistiir. FTO/SnO2/CdS/MoOQ3z yapist
MTI-OTF 1200 CVD sistemine yerlestirildi. CVD firmin disindaki 1sitma bandi bolgesine
alimina potadaki silfir (0,5 g) yerlestirildi. Ardindan Oncesinde olusturulan
FTO/SnO./CdS/M0o0O3 yapt CVD igerisine yerlestirilmis ve vakum alimmistir. CVD
bolmesinden yiiksek saflikta Ar gazi (akis hizi1 100 scem) gegirilmistir. Bu oran tiim siireg
boyunca sabit tutulmustur. Firin 45 dakikada 450 °C'ye isitilmistir. Firin sicakligi 450 °C'ye
ulastiginda, 1sitma bandi1 22°da 115 °C'ye kadar sitilmistir. Stilfiir ¢oztldiikten sonra CVD
firminin sogumasia izin verilmistir. Biiylime mekanizmasinin sematik gosterimleri Sekil
33’de gosterilmektedir. Boylece istenilen MoS: yapisi olusturulmustur. Elde edilen
FTO/SnO,/CdS ve FTO/SnO2/CdS/MoS; yapilart alltag tutucuya, RF1 magnetronuna CdTe
hedef malzemesi yerlestirilip ve vakuma alinmistir. Sistemde RT sicakliginda 4 saat boyunca
50 Ar gazi altinda biiyiitme yapilmistir. Ardindan CVD cihazinda 200 ° C*de ex-situ tavlama
islemi yapilmigtir. Elde edilen FTO/SnO./CdS/CdTe ve FTO/SnO2/CdS/MoS2/CdTe yapilari
tizerine 200 °C de 5 dk M0O3z ve 5 dk Mo biiyiitiilmiistiir.

Giines hiicresi iiretimin ayrintili parametreleri Sekil 38°de verilmistir.
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FTO FTOnun temizlenmesi

Y

SnO, (150W-A1/O, (49/1 sccm)-400 °C 2.5 dk.
¥
CdS (200W-Ar (50 sccm)-400 °C) 10 dk.
k4
MoO; (137W-Ar/0, (37.5/12.5 sccm)-400 °C) | 90-180 sn.

L
Stlftirizasyon (450 °C-N, (100 sccm)) - 45 dk.
h 4
Tek-Cok Tabakal1 MoS,
CdTe ( 150W-Ar (50 scem) — — 4 Sa.
Tavlama (Ex-situ 200 °C, Ar (100 sccm 60 dk.
MoO; (200 °C) — - 5dk
Mo (200 °C) — 5dk.

Sekil 38. Giines hiicresi tiretim semasi.
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Cok katmanh giines hiicresinin karakterizasyonu

Uretilen giines hiicresinin 1-V dlgiimleri karanlik ve aydinlik dlgiimleri yapilmistir. Elde
edilen giines hiicrelerinin I-V Slgiimleri bilgisayar programi ile kontrol edilen Keithley 4200
Olglim cihaz1 ve Albet marka yapay giines 15181 cihazi yardimiyla yapilmistir. Yapilan giines
hiicrelerinin agik devre voltaji (Voc), kisa devre akim yogunlugu (Jsc), dolum faktorii (FF) ve
giic doniisiim verimi I-V dl¢iimlerinden hesaplanmistir. Sekil 39°da giines hiicresine ait bant

diyagrami verilmistir.

Sekil 39. Giines hiicresi bant diyagramu.
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ARASTIRMA BULGULARI ve TARTISMA

Giris

Bu boliimde, tasarlanan giines hiicresi yapisinda kullanilan her bir ince film katmani
ayr1 ayr1 incelenmistir. SnO2 ve MoQs ince filmlerinin morfolojik ve yapisal karakterizasyonu
ve degerlendirilmesi yapilmistir. Biiyilitme i¢in optimum siireler belirlenmistir. CdS ve CdTe
ince filmlerinin sicakliga bagli morfolojik, yapisal ve optiksel karakterizasyonu ve
degerlendirilmesi yapilmis, optimum siire ve sicakliklar belirlenmistir. MoS2 ince filminin
MoOs3 kalinligina bagli morfolojik, yapisal ve optiksel karakterizasyonu ve degerlendirilmesi
yapilmistir. Son olarak ta, FTO/ SnO,/ CdS/ CdTe/MoOs/Mo ve FTO/ SnO/ CdS/ MoS,/ CdTe

/MoOs/ Mo giines hiicresinin yapisi, fotovoltik performansi ve degerlendirilmesi yapilmustir.

SnO:z ince filmlerinin morfolojik ve yapisal karakterizasyonu ve degerlendirilmesi

Sekil 40’da FTO, Cam ve FTO iizerine bir saat boyunca SnO3 biiyiitiilen numunelere ait
XRD grafikleri verilmistir. Sekilden de goriildiigii gibi ticari FTO nun XRD pikleri daha keskin
ve siddetli iken cam ve FTO tizerine SnO> biiyiitiilen numunelerin XRD piklerinin siddetlerinin
daha kii¢iik oldugu gozlemlenmistir. Cam ve FTO alttas {izerine biiyiitiilen iki numunenin de
piklerinin ayni oldugu ve SnO; biiyiitiilmesi ile baz1 FTO pikleri ile ortiistiigiide tespit

edilmistir. Bu da SnOz ince filminini basarili birsekilde biiyiittiiglimiizii dogrulamistir.
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Sekil 40. FTO, FTO/SnO2 ve Cam/SnOz ince filmlerine ait XRD grafigi

Sekil 41, 3x3 pm?’lik tarama alanma sahip 5 dk FTO iizerine biiyiitiilen SnO- ince
filmlerinin iki boyutlu (2D), ti¢ boyutlu (3D), histogram ve tanecik dagilimini gésteren AFM
goriintiilerini gostermektedir. A¢ik renkli oval yapilar SnO: tanelerini gosterirken, siyah
bolgeler taneler arsindaki bosluklari gostermektedir. SnO2 filminin genel olarak diizenli ve
bosluklu yapida oldugu belirlenmistir. Yiizey plriizliligi 17,922 nm olarak hesaplanmistir.
Sekil 41 (b) i¢in yiizeyde toplam 1715 tanecik oldugu hesaplanmistir. Sekil 42°de gosterildigi
gibi malzeme yiizeyinin uygun iki farkli noktasindan AFM ile kalinlik 6l¢timii yapilmistir. Elde
edilen kalinlik Olgiimiine gore 5 dk biyiitilen SnO2 filmi, ortalama 80 nm kalinliginda

hesaplanmustir.
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Sekil 41. (a) FTO/SnO> ince filmine ait 2D, 3D ve histogram AFM goriintiisi, (b) tanecik

boyutlarina iliskin gorsel
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Sekil 42. SnO; ince filminin kalinlik 6l¢iimii
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CdS ince Filmlerinin Tavlama Sicakh@ina Bagh Olarak Yapisal, Optiksel ve Elektriksel

Karakterizasyonu ve Degerlendirilmesi

gosterilmektedir.

XRD cihaz1 yardimiyla analiz edilen filmler 10-80° araliginda 0,01° adimlarla w = 1°
olacak sekilde X-iginlarina maruz birakilmistir. Elde edilen XRD desenleri Sekil 43-44’de
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Farkli sicakliklarda (RT-500 °C) in-situ ve ex-situ tavlanan CdS ince filmlerine ait XRD
grafikleri Sekil 43 ve 44°de verilmistir. Gozlemlenen grafikler, match yaziliminda JCPDS
dosyalari tarafindan saglanan standart 6rneklerle analiz edilmistir. Sekil 43’de goriildiigi gibi
in-situ tavlanan numunelerde 200 °C tavlanan numune disindaki tiim numunelerde yaklasik 26
= 26,7%da kiibik faza ait (111) diizlemine karsilik gelen baskin bir pik gozlenmistir (JCPDS: #
96-900-0068). /n-situ tavlanan numunelerde RT'den 200 °C'ye kadar kiibik (JCPDS # 96-900-
0068) ve hegzagonal (JCPDS # 96-900-8863) fazin birlikte bulundugu karisik faz
gozlemlenmistir. RT ve 100 °C' deki filmler i¢in, (100 H), (111 C), (101 H), (103 H) and (331
C) 'e karsilik gelen 24,9°, 26,7°, 28,4°, 48,4° ve 52,1°da ana kirinim pikleri gozlenmistir. Ancak
100 °C'de hegzagonal fazin pik yogunluklarinin arttigi ve kiibik fazin pik yogunlugunun ise
azaldig1 gozlenmistir. 200 °C'de karigik faz yapisi saf bir hegzagonal faz yapisina doniigsmiistiir.
Bu numunenin XRD grafiklerinde 26,5 °, 28,3 °, 36,8 °, 47,9 °, 52,1 ° 54,9 ° ve 67,1 ° 20
degerlerinde gozlemlenen pikler, hegzagonal yapinin sirasiyla (002), (101), (102), (103), (201),
(004), (202) ve (203) kristal diizlemlerine karsilik gelmektedir. Z. Angel ve ark. CdS'nin kiibik
fazdan hegzagonal faza gegis sicakliginin 300 °C'de oldugunu bildirmistir (Zelaya-Angel et
al.1994) . Calismada bu sicakligin 200 °C oldugu bulunmustur. Bu, yiiksek vakum altinda farkli
yontemlerin kullanimma atfedilebilir. 300 °C'de, kiibik fazin pikleri tekrar goriinmeye
baslamistir. Kiibik fazin pik yogunlugu, artan sicaklikla 6nemli 6l¢iide artmis, hegzagonal fazin
pikleri 6nemli 6l¢tide azalmis ve kaybolmustur. 300 °C'de tavlanan numune igin (100 H), (111
C),(101 H), (102 H), (220 C), (103 H) ve (201 H) kristal yonelimine karsilik gelen 24,8°, 26,7°,
28,4°,36,9° 44,1°, 47,9° ve 52,1°de ana kirinim pikleri gézlemlenmistir. Sicakligin 300 °C’den
daha fazla artmasi ile yapinin karisik fazdan kiibik faza gegtigi gozlemlenmistir. 400 ve 500 °C
tavlanan numunelerde (111 C) and (103 H) kristal diizlemlere karsilik gelen 26,7° ve 47,9%’da
iki giiclii ana kirmim piki gézlemlenmistir. Kiibik fazin pik yogunlugu, hegzagonal fazin pik
yogunlugundan onemli Ol¢lide daha yiiksek bulunmustur. Dolayisiyla bu filmlerin (111)
diizlemi boyunca tercihli bir yonelim ile kiibik bir yapiya sahip olduklar1 sonucuna varabiliriz
(Zelaya-Angel et al., 1994). Sekil 43’de tavlama sicakliginin arttirilmasiyla hazirlanan ince

filmlerin yiiksek kristalligine vurgu yapmaktadir.

Sekil 44'da goriildiigi gibi, ex-situ tavlanmig filmler igin (100, 200, 300, 400 ve 500
°C'de) (100H), (111C), (101H), (103H) ve (331C) kristal yonelimlere karsilik gelen 24,9°,
26,6°, 28,4°, 48,2° ve 55.2%de ana kirinim pikleri gézlenmistir. XRD deseninde gosterildigi gibi
(Sekil 39) hegzagonal ve kiibik fazin birlikte bulundugu karigik faz bulunmaktadir. Bu pikler
hegzagonal (# 96-900-8863) ve kiibik (# 96-900-0068) JCPDS veri dosyalari ile uyumludur.
200 °C'ye kadar sicaklik artist ile ana pikinin yogunlugu azalmisken, 300 °C'de pik yogunlugu

artmigtir. Ancak sicaklik artis1 devam ettikge, pik yogunlugunun tekrar azaldigi gériilmistiir.
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Pik yogunlugu en diisiik 400 °C'de gozlemlenmistir. C. Subhash ve arkadaglari termal
tavlamadan sonra elektron demeti buharlastirmasi ile biiyiitiilen polikristal kadmiyum siilfit
(CdS) filmlerinin yapisal ve optoelektronik 6zelliklerini arastirmiglardir (Chander et al. 2017).

Bu c¢alisma ile uyumsuz olan sonuglar ise tiretim seklinin farkliligina atfedilebilir.

In-situ tavlama yapilan numunelerde sicaklik artis1 ile genellikle pik yogunlugunda artis
gozlemlenirken, ex-situ tavlanan numunelerde genellikle pik yogunlugunda azalma
gozlemlenmistir. Sekil 43 ve 44'deki veriler, in-situ tavlamanin yiiksek vakum durumu

nedeniyle kafes icine oksijen difiizyonunun onlendigini gostermektedir.

in-situ

(111)

e Kubik
= Hegzagonal

= (100)

Siddet (k.b.)
!

i 5q0° o

| 0o
A 4.00 C
_— 'i'g .g' -g ?‘OOOC
— Sa HH i_{-é-& 28 Tw
atn ue 100°C
® =
sl _eB s RT
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20 (derece)

Sekil 43. in-situ tavlanmig CdS ince filmlerin XRD grafikleri.
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Sekil 44. ex-situ tavlanmis CdS ince filmlerin XRD grafikleri.

Scherrer denklemi, (D = (0.94)) / (Bcos0)) kristalin boyutunu hesaplamak igin
kullanilabilir. Burada CuKa'nin A = 1,5406 A, B baskin pike ait maksimum siddetin yarisindaki
genislik olarak ifade edilen ve radyan cinsinden olan FWHM degeridir. 0 ise Bragg kirmim
acisidir (Akdag et al. 2016). Hesaplanan kristalin boyut degerleri Tablo 2'de 6zetlenmistir.
Tablo 2'den, kristal boyutunun, 200 °C sicaklik degerinde tavlanan numune hari¢ in-situ
tavlanmig numunelerde sicaklik artigi ile genellikle arttigi gbzlemlenmistir. Kristal boyutunun

sirastyla 100 °C ve 200 °C'de en kiigiik ve en bilyiik degere sahip oldugu belirlenmistir.

400 °C sicaklik degerinde tavlanan numune harig¢ ex-situ tavlanmis tiim numunelerde
kristal boyutu, sicaklik artis1 ile genellikle artmistir. Kristal boyut sirasiyla 400 °C ve 500 °C'de
minimum ve maksimum degeri almigtir. XRD'den elde edilen kristal boyutlarinin Sekil 50'deki

AFM analiz 6l¢timleri ile uyumlu oldugu bulunmustur.

Farkli tavlama sicakliklarinda hazirlanan filmlerin (FWHM), kristal boyutu (D),
dislokasyon yogunlugu (8) ve mikro gerilim (¢) degerleri Tablo 2'de kaydedilmistir. Mikro
gerilim ve dislokasyon yogunlugu degerlerinin maksimum ve minimum degerleri tane
boyutuyla zitlik olusturmustur. Kristal boyutu arttik¢a 6 ve € azalmistir. Kristal boyutundaki
artig ve mikro gerilmedeki azalma, kafes kusurlarindaki azalmaya isaret etmektedir (Ali et al.
2020). Film ve alttag arasindaki kafes sabitlerindeki ve termal genlesme katsayilarindaki

farkliliklar mekanik gerilime neden olmaktadir. Bu nedenle filmlerde kararsizlik ve hatta
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bozulmalar meydana gelmektedir (Rondiya et al. 2017). Bununla birlikte, incelenen biiyiitme
siiresi boyunca filmlerde herhangi bir bozulma gézlenmemistir. Uretilen CdS filmler son derece
kararlidir. Ayn1 zamanda 6 degerinin kiigiik degeri, filmlerin iyi kristallie sahip oldugunu
gostermektedir (Rondiya et al. 2017).

Tablo 2. Farkli tavlama sartlarinda biiyiitiilen CdS ince filminin XRD analizlerinden elde edilen
yapisal parametreleri

in-situ (°C) ex-situ (°C)

Numuneler RT 100 200 300 400 500 100 200 300 400 500

FW'j('l\g_grad) 04574 05866 0,4009 0,4913 0,4111 0,4173 05088 04643 04419 05632 0,4383
D 18,65 14,54 2267 17,36 20,75 2045 16,77 1837 19,30 1515 19,84
8 (1/nm)?
10° 0,0028 0,0047 0,0019 0,0033 0,0023 0,0023 0,0035 0,0029 0,0026 0,0043 0,0026
<10-
€ 0,1112 0,1426 0,0915 0,1195 0,1000 0,1015 0,1237 0,1129 0,1074 0,1369 0,1066

Raman spektroskopisi, lazer 1s1ginin ince film ile etkilesimi ile molekiiler titresimi ve
kimyasal yapiy1 arastirmak i¢in 6nemli bir karakterizasyon yontemidir (Rondiya et al. 2017).
Atomlar arasindaki baglari tespit etmek i¢in kullanilan Raman spektroskopisi ile (200-800 cm’
1y farkli tavlama sicakhiginda hazirlanan CdS ince filmler incelenmistir. Raman

spektroskopisine iliskin grafikler Sekil 45-46°da gosterilmektedir.

Farkli sicakliklarda in-situ tavlanan numunelerin Raman grafikleri Sekil 45'de
verilmistir. Sekil 45'de goriildiigii gibi, 302,4 cm™ Y'deki pik, birinci boyuna optik mod (1LO),
602,3 cm “'deki pik ikinci boyuna optik ( 2LO) moda karsilik gelmektedir (Gilic et al. 2013).
Bu piklerin yogunlugu 400 °C'ye kadar artarken, sicaklik artisinin devam etmesiyle hafif bir

diisiis gézlenmistir.

Ex-situ tavlanmis numuneler igin, bu pikler 300,5 ve 602,5 cm™ Y'de ortaya ¢ikmustir.
Artan tavlama sicakligi ile bu iki pikin yogunlugunda bir artig gézlenmistir. Tablo 3, artan
tavlama sicaklig1 ile filmlerin Raman pikinin (yaklasik 300 cm™) FWHM arasindaki iliskiyi
gostermektedir. Insitu tavlanan numunelerde FWHM degeri 300 °C'ye kadar diistiigii, 300
°C’de hafif bir artis oldugu, ancak sicakligin daha fazla artmasi ile azalmaya devam ettigi
gozlemlenmistir. Ex-situ tavlanmis numunelerde, bu deger 500 °C'ye kadar ki sicakliklarda
artan sicaklikla diiserken, 500 °C'de hafif bir artig belirlenmistir. FWHM degeri, farkli CdS
kristal kafesine ve daha diisiik 1LO pik yogunluguna sahip olmasindan dolay1 daha biiyiiktiir.
1LO pik genislemesinin, Cd interstisyel yogunlugu ve kusur olarak S bosluklari ile iligkisine
atfedilebilmektedir. Bu durum nonsitokiyometrik CdS ince filmlerin iretildigi anlamina

gelmektedir (Martinez-Landeros et al.2019).
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XRD sonuglarinin tartisilmasinda goriildiigii gibi, FWHM azalmas filmlerdeki gelisen
kristalite ve kusur yoklugu ile dogrudan iliskili olduguna atfedilebilmektedir (Senthil et al.
2001).

Insitu tavlanmis numunelerin 1 LO pik ex-situ tavlanmis numunelerin 1LO pikine kiyasla hafif
sola kayma go6zlemlenirken, 2LO pikinin konumunda 6nemli bir degisiklik olmamustir.
Titresim modundaki bu degisim esas olarak filmlerin S/Cd stokiyometrik oranindaki

degisikliklerden kaynaklanmaktadir (Martinez-Landeros et al. 2019).

in-situ

1
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i 500 °C

—~__400°C

N 300 °C
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" 200 °C
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) i ) v T T T
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Raman Kaymasi (cm'l)

Sekil 45. in-situ tavlanmis CdS ince filmlerin Raman grafikleri.
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ex-situ
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Sekil 46. ex-situ tavlanmis CdS ince filmlerin Raman grafikleri.

Tablo 3. CdS ince filmlernin Raman FWHM degerleri

in-situ (°C)
RT 100 200 300 400 500
FW|__|1M 36,30 30,13 21,7 27,07 19,9 19,8
(cm™)
ex-situ (°C)
F(\(/:an]—_|ll;/l 36,30 30,71 29,99 25,09 20,08 28,38

Sekil 47-48, cam alttas iizerinde farkli tavlama sicakliginda hazirlanan CdS ince
filmlerin yiizey ve enine kesit FE-SEM gorintiilerini gostermektedir. 100 °C'deki numune
haricindeki, in-situ tavlanmis numunelerde, genellikle artan tavlama sicakliklari ile tane
boyutunda artis belirlenmistir. Ayn1 zamanda, tavlama sicakliginin artis1 ile numunelerde

goriilen bosluklar azalmig ve daha piiriizsiiz bir yap1 ortaya ¢ikmustir.

Ex-situ tavlanmis numunelerde, 500 °C'ye kadar olan tavlama sicakliklarinda taneler
kiireseldir ve biiytkliikte 6nemli bir farklilik yoktur. Ancak 500 °C'de taneler elma dilimleri

formundadir ve boyutlar1 biiylimiistiir.
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Kesit alanlarin SEM goriintiileri siki1 paketlenmis yiiksek kaliteli filmlerde baskin olan
Iyon-iyon (iki boyutlu) biiylime mekanizmasini ortaya koymaktadir. Kiime kiime (ii¢ boyutlu)
biilylime mekanizmasi ise, gozenekli CdS yapilarinda goriilmektedir. Ayrica, kiibik fazin
varliginda (ginkoblende) iyon-iyon mekanizmasinin baskin oldugu bunun tam aksine
hegzagonal (wurtzit) fazin varhiginda ise, kiime-kiime mekanizmasinin baskin oldugu rapor

edilmistir (Slonopas et al. 2016).

In-situ RT ve 100 °C'de tavlanmis numunelerde, Sekil 47 'de goriildiigii gibi, iki boyutlu
bir biiyiime olurken, 200 °C'de ii¢ boyutlu bir biiyiime goriilmektedir. 300 °C'de tekrar iki
boyutlu biiyiime olusmaya baslarken, sicakligin daha fazla artmasiyla tamamen iki boyutlu
bliyiime mekanizmasi gozlemlenmistir. Bu durum XRD'de tanimlanan yapilar

dogrulamaktadir (Sekil 43-44).

Ex-situ tavlanan numunelerde ise iki boyutlu bir biiylime gozlemlenmistir. Kesitsel
SEM goriintiilerinden film kalinliklart bulunmustur. Numunelerin kalinlik 6l¢lim sonuglari

Tablo 4'te verilmistir.

64



EHT = 5.00kV Signal A = InLens

Mosvamn e DAYTAM [

EHT = 5.00kV Signal A = InLens

ARyl DAYTAM {5

EHT = 5.00 kv Signal A = InLens EHT = 5.00kV

- Signal A = InLens
WD = 33mm Mag = 100.00 KX DAYTAM e — WD = 32mm Mag = 100.00 K X DAYTAM W

Sekil 47. (a-f) RT ve sirasiyla in-situ, 100, 200, 300, 400, ve 500 °C’de tavlanmig CdS ince
filmlerinin FE-SEM goriintiileri
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Sekil 48. (a-f) RT ve sirasiyla ex-situ, 100, 200, 300, 400, ve 500 °C’de tavlanmis CdS ince
filmlerinin FE-SEM goriintiileri
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Tablo 4. FESEM den elde edilen CdS filmlerinin kalinliklar
in-situ (°C)
RT 100 200 300 400 500
Kalinlik (um) 1591 1541 1,725 1,401 1,027 10,7648
ex-situ (°C)
Kalinlik (um) 1591 1590 1580 1,582 1540 1,507

Sekil 49-50, in-situ ve ex-situ farkli tavlama sicakliklarinda [(a) RT b) 100 °C, (c) 200
°C, (d) 300 °C, (e) 400 °C ve (f) 500 °C)] 3x3 pm?’lik tarama alanina sahip CdS ince filmlerin

iki boyutlu ve ii¢ boyutlu AFM goriintiilerini gostermektedir. Siyah noktalar bosluklar1 temsil
ederken, beyaz noktalar malzeme pargaciklarinin varligimi temsil etmektedir. Tablo 5,
numunelerin ortalama yiizey piriizliliigiini (Ra)'sim1 gostermektedir. Ra, ¢apraz diizleme gore

yiizey yliksekliginin ortalama degeri olarak tanimlanmistir.

Tablo 5'te gosterildigi gibi, 100 °C ve 200 °C sicaklikta tavlanan numuneler haricindeki
in-situ tavlanmis numunelerde sicaklik artisi ile ylizey piiriizliliigii azalmistir. Bu durum
sicaklik artis1 ile daha piiriizsiiz bir yap1 olustugunu kanitlamaktadir. Sekil 49°da goriildiigi gibi
100 °C'deki yiizey pirizlilugindeki artis, daha keskin ve yogun siitunlarin varhigmna
atfedilirken 200 °C'deki artis wrinkel nanosheets olusumuna atfedilebilir. EK 1°de gortildigi
gibi 100 °C de RT ye kiyasla tane sayisinda énemli bir artis gézlenirken tane boyutunda da
azalma gozlenmistir. Fakat daha fazla artan sicaklikla tane sayisinda azalma, tane boyutunda

ise artig gdzlemlenmistir.

RT, 100 °C ve 200 °C'de ex-situ tavlanmig numunelerin yiizey piiriizliligii hemen
hemen ayni iken, 400 °C'de hafif bir azalma ve 500 °C'de 6nemli bir artis olmustur. Ciinkii 500
°C'de wrinkel nanosheets olustugu gozlemlenmistir. EK 1’ de gosterildigi gibi tane sayisinda

ve tane boyutunda 6nemli bir farklilik gézlemlenmemistir.

Sonug olarak, tavlama sicakliginin CdS filmleri yiizey piirtizliiliiglinii, kristalitesini ve
yogunlagsmasini etkiledigi belirlenmistir. AFM analizi, ex-situ tavlanan numunelerde genellikle
ylizey purtizliliik parametresinin, artan sicaklikla artarken in-situ tavlanan numunelerde genel
olarak azaldigini ortaya koymustur. Ayni zamanda, ex-situ tavlanmis numunelerde, in-situ
tavlanmis numunelere gore yiiksek sicaklik degerlerinde genellikle daha kiiglik taneler

gbzlemlenmistir.

Tablo 5. CdS filmlerinin AFM ortalama yiizey pliriizliligi

in-situ ( °C)
RT 100 200 300 400 500
Ra(nm) 7,442 9,885 9,871 7,412 6,0635 4,586
ex-situ (°C)

Ra (nm) 7,442 7,488 7,502 7,981 6,3695 9,777
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Sekil 49. (a-f) RT, in-situ sirasiyla 100, 200, 300, 400, and 500 °C’de tavlanmis CdS ince

filmlerinin AFM goriintiileri.
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Sekil 50. (a-f) RT, ex-situ sirasiyla 100, 200, 300, 400, and 500 °C’de tavlanmig CdS ince
filmlerinin AFM goriintiileri.

500 — 1000 nm araliginda farkli sicaklikta in-situ ve ex-situ tavlanmis CdS ince filmlerin
optik gegirgenlikleri (T) ve sogurma spektrumlari (A) cam alt tabakanin etkileri elimine
edilerek Sekil 51°de gosterilmistir. In-situ tavlanan filmler, temel sogurma bandi (A ~ 500-525

nm) kenarinda gegirgenlik keskin bir diigiis gostermistir. Sogurma bandi kenar1 RT
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numunesinde gozlemlenmez iken, tavlama sicakliginin artmasi ile hafif kirmiziya kaymstir.
Bu gecirkenlikteki bu keskin diisiis elektronun valans banttan iletkenlik bandina uyarilmasina

karsilik gelen optik band gap degeri ile iligkilidir (Rondiya et al. 2017).

Ince filmlerin optik gecirgenligi, maksimum ~%100 degerine ulasirken sogurma bandi
kenar1 yakininda ise azaldig1 gézlemlenmistir. Bu durum XRD sonuglarindan goriildiigii gibi
hazirlanan CdS ince filmlerinin yiiksek kristalligi ve yapisal homojenligine atfedilebilir (Sekil
43-44). Ayrica, bant kenar1 yakinindaki diisiik yogunluguna da atfedilebilmektedir (Rondiya et
al. 2017). Farkli dalga boylarindaki siirekli maksimum ve minimum salinim, ince filmlerin

yiiksek optik homojenligini géstermektedir (Basyooni et al. 2017).

Ek olarak, ex-situ tavlanmis filmler, in-situ yerinde tavlanan numunelerin gosterdigi
temel sogurma bandi kenarindaki keskin gegirgenlik diisiisiinii gostermemistir. Ancak 500
°C'de tavlanan film sogurma kenarin1 gostermeye baslamistir. 500 °C'de ince filmlerin optik

gecirgenligi goriiniir bolgede maksimum ~%90'a ulasmustir.

Incelenen aralikta, filmlerin artan kristallik ve homojenligi ile tavlama sicakligmin
artmasi ile T’nin arttig1 gozlenmektedir. Normalde CdS filmlerin T'sinin filmlerinin kalinlig

ve paketleme yogunlugu azalmasi ile arttigi rapor edilmistir (Shaban et al. 2016).

Sekil 51 (c), in-situ tavlanmig CdS filmleri i¢in absorpsiyon degerlerinin, artan tavlama
sicaklig1 ile azaldigini ortaya koymaktadir. Numunelerin absorpsiyon degerleri 300 400 ve 500

°C'de hemen hemen aynidir.

Sekil 51 (d), ex-situ tavlanmig numunelerin sogurma degeri, tavlama sicakligi arttikga
sistematik olarak azalmistir. Bu durum kalinhigin azaldigii teyit etmektedir. Tavlama
sicakliginin artmasiyla, sogurma bandinda bariz bir kirmiziya kayma goriilmektedir. Bununla
birlikte, ex-situ tavlama numuneleri igin, absorpsiyon bandi 500 °C'de goriinmeye baslarken
100-400 °C igin iyi goriinmemektedir [Sekil 51 (c-d)].
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Sekil 51. (a), (b), (c) ve (d) sirasiyla in-situ ve ex-situ tavlanmig CdS ince filmlerinin
gecirgenlik ve Ssogurma spektrumlari.

Farkli sicaklikta tavlanan CdS ince filmlerinin Eg degerleri, Sekil 52-53'de gosterildigi
gibi, (ahv)®nin hv’ye karsi grafiginde olusan egrinin iist kismindan hv eksenine cizilen

dogrunun ekseni kestigi nokta Eq bant araligi degeri olarak alinmaktadir.

Sekil 52 'de gosterildigi gibi, in-situ tavlanan CdS filmlerinin optik bant araligi (2,32
eV'den 2,42 eV'ye) sicaklik artisi ile artmaktadir. Bant araligindaki bu artig, tavlama sicaklik
artis1 ile kalinliktaki azalmaya atfedilebilmektir. Benzer sekilde, kalinlik artisina bagh olarak
bant araliginda azalma da bildirilmisdir (Rondiya et al. 2017; Toma et al. 2016).

Ote yandan ex-situ tavlanmis numunelerde, optik bant aralig1 400 °C'ye kadarki tavlama
sicaklig artiginda 2,32'den 2,24 eV'ye diigmustiir. Sicakligin daha fazla artmasi ile ise bant
araligi 2,24'ten 2,38 eV'ye yiikseldigi goriilmiistiir. CdS filmlerinin kristalite boyutu artmis ve
bant araligindaki bu azalmaya neden olmustur (Metin et al. 2008). Calisma ile benzer sekilde
M. Islam ve arkadaslar1 300 °C'de piiskiirtme yontemi ile in-situ tavlanmis CdS ince filmleri
biiyiitmiis ve bu numunelerin bant araligini 1,42 eV olarak rapor etmislerdir (Islam et al. 2013).
Angel ve ark. CdS filmlerinin optik bant araliginin 300 °C'de diistiigiinii ve bant araliginin artan

tavlama sicakligi ile tekrar artmaya basladigini bildirmislerdir. 300 °C'de en diisiik bant araligi
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degerini gozlemlemislerdir (Zelaya-Angel et al. 1994). Bu durum bu calismadaki ex-situ

tavlanmis numunelerle uyumlu bulunmustur.

in-situ
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Sekil 52. in-situ tavlanmis CdS ince filmlerinin (chv)?-hv grafiklerinin tavlama

sicakligina bagl degisimleri.
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Sekil 53. ex-situ tavlanmis CdS ince filmlerinin (ahv)>-hv grafiklerinin
tavlama sicakligina bagli degisimleri.
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Sekil 54. in-situ ve ex-situ tavlanmis CdS ince filmlerinin (ahv)>-hv grafiklerinin tavlama
sicakligina bagl degisimleri.

Sekil 55 (a-b) gosterildigi gibi, dalga boyunun bir fonksiyonu olarak kirilma
indeksindeki (n) varyasyonlar1 gostermektedir. Tavlama sicakligindaki artigla birlikte kirilma
indeksinde belirgin bir azalma gdzlemlenmistir. Literatiirde yapilan calismalarda tavlama
sicakligi ile kirtlma indeksinde diisiis oldugu rapor edilmistir (Slonopas et al. 2016). Kirilma
indeksinin degerleri, film yogunlugunun kalinlikla degismesi nedeniyle artan film kalinligi ile
giderek artmaktadir (Aristizabal et al. 2016). Dalgaboyunun bir fonksiyonu olarak soniimleme
katsayis1 varyasyonlari Sekil 55 (c-d)'de gosterilmektedir. Tavlama sicakliginin artmasiyla k'da
bir azalma gozlemlenmistir. Soniimleme katsayisindaki artis ve diisiis, dogrudan 1s18in
sogurulmasi ile baglantilidir. Caligmadaki XRD 6rnegi, artan tavlama sicakligi ile olusturulan
CdS ince filmlerinin polikristalin dogasinin, tane sinirlarinda fazladan bir 151k emiliminin
olabilecegini gostermektedir (Sahay et al. 2007). Andre ve arkadaslari, yiiksek sicakliklarda
iyon-iyon mekanizmasinin varligindan dolay1 tavlama sicakligindaki artisla n ve k degerlerinde

bir azalma oldugunu bildirmislerdir (Slonopas et al. 2016) .
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Sekil 55. (a), (b), (c) ve (d) sirasiyla in-situ ve ex-situ tavlanmig CdS ince filmlerinin n ve k
degerleri.

Yariiletken malzemeler i¢in Karmasik dielektrik sabiti €* = g1 + i€ ve kirilma indisi n

* = n + ik, bir dielektrik malzemenin dipol hareketi nedeniyle bir elektrik alanindan enerjiyi
nasil emdigi ve bir malzemede 151k hizinin ne kadar yavaslayacagi hakkinda bilgi saglamaktadir
(Abdel-Galil et al. 2014). Ince filmlerin dielektrik sabitinin hayali ve gercek kisimlar
(Samavati et al. 2017), €1 = N>-K2 ve €, = 2nk ile belirlenebilir. Sekil 56 (a-d) 'den goriildiigii
gibi, CdS ince filmler igin dielektrik sabit degerlerin gergek ve hayali kisimlarinin, dalga boyu

ile azaldig1 gozlenmektedir. Dielektrik sabitindeki varyasyonlarin, filmlerin tavlama sicakligina

bagl olarak dogada salinimli oldugu bulunmustur.

Filmlerin dielektrik sabitlerinin soniimleme katsayilari ve kirilma indeksleri ile

iliskilendirilebilecegi varsayilmaktadir (Samavati et al. 2017). Dalga boyundaki azalma (foton
enerjisinin artmasi) ile € ve €2'deki artis foton enerjisi ile kayip faktoriiniin arttigini

gostermektedir. Bu davranis daha 6nce bildirilenlerle uyumludur (Amroun et al. 2016) .
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Sekil 56. (a), (b), (c) and (d) in-situ ve ex-situ tavlanmig CdS ince filmlerinin (€1) ve (€2)
grafikleri.

Farkli sicakliklarda in-situ ve ex-situ tavlanmig CdS ince filmlerinin PL spektrumlari
Sekil 57 (a-b)'de gosterilmektedir.

Tiim filmlerin yaklasik 2,14 eV’ da (578 nm) merkezlendigi bir pik ortaya ¢ikmistir. Bu
pik saf sar1 banda karsilik gelmektdir. Tsai ve arkadaglar1 CdS PL spektrumlarinda kirmizi, sari
ve yesil olmak flizere ii¢ bandin, gézlemlenebilecegini bildirmistir (C. T. Tsai et al. 1996).
Bunlarin oda sicakliginda ~ 245 eV'deki zayif yesil bant, ~ 2,25 eV'deki sar1 bant ve ~ 1,77
eV'dekinin ise kirmizi banta karsilik geldigini bildirmislerdir. Calismalarinda sar1 bant, Cd
interstisyel donorlerin degerlik bandindan iletkenlik bandina gegisine baglamislardir ( Tsai et
al. 1996). Bu nedenle, bu sonuglar bu ¢alismadaki numunelerin Cd agisindan zengin oldugunu

gostermektedir.

In-situ tavlanmis numunelerde, RT ve 300 °C'deki numunelerin sar1 bant yogunlugu

birbirine ¢cok yakinken, kalan 6rneklerin bant yogunlugu birbirine ¢ok yakindir. Bu sonuglar,
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XRD'den elde edilen tane boyutlar1 arasindaki iliski ile tutarlidir. 100 °C'deki numunenin

uyumsuzlugu yapidaki kusurlara baglanabilir.

Ex-situ tavlanmig numunelerde, en biiyiik sar1 bant yogunlugu 300 °C'de ve en kiigiik
sar1 bant yogunlugu ise 400 °C'de gbzlemlenmistir. Bununla birlikte, hemen hemen tiim
numunelerin bant yogunlugu birbirine ¢ok yakindir. Bu, Sekil 57 (b)'de gorildiigii gibi PL
piklerindeki yogunluk artisinin XRD'den elde edilen tane biiytikliigii hesaplamalari ile benzer
oldugunu, daha iyi kristallik ve film kalitesinin daha biiyiik tanelerin olugsmasini saglamasina
atfedilebilir (Kim et al. 2015).

In-situ tavlanmis numunelerde sar1 bant piklerinde herhangi bir kayma gdzlenmezken,
ex-situ tavlanmis numunelerde ¢ok az maviye kayma gdzlenmistir. In-situ tavlama durumunda,
gozlemlenen PL pik noktast herhangi bir kusur veya boslukla ilgili degildir. Bununla birlikte,
ex-situ tavlama altinda, gézlemlenen mavi kayma nedeniyle daha fazla kusur ve oksijen
yayilimi s6z konusudur (Zargouni et al. 2020). Ayrica, in-situ PL yogunlugu, ex-situ film ile

karsilastirildiginda yiiksek degerler gostermektedir.
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Sekil 57. (a) ve (b) in-situ ve ex-situ tavlanmig CdS ince filmlerinin PL grafikleri

Sekil 58 (a-b), oda sicakliginda (20°C) -20 ile 20 V arasinda in situ ve ex-situ tavlanmig
ince filmlerin ileri ve geri I-V 6l¢iimlerini gostermektedir. In-situ tavlanms filmler, Sekil 58
(a)'da gosterildigi gibi yiiksek bir iletkenlik degeri gostermektedir. RT ince filmlerinin, yiiksek
5,6.107 iletkenlik degeri gosterdigi gozlenmistir. Ayn1 zamanda filmlerin tavlama sicakligmin
artmas ile iletkenlikte bir azalma goriilmeye baslamistir. Bunun sebebi, dalga hareketi seklinde

hareket eden elektronlarin artan sicaklikla titresimleri artan atomlar arasindaki etkilesimdir.

Ote yandan, ex-situ filmlerde 100 °C'den 300 °C'ye kadar iletkenlikte bir artis

goriiliirken, tavlama sicakliginin daha fazla artmasi ile iletkenlikte azalma goriilmistiir. Ex-situ
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300 °C’de tavlanan filmlerde, Sekil 58 (b)’de goriildiigii gibi yiiksek film kristalligi nedeniyle
en yliksek iletkenlik degerini (0,20 nA/V) goriilmiistiir. Bununla birlikte, 400 °C ve 500 °C’de
tavlanan filmler, disiik kristallik piklerinden goriildiigi gibi, diisiik iletkenlik gostermislerdir.

(sirastyla 4,81 nA/V ve 7,46 pA/V). Tablo 5'te gosterildigi gibi, ex-situ filmlerin iletkenlik
degerleri, in-situ filmlerden daha yiiksektir.

@ (b)
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Sekil 58. (a) ve (b) in-situ ve ex-situ tavlanmig CdS ince filmlerinin I-V egrileri.

Tablo 6. CdS ince filmlerinin A/V iletkenlik degerleri

in-situ (°C)
RT 100 200 300 400 500
Iletkenlik (A/V) 562.10° 4,62.10° 9,46.10%  2,86.10° 2,35.10% = 2,45101°
ex-situ (°C)
Iletkenlik (A/V) 562.10° 6,87.10° 1,11.10% 2,06.10%  4,82.10° 7,47.10°

CdTe Ince Filmlerinin Tavlama Sicakligina Bagh Yapisal ve Optiksel Karakterizasyonu
ve Degerlendirilmesi

Farkli tavlama sartlarinin, manyetik alan sigratma metoduyla biiyiitiilen CdTe ince
filmlerinin yapisal ve kristalografik 6zellikleri lizerindeki etkisini belirlemek i¢in XRD analizi

yaptlmistir. Sekil 59-60°da XRD desenleri, 20 10° ile 50° araliginda 0,01°'lik bir adim
blytikligi ile verilmistir.

Tim in-situ tavlanmig ve RT filmlerinde (111) diizlemi boyunca polikristal 6zellik
gozlenmistir. Tim tavlama sicakliklari i¢in kiibik yapiy1 dogrulayan XRD grafiginde 26 = 24,03
° 'de bir tane pik (JCPDS: # 96-101-0540) belirlenmistir.

XRD pik yogunlugunu etkileyen birgok faktor vardir. Bu faktdrlerden bazilar1 sunlardir:

1) birim hiicrede atomlarin degistirilmesi

2) kristal bilesenlerin sagilma yogunlugundaki degisiklik
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3) kafes diizenlemesi

4) kristalit boyut farkliliklart

5) film dokusunun stireksizligi

6) gozeneklilik ve bosluklar

7) alt tabaka piiriizliiligi

8) film kalinlig1 (Rahman et al. 2019).

Bu nedenle, (111) pikinin yogunlugu tavlama sicakligina gore degismektedir. (111)
piklerinin yogunlugu 330 °C'ye kadar artarken, artan tavlama sicakligi ile pik yogunlugunda

azalma gozlenmistir.

Biitiin ex-situ tavlanmis numunelerde, 260 = 24,03°'de (111) diizlemi boyunca baskin bir
pik gozlenmistir (JCPDS: # 96-101-0540). 200°C ve iizerindeki sicakliklarda 26 = 26,56° 'de
diisiik yogunluklu farkli bir pik belirlenmistir (JCPDS: # 96-210-6554). Bu pikin Te4Og fazina
ait oldugu literatiir arastirmasi ile tespit edilmistir. Sekil 60'da, tavlama sicakligi arttik¢a (111)
pikinin yogunlugu azalmistir. Ancak Te4Oy pikinin yogunlugu, tavlama sicakliginin artmasiyla

artmistir.

Farkli tavlama sicakliklarinda hazirlanan filmlerin FWHM, kristal boyutu (D),

dislokasyon yogunlugu (8) ve mikro gerilim (g) degerleri Tablo 7'de gosterilmistir.

FWHM degeri kristalite ile 6nemli 6l¢iide iliskilidir. Daha yiiksek bir FWHM degeri
kristalite de azalmay:1 gosterirken, daha biiyiik kristal boyutlar1 kristalitenin iyilestigini
gdstermektedir. In-situ tavlanmis numunelerde, FWHM degeri genellikle azalirken kristal
boyutu artan sicakligi ile artmistir (Islam et al. 2017). Bu, filmlerin yeniden kristallestirilmesine
atfedilmektedir. Mikro gerilme ve dislokasyon yogunlugu genellikle hafif¢e azalmistir. En
diisiik mikro gerilme 300 °C'de 0,0724 olarak belirlenmistir. Ayni sicaklik i¢in minimum

dislokasyon yogunlugu degeri 12.10® cm? olarak bulunmustur.

Ex-situ tavlanmig numunelerde FWHM degeri artarken kristal boyutu azalmistir. Mikro
gerilme ve dislokasyon yogunlugu genellikle tavlama sicakligr arttikga hafif¢e artmistir. En
diisiik mikro gerilme 300°C'de 0,0940 olarak belirlenmistir. Ayni sicaklik igin minimum

dislokasyon yogunlugu 20.10® cm? bulunmustur.

In-situ tavlanmis numunelerde Kkristal boyutunun maksimum degeri, 300 °C'de (286,56
nm), ex-situ tavlanmis numunelerde ise 100 °C'de (220,60 nm) gézlenmistir. Daha biiyiik
kristalite boyutu, giines hiicrelerindeki sogurma tabakasinda kullanilan filmlerde istenen bir
ozelliktir. Ciinkii cihaz performansmi gelistirir (Chander et al. 2018). /n-situ tavlanmus

numunelerin kristal biiwyiikliigl, ex-situ tavlanmis numunelerinkinden daha biiytktiir. Fakat

78



mikro gerilme ve dislokasyon yogunlugu daha kiigiiktiir. Bu, in-situ tavlanmis numunelerin

daha iyi kristal kalitesine sahip oldugunu, kafes yapisinin daha diizenli ve kusurlarin daha az

oldugunu gostermektedir (Rahman et al. 2019).

in-situ
B CdTe
0
= A 400 °C
= k 300 °C
=
<
= 200 °C
7
A 100 °C
A RT
I I I
10 20 30 40 50
20 (derece)
Sekil 59. in-situ tavlanmig CdTe ince filmlerin XRD 6l¢timleri.
ex-situ
B CdTe
E . ° Te409
= A 2 400° C
2 A_A 300° C
: L
k) .
E 200° C
723
100° C
“ RT
I I L)
10 20 30 40 50

20 (derece)

Sekil 60. ex-situ tavlanmig CdTe ince filmlerin XRD 6lglimleri.
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Tablo 7. Farkli tavlama sartlarinda biiyiitiilen CdTe ince filminin XRD den elde edilen yapisal
parametreleri

in-situ Ex-situ
Numuneler RT 100°C 200°C 300°C 400°C 100°C 200°C 300°C  400°C
20 (°) 23,9 23,9 23,9 23,9 23,9 24 24 24 24

FWHM (rad)x10® 0,3994 0,3281 0,3112 0,2961 0,3167 0,3847 0,3891 04140 0,4168
D(nm) 21247 258,72 273,72 286,56 267,93 220,60 218,08 204,97 203,62
AS (1/nm)? x10°® 22.10% 15.10° 13.10% 12.10° 14.10° 20.10° 21.10° 24.10° 24.10°
& 0,0976 00802 0,0758 0,0724 0,0774 0,0940 0,0951 0,1012  0,1019

Sekil 61-62, RT, in-situ ve ex-situ tavlanmis numunelerin raman spektrumlarini
gostermektedir. Yaklasik 156 cm™’deki raman piki CdTe’nin 1LO (boyuna optik) moduna
karsilik gelmektedir. Yaklasik 140 cm™Y'deki pikler, CdTe'nin TO (enine optik) fonon modunun
ve Te'nin E fonon modunun kombine etkisinden kaynaklanmaktadir ve onceki c¢alismalarla
tutarlidir (Chi et al. 2017) . 122 cm-"deki ve ve 265 cm™’deki pikler ise sirasiyla Te’iin A; ve

E fonon moduna atfedilmektedir.

Sekil 61'de goriildiigi gibi, in-situ tavlanmig numunelerde, Raman pik siddetleri
genellikle azalmigtir. A1 (Te) pikinin konumu hafif¢ce sola kayarken, LO (CdTe) piki artan

tavlama sicakligi ile saga dogru kaymustir.

Ex-situ tavlanmis numunelerde, in-situ tavlanmis numunelerde tespit edilen
karakteristik pikler tespit edilmistir. Fakat 300 ve 400 °C’deki sicakliklarda yaklasik 300 cm™
de diger numunelerden farkli bir pik gozlemlenmistir. Bu pikin a-TeOz’ye ait oldugu
belirlenmistir ve 400 °C’de siddeti ¢ok fazla artmistir (Smirnov et al.2018). Bu sonu¢ XRD
‘den elde edilen bilgileri dogrulamaktadir. Ex-situ tavlanmis numunelerde, A1 (Te) pikinin
maksimum ve minimum degerleri sirasiyla 400 °C ve 100 °C'de gozlenmistir. Pik pozisyonu,
sicaklik arti1 ile hafifge sola kaymistir. TO (CdTe) + E (Te) piklerinin maksimum ve minimum
degerleri sirasiyla 200 ve 100 °C'de bulunurken, LO (CdTe) pikinin maksimum ve minimum
degerleri sirastyla 100 ve 200 °C'de bulunmustur. Bu pik sicaklik artisi ile biraz saga kaymustir.
E (Te) piki artan sicaklikla ciddi sekilde artarken 6nemli 6l¢iide saga kaymuistir.

Ex-situ tavlanmis A1 (Te), TO (CdTe) + E (Te) ve E (Te) numunelerinin pik yogunlugu,
in-situ tavlanmis numunelere kiyasla daha yiiksektir. Bununla birlikte, in-situ tavlanmis

numunelerde LO (CdTe) pik yogunlugu daha ytiksektir.
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Sekil 61. in-situ tavlanmis CdTe ince filmlerin Raman grafikleri
ex-situ
a—-TeO, ﬁ'& ——RT
e
—100°C

Siddet (k.b.)

100 ' 2(')0 . 360 ' 400
Raman Kaymasi (cm'])
Sekil 62. Ex-situ tavlanmis CdTe ince filmlerin Raman grafikleri
Sekil 63-64, farkli sartlarda tavlanmig CdTe filmlerin FE-SEM goriintiilerini
gostermektedir. Elde edilen kalinlik sonuglari ise Tablo 8’de verilmistr. Sekil 63’de gosterilen
in-situ tavlanmig filmlerin FESEM goriintiilerinde 300 °C’ye kadarki artan sicakliklarda tane
boyutu artarken 300 °C’de hafif azalma belirlenmistir. Fakat 300 °C’den sonraki artan
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sicakliklarda tane boyutunun tekrar arttigi tespit edilmistir. Genel olarak artan sicaklikla

kalinlik azalmuastir.

Sekil 64’de gosterildigi gibi ex-situ tavlanmis numunelerde 400 °Cye kadarki artan
sicakliklarda ¢ok biiyiik degisiklikler gozlemlenmez iken 400 °C’de tanelerin farklilastigini ve
biiyiidiigiinii gormekteyiz. 500 °Cde ise yapinin bozulmaya basladigi tespit edilmistir. CdTe
yiiksek sicakliklarda bozunmaktadir. Ciinkii diisiik sicakliklarda siiblimlesme 6zelligine
sahiptir. Kalinlik olgiimii sonucunda, 200 °C’ye kadar artan sicaklikla artis oldugu

belirlenirken, daha fazla sicakligin arttirilmasi ile kalinlikta azalma belirlenmistir.

In-situ tavlanmis numunelerde taneler aras1 bosluk yok denecek kadar az iken ex-situ
tavlanmis numunelerde taneler aras1 bosluklar dnemli derecede artmustir. In- situ tavlama ile
CdTe yapisi daha yiiksek sicakliklara kadar bozunmaz iken, ex-situ tavlama da 300 °C’den
sonra artan sicaklikla bozulmustur. Bunun nedeni ise in-situ tavlamada yiiksek vakum ortamina

ve oksijen yokluguna atfedilmektedir.
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EHT = 3.00 kv Signal A = InLens
WD = 20mm Mag= 100.00 KX

EHT = 5.00 kv Signal A = InLens
WD = 44 mm Mag= 100.00K X

EHT = 3.00 kv Signal A = InLens
WD= 22mm Mag= 100.00 KX

EHT = 3.00 kv Signal A = InLens

o amn e onoen DAYTAM [

100 nm EHT = 3.00 kv Signal A = InLens

EHT = 3.00kV Signal A = InLens
WD= 22mm Mag = 100.00 K X DAYTAM ﬂ — WD = 22mm Mag = 10000 KX DAYTAM ﬁ

Sekil 63. (a-f) RT, sirasiyla in-situ 100, 200, 300, 400, and 500 °C’de tavlanmig CdTe ince
filmlerinin FE-SEM goriintiileri
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Sekil 64. (a-f) RT, sirasiyla ex-situ 100, 200, 300, 400, and 500 °C’de tavlanmisg CdTe ince
filmlerinin FE-SEM goriintiileri

Tablo 8. FE-SEM kalinlik 6l¢iim sonuglari

in-situ (°C)

RT 100 200 300 400 500
Kalmlik (um) 1,250 1,238 1,112 1080 1,007 0,602

ex-situ (°C)

Kalinlik (um) 1,250 1,418 1507 1,312 1,280 1,101
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Farkli tavlama sartlarinda elde edilen CdTe ince filmlerinin iki, ii¢ boyutlu yiizey
topografileri ve tane sayilart AFM ile elde edilmistir. Gériintiiler 3x3 pm? yiizey alani taranarak
cekilmistir. Sekil 65-66’da AFM goriintiilerinden elde edilen taneler ve 6zellikleri goriintii ve

tablolarda sunulmaktadir. Goriintiilerde kiigiik elips seklinde dagilimlar géze ¢arpmaktadir.

In-situ tavlanmis numunelerin tanelerin boyutunun tavlama sicaklifma bagh olarak
genel olarak RT numunesine gore arttigi bulunmustur. Fakat 300 °C’e kadar ki talama sicakligi
artiglarinda genel olarak artarken 300 °C’de tane boyutunun azaldigi 400 °C’de tekrar arttigi
belirlenmistir. Ortalama yiizey piriizliligi (Ra) 300 °C’ye kadarki artan tavlama

sicakliklarinda azalirken 300 °C’den sonra artan tavlama sicakligi ile tekrar artmstir.

Ex-situ tavlanmis numunelerin tane boyutunun tavlama sicakligina bagli olarak genel
olarak RT numunesine gore azaldigi bulunmustur. Ancak tavlama sicakligr artisi ile genel
olarak tane boyutunun hafif bir sekilde arttg1 tespit edilmistir. Ra 300 °C‘ye kadarki artan
sicakliklarda artarken 300 °C*den sonra artan tavlama sicakligi ile tekrar azalmistir.

Tablo 9. Farkli tavlama sartlarinda biiyiitiilen CdTe ince filminin AFM den elde edilen ortalama
yiizey plriizliligii degerleri

in-situ

RT 100 °C 200 °C 300°C 400 °C

Ra (nm) 4,187 2,666 1,719 4,357 8,026
ex-situ

Ra (nm) 4,187 6,174 7,023 5,351 4,357

Tablo 10. Farkl tavlama sartlarinda biiyiitiilen CdTe ince filminin AFM den elde edilen tane
sayilar1

in-situ
RT 100 °C 200°C 300°C 400 °C
Tane sayisi 3578 2733 2447 3279 2641
ex-situ
Tane sayisi 3578 4892 4874 4354 3306
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Sekil 65. (a-€) RT, 51ra51yufa in-situ 100, 200, 300 ve 400 °C’de tavlanmis CdTe ince filmlerinin
AFM goriintiileri
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Sekil 66. (a-

AFM gortintiileri
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550-1000 nm ve 400-1000 araliginda farkli sicaklikta in-situ ve ex-situ tavlanmig CdTe
ince filmlerin optik gegirgenlikleri (T) ve sogurma spektrumlart (A) cam alt tabakanin etkileri

elimine edilerek Sekil 67°de gdsterilmistir.

Sekil 67 (a)’da gorildigi gibi, in-situ tavlanmis numunelerde goriiniir bolgedeki
gecirgenlik ¢ok diisiik olmakla birlikte, yaklasik 800 nm dalga boyu etrafinda énemli 6l¢iide
artmaya baglamistir. Ayrica artan dalga boyunda girisim sagaklar1 olusturmustur. Bu durum,
filmlerin homojen dogasina atfedilir (Punitha et al. 2015). Sicakliktaki artigla, absorbsiyon
kenarlar1 hafifge yiiksek dalga boylarina kaymistir. Bu kenar, elektronun degerlik bandindan
iletim bandina uyariminin ve optik bantgapin dogasi ve degeri ile ilgilidir (Shaban et al. 2016).
Ince filmlerin optik gegirgenligi maksimum %2100'ii asar ve absorbsiyon kenarmin yakininda
azalir. Bu da XRD sonuclarinda goriilen ince filmlerin iyi kristalligini teyit etmektedir (Sekil

59).

Sekil 67 (b), ex-situ tavlanmis CdTe filmlerinin optik gegirgenlik spektrumlarini
gostermektedir. Ex-situ tavlanmis numunelerde, absorbsiyon bandi kenar1 sicaklik artisi ile
daha biiyiik dalga boyuna kaymistir. En yiiksek gegirgenlik 1000 nm'de (%84) 400 °C'de en
diisiik 100 °C'de (%48) bulunmustur. Ortalama optik gegirgenlik en yiiksek RT numunesine ait
iken en diisiik gegirgenlik ise 200 °C de biiyiitiilen numuneye aittir. Optik gegirgenlikteki
azalma genellikle istiflenme yogunlugundaki ve kalinligindaki azalmaya baglanmistir (Shaban
et al. 2016) .

Sekil 67 (c)'de gosterildigi gibi, in-situ tavlanmis tiim numunelerde artan dalga boyu ile
absorbans degeri azalmigtir. Tavlama sicakliginin artmasi ile sogurma degeri hafif bir sekilde
azalmistir. Sogurmadaki azalma ya da artma genellikle istiflenme yogunluguna ve kalinligina
atfedilmektedir (Shaban et al.2016).

Ex-situ tavlanmis tiim numunelerde, Sekil 67 (d)'de gosterildigi gibi, sogurma degeri
400-1000 nm dalga boyu araliginda artan dalga boyu ile azalirken, absorbans degeri en yiiksek
200 °C’de biyiitiilen numuneye ait iken en diisiik RT numunesine aittir. Sonuglarin FE-SEM

analizinden elde edilen kalinlik 6l¢iimleriyle tutarli oldugu bulunmustur.
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Sekil 67. (a), (b), (c) ve (d) In-situ ve ex-situ tavlanmis CdTe ince filmlerinin gegirgenlik ve

sogurma spektrumlari

Elde edilen Eg degerleri Tablo 11'de listelenmistir. RT numunesinin Eg degeri

2,31eV'dir. In-situ tavlanan numuneler i¢in, Eq degerlerinin 1,6-2,17 eV araliginda oldugu,

burada filmlerin Eg degerinin artan tavlama sicakligi ile arttigi goriilmektedir. Artan tavlama

sicakligr ile Eg degerlerindeki bu mavi banda kayma, film kalinliginin arttirilmast ile iligkili

olabilir.

Ex-situ numunler i¢in Eg degerlerinin 1,50-1,72 eV araliginda oldugu, burada filmlerin

Egy degerinin, artan tavlama sicakligi ile arttigi goriilmektedir. Artan tavlama sicakligi ile Eg

degerlerindeki bu mavi banda kayma, film kalinliginin arttirilmasi ile iliskili olabilir. (Mathew

et al. 2000)
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Tablo 11. Farkli tavlama sartlarinda biiyiitiilen CdTe ince filminin bant aralig

in-situ
RT 100 °C 200 °C 300 °C 400 °C
Eg (eV) 2,31 1,6 1,61 1,9 2,17
ex-situ
Eg (eV) 2,31 1,51 1,56 1,69 1,72
2.0 In-situ :
— RT ’
1——100°C /
o 154 ——200 oc /
g 0

I /
~ ——400 °C
—1.04
yo—
':.X
>
|
3

0.5 -

0.0 : . —L .

1.5 2.0 2.5

Foton Enerjisi (eV)

Sekil 68. in-situ tavlanmis CdTe ince filmlerinin (ohv)?-hv grafiklerinin tavlama sicakligma
bagli degisimleri

ex-Ssitu
2.0
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Sekil 69. ex-situ tavlanmis CdS ince filmlerinin (athv)?>-hv grafiklerinin tavlama sicakligina
bagl degisimleri
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In-situ ve Ex-situ tavlanmis numunelerde, genel olarak kirilma indisi, soniimleme

katsayis1 ve dielektrik sabitleri, Sekil 70-71'de goriildiigii gibi artan tavlama sicaklig ile

azalmistir. Bu durum malzemelerin sogurma fonksiyonu ile iliskilendirilmektedir.
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Sekil 70. (a), (b), (c) ve (d) sirasiyla in-situ ve ex-situ tavlanmis CdTe ince filmlerinin n,K

grafikleri
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Sekil 71. (a), (b), (c) ve (d) sirasiyla in-situ ve ex-situ tavlanmig CdTe ince filmlerinin €1 ve €2
grafikleri.

MoO:s Filminin Yapisal Karakterizasyonu ve Degerlendirilmesi

Sekil 72, Mo-O filminin XRD grafigini gostermektedir. XRD grafikleri, filmin olduk¢a
yiiksek bir kristal yapiya sahip oldugunu gostermektedir. 350 °C'nin tizerindeki sicakliklarda,
a-Mo0s fazi (JPCDS 5-508) rapor edilmistir (Epifani et al. 2004). Yapi1, Pnma uzay grubuna
sahip ortorombik bir yapidir. Birim hiicre parametreleri a = 13,825 A, b = 3,694 ve ¢ = 3,954
A'dir. Eksenler arasindaki agilar o= B =y = 90°dir. Birim hiicre, 1 molibden ve 3 oksijen igeren
4 atomdan olusmaktadir. Bu faza ait pikler grafikte mor semboller ile gosterilmistir. Bununla
birlikte, 400 °C'de, birden fazla faz gozlenmistir. a-Mo0z fazinin yami sira, Mo0, fazi da
mevcuttur. MoO; fazi1 (JPCDS 32-0671), Pnma uzay grubuna sahip ortorombik yapiya sahiptir.
Ayrica birim hiicre parametreleri a = 9,6921 A, b = 8,4322 A ve ¢ = 4,7188 A, eksenler
arasindaki agilar a = B =y = 90°dir (Sen et al. 2014). a-M0O3 ve Mo0O; fazlarina ait pikler
disindaki pikler, Mo-O yapisinin fazlarindan biri olan M04O1: fazina atfedilmektedir (Dang et

al. 2014). Pek ¢ok fazin gdzlemlenmesinin altinda yatan sebep, MoOs ince filmini olusturmak
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i¢in se¢ilen sicakligin Mo-O yapisi i¢in bir faz doniisiim sicakligi olmasi olabilir (L. Wang et
al. 2016).

12,000
* % a-MoQO;
10,000 e 0-Mo0O,
v 0-MosOy,
—~ 8,000
g
= e
§ 6,000 g g
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P 4000
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0
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Sekil 72. 400 °C’de biiyiitiilen MoOs3 filminin XRD grafigi

Sekil 73’de 400 °C sicaklikta cam iizerine biiyiitilen MoOz filmi 2D ve 3D AFM
goriintiileri verilmistir. Yiizeyde kiimelenmeler dikkat ¢ekmektedir. 5 dk biiyiitiilen MoOs
fiminin kalinligi 80 nm olarak Ol¢iilmiistiir. Ortalama yiizey piriizliligi 2,024 nm olarak
bulunmustur. AFM goriintiilerinden elde edilen tanecik boyutlarina iliskin gorseller Sekil 73
(c)’de gosterilmistir. Yiizeyde yaklasik 1782 tane hesaplanmistir.
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Sekil 73 (a), (b) Sirasiyla 400 °C’de biiyiitiilen MoOs3 filminin 2D ve 3D AFM goriintiileri (C)
tanecik boyutlarina iliskin gorseller
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FTO/SnO2/CdS/MoS2 Yapisinin, MoOs Kalnhgmma Bagh Yapisal ve Optiksel
Karakterizasyonu ve Degerlendirilmesi

Raman Ol¢tiimii yapidaki ince filmler ve MoS; tabakasinin yapisi hakkinda bilgi
vermektedir. MoS; filmlerinin Raman spektrumlar1 iki karakteristik tepe noktasi
gostermektedir. Mo-S atomlari arasindaki i¢ diizlemsel yonde (~ 384-6 cm™) titresimini Epql
modu gosterirken, S atomlari arasindaki dikey diizlemsel yonde (~ 406-9 cm™) titresimini ise
Aig modu gostermektedir (Shanmugam, Durcan, et al. 2012) . Eq' modunun, molibden ara
katman atomlar1 arasindaki uzun menzilli Coulombic etkilesimi nedeniyle film kalinligindaki
artigtan giiclii bir sekilde etkilendigi varsayilmaktadir. Ayn1 zamanda sekil 74’de Aig modunun
da tabaka kalinligindan 6nemli olgiide etkilendigide goriilmistiir (Chakraborty et al. 2013).
MoS; yapilarinda, film kalinligina bagl olarak Raman tepe noktalar1 da etkilenmektedir. ki
pikin yogunlugu, artan film kalinlig1 ile 6nemli dl¢lide artmistir. Ayrica kalinliktaki artigla
birlikte Aig modunda maviye kayma ve Ezg* modunda ise kirmiziya kayma gdzlenmistir. iki
karakteristik pik arasindaki mesafe, tek tabakali MoS; igin 19-20 cm™ olarak bildirilmistir
(Hong Li et al. 2012; Sundaram et al. 2013).

Sekil 74, FTO/SnO2/CdS/MoS; yapisinin toplu Raman sagilma spektrumunu
gdstermektedir. Yaklasik 302 ve 602 cm™’de konumlanan pik CdS filmine, yaklasik 384-6 ve
406-9 cm™°de konumlanan pikler MoS; filmine ve 458 cm™®’de konumlanan kiiciik pik ise

MoOs3 filmine ait oldugu belirlenmistir.

Sekil 75, 360 ve 440 cm™ arasindaki tek tabakali ve cok tabakali MoS; filmlerinin
Raman sagilma spektrumlarini géstermektedir. Spektrumlar agikga MoS2'nin iki karakteristik
zirvesini gostermektedir. Tek tabakalt MoS> filmi i¢in E *»g modu ~ 386 cm™'de, A1g modu ~
406 cm-1'de gozlenirken, ¢ok tabakali filmlerin E 2o modu ~ 384 cm™'de, Aig modu ~ 409 cm
Y'de gozlemlenmistir. 1ki karakteristik tepe arasindaki mesafe tek tabakali numunelerde 20 cm™
! iken ¢ok tabakali numunelerde 25 cm™ olarak bulunustur. Bu pikler arasindaki mesafe 90
saniye MoO3 biiyiitilen MoS: filmlerinin tek tabakali 180 saniye biiyiitiilen filmlerin ise gok
tabakali oldugunu gostermistir. Pik zirvelerinin kaymasi ise modlardan birinin enerjisinin

artarken digerinin enerjisinin azalmasi ile agiklanabilir.
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Sekil 75.Tek tabakali MoS> ve ¢ok tabakali MoS, Raman grafikleri
Sekil 76 ve Sekil 77 tek tabaka ve ¢ok tabakali MoS2 nin Raman haritalama 6l¢timiine
ait verileri gostermektedir. Raman haritalamasinda, CdS ve MoS; yapisinin karakteristik

piklerine referansla renklendirme yapilmistir. M0Sy- ye ait olan, yaklasik 384-6 da konumlanan

E'y piki icin cyan rengi, yaklasik 406-9°da konumlanan Aig piki igin ise yesil rengi
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kullanilmistir. CdS ye ait olan, 302°de konumlanan 1LO piki i¢in kirmizi, 602°de konumlanan
210 piki i¢in ise lacivert rengi kullanilmistir. Tek tabakali MoS2 numune i¢in hafif bir kiime
olusumu gozlenirken ¢ok tabakali numunede gozlemlenmemistir. Bu durum genel olarak MoS>
dagiliminin homojen oldugunu gostermektedir. Biitlin Raman haritalamalarinda acik renkli
bolgelerin koyu renkli bolgelere kiyasla Raman pik siddetlerinin 6nemli derecede arttigi
belirlenmistir. Ez¢* pikinin siddetinin Aig pikinin siddetine oranma dagilimmi gosteren
haritalama sar1 renkle gosterilmistir. Bu renklenmenin tersi, iki karakteristik pik arasindaki

mesafe olarak da yorumlanabilir (Karatas 2020).

1 1
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Sekil 76. FTO/SnO2/CdS/tek tabakali MoS> Raman haritalama
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Sekil 77. FTO/Sn02/CdS/¢ok tabakali MoS,; Raman haritalama

Sekil 78’de CdS iizerine biiyiitiilen farkli biiyiime siirelerine sahip Mo-O ince filmlerin
stilfiirizasyonu ile elde edilen MoS>’li ve MoS2’siz numunelere ait optik mikroskop goriintiileri
verilmistir. Materyal ve metod bdliimiinde belirtildigi gibi Mo-O filminin farkli biiylime
stireleri 90 ve 180 saniyedir. M0S;’siz numunelerin yiizeylerinde hafif koyu renkli tomurcuk
benzeri yapilar tespit edilmistir. Tek tabakali MoS2’li numunelerde daha homojen ve mavimsi
bir goriintii gortiliirken ¢ok tabakali MoS2’li numunelerde daha kiimelenmis ve sarimtirak bir
goriintii goriilmektedir. Cok tabakali MoS: filmlerde daha koyu renkli olusumlarin varligida
dikkat cekmektedir.
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Sekil 78.(a) MoS>’siz (b) Tek tabakali MoS: (¢) Cok tabakali MoS2 optik mikroskop goriintiisii

MoS: ince filmlerinin iki ve ii¢ boyutlu yiizey topografileri AFM ile elde edilmistir.
Goriintiiler 3x3 um? yiizey alani taranarak almmustir. Sekil 79 ve Sekil 80°de AFM
goriintiilerinden elde edilen taneler ve Ozellikleri hem gorsel hem de histogramlarda
sunulmaktadir. Tanelerin boyutunun Mo-O filminin biiyiime siiresine bagl olarak azaldigi
bulunurken tane sayisinin ise arttig1 belirlenmistir. Sekil 79, Sekil 80’deki goriintiiler, farkli
zamanlarda iiretilen Mo-O filmlerinden elde edilen MoS: ince filmlerinin hem optik hem de
Raman haritalama goriintiileri ile uyumludur. Ortalama yiizey piiriizliiliigii (Ra) gortintiideki
capraz ¢izgi ile elde edilmistir. Sekil 79'da, tek tabakali MoS2 numunelerinde kii¢iik dagilimlar
gbze ¢arpmaktadir. Ra, 7,106 nm olarak 6l¢iilmiistiir. Cok tabakali numunelerde Ra 7,913 nm
olarak oOlg¢iilmiistiir. Cok tabakali MoS> numunelerinde daha fazla kiimelenme oldugu

goriilmektedir. Genel olarak MoS; tabakasinin artmasi ile ylizey piiriizliilligii artmstir.
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Sekil 79. FTO/SnO2/CdS/tek tabakali MoS2 2D, 3D, histogram AFM goriintiileri ve tanecik
boyutlarina iligkin gorseller
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Sekil 80. FTO/SnO,/CdS/¢ok tabakalt MoS2 2D, 3D, histogram AFM goriintiileri ve tanecik
boyutlarima iliskin gorseller

Sekil 81-82, CdS iizerinde farkli zamanlarda biyitilmis Mo-O filmlerinin
stilfiirizasyonu ile elde edilen tek tabakali ve ¢cok tabakali M0S; ince filmlerinin gegirgenlik ve
sogurma spektrumunu gostermektedir. Goriiniir bolgedeki pikler (400-800 nm), MoS2'nin
siirlayict olmayan durumlart olan d-orbitalleri arasindaki optik gegislerle iligkilidir (Karatas
2020) Tim numunelerin artan dalga boyu ile gegirgenligi artmistir. 500 nm dalga boyuna kadar
en iyi gecirgenlik SnO2/CdS numunesinde belirlenmistir. Yaklastk 800 nm’de en yiiksek
gecirgenlik belirlenmistir.  Tek tabakali MoS, numunesinin %95, ¢ok tabakali MoS>
numunesinin %82 ve referans numunesinin gecirgenligi ise %88 olarak belirlenmistir. Genel

olarak en iyi gecirgenlik ise referans numunesine aittir.
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Sekil 81. FTO/SnO2/CdS, FTO/SnO2/CdS/tek tabakali MoS2 ve FTO/SnO2/CdS/¢ok tabakali
MoS: gegirgenlik spektrumlari

2D malzemeler i¢in UV-Vis spektroskopisinde, mordtesi ve goriinlir bolgelerde
sogrulmanin oldugu dalga boylar1 bant gecislerinin oldugu yerler olup elektronik 6zellikleri
belirlemede 6nemli bilgiler sunmaktadir. M0S, malzemesi igin goriiniir bolgedeki pikler 400-
800 nm arasindadir. Bu pikler, M0S2’nin sinirlayict olmayan durumlari olan d-orbitalleri
arasindaki optik gegcislere atfedilmektedir (Mattheiss 1973). A/B pikleri, Brillouin bélgesinin
K ve K' noktalarindaki bant kenar1 uyarimlarina atfedilirken, C/D pikleri ise isgal edilen dz?
orbitali ile bos dxy, x>-y? ve dxz, yz orbitalleri arasindaki bantlar arasi gecislere atfedilmektedir
(Ahn et al. 2015; Coehoorn et al. 1987; King et al. 2013).

Tiim numunelerin artan dalga boyu ile sogurmasinin azaldig1 goriilmiistiir. En diisiik
sogurma referans numunesinde goézlemlenirken en iyi sogurma ise ¢ok tabakali MoS2

numunesinde gozlemlenmistir. Bu durum kalinlik artis1 ile agiklanabilir.
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Sekil 82. FTO/Sn0O2/CdS, FTO/SnO2/CdS/¢ok tabakali MoS; ve FTO/SnO2/CdS/¢ok tabakali
MoS: sogurma spektrumlari

PL 6l¢iimleriyle, ince filmler hakkinda dogrudan veya dolayl elektronik bant gegisini
gozlemleyerek daha fazla bilgi elde etmek miimkiindiir. MoS2'nin optik 6zellikleri, katman
sayisina biiyiik Ol¢iide baghdir. Tek tabakali MoS>'de, dogrudan eksitonik gegis enerjileri
nedeniyle gii¢lii bir PL etkisi gozlenir. Ancak bu, artan katman sayisi ile azalir ve bulk
formunda PL etkisi gozlenmez. Bunun nedeni, MoS2'nin bulk formda dolayl bir bant araligina
ve tek katmanl bir formda dogrudan bir bant araligina sahip olmasidir. Tek katmanli MoSz'nin
PL spektrumunda ~670 ve ~620 nm'de iki pik gézlenmektedir. Bu pikler Brillouin bdlgesinin
K noktasindaki dogrudan eksitonik gecislerle iliskilidir ve sirasiyla MoS2'nin A uyarimi ve B
uyarimi ile iligkilendirilmektedirler (Splendiani et al. 2010) . Ayrica, ~670 nm'deki baskin pik,
fotojenere elektron bosluk ¢iftinin rekombinasyonuna atfedilirken, ~ 620 nm'de gozlemlenen
daha zayif pik, M0oSz'nin gii¢lii spin-yoriinge kuplaji nedeniyle valance bant boliinmesine
atfedilmektedir (Zhu et al. 2011). Ote yandan, negatif (bir bosluk iki elektron) ve pozitif (bir
elektron iki bosluk) lokalize kuasipartikiiller olan ~ 680 nm'de gdzlenen trion ile iliskili PL
pikleri vardir. Bununla birlikte, PL yogunlugu, artan sayida MoS: tabakasi ile azalmaktadir.
Bunun nedeni optik bant araligimin dogrudandan dolayliya gecisi olarak ifade edilmektedir
(Mak et al. 2010). A uyarimi, B uyarimi ve Atrionun tepe merkezlerinin, MoS, puluna

odaklanma yerine gore degistigini bildirmistir.

Sekil 83, CdS ince film {izerindeki MoS: ince filmlerinin PL piklerini gostermektedir.
Tek tabakali MoS; filminin 662 nm’de siddetli ve baskin bir pik belirlenmistir. Cok tabakali
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MoS: filminde ise 662 nm’deki pikin siddetinin azaldig1 goriilmistiir. Bu sonug¢ ¢ok tabakali

MoS: filminin ¢ok katmanli yapiya sahip olduguna atfedilebilir.
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Sekil 83. Tek tabakali MoS> ve ¢ok tabakali MoS2 PL

Sekil 84 tek tabaka ve c¢ok tabakali MoS2 nin PL haritama Olgiimiine ait verileri
gostermektedir. PL haritalamasinda, MoS, yapisinin karakteristik piklerine referansla
renklendirme yapilmistir. Tek tabakali MoS; filminin 662 nm’de siddetli bir PL piki belirlenmis
gri rengi kullanilmistir. Koyu bolgelerde pik siddetinde hafif bir diisme belirlenmistir. Cok
tabakali MoS> filminde ise 662-735 nm’de pikler goriilmiis mor renk ile renklendirilme
yapilmistir. Cok katmanli MoS2’nin pik siddetinin diisiik oldugu belirlenmistir. Ayn1 zaman da
koyu bolgelerde pik merkezinin saga kaydigi gézlemlenmistir. Bu durum siyah bolgelerin

katman sayisinin daha fazla olmasina atfedilmektedir.
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Sekil 84. (a) FTO/SnO,/CdS/Tek tabakali MoS: (b) FTO/SnO2/CdS/Cok tabakali MoS, Raman
Haritalama

FTO/ SnO2/ CdS/ CdTe/MoOs/Mo ve FTO/ SnO2/ CdS/ MoS2/ CdTe /MoOzs/ Mo Giines
Hiicrelerinin Yapisi ve Fotovoltaik Performansi ve Degerlendirilmesi

Uretilen ¢ok eklemli giines hiicresinin fotovoltaik performansini degerlendirmek icin J-
V egrileri (Sekil 85) 6l¢iilmiistiir. J-V egrilerinden elde edilen fotovoltaik parametreler Tablo
12°de verilmistir. Gerilimin sifir oldugu ve y eksenini kesen nokta kisa devre akim yogunlugu
(Jsc) degerini verirken, akim yogunlugunun sifir oldugu ve x eksenini kesen nokta ise agik devre
gerilim (Voc) degerini verir. Jm ve Vm belirlenerek doniisiim verimliligi (n) denklem (7)
yardimi ile hesaplanmistir. Diger taraftan, dolum faktorii (FF) belirlenen parametrelerle

denklem (6) kullanilarak hesaplanr.
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Sekil 85. Fotovoltaik bir giines hiicresinin J-V egrisi

Tablodan da anlagilacag: iizere, Jsc degerinde tek tabakali MoS2 nin ara tabakada
kullanilmasi ile hafif bir artis gézlemlenmistir. Ancak ¢ok tabakali M0S; nin kullanilmasi ile
Jsc degerinde tek tabakali numuneye gore hafif bir diisiis belirlenmistir. Tiim numunelerde agik
devre gerilimi aynidir. Doluluk oran1 en diisiik referans giines hiicresinde hesaplanirken, en
biiyiik ise cok tabakali MoS2 kullanilan giines hiicresinde hesaplanmustir. Sekil 86°da goriildiigi
gibi tek tabaka ve ¢ok tabakali MoS> kullanimi doniisiim verimini hafif bir sekilde arttirmistir.
MoS: yani CdS/CdTe arasina birka¢ nanometre kalinliginda atilan siilfiirlii bir tabakanin (ki bu
tabakanin yasak bant araligi CdS ile CdTe arasinda) verimi bir miktar artirdigini s6ylemek

miimkiindiir ancak degerleri birbirlerine ¢ok yakindir.
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Sekil 86. M0S;’siz ve MoS:’li giines hiicrelerinin fotovoltaik doniisiim verimliligi
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Tablo 12. M0S;’siz ve MoS>’li fotovoltaik giines hiicresine ait parametreler

MOS2 ‘siz Yapi Tek Tabakah MoS2 Cok Tabakah MoS2
Jse (MA/cm?) 26,3 27,9 26,8
Voce (V) 0,6 0,6 0,6
FF 0,47 0,5 0,5
Verim (%) 7,8 8,2 8,3
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SONUCLAR ve ONERILER

Sonuclar

Varolan tez ¢alismasinda;

1) SnO; ince filmleri magnetron sactirma islemi optimize edilerek FTO tizerine
biriktirilmistir. Biyiitiilen SnO2 filmler, Raman, XRD ve AFM analizleri ile karakterize
edilmistir. Elde edilen sonuglar, SnO> filmin 400 °C’de oksitlenmedigini ve 5 dk’lik biiyiitme
ile yaklasik 80 nm biiylidiigiinii gostermistir.

2) CdS ince filmleri cam {iizerine farkli tavlama sartlar1 kullanilarak biiytitiilmistiir.
Biiyiitilen bu filmlerin giines hiicrelerinde kullanilmas: i¢in optimum film sartlar
belirlenmistir. Elde edilen filmlerin, XRD, Raman, UV-Vis spektroskopileri, SEM, AFM
analizleri yapilmistir. XRD ve Raman, sonuglarindan, CdS’nin basaril birsekilde biiyiitiildiigi
dogrulanirken, SEM, AFM, Uv analizlerinden, optimum tavlama sicakliginin in-situ tavlama
ile 400 °C ‘de oldugu belirlenmistir. Artan tavlama sicakliginin yapisal ve optiksel 6zellikleri

tyilestirdigi de tespit edilmistir.

3) CdTe ince filmleri cam tizerine farkli tavlama sartlar1 kullanilarak biyttilmistiir.
Biiyiitilen bu filmlerin giines hiicrelerinde kullanilmast i¢in optimum film sartlar
belirlenmistir. Elde edilen filmlerin, XRD, Raman, UV-Vis spektroskopileri, SEM ve AFM
analizleri yapilmistir. XRD ve Raman, sonuglarindan, CdTe basarili birsekilde biiyiitildiigii
dogrulanirken, SEM, AFM, Uv analizlerinden, optimum tavlama sicakliginin ex-situ tavlama
ile 200 °C’de oldugu belirlenmistir. Artan in-situ tavlama sicakliginin yapisal ve optiksel
ozellikleri iyilestirdigi de tespit edilmistir. Ancak artan ex-situ tavlama sicakliklarinda 300
°C’den daha yiiksek sicakliklarda CdTe’nin yiizeye tutunmasmin problemli oldugu
goriilmiistiir. Ex-situ tavlama sartlarinda artan tavlama sicakliklarinda CdTe’tin oksitlendigi de

belirlenmistir.

4) MoOs ince filmleri magnetron sagtirma iglemi optimize edilerek FTO iizerine
biriktirilmistir. Biyiitilen MoOz filmler, Raman, XRD ve AFM analizleri ile karakterize
edilmistir. Elde edilen sonuglar, MoO3 filmin 400 °C’ de birden fazla fazin gortldigi
belirlenmistir. Pek ¢ok fazin gozlemlenmesinin altinda yatan bir sebep, MoO3z ince filmini
olusturmak igin segilen tavlama sicakligin Mo-O yapisi igin bir faz doniisiim sicakligi olmasi
olabilir. AFM analizlerinden 5 dk’da yaklasik 80 nm kalinliginda filmler olusdugu tespit

edilmistir.
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5) MoOs ince filmine post siilfiirizasyon islemi yapilarak MoS> elde edilmistir. MoS>
ince filmi Mo-O filminin 90 ve 180 saniye farkli biiyiime siireleri kullanilarak biiyiitiilmiistiir.
90 sn’ye MoOs biiyiitiilen MoS; filmi tek tabakali, daha homojen ve mavimsi bir goriintiisii
goriliirken 180 sn MoOs biiyiitiilen M0S; filmi ¢ok tabakali daha kiimelenmis ve sarimtirak bir
goriintiisti goriilmektedir. 180 sn’lik filmlerde daha koyu renkli olusumlarin varlig1 da dikkat
cekmektedir. Tek tabakali MoS filminin gegirgenligi daha iyi oldugu belirlenirken, ¢ok
tabakalt MoSz filminin sogurmasinin daha iyi oldugu belirlenmistir. PL O6lgiimleriyle, 90
saniyelik MoS; filminin 662 nm’de siddetli ve baskin bir pik belirlenmistir. 180 saniyelik MoS>
filminde ise 662’deki pikin siddetinin azaldigi ve pikin merkezinin 735’lere kadar kaydigi
belirlenmistir. Bu sonug¢ 180 sn’lik MoS; filminin ¢ok katmanli yapiya sahip olduguna

atfedilmistir.

6) Jsc degerinde tek tabakali MoS: nin ara tabakada kullanilmasi ile hafif bir artig
gozlemlenmistir. Ancak ¢ok tabakali MoS: nin kullanilmasi ile Jsc degerinde tek tabakali
numuneye gore hafif bir diislis belirlenmistir. Tiim numunelerde agik devre gerilimi aynidir.
Doluluk orani en diisiik referans giines hiicresinde hesaplanirken, en biiyiik ise ¢ok tabakali
MoS; kullanilan giines hiicresinde hesaplanmistir. Tek tabaka ve ¢ok tabakali MoS2 kullanimi
dontisiim verimini hafif bir sekilde arttirmistir. MoS2 yani CdS/CdTe arasina birkag nanometre
kalinliginda atilan siilfiirlii bir tabakanin (ki bu tabakanin yasak bant araligi CdS ile CdTe
arasinda) verimi bir miktar artirdigin1 soylemek miimkiindiir ancak degerleri birbirlerine ¢ok

yakindir.

Oneriler

CdS/CdTe yapist 1950’1 yillardan giiniimiize kadar gilines hiicrelerinde ¢alisilmakta
olup pek cok tiirevi sentezlenmis bir yapidir. Bu yapilar 1s181inda var olan giines hiicrelerinin
performaslarini gelistirmek ve giines 1s181nin bilyiik bir kismin1 absorblamak i¢in birden ¢ok
katmana sahip malzemeler kullanilmistir ve kullanilmaya devam etmektedir. Iki boyutlu yapilar
ve nanokristaller bu tiir yapilarin olusturulmasinda yogun olarak kullanilmaktadir. Bu tez
caligmasinda, CdS/CdTe giines hiicrelerinde MoS2 ince filmlerin ara tabaka olarak
kullanilmasinin hiicre verimine etkisi incelenmistir. MoS> ince filminin kullanilmasi ile hiicre
veriminde hafif bir artis gozlemlenmistir. Verimin daha fazla artirilmasi i¢in hiicrede uygun
baska kontak (Au, Cu-Au vb.) ¢alismasmin yapilmasi onerilebilir. Ayn1 zamanda CdS/CdTe
giines hiicrelerinde ara tabaka olarak farkli iki boyutlu malzeme kullanilarak hiicre davraniginin

arastirilmasi da onerilebilir.
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