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Figure A. a) The fabricated GZO/PET UV sensor and (b) schematic demonstration.

Purpose: Investigating the effects of annealing temperature on GZO thin films and producing a flexible UV
sensor based on GZO thin films.

Theory and Methods:

GZO thin films were deposited on n-Si and flexible PET substrates with RF Magnetron Sputtering technique
at room temperature. In order to observe the effect of annealing temperature, the GZO/n-Si thin film annealed
from 100 °C to 600 °C, while the GZO/PET film annealed at 100 °C and 200 °C. The structural, morphological,
optical and electrical properties of the films were investigated using XRD, AFM, UV-Vis Spectrometer and
Hall effect measurement systems, respectively. The UV sensor fabrication of GZO/PET flexible sample
annealed at 200 °C was completed with Au interdigital electrodes with a thickness of 150 nm. Sensitivity of
the sensor was determined using I-V measurements in darkness and UV light.

Results:

The film annealed at 200 °C has the largest particle size of 49.17 nm, the widest E¢ with 3.30 eV and the lowest
surface resistance of 0.0027 Qcm. For this reason, the UV sensor based on the flexible GZO/PET film which
was annealed at 200 °C was fabricated and UV light photo-sensitivity of the sensor was determined with I-V
measurements taken under dark and 365 nm wavelength UV light. The photo-sensitivity of the flexible UV
sensor was found to be 8.07.

Conclusion:

Although the photosensitivity of the flexible GZO/PET based UV sensor is higher than many recent studies,
it is thought that sensors with higher sensitivity can be produced by better optimizing the factors affecting the
dark current during the sensor production phase.
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ONECIKANLAR

e GZO ince filmi 49.17 nm partikiil biiylikliiglinde basariyla bilyiitiildii.
e 2V’da 8.07 foto-hassasiyetli esnek UV sensorii iretildi.
e  Elde edilen sensor esnekligi sayesinde genis uygulama alanina sahiptir.
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Mikro takimlarin ug nokta Frekans Tepki Fonksiyonlar1 (FTF) darbe testi ve modal (bigim) analizi vasitasi
ile belirlenememektedir. Ayrica, mikro islemler yiiksek hizlarda ger¢eklestirilmekte ve jiroskopik momentler
ve merkezka¢ kuvvetleri nedeniyle takim u¢ nokta FTF’sinde degisimler meydana gelmektedir. Bu
caligmada, mikro takimlar kesici u¢ geometrisini ve operasyon etkilerini igerecek sekilde analitik olarak
modellenmistir. Ayrica, is mili geometrisinin bilinmedigi durumlar i¢in deneysel olarak elde edilen duragan
is mili dinamigi ve analitik olarak hesaplanan dénen takim ve tutucu dinamiginin birlestirilmesini miimkiin
kilan yeni bir yontem gelistirilmistir.

The effects of annealing temperature on RF-coated GZO thin films on n-Si and PET

substrates

HIGHLIGHTS

e  GZO thin film was successfully grown at a particle size 0of 49.17 nm.

Flexible UV sensor with photo-sensitivity of 8.07 at 2V was fabricated.

e The obtained sensor has a wide range of applications thanks to its flexibility.
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In this study, the effects of thermal annealing on RF-coated GZO thin films on n-Si and PET substrates at
room temperature at 200 W RF power were investigated systematically. Deposited film on the n-Si substrate
was annealed at range of 100 - 600°C for 1 hour in air at atmospheric pressure with CTA. UV-Vis
measurements of flexible films prepared at 100 and 200°C were evaluated due to the deterioration of the
PET substrate form at 300°C temperature. The energy band gaps of the films were found as 3.10 and 3.30
eV, respectively. It was revealed from the XRD results that GZO films grown on Si have c-oriented
hexagonal wurtzite structure. UV sensor fabrication was performed from the flexible GZO film annealed at
200°C with the highest band gap energy. The UV-light sensitivity of the produced sensor was determined by
I-V measurements in light (A= 365 nm) and dark conditions. Photo-sensitivity of the flexible sensor was
found to be 8.07 at 2V.
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1. GIRIS (INTRODUCTION)

Cinko oksit (ZnO), genis bant aralikli (3,37 eV), eksiton
baglanma enerjisi yiiksek (60 meV), radyasyona karsi
dayanikli, termal ve kimyasal olarak kararli bir metal
oksittir. ZnO’nun yapist hekzagonal viirtzit kristal yapidir ve
stokiyometrik olmamasi nedeniyle n-tipi iletkenlik gdsterir
[1]. Bununla birlikte katkisiz ZnO, disiik tasiyict
konsantrasyonundan dolay1 yiiksek dirence sahiptir. Katkisiz
ZnO'da dondr seviyeleri olusturan oksijen bogluklar1 ve
arayer kusurlar1 gibi bazi kusurlar vardir. Bu problemleri
asarak daha iyi kristalitede ve daha iyi elektro-optik
ozelliklere sahip film elde edebilmek i¢in ZnO, aliiminyum
(Al), indiyum (In), bor (B) ve galyum (Ga) gibi ¢esitli grup-
IIT metalleri ile katkilanabilir [2]. Katkil1 olarak iiretilen ZnO
ince filmleri, goriiniir bolgedeki yiiksek gegirgenliginden
dolay1 optik kaplama malzemesi olarak, UV 151k yayan
diyotlar, lazerler, sensorler ve fotovoltaik giines hiicrelerinde
katkisiz  ZnO’ya gére daha yaygin bir sekilde
kullanilmaktadir. Son yillarda, bahsedilen bu uygulamalar
icin katlanabilir, tasinmasi kolay, esnek ve kii¢liik hacimli
malzeme gelistirmek onemlidir [3]. Literatiirde Al katkili
ZnO (AZO) ve Ga katkih ZnO (GZO) ince filmlerin
polietilen tereftalat (PET) [4], polikarbonat (PC) [5],
poliimid (PI) [6], polipropilen adipat (PPA) [7] ve polietilen
naftalat (PEN) [8] gibi c¢esitli esnek alttaglar {izerine
kaplanmasi aragtirilmigtir.

Daha iyi elektro-optik Ozelliklere sahip esnek film
geligtirilmesi ve bu filmlerin uygulamada kullanilmasi
onemlidir. Aktif malzemesi ZnO ince film olan UV
sensorler; uzay arastirma ve iletigim sistemleri, biyomedikal
cihazlar, fiize erken uyari sistemleri, hava ve gevre izleme
sistemleri ve yiiksek sicaklik plazma aragtirmalarinda
kullanilmaktadir [9]. Ayrica, ZnO filmlerin tanecik
boyutunun ve mikroyapisinin UV sensoriin  duyarliligini
etkiledigi bilinmektedir. Kaplama sirasinda biiyiitme veya
kaplama sonrasi tavlama islemi uygulanarak filmlerin
tanecik boyutu biiyiitilebilir. Biiyiik tanecik boyutu ise
filmlerin direncinin diismesini saglar [10]. Onceki
¢alismamizda, GZO ince filmleri n-Si alttas tizerine 100-200
W RF giiciinde magnetron piiskiirtme teknigi ile kaplanmig
ve 200 W’da kaplanan filmin iyi opto-elektronik 6zelliklere
sahip oldugu goriilmiistiir [11]. Bu ¢aligmada, 200 W RF gii¢
degerinde n-Si iizerine biiyiitiilen GZO ince filmin fiziksel
karakterleri iizerine, numunenin sekiz ay atmosfer ortaminda
bekletilmesinin ve biiylitme sonrast 1sil iglemin etkisi
incelendi. Ayrica, GZO filmi RF magnetron piiskiirtme
yontemi ile 200 W RF gii¢ degerinde esnek PET alttag
iizerine oda sicakliginda kaplandi. n-Si ve PET alttag {izerine
biiyiitillen GZO filminin yapisal, elektriksel ve morfolojik

karakterleri n-Si iizerinde biiyiitiilen filmler, optik 6zellikleri
ise PET fizerine biiyiitillen filmler kullanilarak belirlendi.
Ayrica, esnekligi sayesinde kullanim alani gesitlligine sahip
esnek 151k sensorii, 200°C’de tavlanan esnek film {izerine
interdijital elektrotlu olarak gelistirildi ve UV-151k altinda
duyarlilig: belirlendi.

2. DENEYSEL METOT (EXPERIMENTAL METHOD)

GZO ince filmler, n-Si (100) [11] ve PET alttaslar {izerine
oda sicakliginda radyo frekans piiskiirtme (sputtering,
BESTEC) teknigi ile kaplandi. Alttaglar sisteme
yiiklenmeden hemen o&nce, kimyasal yolla temizlendi.
Kaplamalarda; %3’liik Ga katkilanmus, 4" ¢apinda, %99,99
saflikta ZnO seramik hedef malzemesi kullanildi. Filmlerin
iiretimi siiresince alttag sicakligi, kaplama basinct ve hedef-
numune arast mesafe gibi kaplamay1 etkileyebilecek
parametreler sabit tutuldu. Kaplama parametreleri Tablo
1’de goriilmektedir. Filmlerin kalinliklar1 biiyiitme siiresince
icerde bulunan kalinlik kontrolii ile takip edildi ve
numuneler digart ¢ikartildiginda kalinliklar1 Dektak 150
profilometre kullanilarak teyit edildi. (Tablo 1)

Tavlama sicakliginin etkisini gozlemlemek amaci ile,
GZO/n-Si ince film 100°C den 600°C ye kadar, GZO/PET
film ise 100°C ve 200°C’de hava ortaminda 1’er saat termal
tavlama (CTA) sisteminde tavlandi. GZO/n-Si filmlerin
yapisal oOzellikleri X-isinlart kirmimmi (XRD, APD 2000
PRO), morfolojik 6zellikleri yiiksek performans atomik
kuvvet mikroskobu (hp-AFM, Nanomagnetics) ve
elektriksel ozellikleri Hall etkisi (Hall Effect, Lakeshore)
Ol¢lim sistemleri kullanilarak arastirildi. Seffaf PET alttas
iizerine hazirlanan GZO ince filmlerin UV-Vis bdlgedeki
gegirgenlikleri oda sicakliginda 200-800 nm dalga boyu
araliginda alman UV-Vis Spektrometre (UV-2600,
Shimadzu) Ol¢timleri ile belirlendi. Karakterizasyonlari
yapilan GZO filmlerin optimizasyonundan sonra 200°C’de
tavlanan GZO/PET esnek numunenin UV  sensor
fabrikasyonu 150 nm kalinlikli Au interdijital elektrotlarinin
olusturulmasi ile tamamlandi (Sekil 1). Tasarimda sensor
biyiikligii 12,5 mm x 7 mm ve kontak alani boyutlar1 2 mm
x 1 mm’dir. Uretilen sensoriin duyarliligi; karanlikta ve
dalga boyu 365 nm olan UV isik altinda yapilan akim-
gerilim (I-V) olglimleri ile elde edilen veriler kullanilarak
belirlendi.

3. SONUCLAR VE TARTISMALAR
(RESULTS AND DISCUSSIONS)

Sekil 2’de oda sicakliginda RF-piiskiirtiilerek olusturulan ve
100°C’den 600°C’ye kadar tavlanan GZO/n-Si filmlerin

Tablo 1. GZO ince film kaplama parametreleri (The deposition parameters of GZO thin film)

Numune  Giig(W)  Kalmlik (nm) ﬁgfr‘;na Basmer ?gt)“ sicakligt
GZO/m-Si* 200 100 3,8x107 RT
GZO/PET 200 80 3.8x10° RT

*[11]
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XRD desenleri verildi. Tiim filmlerin JCPDS card No. 00-
036-1451 referansinda verilen ve 34,421°°de yer alan ZnO
(002) pikine sahip olduklar1 gézlendi.

LTS

a)

PET (Substrate)

b)

Sekil 1. a) Uretilen GZO/PET UV sensér ve b) sematik
gosterimi
((a) The fabricated GZO/PET UV sensor and (b) schematic

demonstration).
A 600°C

500°C

300°C

Siddet (keyfi b.)

200°C

100°C

RT

30 32 34 36 38 40
Derinlik (nm)

Sekil 2. GZO/n-Si ince filmlerin XRD desenleri
(XRD patterns of GZO/n-Si thin films)

Hegzagonal wurtzite yapida c-yonelimli olan GZO/n-Si
filmlere ait pik yar1 genislik (FWHM) degerleri ve Scherrer
ifadesinden [12] hesaplanan partikiil biyiiklikleri Tablo
2’de verildi. Bu tabloda 100°C ve 200°C’de tavlanan
numunelerin en dar ZnO (002) pikine sahip oldugu
goriilmektedir. 300°C’den itibaren FWHM genislemekte,
partikiil biiyiikliigii azalmaktadir (Sekil 3). Ayrica, atmosfer
ortaminda bekletilen GZO ince filminin yiizeyinin
oksitlenmesi nedeni ile ylizey piiriizliiliigiiniin artt181, filmin
tavlamasi ile bu etkinin azaldigi anlasilmaktadir.

Yizey morfolojisi, gelistirilecek elektro-optik cihazin
(dedektor, led, sensor gibi) performansi igin olduk¢a dnemli
bir faktordiir. Cilinkil, diizglin olmayan bir yiizey metal-

1760

yariiletken tabaka arasinda bozulmaya sebep olabilir. Bu
nedenle, filmlerin partikiil biiyiikliigii ve bununla birlikte
yiizey analiz yontemleri ile yiizey piiriizliiliigiiniin ortalama
karekok (RMS) degerlerinin belirlenmesi-karsilagtirilmasi
olduk¢a 6nemlidir. Bu énem g6z 6niinde bulundurularak,
oda sicakliginda kaplanan ve 100 - 600°C’de tavlanan
GZO/n-Si ince filmlerin yiizey morfolojileri AFM ydntemi
ile incelendi. Tavlanan filmlerin 1 um x 1 pm’lik tarama
alanlarindaki {i¢ boyutlu (3D) yiizey goriintiileri Sekil 4’de
sunuldu.

Tablo 2. GZO/n-Si filmlerin baz1 6nemli parametreleri
(some important parameters of GZO thin films)

Sicaklik 20 (%) FWHM Partikiil RMS
O (nm) biiyiikligi (nm) (nm)
RT* 3424 0,254 56,48 1,84
RT** 3423 0,318 45,11 3,02
100 34,55 0,315 45,58 2,11
200 34,57 0,292 49,17 2,74
300 34,58 0,331 43,38 0,58
400 34,64 0,344 41,75 0,61
500 34,56 0,361 39,77 4,57
600 34,69 0,382 37,60 5,18
*[11]
**Kaplamadan 8 ay sonraki oda sicakligi 6lgiimleri
60 . 0,40

— - E 035

E 50 1 . e i .

2 40 1 & . =

E F 025 3

- | e Partikiil biyikligi t =

S 30 « FWHM E 0,20

* 2 0,15

25 100 200 300 400 500 600
Tavlama sicakhgi ("C)

Sekil 3. GZO/n-Si filminin partikiil biylikligi ve FWHM

degerinin tavlama sicakligina bagli degisimi (Variation of the
particle size of the GZO/n-Si films and FWHM value depending on
annealing temperature)

Goriintiilerden 300°C’den sonra yiizeyde deformasyonlarin
olustugu goriilmekle birlikte 400°C’de tavlanan numunenin
GZO yiizeyine benzer morfolojiyi korudugu anlagilmaktadir.
Bununla birlikte daha yiiksek sicakliklarda, 500 ve
600°C’de, GZO film yiizeyinin digerlerinden tamamen farklt
bir ylizey morfolojisine doniistiigii gozlenmistir. Bu
sicakliklarda Tablo 2’den de goriildiigli gibi yiiksek RMS
degerlerinin olmasi partikiil biyiikligii ile degil yapinin
bozulmasi ile iligkilendirilebilir. Yiiksek sicaklikta yiizeyde
meydana gelen deformasyon ve farkli morfolojinin,
alttag/film  arasinda meydana gelen gerilmelerden
kaynaklandig1 gibi yiiksek sicakliklarda film kararliliginin
bozulmasi ile de agiklanabilir [13]. Ayrica, homojen
olmayan yer yer bilyiik partikiiller RMS degerinin artmasina
neden olabilir. Bu morfolojik degerlendirme, sekiz ay
atmosfer ortaminda bekletilen GZO/Si filminin 400°C’ye
kadar kararliligini korudugunu gostermektedir. Sirasi ile
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Sekil 4. Tavlanan GZO/n-Si filmlerin 3D AFM goriintiileri (3D AFM images of annealed GZO/n-Si films)

2,11 ve 2,74 nm RMS degerine sahip olan 100 ve 200°C’de
tavlanan filmlerin XRD sonuglart ile AFM sonuglarinin
uyumlu oldugu soOylenebilir. Her iki filmin yiizeyi de
homojen ve biiyiik partikiilliidiir. RMS degerlerinin birkag
nanometreden kiiciik olmast UV sensoriin daha yiiksek
duyarlilikta tretilmesini saglar [2]. Optik gecirgenlik
Olgiimlerini  degerlendirebilmek ve aymi zamanda
gelistirilecek uv Sensoriin kullanim alanini
cesitlendirebilmek bakimindan n-Si alttagin yani sira ucuz ve
hafif esnek PET alttag lizerine de GZO ince filmler
olusturuldu. Sekil 5’de kaplamasiz PET alttas, 100 ve
200°C’de tavlanan kaplamasiz PET ve yine ayn
sicakliklarda tavlanan GZO/PET ince filmlerin UV-Vis
optik gegirgenlik spektrumlar1 verildi. Kaplamasiz PET
alttasin goriinlir bolge gecirgenligi %80 civarinda iken,
200°C’de tavlanmast ile %50-%60 civarma diigmiistiir. 100
ve 200°C’de tavlanan GZO/PET ince filmler goriiniir
bolgede %50 civarinda optik gecirgenlige sahiplerdir.

GZO/PET filmlerin optik bant araliklart (Eg), optik
gecirgenlik verilerinden elde edilen optik sogurma
katsayisinin foton enerjisi ile degisimini gosteren ve Tauc
esitligi olarak bilinen [14] formiil yardimi ile hesaplandi.
Filmlerin sogurma spektrumlart Sekil 6’da verildi. 100 ve

200°C’de tavlanan GZO/PET filmlerin E, degerleri sirastyla
3,10 ve 3,30 eV olarak belirlendi. Hesaplanan E, degerleri
farklr arastirma gruplar: tarafindan yapilan GZO ince film
caligmalari ile uyumlu oldugu goriildii [15-18]. UV bolgede
optik band araligina sahip GZO ince film iiretilmesi ve giiglii
UV sogurulma elde edilmesi UV sensoriin 1s18a duyarlilik
gibi ¢ikti parametrelerini giliglendirir. GZO/n-Si filmlerin
tavlama sicaklifina bagli olarak elektriksel parametrelerinin
degisimleri oda sicakliginda Hall Etkisi deneyleri ile
irdelendi. Bu filmlerin Hall 6l¢imleri sonucunda elde edilen
yiizey direngleri Tablo 3’de verildi.

Tablo 3. GZO/n-Si ince filmlere ait yiizey direnci degerleri

(The surface resistance values of GZO/n-Si thin films)

Sicaklik (°C) Yiizey Direnci (Qcm)
RT* 0,0088

100 0,0058

200 0,0027

300 0,0032

400 0,0377

500 3,1938x10*

600 9,2316x10?
*[11]
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80 = PET, 100 °C
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2 60 ——GZO/PET, 200°C
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-
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0
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Derinlik (nm)

Sekil 5. PET, tavlanan PET alttas ve tavlanan GZO/PET
filmlerin gecirgenliklerinin dalgaboyuna gore degisimi

(The change in transmittance of PET, annealed PET substrate and annealed
GZO/PET films depend on the wavelength)

— 100°C
= — 200°C
=
2
3
L
-
2,

L L] L 1 T T L Ll T T L} 1 Ll T 1 L] L T L]
2 2,5 3 3,5 4

hv (eV)

Sekil 6. (a*hv)*nin foton enerjisine gore degigimi
(The change in (a*hv)2 depend on photon energy)

Yapisal ve morfolojik agidan 300°C’nin altinda tavlama
sicakliklarinda daha iyi olan filmlerin diisiik sicakliklarda
ylizey direnglerinin de diisiik oldugu goriildii. Genel olarak,
ince filmlerin iletkenligi tane sinir1 sagilmasinda azalmaya
yol acan tane boyutunun azalmasi ile artar [19]. Ancak
bunun tersi durum da olabilmektedir. Nitekim, taneler kiigiik
dahi olsa yiizey durumlarindan taneler arasinda tasiyici
hareketinin zorlagmasi olabilmektedir [20]. 500 ve 600°C
icin elde edilen 4,57 ve 5,18 nm RMS piiriizliilik degerleri
bu elektriksel sonuglara bir gosterge niteligindedir. Tablo
3’deki veriler, puskiirtme teknigi ile gelistirilen GZO
filminin 400°C’ye kadar 0Ozdireng¢ karaliligina sahip
oldugunu goéstermektedir.

Yapilan analizler neticesinde, 100 ve 200°C’de tavlamanin
yapisal, morfolojik, optik ve elektriksel ozellikler
bakimindan GZO filmlerin kalitesini arttirdigi goriildi.
Bununla birlikte, 200°C’de tavlanan film 49,17 nm ile en
biiyiik partikiil biyiikliigiine, 3,30 eV ile en genis yasak
enerji araligma (Eg) ve 0,0027 Qcm ile en diisiik yilizey
direncine sahiptir. Bu nedenle, 200°C’de tavlanan esnek
GZO/PET filminin aktif malzeme olarak kullanildigr UV
sensor fabrikasyonu yapilarak (Sekil 1), karanlik ve 365 nm
dalgaboylu UV-1g1k altinda alinan I-V 6l¢iimleri ile UV 151k
foto-duyarliligina bakildi. Foto-duyarlilik;
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Es. 1 ile belirlendi. Burada; uygulanan gerilime bagli olarak,
I uv, UV-is1k altinda olusan fotoakimi, I karanlik ise 151k
olmayan ortamda olusan akimi gdstermektedir. Esnek UV
sensoriin  foto-duyarliligi 8,07 olarak bulundu. Bu foto-
duyarlilik degeri, yakin geg¢miste yapilan ZnO sensor
caligmalarina [21, 22] kiyasla daha yiiksektir.

4. SONUCLAR (CONCLUSIONS)

Bu caligmada; GZO ince filmi, PET alttag iizerine oda
sicakliginda radyo frekans piiskiirtme teknigi ile kaplandi.
Uretilen GZO/PET ve GZO/n-Si(100) [11] filmlerin yapisal,
morfolojik, optik ve elektriksel 6zellikleri iizerine biiyiitme
sonrasi tavlama sicakliginin etkisi belirlendi. Si alttas
iizerine gelistirilen ve sekiz ay atmosfer ortaminda bekletilen
GZO filminin 400°C’ye kadar yapisal ve Ozdireng
kararliligint  korudugu belirlendi. Tavlanan numuneler
arasinda, 49,17 nm ile en biiytik partikiil biiyiikliigiine, 3,30
eV ile en genis yasak enerji araligina ve 0,0027 Qcm ile en
diisiik 6zdirence sahip olmasi nedeni ile 200°C’de tavlanan
GZO/PET esnek numunesi i¢in UV sensor fabrikasyonu
yapildi. Uretilen sensériin foto-duyarliligi 2V’da 8,07 olarak
belirlendi. Yiiksek bir foto-duyarlilik elde edilmis olmasina
ragmen, sensor liretimi agamasinda karanlik akimi etkileyen
faktorlerin daha iyi optimize edilmesi ile daha yiiksek
duyarliliga sahip sensorlerin tiretilebilecegi
diisiiniilmektedir.
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