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OZET

YUKSEK LiSANS TEZi

ZnO NANO PARCACIK KATKILI iLETKEN POLIMERLERIN X-ISINI
ALGILANMASINDA ve DETEKTOR GELISTIRILMESINDE KULLANILMASI

NEVIN NUR SELCUK

ISTANBUL UNIVERSITESI-CERRAHPASA
NANOTEKNOLOJi VE BiYOTEKNOLOJI ENSTIiTUSU
NANOTEKNOLOJi ANABILIiM DALI

NANOTEKNOLOJI, TEZLI YUKSEK LiSANS PROGRAMI

DANISMAN: Do¢. Dr. ARIF KOSEMEN

Bu ¢aligsmada, X-151n1 tespiti i¢in organik yart iletkenler ele alinarak poli(3-heksiltiofen)
(P3HT) matrisi i¢ine dahil edilen ZnO nanopartikiillerinin (ZnO NP'ler) potansiyeli
incelenmistir. Yiksek hareketlilik, genis bant aralig1 ve termal kararliliklart nedeniyle secilen
ZnO NP'ler, sol-jel yontemiyle sentezlenmis ve farkli oranlarda (1:0.25, 1:0.5, 1:0.75) P3HT'ye
entegre edilerek kompozit katmanlar olusturulmustur. Inter-dijital elektrot (IDT) tabanl
IDT/P3HT:ZnO direngli cihazlar ve diyot tabanli ITO/ZnO/P3HT/Grafit konfigilirasyonlarina
sahip cihazlar olmak iizere, iki farkli cihaz mimarisi Uretilmistir. Cihaz yapilarinda ZnO NP
konsantrasyonunun X-1511 tespit performans: iizerindeki etkisi sistematik bir sekilde
degerlendirilmistir. Elde edilen sonuglar, artan ZnO NP igeriginin elektron taginimini artirdigini
ve cihazlarin X-1isimina duyarliligin iyilestirdigini gdstermistir. P3HT oran1 (1:0.75) olan
ITO/ZnO/P3HT/Grafit cihazi, en yiiksek duyarliligi (0.79 pGy/s) ve en hizli yanit siirelerini
sergileyerek IDT tabanli cihazlardan daha iyi performans gostermistir. Organik yariiletken
cihaz gelistirilmesi konusunda yapilan bu ¢aligma, ZnO NP ile katkilanmis organik yari
iletkenlerin uygun maliyetli, yliksek hassasiyet ve yiiksek performansl X-1s1n1 dedektdrleri i¢in
umut verici malzeme adaylar1 oldugunu gostermektedir.

Mayis 2025, 92 sayfa.
Anahtar kelimeler: X-151n1 Dedektorii, Organik Yariiletken, ZnO Nanopartikiil, P3HT:ZnO
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ABSTRACT

M.Sc. THESIS

USING ZnO NANO PARTICLE DOPED CONDUCTIVE POLYMERS in X-RAY
DETECTION and DETECTOR DEVELOPMENT

NEVIN NUR SELCUK

ISTANBUL UNIVERSITY-CERRAHPASA
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In this thesis, the potential of ZnO nanoparticles (ZnO NPs) incorporated into a poly(3-
hexylthiophene) (P3HT) matrix for X-ray detection was investigated by focusing on organic
semiconductors. ZnO NPs were chosen due to their high mobility, wide bandgap, and thermal
stability. They were synthesized using the sol-gel method and integrated into P3HT at various
ratios (1:0.25, 1:0.5, 1:0.75) to form composite layers. Two different device architectures were
fabricated: interdigitated electrode (IDT) based IDT/P3HT resistive devices and diode-based
ITO/ZnO/P3HT/Graphite devices. The impact of ZnO NP concentration on X-ray detection
performance was systematically evaluated in these device structures. The results showed that
increasing ZnO NP content enhanced electron transport and improved the devices' sensitivity
to X-rays. The ITO/ZnO/P3HT/Graphite device with a P3HT ratio of (1:0.75) exhibited the
highest sensitivity (0.79 uGy/s) and the fastest response times, outperforming the IDT-based
devices. This study on the development of organic semiconductor devices demonstrates that
ZnO NP-doped organic semiconductors are promising candidates for cost-effective, highly
sensitive, and high-performance X-ray detectors.
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1. GIRIS

X-1sinlari, 6nemli bir iyonlastirict radyasyon tiirii olarak tip, giivenlik ve izleme gibi
endiistriyel ve tibbi uygulamalarda yaygin olarak kullanilmaktadir. Bu nedenle, iyonlagtirict X-
1sim1 radyasyonu tespitine yonelik arastirmalar ve yeni nesil dedektor teknolojilerinin
gelistirilmesi, arastirmacilar tarafindan biiyiik 1lgi gérmektedir. Radyasyon tespiti, radyasyonun
varliginin belirlenmesi, miktarinin dl¢iilmesi ve enerji, tiir veya konumunun tespit edilmesini
kapsar. Tibbi teshis alaninda, goriintiileme uygulamalari i¢in radyasyonun uzaysal dagiliminin
yiiksek ¢oziintirliikkte 6l¢lilmesi biiylik 6nem tagimaktadir [1].

Standart X-151mn1 dedektorleri tipik olarak silikon veya germanyum Kkristalleri gibi
inorganik yariiletken malzemelere dayanir. Ancak bu malzemeler esnek degildir ve yiiksek
performans elde edebilmek icin yiiksek saflikta monokristal bilesenler gerektirir. Ayrica, genis
alanli dedektorlerin {iretimi, artan liretim maliyetleri nedeniyle zorluk teskil etmekte ve
parcacik fizigi deneylerinde dedektorlerin 6lg¢eklendirilmesini gliglestirmektedir. X-151m1
dedektorleri icin temel gereksinimler arasinda yiiksek spektroskopik ¢oziiniirliik, hizli isleme
stiresi, kullanim kolayligi, glivenilirlik, yliksek hassasiyet ve iyonlastirici radyasyonu tespit
etmede maliyet etkinligi yer almaktadir. Mevcut dedektdr teknolojileri bu gereksinimleri
kismen karsilamis olsa da, yeni cihaz ve malzemelere yonelik arastirmalar, iyonlastirici
radyasyon tespiti alaninda sinirlar1 genisletmeye devam etmektedir.

Inorganik malzemelerin iiretim zorluklari ve gelecekteki esnek tabanli elektronik
uygulamalar i¢in sinirlamalar1 géz Oniinde bulunduruldugunda, uygun maliyetli, hafif ve
tiretimi kolay olmas1 gibi avantajlar sunan organik yariiletkenler, dedektdr teknolojisinde
giderek daha fazla ilgi gormektedir. X-151n1 tespiti, dogrudan ve dolayli dedektor sistemleri ile
gerceklestirilebilir. Dogrudan tespit sistemlerinde, X-1sinlar1 aktif katmanda dogrudan yiik
tagtyicilarina donistiirtiliirken, dolayli dedektorlerde X-1sinlart 6nce bir sintilator tabakasi
tarafindan algilanip goriinilir 1518a dontstiiriilmekte ve bdylece aktif katmanda elektriksel
yiiklerin olusmas1 saglanmaktadir. Ozellikle konjuge polimerler hem dogrudan hem de dolayl
dedektdr sistemlerinde aktif katman olarak kullanilmaya uygun hale getirilebilmektedir [2,3].
Dogrudan radyasyon dedektorleri, genellikle dolayli tespit sistemlerine kiyasla daha yiliksek
mekansal ¢oziliniirlik saglarken, tipik olarak diisiik doniisiim verimliligine sahip olmalari

nedeniyle daha diisiik X-151n1 hassasiyeti gosterebilmektedir.



Son yillarda, kii¢iikk molekiiller (6rnegin 6,13-bis(triisopropilsililetinil)pentasen (TIPS-
pentasen)) ve konjuge polimerler (6rnegin poli(3-heksiltiofen) (P3HT)) gibi organik
yariiletkenlere dayali radyasyon dedektorlerinin umut verici potansiyeli bir¢ok calismada
vurgulanmistir [4]. Ancak, bu dedektorler diistik radyasyon sogurma katsayisina bagli olarak
diisiik yogunluk nedeniyle bazi1 zorluklarla karsi karsiyadir. Bu sinirlamalarin asilmasi igin
konjuge polimer ve kiigiik molekiil karigimlarina yiiksek atom numarasina (Z) sahip
nanoyapilarin eklenmesi veya dogrudan organik kiiciik molekiillerin yiiksek Z atomlar ile
modifiye edilmesi gibi cesitli yaklasimlar oOnerilmistir. Bu ¢6ziimler arasinda, organik
yariiletken tabanli dedektér mimarilerinin aktif katmaninin metal oksit nanoyapilar ile
zenginlestirilmesi, mevcut sinirlamalarin agilmasinda 6nemli faydalar saglamaktadir. Aktif
katmandaki metal oksit nanoparcaciklarinin dagilimi, séniimleme katsayisini artirarak ve X-
isinlart ile etkilesimi giiclendirerek dedektor verimliliginde iyilesme saglamaktadir. Son
yillarda, bizmut oksit (Bi,O;) nanopargaciklar1 yaygin olarak dedektor mimarilerinde
kullanilmaktadir. Ayrica, metal oksit yariiletkenler sinifina ait gadolinyum oksit (Gd,0O3) son
yillarda aragtirilan malzemelerden biri olmustur. Genellikle organik yariiletken malzemeler
diistik atom numaralarina sahip elementlerden olustugu i¢in yiiksek enerjili radyasyonla
etkilesimleri zayiftir. Ancak, son ¢alismalar poli(triarilamin) (PTAA) polimerinden yaklagik 10
um kalnhiginda filmler kullanilarak 0.3 nC.mGy'.s' X-15m1 algilama hassasiyetine
ulagilabilecegini gostermistir. Yaklagik 100 V gerilim uygulanarak basarili bir X-151m1 kaynakl
fotoyiik akimi elde edilmistir. Bu cihazlarda radyasyon hasari gézlemlenmesine ragmen, 60
mQGy.s' doz hizina kadar miikemmel dedektor yanitlar1 alinmistir [5]. Bu cihazlarin
gelistirilmesine yonelik bagka bir calismada, yiiksek hareketlilik degerlerine sahip TIPS-
pentasen malzemesi PTAA ile birlestirilerek 1.2 nC.mGy'.s™" hassasiyet degeri elde edilmistir
[6]. Son caligmalar, nanoparcacik formundaki sintilasyon malzemesinin (terbiyum katkili
gadolinyum oksit (GOS:Tb)) organik yariiletken aktif katmana (P3HT:PCBM) dahil
edilmesiyle hassasiyetin Onemli Ol¢lide arttigini ve 6 nC.mGy™!' seviyesine ulasildigini
gostermektedir [7]. Bir baska caligmada Bi,O; nanoparcaciklar: kullanilarak 11.6 nC.mGy!
hassasiyet degeri elde edilmistir [8,9].

Yariiletken metal oksit ailesinin bir {iyesi olan n-tipi ¢inko oksit (ZnO), kolay {iiretimi,
diisiik maliyeti, genis bant araligi, yliksek hareketliligi ve i1yi termal kararliligi nedeniyle
arastirmacilarin yogun ilgisini ¢ekmeye devam etmektedir [10—13]. ZnO nanoparcaciklari,
konjuge polimer bazli cihazlara entegre edilerek ultraviyole dedektorleri, fotovoltaikler, gaz

sensorleri ve transistorler gibi ¢esitli uygulamalarda kullanilmigtir [14—17]. Literatiirde, polimer



yariiletken malzemeler ve cesitli metal oksitlerle iiretilmis kompozit film yapilarinin
kullanildigr X-151m1 dedektorleri yer almakla birlikte, ZnO nanoparcaciklart ile iiretilmis
kompozit yapilar hakkinda herhangi bir ¢alisma bulunmamaktadir.

Son yillarda teknolojik ilerlemeler ve elektronik cihaz kullanimindaki hizli artis,
iyonlastirici radyasyonun hayatimiza her agidan girdigi anlamina gelmektedir. Bu nedenle,
iyonize radyasyonun tespiti i¢in yenilik¢i, ucuz ve kolayca tiretilebilen elektronik malzemelere,
cihazlara ve sistemlere olan ihtiya¢ giin gectikce artmaktadir. Standart X-1s1mm1 dedektorleri,
genellikle silikon veya germanyum kristallerini kullanilarak iiretilen inorganik yari iletken
dedektorlerine dayanir, bu cihazlar esnek degildir ve yiiksek performans i¢in ytiksek saflikta
monokristalin bilesenlere ihtiya¢ duyarlar [18]. Ayrica, cihaz liretiminde maliyetin artmast
nedeniyle biiyiik bir dedektor iiretmek zordur, bu da parcacik fizik deneylerinin dedektorii
biiylitme ihtiyac1 ile kars1 karsiya oldugu bir zorluktur [19]. X-151m1 dedektorlerinde, yiiksek
spektroskopik ¢oziiniirliikk, hizli isleme, kolay kullanim, giivenilirlik, yiiksek duyarlilik ve
uygun maliyetle iyonize radyasyonlarin tespiti talep edilir [20]. Bu talepleri, mevcut tespit
teknolojileri kismen karsilamis olsa da iyonize radyasyon tespitinde smirlar1 daha da
genisletmek amaciyla yeni malzemelerle birlikte yeni cihaz arayiglari devam etmektedir.
Inorganik malzemelerin iiretim zorluklar1 ve gelecek nesil esnek tabanli elektronik
uygulamalarina uygun olmamalar1 goz 6niine alindiginda, organik yariiletkenler, ucuz, hafif ve
kolay iiretim sagladigindan, dedektdr teknolojisinin organik yariiletkenlere yoneldigi
goriilmektedir [21].

Tipta tan1 ve teshis amaciyla kullanilan, X-1ginlar1 yardimiyla goriintiileme saglayan
sistemler, biyomedikal tabanli X-1511 goriintiileme sistemleri yalnizca goriintiileme ile sinirh
kalmayip aynm1 zamanda girisimsel tan1 ve tedavi uygulamalarina da olanak sunmaktadir. X-
15101 goriintiileme sistemlerinin temel bilesenlerinden biri, X-1sinlarin algilayarak bu enerjiyi
dijital goriintiilere doniistiirmeye olanak saglayan dedektorlerdir. Bu dedektorler, elde edilen
sinyalleri yazilimlar araciligiyla analiz ederek anlamli medikal goriintiiler elde edilmesine katk1
saglar. Giinlimiizde en yaygin kullanilan dedektor tipleri arasinda sintilasyon temelli
dedektorler ve dogrudan algilama yapan yariiletken dedektorler yer almaktadir. Ancak bu
geleneksel dedektorlerin iiretim siireglerinin  karmagikligi, yiliksek maliyetleri ve esnek
ylzeylere uygulanabilirliklerinin sinirli  olusu, bu teknolojilerin  kullanim alanlarini
kisitlayabilmektedir. Bu baglamda, esnek, diisiik maliyetli ve ¢oziiniirliigli artirilabilir yapilar

sunan organik yariiletken malzemelere olan ilgi her gegen giin artmaktadir. Ozellikle organik



yariiletken tabanli X-1s1n1 dedektorleri hem tiretim kolayliklar1 hem de alternatif uygulama
alanlarina uyum potansiyelleriyle dikkat cekmektedir.

Bu tezin temel amaci, organik yariiletken malzemelerin kullanimiyla gelistirilebilecek
X-151n1 dedektdr yapilarinin performansini artirmak, tiretim siireclerini optimize etmek ve bu
yeni nesil dedektdrlerin  biyomedikal goriintileme sistemlerindeki uygulanabilirligini
arastirmaktir. Bu ¢alismada, farkli kiitle oranlarina sahip ZnO NP iceren P3HT kompozit
matris, bir X-1511 dedektor cihazi mimarisinde aktif katman olarak kullanilmistir. ZnO NP’ler,
aktif katmanin sonlimleme katsayisini artirma yetenegi ve n-tipi 6zellikleri nedeniyle hacimsel
heteroeklem yapisi olusturma kabiliyeti géz Oniine alinarak se¢ilmistir. Bu ¢alismada, ¢inko
oksit (ZnO) nanoparcaciklarin, organik yariiletken tabanli X-151m1 dedektor sistemlerinde
performans artirict bir bilesen olarak kullanilmasi hedeflenmistir. Literatiirde sinirli sayida
ornegi bulunan bu yaklagim, ZnO nanoparcaciklarin s6z konusu sistemlerde ilk kez bu amacla
degerlendirilmesini igermektedir. ZnO'nun yapiya entegre edilmesiyle birlikte, malzemenin
yiiksek X-151n1 sogurma katsayisindan yararlanilarak dedektoriin  X-1sinlarin1  durdurma
kapasitesinin artirilmasi hedeflenmistir. Buna ek olarak, ZnO’nun X-1s1n1 1s1malar1 altinda
gosterdigi sintilasyon (1s1ldama) 6zelligi sayesinde, yapida daha fazla serbest tasiyicinin
olusmasi saglanarak dedektoriin genel duyarliliginin artirilmasi amaglanmaktadir. Sekil 1.1°de

X-1s1n1 altinda bir sintilatoriin 1g1ldama performansi gosterilmistir.

Sekil 1.1: (C3gH3,P,)MnBr, tabanli bir sintilatoriin; a) karanlik ortamda ve b) X-1sin1 uyarimi
altindaki sintilasyon performansi.

Bu dogrultuda yiiriitiilen ¢alisma, ZnO nanopargaciklarin hem yapisal hem de elektronik
katkilarin1 degerlendirerek, organik yariiletken tabanli dedektorlerin X-1sinima karst verdigi

tepkinin 1iyilestirilmesine yonelik yenilik¢i bir yaklagim sunmaktadir. Bu kapsamda;



IDT/P3HT:ZnO ve ITO/Zn/P3HT:ZnO/Grafit yapr konfigiirasyonlar1 olusturularak, P3HT
matrisi igerisine farkli oranlarda ZnO katkist eklenmis aktif katmanlarin X-iginina verdigi
yanitlarin  karsilagtirmali  olarak incelenmesi hedeflenmistir. Elde edilecek bulgular
dogrultusunda, en iyi performans sergileyen dedektor konfiglirasyonunun belirlenmesi ve bu
yapilarin X-1g1mnina duyarli organik elektronik cihazlar gelistirme siirecine katki sunmast
amaglanmstir.

Konjuge yariiletken polimerler ¢ozelti temelli genis alanlara ucuz ve kolay yontemler
ile uygulanabilme potansiyelleri ve canli dokulara olan yapisal benzerlikleri nedeniyle dedektor
malzemesi olarak bilimsel aragtirmalara konu olmaktadir. Organik yar1 iletken malzemeleri,
cogunlukla karbon, hidrojen ve oksijenden olustugu i¢in, radyasyona karst suyunkine benzer
bir tepkiye sahiptirler. Bu 6zellikleri ile radyasyon dozimetresi i¢in 6nemli bir avantaj saglarlar.
X-151n1 tespiti amaciyla gelistirilen organik yariiletken dedektdrlerinin, iiretim siireclerindeki
maliyeti diislirme ve genis alanlarda islenebilme potansiyelleri gibi 6zellikleri, {iretimdeki
kullanimlarin1 avantajli hale getirmistir [22,23]. Ornegin, inorganik tabanli dedektdrlerin
iretimi esnasinda kullanilan kaplama sistemlerinin zorladig1 kisitlamalardan dolay1
dedektorlerin alanlar sinirli kalmaktadir. Oysa organik yari iletkenlerin liretimindeki esneklik
ve kolaylik genis alanli dedektorlerin tiretimine olanak vermektedir.

Son caligsmalar, metal oksit nanopartikiil olan ZnO’nun belirli kristal yiizeylerin yiizey
reaktivitesini artirma yetenegine sahip oldugunu gostermistir [24]. Organik yariiletken
polimerler ise, ilk olarak 1980'lerin basinda radyasyon dedektdrleri igin yeni bir malzeme olarak
tanitilmistir [25]. Konjuge polimer olan poli(3-heksiltiofen) (P3HT), genellikle aktif tabakada
y1g1in heteroeklem (BHJ) olusturmak i¢in dondr ve akseptdr malzeme olarak yaygin bir sekilde
kullanilmistir [26]. Bu tez kapsaminda iiretilen dedektor mimarisi i¢in, yiiksek bir kristallilik
elde edilmek istendiginden poli(3-heksiltiofen) (P3HT) fazi tercih edildi, bdylece dogrudan yiik
tagima Ozelliklerine etki eder [27]. Tez konusunun amaci, X 1s1n1 ile zayif etkilesim gosteren
polimerik malzemelerin etkilesim oranini arttirmak ve tepki siirelerini iyilestirmek i¢in ZnO
metal oksit nanopartikiil yapilar1 polimer i¢ine katkilamak ve cihaz performansi iizerine
etkilerini ortaya koymaktir. ZnO nanoparcgaciklarin aktif katman igerisindeki farkli katki
oranlarinin, X-1sminin algilanmasina yonelik etkilerinin arastirllmasi amaglanmistir.
ZnO/P3HT hibrit X-1s51n1 dedektorii, indiyum kalay oksit (ITO) cam substrat ve interdijital
elektrot (IDT) tizerinde tretilmistir. ITO cihaz mimarisi, alt kontak ile ¢oziilebilir grafit iist
kontak arasinda sandvi¢ yapisi seklinde olusturulmustur [28]. Bu baglamda tez kapsaminda

IDT/P3HT:ZnO ve ITO/Zn/P3HT:ZnO/Grafit gibi farkli konfigiirasyonlarda cihazlar ortaya



konarak, farkli ZnO NP katki oranlari ile en iyi karakterizasyon gosteren konfiglirasyonun
belirlenmesi hedeflenmistir. ZnO nanoparcaciklarin P3HT aktif katmani igerisindeki farkl
katki oranlarinin, X-igininin algilanmasina yonelik etkileri arastirilmistir. Bu hedefler
dogrultusunda yapilan deneysel tasarim ve analizlerin sonucunda, elde edilen bulgular; ZnO
katkil organik yariiletken dedektorlerin sadece akademik laboratuvar ortaminda degil, ayn1
zamanda tasinabilir dozimetre sistemlerinden tibbi goriintiilleme teknolojilerine kadar pek ¢ok
alanda uygulanabilirligini géstermeyi amaglamaktadir.
Ozetle bu tez calismasi organik-inorganik hibrit yapilarin bir arada kullanilmast ile;
e X-1511 dedektorlerinin algilama hassasiyetinin iyilestirilmesi,
e ki farkli mimaride iiretilen cihazlarin X-1s1nin gosterdigi elektriksel tepki hizlarinm
artirtlmasi ve yapilarin karsilastirilmast,
e Polimer igerisindeki farkli oranlardaki ZnO nanopargacik katkisinin, aktif tabaka
icindeki yiik tasima yollarini ve tasiyici hareketliligini nasil etkiledigi arastirilmast,
e Metal oksit katkisinin morfolojik ve elektriksel 6zellikler iizerindeki etkilerinin detayli
olarak incelenmesi,
e Elde edilen bulgularin ileriye doniik uygulamalarda, 6zellikle tibbi ve endiistriyel

alanlarda kullanilabilirligine katki saglanmasi hedeflenmistir.



2. KAVRAMSAL CERCEVE

2.1. IYONIZE RADYASYON

Iyonlastiric1 radyasyon, yeterli enerjiye sahip elektromanyetik dalgalar veya pargaciklar
araciligiyla atomlardan elektron kopararak iyon olusumuna neden olan radyasyon tiiriidiir. Bu
radyasyon tiirii, 6zellikle X-1g1nlar1 ve gama (y) 1sinlarin1 kapsayan elektromanyetik dalgalari
icermektedir. X-iginlart ve gama 1sinlari, elektromanyetik spektrumun yiiksek enerjili
bolgelerinde yer alan ve iyonlastirict 6zellik gosteren dalga formlaridir. Gama 1sinlari,
elektromanyetik spektrumda en kisa dalga boyuna ve en yliksek foton enerjisine sahip olup
genellikle birkac¢ kiloelektronvolt (keV) ile yaklasik 8 megaelektronvolt (MeV) arasinda
degisen enerji araliginda bulunurlar. Bu yliksek enerjileri sayesinde, uzay arastirmalarinda,
temassiz endiistriyel sensor sistemlerinde ve bazi kanser tiirlerinin tedavisinde yaygin sekilde
kullanilmaktadirlar. X-1sinlart ise, dalga boyu agisindan ultraviyole 1sinlardan daha kisa ve
gama 1sinlarindan daha uzun olan, genellikle 0.01 ila 10 nanometre araliginda bulunan yiiksek
enerjili elektromanyetik radyasyon tiiridiir. Bu 1sinlar, yliksek hizli i¢ yoriinge elektronlarinin
hedef anot materyaline ¢arpmasi sonucu ani yavaslamalariyla ortaya ¢ikan enerji doniisiimleri
sonucunda olusur. X-1sinlari, kesfedildikleri giinden bu yana; tibbi goriintiileme (rontgen ve
bilgisayarlt tomografi), endiistriyel muayene sistemleri, giivenlik tarayicilari, kristalografi
calismalar1 ve mikroskobik analizler gibi ¢ok ¢esitli alanlarda 6nemli uygulamalara sahip
olmustur. Enerjilerine baglh olarak yumusak (soft) ve sert (hard) X-isinlart seklinde
smiflandirilir. Bu iyonize o6zellikleri sayesinde X-iginlari; atomik yapilari etkileyebilir,
elektronlar yoriingelerinden kopararak iyonlasmaya neden olabilir. Sekil 2.1.1°de X-1sinlarinin
elektromanyetik spektrum icindeki konumu ile birlikte farkli uygulama alanlarina yonelik
ornekler sunulmaktadir. Soldan saga dogru sirastyla; kristal yapilar tizerinde X-151m1 kirinim
desenlerine dayali X-151n1 kristalografisi, meme dokusunun X-isinlart ile goriintiilenmesini
saglayan mammografi, ¢ok kesitli yiliksek c¢Oziiniirliiklii goriintiilemeye imkan taniyan
bilgisayarli tomografi (BT) ve materyallerin i¢erik analizine yonelik havaalani giivenlik tarama
sistemleri yer almaktadir. Bu ornekler, X-isinlarinin iyonlastiric1 etkisinin sadece tibbi
goriintiileme alaninda degil, ayn1 zamanda malzeme karakterizasyonu ve giivenlik teknolojileri

gibi ¢ok disiplinli alanlarda da kritik islevler listlendigini gostermektedir.
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Sekil 2.1.1: Goriiniir 151k, ultraviyole 151k, X-1s1nlar1 ve gama 1sinlarinin dalga boyu ve enerjisine sahip
elektromanyetik spektrumun bir boliimii ve X-iginlarinin farkli uygulama alanlari.

Iyonlastirici radyasyon, siki bir sekilde bagli elektronlar1 atomlardan ¢ikaracak kadar
giiclii bir kuvvetle maddeye enerji yiikleme kapasitesine sahiptir, bu da iyonlasmaya yol agar.
Bu temel etkilesim, 6zellikle radyasyon enerjisi canli dokular tarafindan emildiginde, genis bir
yelpazede fiziksel ve biyolojik etkilere yol agabilir. Iyonlastirict radyasyonun malzemeler
tizerindeki etkileri, malzeme tarafindan sogurulan enerji miktarina bagli olarak
degerlendirilmekte olup, bu etki miktar1 Uluslararas1 Birimler Sistemi (SI)'ne gore Gray (Gy)
birimiyle tanimlanmaktadir. Tablo 2.1.1, bu etkilesimleri farkli boyutlarda radyoaktif bozunma,
radyasyona maruz kalma, enerji emilimi ve biyolojik etki nicelendirilirken kullanilan standart
birimleri o6zetlemektedir. Bu Oolgiitler, doz-etki iliskilerini anlamanin kritik oldugu hem
malzeme bilimlerinde hem de radyobiyolojide vazge¢ilmezdir.

Bir Gray, hedeflenen maddenin bir kilogrami basina 1 Joule enerji sogurulmasi
anlamina gelir. Bu tanim, dozimetri ¢alismalarinda malzeme dayanikliligi ve yapisal
degisimlerin incelenmesi agisindan temel bir 6l¢iim standardi olusturmaktadir. Biyolojik
sistemlerde, emilen doz, deoksiriboniikleik asit (DNA) gibi kritik hiicresel hedeflere zarar
verilmesi de dahil olmak iizere molekiiler bozulmanin derecesiyle dogrudan iligkilidir [29].

Verilen bir emilen dozun biyolojik 6nemini degerlendirmek i¢in, sievert (Sv) cinsinden
Ol¢iilen esdeger doz kullanilir. Bu birim, Uluslararas1 Radyolojik Koruma Komisyonu (ICRP)

tarafindan Onerildigi gibi, radyasyon tiirleri (6rnegin, fotonlar, notronlar, alfa pargaciklari)



arasindaki biyolojik etkinlik farkliliklarini dikkate alan radyasyon agirlik faktorlerini igerir
[30]. Sievert, radyasyona maruz kalma sonrasinda kanserojenlik veya doku hasar1 gibi
potansiyel biyolojik sonuglarin daha dogru bir sekilde degerlendirilmesini saglar.

Ayrica, rontgen (R) veya SI esdegeri kilogram basina coulomb (C/kg) cinsinden 6lgiilen
maruz kalma, havadaki iyonlagsmanin bir 6l¢iisiinii saglar ve genellikle cevresel izleme ve
giivenlik degerlendirmelerinde kullanilir. Radyoaktif bir kaynagin aktivitesi, bekerel (Bq)
cinsinden Olgiiliir ve niikleer parcalanmalarin oranim1 gosterir; bu hem kontrollii laboratuvar
ortamlarinda hem de gercek diinya maruziyet senaryolarinda kaynak terimini nicelendirmenin

temelidir.

Tablo 2.1.1: Iyonize radyasyonla ilgili 6l¢iim birimleri ve SI karsiliklari.

Olciilen Biiyiikliik Ifade Ettigi Geleneksel Birim SI Birimi
Kavram
Radyoaktif madd .. .o
2.1 YO * Aktivite Kiiri (Ci) Bekerel (Bq)
miktari
Havadaki
. avz} al Maruz kalma Rontgen (R) C/kg
iyonizasyon
Birim kiitle b .
1r‘1m e .. A Absorbe edilen doz rad Gray (Gy)
emilen enerji
Radyasyon tiiriine
gore insanda emilen Doz esdegeri rem Sievert (Sv)

miktar

Bununla birlikte, bu birimler radyasyon koruma, biyolojik etki degerlendirmesi ve
deneysel dozimetri i¢in temel dili olusturur. Radyasyon biyolojisinde, dozun dogru bir sekilde
miktarlandirilmasi 6zellikle kritiktir, ¢linkii DNA hasarinin esigi ve siddeti doza baghdir.
Yiiksek dozlar hiicresel onarim sistemlerini asabilirken, diisiik dozlar bile zamanla mutasyonlar

ve genomik instabilite gibi stokastik etkiler olusturabilir [31].
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Sekil 2.1.2: Dogrudan ve dolayl radyasyon etkilesimi [32].

Radyasyon kaynakli DNA hasari dogrudan ve dolayli mekanizmalarla meydana
gelebilir (Bkz. Sekil 2.1.2) [32]. Dogrudan etkiyle, radyasyon DNA molekiiliiyle etkilesime
girer, iplik kirilmalari, baz modifikasyonlar1 veya c¢apraz baglanmalara neden olur. Dolayl
etkiyle, radyasyon hiicresel ortamda su molekiillerini iyonize ederek, hidroksil radikalleri
(*OH) gibi reaktif oksijen tiirleri (ROS) olusturur, bu da DNA'ya saldirarak potansiyel olarak
mutajenik veya Oldiiriicii lezyonlara yol agar [33]. Her iki mekanizma da tek iplik kirilmalari
(SSB'ler), cift iplik kirilmalar1 (DSB'ler) ve karmasik kiimelesmis hasarlara katkida bulunur, bu
da genotoksisite ve hiicresel stresin ana gostergeleridir [34].

Iyonlastirici radyasyonun yiiksek enerjili fotonlar (X ve gama 1sinlar1) ya da pargaciklar
(6rnegin notronlar ve elektronlar) yoluyla tespit edilmesi hem bilimsel hem de toplumsal agidan
biiyiik 5nem tastyan disiplinler aras1 bir arastirma alamdir. Iyonize radyasyonun algilanmasi ve
Olclilmesi; mikroelektronik uygulamalardan endiistriyel kalite kontrol siireclerine,
dezenfeksiyon ve sterilizasyon teknolojilerinden petrol arama ve iiretim faaliyetlerine, niikleer
atik yonetiminden tibbi goriintiileme ve tedavi yOntemlerine kadar genis bir uygulama
yelpazesinde kritik bir rol iistlenmektedir [35]. X-1s1nlar1 (0.01-10 nm) ve y-1s1nlar1 (<0.01 nm),
ylksek penetrasyon kapasiteleri sayesinde yogun yapili malzemelerin i¢ kistmlarinin tahribatsiz
bi¢gimde incelenmesine olanak tanir [36]. Bu 6zellikleri nedeniyle 6zellikle giivenlik taramalari
ve tibbi goriintiileme sistemlerinde yaygin olarak kullanilmaktadir.

Tibbi goriintiileme uygulamalarinda maruz kalinan dozlar genellikle c¢ok diislik

seviyelerdedir. Ornegin, mamografi ve rdntgen gibi islemler sirasinda hastalarin aldig
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radyasyon dozlar1 genellikle 0.1 ila 1 miliGray (mGy) araliginda olmaktadir [37]. Bu tiir diisiik
doz seviyeleri, iyonlastirici radyasyonun hiicresel diizeyde meydana getirebilecegi minimal
biyolojik etkilerin yani sira, kullanilan dedektér malzemelerinin radyasyon dayanikliligi
acgisindan da 6nemli bir arastirma konusu olusturur.

Radyasyonun malzemelerde olusturdugu temel fiziksel degisimler arasinda atomik yer
degistirmeler, serbest tasiyict liretimi, kusur merkezlerinin olusumu ve yapisal bozulmalar
sayilabilir. Bu etkiler, 6zellikle yari iletken temelli dedektdrlerde ve goriintiileme sensorlerinde
cihaz performansinin zamanla bozulmasina neden olabilmektedir [38]. Bu baglamda, diisiik
dozlu radyasyon etkilerini anlamak ve minimize etmek i¢in gelistirilen ¢alismalar, goriintiileme
sistemlerinin giivenilirligini artirmak ve daha uzun Omiirlii dedektor teknolojileri tasarlamak
acisindan kritik bir 6neme sahiptir [39,40]. Buna ek olarak, iyonlastirici radyasyonun etkileri
sadece fiziksel yapisal degisimlerle sinirli kalmamakta, ayn1 zamanda malzemenin elektronik
ozelliklerini de etkilemektedir. Ornegin, silikon temelli dedektdrlerde radyasyon kaynakl tuzak
seviyeleri, tagiyict omriinii kisaltarak cihazlarin duyarliligini azaltabilir [41]. Bu tiir degisimler,
ozellikle diisiik dozlu uzun siireli maruziyet senaryolari icin kritik bir arastirma alani
olusturmaktadir.

Sonug olarak, tibbi goriintiileme uygulamalarindaki diisiik doz seviyeleri gbz Oniine
alindiginda hem biyolojik etkilerin hem de dedektor malzemelerinin radyasyon dayanikliliginin
detayli bir sekilde anlasilmasi ve optimize edilmesi biiyiik Oonem tasimaktadir. Bu tiir
iyonlagtirict radyasyonlar, atomlarin yoriingelerindeki elektronlarla etkilesime girerek
iyonlagmaya neden olur. Bu etkilesimler sonucunda, radyasyonun fiziksel karakteristiklerine
bagl olarak (6rnegin faz, yon, doz orani/foton yogunlugu ve dalga boyu gibi) incelenen
materyalin i¢ yapisina dair onemli bilgiler elde edilebilir. Radyasyonun numune igerisinden
gecisi swrasinda  karsilastigi zayiflama dedektorler aracilifiyla algilanmakta ve analiz
edilmektedir. Elde edilen goriintii kontrast1 ise, farkli dokularin ya da malzeme bilesenlerinin
radyasyonu sogurma diizeylerindeki degiskenliklerden kaynaklanmakta olup, bu farkliliklar

algilanan sinyallerde belirgin kontrastlar olusturur.

2.2. X-ISINI DEDEKTORLERI

Saglik sektoriinde, 6zellikle tanisal ve terapotik amacl uygulamalarda iyonlastirici
radyasyonun kullanimi oldukg¢a yaygindir. Bu baglamda, radyoloji birimleri, modern tibbin en
kritik ve vazgecilmez alanlarindan biri haline gelmistir. Hasta anatomisinin ve fizyolojik

isleyisinin goriintiilenmesine olanak saglayan bu birimler, tani siirecinde hekimlere énemli
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bilgiler sunar. Ozellikle X-1sinlar1 gibi iyonlastiric1 radyasyon kaynaklari, bu gériintiileme
tekniklerinin temelinde yer almaktadir. Medikal goriintiileme sistemleri, 1895 yilinda Wilhelm
Conrad Rontgen’in X-1sinlarimi kesfetmesiyle bilimsel ve klinik uygulamalarda yerini almaya
baslamis, gegen siirecte teknolojik gelismeler sayesinde onemli dlgiide ilerleme kaydetmistir

(Bkz. Sekil 2.2.1) [42].

X-151n1
Dedektorleri
I
| Radyografik Film-Ekran Dénemi ‘ ‘ Dijtal Radyografi Dénemi |
Ki | Siireg Dijital Dedektor ADC DAC
X-15in1 Deseni 5 |Gariint|'.i | | X-1in1 Deseni J—) Analog Sinyal |—> ‘ Dijital Sinyal |—>
i FanfiE Amorf silikon-sezyum iyodir
Yiiksek X-i1gin1 | | Yangin giivenligi -
X-iginlarinin mamziy:ﬁ pe?fon?wansm? Otomatik film| | Bilgisayarl FujiFilm, radyografi (veya gadolinyum) tabanli
kegfi ve o iyilegtiren islemisi tomografinin elde edilmesine yanelik diz panel dedektérler ile
dradyograimn B seliloz asetat ﬁ."et“ i birinci nesli fotostimale fosfor selenyum bazli
6nim noktas! - i lirecini ini i 8
cam plakalar i piyasaya gikti strecinin patentini aldi duz'pa.nlel dedektérler
geligtirilerek tanitildi
:_‘ } | I l T T T T T T
1890°lar 1900'ler 1910'lar 1920'ler 1930°lar ~ 1940'lar 1950’ler 1960’lar 1970’ler 1980’ ler 1990'lar 2000’ler

Sekil 2.2.1: X-1s1n1 dedektorlerinin gelistirilmesiyle birlikte X-151n1 radyografisinin evrimi [42].

Baslangicta sadece basit yapilar1 gozlemlemeye yarayan bu teknikler, gilinlimiizde
yuksek ¢oziintirlikli, tic boyutlu ve gercek zamanli goriintiillemeye olanak taniyan ileri tibbi
goriintiileme sistemlerine doniismiustiir (Bkz. Sekil 2.2.2). Bilgisayarli tomografi (BT), dijital
radyografi ve mamografi gibi modern uygulamalar, X-151n1 teknolojisinin saglik alanindaki
kullantminin sadece taniyla smirli olmadigini, ayn1 zamanda tedavi siireglerine de entegre
oldugunu gostermektedir. Ozellikle radyoterapi alaninda, yiiksek enerjili X-1sinlar1 kanserli
hiicrelerin hedeflenerek yok edilmesinde kritik bir rol oynamaktadir [43]. Bu tiir tedavilerde,
saglikli dokularin korunmasi ve tedavi etkinliginin artirilmasi i¢in uygulanan X-1s1n1 dozunun

hassas sekilde kontrol edilmesi biiylik 6nem tagir.
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Sekil 2.2.2: ileri tibbi goriintiileme sistemi.

Tim bu tanisal ve tedavi siire¢lerinde, X-iginlarinin dogru ve etkili bir sekilde
algilanabilmesi i¢in X-151n1 dedektorleri temel bilesenler arasinda yer alir. Bu dedektorler, X-
1s1n1 fotonlarimi elektriksel sinyallere doniistiirerek goriintii veya doz Ol¢iim verisi elde
edilmesini saglar. Gorlintiileme sistemlerinin basarisi; dedektoriin hassasiyeti, ¢ozintirliigi,
yanit siiresi ve enerji doniisiim verimliligi gibi parametrelerle dogrudan iligkilidir. Ayrica, X-
1sin1 dedektorleri yalnizca goriintii liretmekle kalmaz, ayni zamanda hastaya uygulanan
radyasyon dozunun belirlenmesinde de kullanilir. Bu yoniiyle dedektorler, hasta giivenligi
acisindan da biiylik 6nem tasir. Gereginden fazla radyasyon maruziyeti, kisa veya uzun vadede
zararl1 biyolojik etkiler olusturabileceginden, dedektor sistemleri aracilifiyla doz
optimizasyonu yapilmasi gereklidir. Bu, hem yiiksek kaliteli goriintii elde edilmesini hem de
hastanin minimum diizeyde radyasyona maruz kalmasini saglar.

Gilinlimiizde X-151n1  dedektdr teknolojileri, inorganik yar1 iletkenler, organik
malzemeler, sintilasyon tabanli sistemler ve dogrudan doniisiim prensibine dayali gelismis
yapilar gibi farkli tasarimlarla karsimiza ¢ikmaktadir. Bu teknolojiler, goriintiileme cihazlarinin
hassasiyetini ve ¢oziiniirliigiinii artirmakta, ayn1 zamanda cihazlarin kompakt hale getirilmesine
ve mobil kullanimina da olanak tanimaktadir. Sonu¢ olarak, tibbi goriintilleme ve tedavi
uygulamalarinda X-151n1 dedektorleri, sistemlerin hem islevselligini hem de hasta giivenligini
dogrudan etkileyen kilit bilesenlerdir. Bu nedenle dedektdr teknolojilerindeki ilerlemeler,
saglik alaninda daha hizl, giivenilir ve diisiik dozla ¢alisan sistemlerin gelistirilmesini miimkiin

kilmaktadir.
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2.2.1. Dogrudan ve Dolayh Tip X-151n1 Dedektorleri

X-151m1 dedektorleri, temel ¢alisma prensiplerine gore dogrudan ve dolayli doniistim
temelli olmak iizere iki ana grupta simiflandirilmaktadir. Gliniimiizde ozellikle medikal
goriintiileme alaninda yaygin olarak kullanilan sistemler, X-151n1 fotonlarini 6nce goriiniir 1518a
doniistiiren sintilatdr tabakalari ile bu 15181 elektrik sinyaline c¢eviren amorf silikon bazli
fotodedektor dizilerinden olugmaktadir [44]. Bu tiir yapilar, dolayli doniisiim esasina gore
calisan dedektorler olarak tanimlanir.

Dolayli sistemlerde kullanilan sintilasyon malzemeleri, X-151n1 fotonlarini absorbe
ederek izotropik sekilde 11k yayar. Bu 1518 yOnsiiz yayilmasi, piksel tabanli dedektor
yapilarinda optik ¢apraz konusmaya neden olur ve goriintlii ¢oziiniirliigiinii olumsuz yonde
etkileyebilir. Ayrica ¢oziiniirliik; dedektordeki piksel boyutlar: ve malzeme igerisindeki tuzak
seviyeleri gibi diger yapisal faktorlerden de etkilenmektedir [45]. Dedektor sistemlerinin
uzaysal ¢oziiniirliik kapasitesi, modiilasyon transfer fonksiyonu (MTF) ile degerlendirilmekte
olup, bu fonksiyon belirli bir uzamsal frekansta giris sinyalinin ¢ikis sinyaline ne derece
tasindigini ifade eder. Gelismis sintilasyon malzemelerinden biri olan talyum katkili sezyum
iyodiir (Csl: T1), igne benzeri morfolojik yapistyla dalga kilavuzu islevi gorerek optik yayilmay1
siirlar ve ¢Ozlinlirlik kaybini azaltir. Ancak bu malzemenin kaplanma islemi oldukca
maliyetlidir ve ayrica nemli ortamlarda yapisal bozulmalara ugrayarak performans kaybina
neden olabilir [46].

Dogrudan doniisiimle calisan dedektorlerde ise, X-1511 fotonlart sintilasyon basamagi
olmadan dogrudan yari iletken tabakada elektron-delik ¢iftleri olusturur. Bu tiir dedektorlerde
genellikle yiiksek X-151n1 absorpsiyon katsayisina sahip amorf selenyum (a-Se) gibi malzemeler
kullanilir. Sintilatorsiiz dogrudan doniisiim mekanizmasi sayesinde optik ¢apraz konusma en
aza indirilmis olur. Her ne kadar dogrudan doniisiimlii dedektorler yiiksek c¢oziiniirliik
potansiyeli sunsa da, ¢oziiniirliikk; piksel geometrisi, pikseller arasi elektriksel etkilesimler ve
uygulanan elektrik alanin homojenligi gibi nedenlerle sinirlanabilir. Ayrica bu sistemlerde
iyonizasyon enerjisinin elektrik alanla olan bagimlilig1 ve diigiik X-151m1 absorpsiyon katsayisi,
yeterli yiik ayrismasinin saglanabilmesi i¢in yiiksek voltajlara ve dolayisiyla kalin dedektor
katmanlarina ihtiya¢ dogurur [47,48]. Dolayl ve dogrudan doniisiimlii dedektor sistemlerine

iliskin sematik gosterim Sekil 2.2.1.1°de sunulmaktadir.
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Sekil 2.2.1.1: Dogrudan ve dolayli dedektorlerin sematik gdsterimi.

Literatiirde bildirilen organik ve hibrit dogrudan iyonlastirict radyasyon dedektorleri,
temel olarak iic ana cihaz mimarisi altinda siniflandirilmaktadir; bu siniflandirma goriiniir
bolgedeki fotodedektdrlerde yaygin olarak benimsenen yapilarla benzerlik géstermektedir. Bu
mimariler sirasiyla fotoiletkenler, fotodiyotlar ve fototransistorlerdir (Bkz. Sekil 2.2.1.2) [49].
Fotoiletken ve fotodiyot tiiriindeki aygitlar, iki elektrot arasinda yer alan bir fotoaktif katman
iceren iki terminalli yapilar seklindedir. Bu yapilar ya dikey konfigiirasyonda olup aktif
katmanin st ve alt elektrotlar arasinda yer aldig: tiirdedir ya da es-diizlemsel olup algilayici
yilizeyin dogrudan radyasyona maruz kaldig1 ve elektrotlarla yatay diizlemde temas ettigi bir
geometriye sahiptir. Dikey yap1 mimarisi, pikselli dedektdr matrisleriyle entegrasyon kolayligi
sundugu i¢in yaygin sekilde tercih edilmektedir [50]. Es-diizlemsel fotoiletken yapilar ise diisiik
calisma voltaj1 ve tiretim kolaylig1 gibi avantajlar sunar; ¢linkii bu yapidaki elektrik alan siddeti
yalnizca elektrotlar arasindaki mesafeye bagli olup, katman kalinligindan etkilenmez [51].

Bu tez c¢alisgmast  kapsaminda, dikey  geometriye  sahip  fotodiyot
(ITO/Zn/P3HT:ZnO/Grafit) yapisi ve fotoiletken (IDT/P3HT:ZnO) yapist temel alinarak iki
farkli mimaride dedektorler tiretilmis olup bu iki farkli yapinin karsilastirmasi yapilmistir. Ayni
zamanda P3HT igerisindeki ZnO NP katki miktarlar1 degistirilerek, ZnO NP katkisinin bu cihaz

yapilarindaki etkisi arastirilmigtir.
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Sekil 2.2.1.2: Dogrudan X-1s1n1 dedektorleri i¢in dort tipik mimarinin semalari; a) Dikey fotoiletken
mimarisi; b) Es-diizlemsel fotoiletken mimarisi; ¢) Fotodiyot mimarisi; d) Fototransistér mimarisi [49].

Fotodiyot mimarileri, son yillarda organik ve hibrit fotovoltaik teknolojiler iizerine
gercgeklestirilen yogun aragtirmalardan edinilen bilgi birikimini kullanarak gelistirilmistir. Ters
kutuplama altinda ¢alistirilmalar: sayesinde karanlik akimin bastirilmas1 miimkiin hale gelir ve
bu da genel olarak sinyal-giiriiltii oraninin yiikseltilmesi ile algilama siirmnin iyilestirilmesine
katki saglar. Fototransistorler ise daha sinirli sayida ¢alismada ele alinan ve genellikle ince film
organik yapilara 6zgii olarak gelistirilen mimarilerdendir [52-54]. Bu yapilarda, kaynak ve
savak elektrotlar1 arasinda gerceklesen yiik tasimasi, {igiincii bir elektrot olan kapi (gate)
aracilifiyla kontrol edilir; bu durum, klasik alan etkili transistorlerde oldugu gibi cihazin
calisma parametrelerinin ayarlanmasini saglar. Radyasyonun yol actig1 yiiklenme, kanal
tastyicilarinin hareketliliginde degisim meydana getirerek dedektoriin elektriksel 6zelliklerinde
oOl¢iilebilir bir farkliliga neden olur; boylece hassas dedeksiyon miimkiin olur. Bu tiir aygitlarin
en biiylik avantaji, genis alanli dogrudan doniisiim saglayan X-151m1 goriintiileme sistemlerinde,
piksel basina bir TFT (ince film transistor) gereksinimini ortadan kaldirarak sinyalin kapi
voltaj1 tlizerinden dogrudan kontrol edilebilmesine olanak saglamasidir [55]. Ancak, bu
mimaride kullanilan aktif katmanin kalinhigi, dedektdér performansi iizerinde dogrudan
belirleyici bir etkendir. Organik yariiletken katmanin X-1s1inlarini etkin bicimde sogurabilmesi
icin olduke¢a kalin olmasi gerekir ki bu, fototransistorlerin ¢alisma verimliligini sinirlayan bir

durumdur.
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2.2.2. inorganik ve Organik X-151m Dedektorleri

Inorganik X-151m1 dedektorleri, genellikle yiiksek atom numarasma (Z) sahip
materyallerin yar1 iletken Ozelliklerinden faydalanilarak tasarlanir. Bu tip dedektorlerde
kullanilan malzemeler arasinda silisyum (Si), germanyum (Ge), kadmiyum telliir (CdTe),
kadmiyum ¢inko telliir (CdZnTe) gibi bilesikler yer almaktadir. Bu malzemeler, yiiksek
radyasyon absorpsiyon katsayilar1 ve genis bant araliklar1 sayesinde fotonlarin enerjisini
dogrudan elektriksel sinyale doniistiirmede yiiksek performans sergilerler. Ozellikle CdTe ve
CdZnTe gibi bilesikler, tibbi goriintiileme ve giivenlik taramalar1 gibi alanlarda yiiksek enerji
¢Oziiniirligli gerektiren uygulamalarda tercih edilmektedir. Ancak, bu tip inorganik
dedektdrlerin biiyiik 6lgekli tiretimi genellikle yiiksek maliyetli olup, yapisal kirillganlik gibi
cesitli dezavantajlara sahiptir [21]. Organik polimerlerin radyasyon dedektorlerinde alternatif
bir malzeme olarak kullanimi ise ilk kez 1980’li yillarin basinda giindeme gelmistir [25].
Organik yari iletkenlerin en dikkat ¢ekici yonii; diisiik maliyetli tiretim siiregleri, esnek yapilari
sayesinde genis ylizeylere kolaylikla uygulanabilmeleri ve bu sayede X-1s1mm1 dedektor
teknolojisine dnemli katkilar sunabilmeleridir.

Inorganik dedektdrlerde yaygin olarak kullanilan kaplama teknikleri, dedektor
boyutlarint sinirlayan faktorlerden biri iken, organik yari iletken malzemelerin iiretimindeki
esneklik bu siirlamalarin biiylik 6l¢iide asilmasini miimkiin kilar. Ayrica bu malzemelerin
optoelektronik ozellikleri, molekiiler yapilarinin kontroliiyle kolayca ayarlanabilir; bdylece
foton iiretimi ve yiik tagima performansi optimize edilebilir. Organik dedektorlerin liretiminde
kullanilan baglica aktif katmanlar, politriarilamin (PTAA), polifenilen vinilen (PPV), polianilin,
poli(3-heksiltiofen) (P3HT) ve fullerene tiirevleri (6rnegin PCBM) gibi konjuge sistemlerden
olusur. Bu malzemeler, X-igimnlarmin neden oldugu iyonlastirici radyasyonu elektriksel
sinyallere doniistiirebilecek yapilar olusturmaktadir. Organik malzemelerin diisiik atom
numaralarina sahip olmasi, X-1sinlartyla etkilesim kabiliyetlerini sinirlandirsa da, bu smirlilik
metal oksit nanoparcaciklarinin katkilanmasiyla asilabilmektedir. Diislik sicakliklarda
islenebilmeleri sayesinde, biyomedikal goriintiileme uygulamalarinda kullanilabilecek, biiytik
ylizeyli ya da egimli yiizeylere sahip dedektorlerin liretimi miimkiin hale gelmektedir. Organik
bilesikler, yiiksek foton sogurma yetenekleri, etkili foton-yiik doniisiim oranlar1 ve tasiyici yiik
mobiliteleri sayesinde X-i1s1mn1 dedektorlerinde kullanilmaya elverislidir [22]. Bu tiir
dedektorlerin performansint dogrudan etkileyen temel yapisal faktorlerden biri de kullanilan
organik yar iletkenlerin kristalin yapisidir. Yiiksek kristallilik diizeyine sahip konjuge

polimerler, tasiyici yiiklerin daha diizenli yollarla hareket etmesini saglar ve bu durum cihazin
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hem duyarliligina hem de zaman yanitina olumlu etki eder. Bu ¢aligmada tercih edilen dedektor
mimarisi i¢in yliksek kristallilik seviyeleri hedeflendiginden, dogrudan yiik tasima kapasitesine
olumlu etkisi nedeniyle P3HT fazi kullanilmistir [27]. Bununla birlikte, organik dedektorlerin
bazi smirlamalar1 da mevcuttur. Diisiik sicakliklarda islem gérmeleri uzun omiirlii stabilite
acisindan dezavantaj olusturabilir. Ayrica, yiiksek 151n dozu altinda yapisal bozulmalar veya
fotodegradasyon goriilebilmektedir.

Organik X-1511 dedektorleri, 6zellikle biyomedikal goriintiilleme, giivenlik taramalari,
taginabilir radyasyon izleme cihazlar1 ve giyilebilir elektronik sistemler gibi alanlarda biiyiik
bir potansiyele sahiptir. Esneklik ve diisiik maliyet gibi yapisal avantajlari, onlar1 biiyiik alanlt
ve kisiye 6zel dedeksiyon sistemlerinin gelistirilmesinde 6nemli adaylar haline getirmektedir.
Ozellikle diisiik doz tespiti gereken uygulamalarda, tespit smir1 (LoD) degerlerinin 1 uGy/s
altina inebilmesi, bu sistemlerin hassasiyet agisindan inorganik sistemlerle yarisabilecegini
ortaya koymaktadir. Bu g¢alismada ele alinan P3HT:ZnO temelli dedektorler, literatiirdeki
bir¢ok geleneksel yapiya kiyasla daha diisiik LoD ve daha yiiksek duyarlilik sergilemistir. Bu
durum hem organik malzemelerin gelisen potansiyelini hem de ZnO gibi ¢evresel acidan daha
az toksik, siirdiiriilebilir katki malzemelerinin 6nemini vurgulamaktadir. Organik-inorganik
hibrit dedektor teknolojilerinin, gelecekte hem tibbi teshis sistemlerinde hem de tasinabilir

giivenlik ¢éziimlerinde kritik rol tistlenmesi beklenmektedir.

2.3. ORGANIK YARIILETKEN MALZEMELER

Organik yariiletkenler, karbon temelli molekiil yapilar1 igerisinde yer alan konjuge -
bag sistemleri sayesinde elektriksel iletkenlik 6zelligi kazanabilen bilesiklerdir. Bu
malzemelerin temel 6zelligi, molekiil boyunca alternatif tekli ve ¢iftli baglardan olusan konjuge
yapiya sahip olmalaridir. Her bir karbon-karbon baginda bir sigma (o) bagi bulunurken, ¢ift
baglarin bir pargasi olarak ayni zamanda bir pi () bag1 da mevcuttur. Pi baglar1 daha az lokalize
olmus ve daha hareketli elektron bulutlariyla karakterizedir. Bu delokalize m-elektronlari,
organik molekiiliin elektronik 6zelliklerini belirlerken, ayni zamanda yariiletken davranis
sergilemesine neden olur. Konjugasyon oOzelligine sahip organik oligomerler ve konjuge
polimerler, organik elektronik ve fotonik alaninda siklikla arastirilan materyallerdir. Bu
malzemeler, tasidiklar1 elektriksel yiik tliriine gore p-tipi (delik tasiyici) veya n-tipi (elektron
tasiyic1) yariiletken olarak siiflandirilir. P-tipi organik yariiletkenlerde ¢ogunluk tasiyicilari

bosluklarken, n-tipi yapilarda bu gorev serbest elektronlar tarafindan {istlenilir. Bu
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simiflandirma, malzemenin iyonlagsma potansiyeli ve elektron ilgisi gibi temel enerji
parametrelerine bagli olarak yapilir.

Organik yariiletken arastirmalarinda p-tipi materyaller genellikle daha 6n planda yer
almistir. Bunun temel sebeplerinden biri, p-tipi organik yariiletkenlerin n-tipi muadillerine
kiyasla oksijen ve neme karsi daha yiiksek cevresel stabilite sunmalaridir. Ayrica, yiik tagima
mobilitelerinin de n-tipi malzemelere oranla daha yiiksek oldugu bilinmektedir [56]. N-tipi
organik yariiletkenlerin siirli kullanilabilirliginin sebepleri arasinda, molekiillerindeki aktif
gruplarin oksijen ve suyla kolayca etkilesime girmesi ve bunun sonucunda malzemenin
elektriksel 6zelliklerinin bozulmasi yer almaktadir [57]. Ayrica, bu tlir malzemelerin alan etkili
yiik tasima mobiliteleri genellikle diisiik seviyededir.

Son yillarda yapilan ¢aligmalar, medikal goriintiileme sistemlerinde X-151n1 dedektorii
olarak organik yari iletken malzemelerin dnemli avantajlar sunabilecegini gostermektedir
[58,59]. Bu malzemelerin giderek artan sekilde ilgi gormesinin temel sebepleri arasinda; diisiik
tiretim maliyetleri, mekanik esneklikleri, genis ylizey alanlarina uygulanabilir olmalar1 ve
yiiksek islenebilirlikleri yer almaktadir. Bu 6zellikler sayesinde, 6zellikle taginabilir, esnek ve
kavisli ylizeylere uyarlanabilir dedektor sistemlerinin gelistirilmesi miimkiin hale gelmistir.
Geleneksel inorganik X-151m1 dedektorleri, genellikle vakum altinda yiiksek sicakliklarda
islenen karmasik kaplama sistemleriyle iiretilmektedir. Bu durum, iiretim siireglerini hem
maliyetli hem de Olgeklenebilirlik agisindan kisitlayici hale getirmektedir. Ayrica bu
sistemlerde kullanilan sert ve kirillgan malzemeler, 6zellikle giyilebilir veya taginabilir cihazlara
entegrasyon acisindan ciddi sinirlamalar olusturmaktadir. Organik yar iletkenler ise, diisiik
sicakliklarda ve ¢ozelti temelli islemlerle tretilebildikleri i¢in biiytiik yiizeyli, esnek ve diisiik
maliyetli dedektdrler olusturulmasina olanak tanimaktadir.

Organik X-151n1 dedektorlerinin calisma prensibi genellikle y1in heteroeklem (BHJ)
yapilar  lizerine kuruludur. Bu yapilarda yaygin olarak kullanilan malzeme
kombinasyonlarindan biri, elektron tasiyici (akseptor) gorevini iistlenen fenil-C61-biitirik asit
metil ester (PCBM) ve delik tasiyict (dondr) ozellik gosteren poli(3-heksiltiofen-2,5-diyl)
(P3HT)'tir. Bu iki bilesen karigtirilarak olusturulan BHJ yapisi, genis bir ara yiizey alam
saglayarak etkin eksiton ayrismasint miimkiin kilar. X-1511 fotonlar1 bu yapiya c¢arptiginda,
sistem icinde eksiton olarak adlandirilan bagl elektron-delik ¢iftleri olusur. Bu eksitonlar,
donoér-akseptor ara ylizeyinde ayrigarak serbest yiik tasiyicilarina doniistirler. Olusan serbest

elektronlar ve delikler, bir elektrik alan yardimiyla ilgili elektrotlara taginarak elektrik sinyaline
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doniistiiriilir. Bu mekanizma sayesinde, X-1s1n1 dedektorii olarak gorev yapan organik cihaz,
radyasyonun algilanmasini ve iglenmesini saglar [60,61].

Organik yan iletkenlerde foton algilama verimliligini dogrudan etkileyen onemli
parametrelerden biri, malzemenin kristallilik diizeyidir. Kristalin yapi, yiik tasiyicilarinin
mobilitesini artirarak cihaz performansini olumlu yonde etkiler. Bu baglamda, ¢alismalarda
siklikla tercih edilen P3HT polimeri, yiiksek kristallilik saglayan bir faza sahip olmasi
nedeniyle 6zellikle yiik tasima kapasitesini artirma potansiyeli bakimindan avantajlidir [27].
Ayrica, organik yar1 iletkenlerin kimyasal yapilar1 kolaylikla modifiye edilebilir. Bu 6zellik
sayesinde; enerji seviyeleri, foton absorpsiyon araligi, tasiyict mobiliteleri gibi 6zellikler
uygulamaya gore ayarlanabilir. Bu durum, dedektor tasarimlarinda biiyiik esneklik saglar ve
hedeflenen spektral aralikta g¢aligabilecek sistemlerin gelistirilmesini miimkiin kilar. Ayni
zamanda, baz1 organik kiiciik molekiiller ve konjuge polimerler, belirli katki maddeleriyle
fonksiyonlandirilarak dedektor performanst daha da artirilabilir.

Sekil 2.3.1°de, yaygin olarak kullanilan bazi organik yari iletkenlerin ve kiigiik
molekiillerin kimyasal yapilar1 gdsterilmektedir. Bu yapilar, dedektoriin temel bilesenlerinin
seciminde kritik rol oynar. Dogru malzeme kombinasyonlari, cihazin duyarliligini,

¢Oziiniirliglini ve kararliligini 6nemli dlgiide etkileyebilmektedir.
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Sekil 2.3.1: Organik elektronikte kullanilan bazi organik yariiletken polimer ve kiigiik molekiiller; sol
tarafta verici (p-tipi) bilesikler, sag tarafta ise alici (n-tipi) tiirevler yer almaktadir.
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Organik yariiletken malzemelerde fotoduyarlilik, gelen isinimin (6rnegin X-igini,
goriiniir 151k, UV) malzeme i¢inde eksiton (elektron-hole ¢ifti) olusumuna neden olmasi ile
baglar. Bu siireg, foton enerjisinin malzemenin elektronlarini daha ytiksek enerji seviyelerine
tagimasi ile gergeklesir. Ancak, organik yariiletkenlerde diistik dielektrik sabiti (~3) ve diislik
kristalin yap1 diizeni nedeniyle eksitonlar, inorganik malzemelerdeki gibi kolayca ayrismazlar.
Eksitonlar, Coulomb kuvveti ile birbirine siki bagli oldugundan, ayrismalari i¢in yiiksek lokal
elektrik alanlarina ihtiya¢ duyulur. Bu tiir eksitonlara Frenkel eksitonlar1 adi verilir ve bag
enerjileri tipik olarak 500 meV seviyesindedir.

Buna karsin, geleneksel inorganik yariiletkenlerde (6rnegin silikon) daha yiiksek
dielektrik sabitleri (~12) ve diizenli kristal yapilar mevcuttur. Bu sayede olusan Wannier-Mott
tipi eksitonlar diisiik bag enerjilerine (~10 meV) sahiptir ve termal enerji ile kolayca serbest
yiik tastyicilarina doniisebilirler. Organik malzemelerde ise bu siire¢ olduk¢a zordur ve verim
diistiktiir. Bu problemi agsmak amaciyla organik yariiletkenlerde dondr (p-tipi) ve akseptor (n-
tipi) malzemelerin karisimryla olusturulan BHJ yapilar gelistirilmistir [60]. BHJ mimarisi, aktif
katman boyunca nanometre dlceginde homojen olarak dagilmis p-n araylizleri olusturarak
eksitonlarin diflizyon mesafesinden daha kisa bir yol katederek ayrismasini saglar. Bu sayede
foto-uyarilmis eksitonlar, verimli bicimde serbest elektron ve deliklere doniisebilir. Boylece
foton algilamada yiiksek kuantum verimliligi elde edilir. Bu proje kapsaminda gelistirilecek X-
1511 dedektoriinde aktif katman olarak BHJ yapisi kullanilacaktir. Donor (p-tipi) malzeme
olarak ticari temin edilebilen P3HT polimeri tercih edilmistir. Bu malzeme, yiiksek delik tagima
mobilitesi ve kararlilik 6zellikleri nedeniyle fotovoltaik ve dedektor uygulamalarinda yaygin

sekilde kullanilmaktadir.

2.4. METALOKSIT NANOYAPILAR

Nanoteknoloji ve nanomalzemeler, giliniimiizde fiziksel, kimyasal ve biyolojik
sistemlerde genis uygulama alanlar1 bulmus ve teknolojik ilerlemelerin temel taglarindan biri
haline gelmistir. Bu alanin 6nemi ilk olarak 1959 yilinda Richard Feynman tarafindan dile
getirilmis ve ozellikle son yillarda nano 6l¢ekli malzemelerin iiretimi ve kullanimi1 konusunda
cok sayida yenilikei yaklagim gelistirilmistir [62]. Nanomalzemelerin gelistirilmesi sayesinde,
glinlimiizde kullanilan birgok elektronik cihaz daha kii¢iik boyutlara indirgenmis, liretim
maliyetleri azaltilmis ve performans acisindan daha verimli hale getirilmistir.

1991 yilinda Iijima ve arkadaslari tarafindan karbon nanotiiplerin kesfiyle birlikte,

0zellikle inorganik nano yapilt malzemelere olan ilgi hizla artmis, bu malzemelerin sentezi,
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karakterizasyonu ve uygulamalari arastirma diinyasinda énemli bir yer edinmistir [63,64]. Ayni
bilesigin hacimsel (bulk) yapist ile nano boyuttaki yapisi arasinda ciddi farklar ortaya
cikmaktadir. Bu farklarin temelinde, boyut kiigiildiikge ortaya g¢ikan kuantum etkileri ve
ylizey/hacim oranindaki artig yer alir. Malzemenin boyutlar1 nano 6l¢ege indirildiginde, onun
kimyasal, elektriksel, optik, mekanik ve yapisal 6zelliklerinde koklii degisiklikler meydana
gelir [65].

Metal oksit nanomalzemeler, gosterdikleri 6zgiin 6zellikler sayesinde ¢ok ¢esitli
alanlarda kullanilmaktadir. Parcacik boyutunun kiiglilmesiyle birlikte kristal orgi
parametrelerinde ve simetrisinde degisiklikler gozlemlenmekte; yiizey atomlari, kenar yapilari
veya oksijen bosluklar1 gibi mikro diizeydeki yapisal farkliliklar malzemenin kimyasal
aktivitesini onemli 6l¢iide etkilemektedir. Bu 6zellikler sayesinde metal oksit nano yapilar;
enerji depolama sistemlerinden (bataryalar, yakit hiicreleri), yenilenebilir enerji uygulamalarina
(glines hiicreleri, hidrojen iiretimi), ¢gevresel aritma sistemlerine (hava ve su aritimi), elektronik
bilesenlere (alan etkili transistorler, sensorler, fotodedektorler) kadar genis bir uygulama
yelpazesine sahiptir [66]. Ayrica, biyomedikal alanda ila¢ tagima, kanser tedavisi, floresan
goriintiileme, biyoisaretleme gibi cesitli uygulamalarda da 6nemli rol oynamaktadir. Bununla
birlikte gecis metal oksitleri, manyetik okuma sistemlerinde, yazict kafalarinda ve veri
depolama teknolojilerinde de yaygin olarak kullanilmaktadir.

Metal oksit nanoyapilarin gelismis fiziksel ve kimyasal 6zelliklerinden faydalanmak ve
yeni uygulama alanlar1 olusturmak amaciyla, bu yapilarin kontrollii ve tekrarlanabilir bir
sekilde sentezlenmesi biiylik Onem tasimaktadir. Genellikle iki ana tretim stratejisi
benimsenmistir [67,68]:

1. Yukaridan-Asagiya (top-down) Yaklasimi
ii.  Asagidan-Yukariya (bottom-up) Yaklasimi
Yukaridan asagiya ve asagidan yukariya yaklagim ile nanoyapilarin iiretimi konusunda

sematik gosterim asagida Sekil 2.4.1°de sunulmustur.
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Yukaridan-Asagiya (top-down)

" Nanopargacik

. 10 nm

Asagidan-Yukanya (bottom-up)

Sekil 2.4.1: Metal oksit nanopargaciklarin sentezinde yukaridan asagiya ve asagidan yukariya
yaklagimin sematik gosterimi [69].

Yukaridan-asagiya yontemi, hacimsel yapidaki bir malzemenin fiziksel veya kimyasal
islemlerle pargalanarak nano boyuta indirilmesi esasina dayanir. Bu yontemle nano boyuta
ulagsmak icin litografi, frezeleme ya da asindirma gibi teknikler kullanilir. Diger yandan,
asagidan-yukariya yaklasimi ise atom, molekiill veya kiiclik kiimelerin birleserek yap1
olusturmasi prensibine dayanir. Bu yontem, nano yapilarin sentezini daha kontrollii ve homojen
sekilde gergeklestirme olanagi sunar. Her iki yaklasim da biiylitme ortamina gore farkl teknik
gruplarina ayrilmaktadir. Yaygin olarak kullanilan yontemler arasinda:

e Buhar faz1 temelli biiylitme yontemleri: Atomik katman kaplama (ALD), kimyasal
buhar biriktirme (CVD), lazerle indiiklenen piroliz gibi teknikleri igerir.

e Sivi faz temelli yontemler: Hidrotermal sentez, sol-jel yontemleri, elektro kimyasal
coktlirme gibi tekniklerle malzemeler sivi ortamda biiyiitiiliir.

e Kati1 faz biiylitme: Kati1 Onciillerden baglayan ve termal islemlerle nano yapilarin
olustugu yontemdir.

e Hibrit yontemler: Gaz-sivi-kat1 fazlarin bir arada kullanildigi, karmasik ve fonksiyonel
yapilarin elde edilmesini saglayan yontemlerdir.

Bu sentez tekniklerinin se¢imi, hedeflenen uygulama, istenilen boyut ve morfoloji gibi
kriterlere gore belirlenir. Bu sayede, metal oksit nanomalzemelerin Ozellikleri istenilen

dogrultuda optimize edilebilir.
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2.4.1. ZnO Nanopartikiiller

Cinko oksit (ZnO), kati formda toz, ince film ya da koloidal yapi seklinde
sentezlenebilen, ¢ok yonlii bir metal oksit yariiletken malzemedir. ZnO nanoyapilarinin iiretimi
icin ¢esitli fiziksel ve kimyasal yontemler gelistirilmistir. Bu yontemler genel olarak iki ana
gruba ayrilabilir: ¢ozelti bazli ve gaz fazi1 bazli sentez teknikleri. Cozelti fazli yontemler
arasinda ¢oktiirme, hidrotermal ve solvotermal yontemler, sol-jel teknigi, mikro-emiilsiyon,
yanma sentezi ve elektrokimyasal yaklagimlar yer alir. Gaz faz1 temelli teknikler ise kimyasal
buhar biriktirme (CVD), fiziksel buhar biriktirme (PVD) ve piiskiirtme pirolizi gibi yontemleri

kapsar.

Sekil 2.4.1.1: ZnO a) nanoparcacik, b) nanogubuk, c¢) nanotabaka, d) nanogigek yapilarina ait SEM
goriintileri [70-73].

Deneysel kosullarin (sicaklik, pH, ¢oziicii tiirii, katk1t maddeleri gibi) kontrol edilmesiyle
ZnO nanoyapilari; pargacik, ¢ubuk, tel, sarmal, ¢igeksi veya tabaka (nanosheet) gibi farkli
morfolojilerde iiretilebilmektedir (Bkz. Sekil 2.4.1.1). Bu ¢esitli morfolojik yapilarin elde
edilebilmesi, uygulama alanlarina 6zel yapi tasarimi yapilmasint miimkiin kilmaktadir. Her
iiretim yonteminin kendine 6zgili avantajlar1 ve sinirlamalari mevcuttur. Bu calismada, 6zellikle
elektrokimyasal biiyiitme yontemiyle ZnO nanoyapilarinin sentezine odaklanilmistir.

Genis bant aralig1 (3.4 eV) ve dogas1 geregi n-tipi iletkenligi ile ZnO, gelecek vadeden
bir yariiletken olarak dikkat ¢ekmektedir. 1930’1u yillardan bu yana arastirmalara konu olan bu
malzeme, son yillarda nanoyapili formlarmin gelistirilmesiyle birlikte elektronik ve
optoelektronik uygulamalarda ¢ok daha yaygin kullanilmaya baglanmistir [74]. Gelistirilen yeni

tiretim teknikleri sayesinde, ZnO tabanli cihazlarin fonksiyonelligi artirilmig ve bu malzeme
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silikon (Si) ve galyum nitriir (GaN) gibi geleneksel yariiletkenlere potansiyel alternatif olarak
degerlendirilmeye baslanmistir.

ZnO'mun dogrudan bant gegisli bir yariiletken olmasi, onu UV 1s1k dedektorleri,
optoelektronik bilesenler, seffaf elektronikler, sensor sistemleri ve spintronik uygulamalar1 gibi
bir¢ok alanda tercih edilen bir malzeme haline getirmistir [75—77]. Bununla birlikte, ZnO ayni
zamanda katalizor, giines kremi, boya pigmenti gibi kimyasal ve kozmetik uygulamalarda da
yer bulmustur. Yiiksek eksiton baglanma enerjisi (yaklasik 60 meV) sayesinde, Ozellikle
liiminesans (1s1ldama) temelli uygulamalarda yiiksek verimlilik saglar. Bu o6zellikleri
dogrultusunda ZnO; alan etkili transistorler, 151k yayan diyotlar (LED), boya bazli giines
hiicreleri, hibrit gilines hiicreleri ve kuantum noktali giines hiicreleri gibi fotovoltaik ve
elektronik cihazlarda yaygin sekilde kullanilmaktadir [78—-82].

Kristal yapist itibariyle ZnO, oda sicakliginda ve atmosferik basing altinda wurtzite tipi
altigen yapiya sahiptir (bkz. Sekil 2.4.1.2). Bu yap1, ¢inko ve oksijen atomlarinin dort yiizli bir
koordinasyona sahip olacak sekilde dizilmesiyle olusur. Zn atomlari, oksijen atomlari ile
cevrilidir ve bu dizilim altigen kristal yapinin c-ekseni boyunca bir kutuplasmaya
(polarizasyona) neden olur. Wurtzite yapinin karakteristik yiizeylerinden (0 00 1) ve (000 1)
yiizeylerinde ¢inko ve oksijen atomlart karsilikli olarak konumlanir; bu durum kristal boyunca

bir dipol moment olusturur.

Sekil 2.4.1.2: Cinko oksit’in (ZnO) wurtzite yapisi.

ZnO iiretimi sirasinda kristal yapida kaginilmaz olarak bazi noktasal kusurlar olusur. Bu
kusurlar, ¢inko oksidin dogal olarak n-tipi iletkenlik gostermesine neden olur. Kusurlar arasinda

c¢inko ya da oksijen bosluklari, yer degistirme atomlari, ara bolge atomlar1 ve safsizlik iyonlari
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yer alabilir. Bu kusurlar, bant aralig1 i¢inde ¢esitli ara enerji seviyeleri olugturarak malzemenin
elektriksel 6zelliklerini etkiler. Sentez yontemleri arasinda 6zellikle sol-jel teknigi dikkat ¢eken
bir yontemdir. Bu yontem; yliksek saflikta, homojen yapilar iiretmeye olanak saglamasi, genis
katki araliklarinda doping yapilabilmesi, diisiik sicakliklarda uygulanabilirli§i ve esnek
ylizeylere uygunlugu gibi avantajlara sahiptir [83,84]. Sol-jel yontemiyle ZnO sentezinde
genellikle metal tuzlar1 ya da metal alkoksitler kullanilarak ¢ozelti ortaminda hidroliz ve
polimerizasyon reaksiyonlar1 gergeklestirilir. Reaksiyon siirecinin sonunda ¢oziicii
uzaklastirilarak jellesmis bir yap1 elde edilir. Bu jel yapi, kurutma ve 1s1l islem siiregleriyle ZnO

nanopartikiil yapisina doniistiiriiliir [85].

2.5. ZnO NANOPARTIKUL KATKILI ORGANIK YARIILETKEN POLIiMERLER

Gelisen malzeme bilimi ve nanoteknoloji sayesinde, organik ve inorganik yapilarin
hibrit formda bir araya getirilmesiyle olusturulan nanokompozitler, 6zellikle optoelektronik
cihaz teknolojilerinde yiiksek performans ve fonksiyonellik vadeden sistemler haline gelmistir.
Yari iletken malzemeler arasinda 6nemli bir yere sahip olan nanoboyuttaki ¢inko oksit (ZnO),
genis bir morfolojik cesitlilige, yiiksek redoks potansiyeline, iistiin fizikokimyasal kararliliga,
yiiksek elektron hareketliligine, toksik olmama avantajina ve n-tipi tasiyicilik 6zelliklerine
sahiptir. ZnO, dogada yaygin olarak bulunan ve toksik olmayan bir metal oksit olarak ¢evresel
acidan siirdiiriilebilir bir malzeme niteligi tasimaktadir. Genis bant araligina (~3.3 eV) sahip
olan ZnO, ultraviyole (UV) bolgesinde giiclii 151k sogurumu ve yiiksek redoks potansiyeli
gostermektedir. N-tipi yariiletken 6zellik sergileyen ZnO nanopargaciklari, yiiksek elektron
mobilitesi ve diisiik iretim maliyeti gibi nedenlerle fotovoltaik, fotodedektér, LED, sensor ve
X-151m1 dedektorii gibi bircok optoelektronik uygulama alaninda kullanilmaktadir. Ayrica,
ZnO’nun kristal yapis1 morfolojik olarak kolayca kontrol edilebilir ve bu da 6zellestirilmis
fonksiyonel yiizeylerin tasarimina olanak saglar. Nanoteller, nanorodlar, kiiresel veya ¢ubuk
seklindeki morfolojiler, ZnO'nun yiizey alanimi ve etkilesim kapasitesini artirarak, polimer
matris ile daha etkin bir ylizey etkilesimi kurmasina imkan tanir. Geleneksel polimerler yiiksek
optik gecirgenlige sahip olmalarina ragmen, genellikle diisiik kirilma indisi ve siirli UV 151k
koruma kapasitesi gibi dezavantajlara sahiptir. Bu eksikliklerin giderilmesi amaciyla, inorganik
dolgularin polimer matris icerisine dahil edilmesi yaygin olarak bagvurulan etkili bir yontemdir.
Polimer nanokompozitlerin hedeflenen ozelliklere ulasabilmesi i¢in, dolgu maddeleri ile
polimer matrisi arasindaki ara yiizey etkilesiminin giiclendirilmesi ve dolayisiyla dolgu

maddelerinin homojen bir sekilde dagilmasi kritik oneme sahiptir.
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Bu baglamda, ZnO'nun sahip oldugu iistiin entegre 6zellikler sayesinde, optoelektronik
cihazlarda kullanilmak iizere polimer esasli nanokompozitlerin gelistirilmesinde uygun bir
malzeme olarak one ¢iktig1 bildirilmektedir. Organik polimerler, 6zellikle konjuge yapiya sahip
olanlar (6rnegin P3HT, MEH-PPV, PTAA), 151k sogurma ve tasiyici iiretimi agisindan islevsel
materyallerdir. Ancak bu malzemeler, genellikle diisiik yiik tagima kabiliyeti, UV dayanimi
eksikligi ve simirli mekanik stabilite gibi dezavantajlara sahiptir. Bu eksikliklerin giderilmesi
amaciyla ZnO gibi inorganik nanoparcaciklarin polimer matrise dahil edilmesi, sistemin
elektriksel ve optik o6zelliklerinde kayda deger iyilesmeler saglamaktadir. Bu katkilama,
yalnizca 151k emilimini degil; aym1 zamanda yiik tasima yollarmin etkinliini ve tuzak
durumlarinin azalmasini da miimkiin kilar.

Polimer-nanoparcacik arayiiziinde olusan etkilesim, yiik tasiyicilarinin ayrilmasi ve
taginmast agisindan kritik 6neme sahiptir. Bu baglamda ZnO’nun yiiksek elektron afinitesi,
P3HT gibi dondr polimerlerle birlikte kullanildiginda, elektronlar etkin bi¢gimde kabul ederek
deliklerin serbest kalmasini saglar. Bu da sistemin tastyict mobilitesini artirir. Ayrica, ZnO’nun
amorf yapidaki polimer matris i¢erisinde homojen olarak dagilmasi, optik gecirgenlik ve film
homojenligi gibi parametreleri dogrudan etkiler. Nitekim, in-situ sol-jel polimerizasyon
yontemi kullanilarak yiiksek seffafliga sahip ZnO/PMMA hibrit filmlerinin basariyla tiretildigi
literatiirde yer almaktadir [86]. ZnO/PMMA hibrit filmleri, bu yontemle elde edildiginde
yuksek seffaflik, diizgiin yiizey morfolojisi ve uzun siireli kararlilik 6zellikleri gostermistir.
ZnO’nun polimer matris igerisindeki dagilimi ve pargacik boyutu, nanokompozitin
optoelektronik performansi agisindan belirleyicidir. Yetersiz dagilmis veya kiimelenmis ZnO
yapilari, yiik tastyicilarinin gegisini engelleyerek tuzak noktalarinin olusmasina neden olabilir.
Bu nedenle, polimer matris ve nanoparcaciklar arasindaki interaktif bag kuvveti ve yiizey
fonksiyonellestirme ¢aligmalari, ZnO'nun homojen dagilimimi ve matrise entegrasyonunu
artiran faktorlerdir.

Sonug olarak, ZnO nanoparc¢aciklarinin organik polimer matrislerle birlikte kullanimu,
yalnizca performans artis1 degil; ayn1 zamanda malzeme bilimi agisindan fonksiyonel hibrit
sistemlerin gelistirilmesine de olanak tanimaktadir. Yiiksek mobilite, diisiik tuzak yogunlugu,
optik gecirgenlik ve termal kararlilik gibi pek ¢ok avantaji beraberinde getiren bu yapilar,

modern optoelektronik cihaz teknolojilerinde kritik bir rol listlenmeye adaydir.
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2.5.1. P3HT:ZnO Matrislerinde Yiik Olusumu ve Tasinmasi

X-151m1 dedektdrleri, X-1silariin elektrik sinyaline doniistiiriilme mekanizmasina gore
dogrudan ve dolayl tip dedektorler olarak ikiye ayrilir. Dogrudan tip dedektorlerde, gelen X
isinlar1 dogrudan dedektoriin organik aktif tabakasinda yiik tasiyicilara dontstiiriliir [22].
Dolayli tip radyasyon detektorleri ise, gelen radyasyonu Once bir sintilatdr tarafindan absorbe
ederek optik fotonlara doniistiirlir, ardindan bu absorpsiyonun tespitiyle ¢alisan ikincil bir
fotodedektore iletir [87]. Dogrudan tip tespit dedektorleri, dolayli tip detektor sistemlerine gore
iistiin bir uzaysal ¢Oziintirliige sahiptir; ancak genellikle diisiik donilisiim verimliligine sahip
oldugu i¢in X-151n1 hassasiyeti diisiiktiir [88]. Ayrica dolayli tip dedektorler tasarim esnekligi
acisindan daha fazla segenek sunar. Organik yariiletken malzemeler dolayl tip dedektorlere
uygulanabilir olup, oOzellikle goriiniir araliktaki etkileyici emilim verimliligi, foton-sarj
dontisiim verimliligi ve sarj tasima kapasiteleri sayesinde algilama sistemlerinin aktif tabakalari
icin olduk¢a umut verici yenilik¢i malzemelerdir [89].

Organik yari iletkenlerde 15181 emilimi ve yayilmasi, en yiiksek dolu molekiiler orbital
(HOMO) ile en diisiik bos molekiiler orbital (LUMO) arasinda elektron transferi ile bir
eksitonun (bagh elektron-delik cifti) olusumu ve yok olmasi ile gerceklesir [90]. Dedektor

mekanizmasi temel olarak su agamalara ayrilabilir [91]:

e Enerji absorpsiyonu ve eksiton olusumu,

Eksitonun HOMO ve LUMO seviyelerine tasinmasi,

Elektron-delik ¢ifti ayrilmast,

Yiik taginimi ve elektron-delik ¢iftlerinin toplanmast,

Rekombinasyon; elektron ve deliklerin yeniden birleserek foton yayma siireci.

HOMO seviyesi (bir molekiilden bir elektronun koparilmasi i¢in gereken minimum
enerji) organik yariiletken malzemenin iyonlagsma potansiyeline bagli iken, LUMO seviyesi (bir
molekiile bir elektron eklenmesi i¢in gereken minimum enerji) elektron afinitesi ile ilgilidir.
Organik yariiletkenin elektriksel 6zelliklerini ise HOMO-LUMO seviyeleri arasindaki band
gap (enerji farki) belirler. X-151n1 fotonlari, dedektdr malzemesine garptiginda enerjisini
malzemeye aktararak organik yariiletken tarafindan absorbe edildiginde elektron-delik cifti
olusur. HOMO seviyesindeki elektron LUMO seviyesine tasiirken elektron-delik ¢iftlerinin
ayrilmasiyla serbest elektron ve delikler ortaya cikar (Bkz. Sekil 2.5.1.1) [92]. Serbest
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elektronlar ve delikler, malzeme i¢inde hareket etmeye baslar ve elektrotlara ulasir. Elektronlar
HOMO seviyesine, delikler LUMO seviyesine tasinirken, malzeme i¢indeki kristal kusurlari
veya safsizliklar, elektronlarin ve deliklerin hareketini engelleyebilir. Bu durum, elektronlarin
ve deliklerin tuzaga diismesine veya radyasyon yaymadan tekrar birlesmesine neden olabilir,
bu da sintilasyon verimliligini azaltir. Tiim bu 6zellikler organik yar1 iletken malzemenin kristal

kalitesine oldukca baglidir [93].
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Sekil 2.5.1.1: Eksiton olusumu siireci ve enerji bandi icerisinde taginan serbest yiik tastyicilari.

Yeni nesil iyonlastiric1 radyasyon dedektorlerinin tasarlanmasi igin isleme kolayligi,
diisiik giic tiiketimi ve mekanik esneklik ideal olarak bir araya getirilmelidir. Son on yilda,
radyasyon tespiti i¢in organik yari iletken malzemelerin aktif katman olarak kullanilmasiyla
ilgili yapilan caligmalar, mekanik esneklikleri, diisiik maliyetli olmalar1 ve basit {iretim
yontemlerinin getirdigi avantajlar ile hiz kazanmistir. Son zamanlarda yapilan bir¢ok arastirma,
6,13-bis(triisopropylsililetinil)pentasen (TIPS-pentasen) gibi kiigilk molekiiller ve poli(3-
heksiltiofen) (P3HT) gibi konjuge polimerler iceren organik yari iletkenlere dayali radyasyon
dedektdrlerinin umut verici potansiyelini vurgulamaktadir [94,95]. Bu dedektorler diistik
yogunluklar1 nedeniyle radyasyon emilim katsayilarinin sinirlanmasi gibi zorluklarla kargsi
karstyadir. Bu sinirlamay1 agsmak i¢in, konjuge polimerler ve kii¢iik molekiiller karigimlarina
yuksek atom numarali (Z) nanoyapilar eklemekten, organik kii¢iik molekiilleri dogrudan
yiiksek Z atomlar1 ile modifiye etmeye kadar cesitli ¢oziimler Onerilmistir [96]. Ancak agir
metallerin (6rnegin, talyum) toksisitesi, yiiksek maliyet ve esnek alt tabakalara islenmesindeki
zorluklar, bu malzemelerin ileri teknoloji ve tibbi alanlarda kullanimini sinirlamaktadir [97].
Organik yar1 iletken radyasyon dedektorlerinin algilama Ozelliklerini iyilestirmek i¢in en
onemli c¢alismalardan biri, dedektdor mimarisinde inorganik yar1 iletken metal oksit
nanoyapilarin kullanimini igermektedir. Aktif katmanda dagitilan metal oksit nanopargaciklari,

zayiflatma katsayisin1 ve X-isinlart ile etkilesimi artirarak daha verimli dedektdr iiretimine
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katkida bulunur. Ozellikle bizmut oksit (Bi,O;) nanoparcaciklar1 son zamanlarda dedektor
mimarilerinde yaygin olarak kullanilmaktadir [98]. Ek olarak, metal oksit yar1 iletkenler
smifina ait olan gadolinyum oksit (Gd,03), son yillarda arastirilan materyallerden biri olmustur
[99]. ZnO, bir¢ok optoelektronik uygulama i¢in kapsamli olarak arastirilmis iyi bilinen bir n-
tipi yari iletken metal oksittir [10,11,13]. Ozellikle, ZnO nanopargaciklari, cihaz performansini
tyilestirmek amaciyla UV dedektorleri, fotovoltaikler, gaz sensorleri ve transistorler gibi
konjuge polimer tabanli cihazlara entegre edilmistir [100]. ZnO, yiiksek mobilitesi, genis bant
araligi ve iyi termal kararliligi yam1 sira kolay firetimi ve diisik maliyeti nedeniyle
arastirmacilarin dikkatini ¢gekmistir [15—17,101]. C. Shalu ve arkadaslari, ZnO/P3HT hibrit bir
fotodetektor iiretmislerdir ve P3HT ince filmleri, dogas1 geregi kloroformdan (CF) daha az
ucucu olan klorobenzen (CB) ¢oziiclisii ile dokiildiigiinde, karanlik dogrultma orani ve
fotosensitivitede daha fazla iyilesme gozlemlenmistir. Bu sayede karanlik dogrultma orani
yaklagik 9 kat arttirildi ve fotosensitivite de CB ¢oziiclisliniin kullanilmasiyla hemen hemen iki
katina ¢ikti. Fotodetektoriin fotosensitivitesinde gozlemlenen bu iyilesme, CB'nin dokme
¢oziiclisii olarak kullanilmasiyla elde edilen P3HT ince filminin gelismis morfolojisine
baglanmistir. Bu son etki, ZnO nanotiipleri ile P3HT arasindaki arayiiz temas alaninin artmasina
baglanmistir [102]. Jiawen Zhou ve arkadaslari, farkli yar1 iletken malzemelerin arayiiziinde
calisma fonksiyonlarindaki farkliliklardan dolayr yerel elektrik alanlar olusabildigini
gostermistir. Yaptiklar1 ¢calismada, p-P3HT ve n-ZnO arayliziinde yerlesik bir elektrik alan
olustu ve yerlesik alanin yonii, n-ZnO katmanindan p-P3HT katmanina dogruydu. Termal
denge kosullar1 altinda tastyict difiizyonu, yerlesik alani artirabilir ve bu da elektron-hole
ciftlerinin ayrilmasini desteklemeye ve eksitonlarin rekombinasyonunu engellemeye yardimci
olur [12].

Tipik olarak, organik yari iletken teknolojilerinde kullanilan malzemeleri olusturan
diisiik atom numarali elementler, yiiksek enerjili radyasyonla etkilesimlerini zayiflatir [103].
Ancak, son caligsmalar, aktif katman olarak poli(triarilamin) (PTAA) polimerinin kalin
filmlerini (~10 um) kullanarak 0.3 nC.mGy.s™' X-1s1n1 algilama duyarlihigina ulasilabilecegini
gostermistir. Yaklasik 100V potansiyel uygulanarak basarilt X-1s1m1 indiiklemeli fotokuronu
elde edilmistir. Bu cihazlarda radyasyon hasar1 gézlemlenmis olsa da 60 mGy.s! doz hizina
kadar miikemmel dedektor yanitlar1 elde edilmistir [5]. Bu cihazlar1 gelistirmeye yonelik bir
baska caligmada, yiiksek mobilite degerlerine sahip tri-izopropilsililetinil (TIPS-pentasen)
malzemesi poli(triarilamin) (PTAA) icine eklenmis ve 1.2 nC.mGy.s™' duyarlilik degeri elde

edilmistir [6]. Son ¢alismalar, duyarlilikta 6nemli ilerlemeler kaydetmistir. Organik yari iletken
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aktif katman (P3HT) icine nanoparcacik formunda sintilasyon malzemesi (terbiyum katkili
gadolinyum oksit (GOS)) eklenerek 6 nC.mGy™! yiiksek duyarlilik degeri elde edilmistir [7].
Bir baska ¢alismada Bi, 05 nanopargaciklar kullanilarak 11.6 nC.mGy! duyarlilik degeri elde
edilmistir [8,9]. 2007 yilinda Boroumand ve arkadaslari, dogrudan X-1sin1 organik dedektor
olarak konjuge polimerleri incelemeye basladi [104]. Ik calismalarda, biiyiik band araligina
sahip yar iletken polimerlerin kalin filmlerine dayali fotodiyot cihazlar1 kullanildi; 6rnegin
poli[ 1-metoksi-4-(2-etilheksiloksi)-fenilenvinilen] (MEH-PPV), poli(9,9-dictyluorene) (PFO)
ve PTAA. Bu 6n caligmalar, orta diizeyde performans elde etmelerine ragmen, sonraki yillarda
rapor edilen son derece hassas organik/hibrit dogrudan X-1s1n1 dedektorlerine yol agti [105].
Ayrica, organik molekiillerin yogunlugunun insan dokusuyla benzerligi, tibbi X-151m
dozimetrisi agisindan biiytik ilgi ¢ekmigstir. Organik yari iletken (OSC) malzemelere yonelik
ilgi, son yillarda giderek artmaktadir. Bu malzemeler, plastik tiirevi organik bilesenlerin
kimyasal ve mekanik avantajlari ile yar1 iletkenlerin elektronik 6zelliklerini bir araya getiren
0zgilin bir malzeme sinifim1 olusturmaktadir. Organik yari iletkenlerin kimyasal, fiziksel ve
elektronik 6zelliklerinin kolaylikla modifiye edilebilmesi ve ¢ozelti bazli yontemlerle ince film
tiretimine imkan tanimasi, bu malzemeleri ¢esitli uygulamalar i¢in cazip hale getirmektedir
[106]. Ayrica, ¢ogunlukla karbon, hidrojen ve oksijen elementlerinden olugmalari, bu
malzemelerin radyasyona karsi suya benzer sekilde tepki vermelerini saglar; bu da onlar
radyasyon dozimetrisi agisindan 6nemli bir segenek haline getirir [58,106].

Bununla birlikte, organik yari iletkenlerin geleneksel inorganik malzemelere kiyasla
diisiik maliyetli ¢oziicii bazli miirekkeplerle hazirlanabilmesi ve esnek yiizeylere dogrudan
baskiya olanak taniyan rulodan ruloya (R2R) iiretim gibi yiiksek verimli tekniklere uyumlu
olmalari, genis alan uygulamalari i¢in 6nemli avantajlar sunar [107]. Ancak, bu teknolojilerin
yaygin olarak benimsenebilmesi i¢in iki temel alanda ilerleme gereklidir: ilki, daha ¢evreci,
daha ucuz ve daha hizli liretim yontemlerinin gelistirilmesidir; ikincisi ise bu yontemlerle
uyumlu, ¢ok katmanli yapilarin iiretimine olanak tantyan ve uzun émiirlii elektronik performans
sergileyen yeni malzemelerin gelistirilmesidir.

Konjuge yan iletken polimerler, c¢ozelti tabanli yoOntemlerle genis yiizeylere
uygulanabilmeleri ve biyolojik dokularla yapisal benzerlikleri nedeniyle dedektor
uygulamalarinda ilgi gormektedir [108]. Ancak, diisiik yiik tasima mobiliteleri (103-1073
cm?*V-'s') ve smurl radyasyon dayanimlari, bu malzemelerin pratik radyasyon dedektorii

uygulamalarinda kullaniminmi kisitlamaktadir [109]. Bu sinirlamalarin asilabilmesi igin, katki
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malzemeleri ile mobilite degerlerinin artirtlmasi ve yeni nesil, radyasyona daha dayanikli
malzeme sentezlerinin gerceklestirilmesi gerekmektedir.

Ticari olarak yaygin kullanilan fenil-C61-biitirik asit metil ester (PCBM) ve onun C71
tiirevi gibi fulleren tiirevleri ile birlikte kullanilan n-konjuge polimer donérlerinin olusturdugu
toplu heteroeklem (BHJ) yapular, yiiksek verimlilikleri ile 6ne ¢tkmaktadir. Ozellikle P3HT ile
PC71BM veya indene-C60 bisadduct (ICBA) gibi alicilarin kullanildig1 geleneksel tek hiicreli
BHJ cihazlarinin yiiksek performans sundugu literatiirde siklikla rapor edilmistir [110,111].
Son donemde, flor atomlariyla ikame edilmis diisiik bant aralikli sistemlerin, flor igermeyen
benzerlerine kiyasla daha umut verici oldugu belirtilmektedir. F-ikame edilmis benzotiadiazol,
tieno[3,4-b]-tiyofen, benzo[1,2-b:4,5-b"]ditiyofen, kuinoksalin, benzotriazol, izoindigo ve
tiyofen motiflerinin, diisiik bant aralikli polimerlerin iskeletine entegre edildigi goriilmektedir.
Bu gelismeler, F-ikame edilmis yapisal birimlerin polimer donérlerdeki 6nemini vurgulamakta
ve P3HT gibi yaygin polimerlerin 6tesinde, yeni nesil yliksek performansli malzemelere olan
ilgiyi artirmaktadir [110].

Bu ¢alismada, ¢esitli miktarlarda ZnO NP igeren P3HT kompozit matrisi, bir X-151n1
dedektor cihaz mimarisi igin aktif katman olarak kullanilmistir. ZnO NP, aktif katmanin
zayiflatma katsayisini artirma ve n-tipi 6zellikleri nedeniyle aktif katmanda kiitle hetero eklem
yapist olusturma yetenegi nedeniyle sec¢ilmistir. Sonu¢ olarak, PCBM icermeyen cihazlar
tretilmis ve X-151mm1 dedektor performanslart incelenmistir. Ayrica, iki farkli cihaz mimarisi
gelistirilmistir: interdijital elektrot (IDT) tabanli direngli (IDT/P3HT) ve diyot tabanl
(ITO/ZnO/P3HT/Grafit) cihaz konfigiirasyonu. Cihaz yapisinin X-151n1 algilama parametreleri

tizerindeki etkisi degerlendirilmistir.
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3. YONTEM

3.1. MALZEMELER

Poli(3-heksiltiofen-2,5-diyl) (P3HT), Sigma-Aldrich firmasindan temin edilmis olup ek
bir saflastirma islemine tabi tutulmadan kullanilmistir. P3HT, organik yari iletken 6zellikleri
nedeniyle aktif katmanin temel bileseni olarak tercih edilmistir. Cinko asetat dihidrat (ZnAc)
ve sodyum hidroksit (NaOH) de Sigma-Aldrich firmasindan temin edilmistir ve ZnO
nanoparcaciklarinin sentezinde kullanilmistir. ZnAc, ZnO nanopargaciklarinin 6nciil maddesi
olarak islev goriitken, NaOH ¢ozeltileri ZnO c¢okeltilerinin olusumunu saglamak icin
kullanilmistir.

Grafit ¢ozeltisi olarak, Kontakt Chemie firmasina ait Graphit 33 iletken sprey
kullanilmistir. Bu iletken kaplama, cihazlarda alt ve iist elektrotlarin olusturulmasinda
kullanilmis ve elektrotlarin diisiik direngli bir temas saglamasina katkida bulunmustur. IDT
elektrot kapl altliklar ise PCBWay firmasindan temin edilmistir. IDT elektrotlar, yanal
yapidaki dedektorlerde (Cihaz 2) aktif katman ile temas saglayarak yiik tasinim mekanizmasini
desteklemek amaciyla kullanilmistir. Tiim kimyasallar ve malzemeler, deneylerin
tekrarlanabilirligini saglamak i¢in yiiksek saflikta temin edilmis ve iiretim siirecinde herhangi

bir ek saflastirma veya degisiklik yapilmadan kullanilmistir.

3.2. SENTEZ VE KARAKTERIZASYON

Cinko oksit nanopargaciklar1 (ZnO NP'ler), sol-jel yontemi kullanilarak sentezlenmistir.
Bunun i¢in, 10 ml saf su i¢erisinde 0.5 M ZnAc (¢inko asetat dihidrat) ve ek olarak 10 ml ultra
saf su icerisinde 1 M NaOH (sodyum hidroksit) ¢ozlilmiistiir. Daha sonra, sodyum hidroksit
¢ozeltisi, 45°C’de ¢inko asetat ¢ozeltisine damla damla eklenerek karistirilmistir. Cozeltinin siit
benzeri bir kivama ulagmasinin ardindan, 90°C’de 2 saat boyunca etiive yerlestirilmistir. Elde
edilen nanoparcaciklar, 6000 rpm’de 10 dakika siiresince santrifiijlenerek ¢oktiiriilmiistiir. ZnO
NP’ler, etanol ve saf su ile yikandiktan sonra 80°C’de bir gece boyunca kurutulmus, ardindan

ince partikiiller elde etmek amaciyla havanda 6giitiilmiistiir.
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Sekil 3.2.1: a) ZnO NP’lerin tavlama isleminin gerceklestirildigi tiip firmi; b) Icerisinde ZnO NP
ornekleri var iken yiiksek sicakliktaki tiip firinin goriintiisi.

Kristal yapiin cihaz parametreleri iizerindeki etkilerini incelemek amaciyla, ZnO
NP’ler swrastyla Sekil 3.2.1°deki tiip firnda 200°C, 400°C ve 600°C’de 1 saat siireyle
tavlanmigtir. Sentezlenen ZnO NP’lerin yapisal karakterizasyonu, X-1s1n1 kirmnimi (XRD)
yontemiyle gerceklestirilmistir.

a)

-

Sekil 3.2.2: a) Klorobenzen igerisine eklenen P3HT; b) Ultrasonik banyoda bekletilen P3HT:ZnO
nanokompozit ¢ozeltisi.

P3HT:ZnO nanokompozit ¢ozeltisi, farkli ZnO kiitle oranlarinda hazirlanmistir. Tlk
olarak, 20 mg P3HT, 1 ml klorobenzen icerisinde ¢oziilmiistiir (Bkz. Sekil 3.2.2a). Ardindan,
P3HT ve klorobenzenden olusan ¢ozeltiye farkli miktarlarda ZnO NP’ler (5, 10 ve 15 mg)
eklenerek kompozit matrisler olugturulmustur. P3HT ve ZnO NP c¢ozeltileri, Sekil 3.2.2b’de
goriildiigi tizere homojen bir P3HT:ZnO nanokompozit ¢dzeltisi elde etmek amaciyla 50°C’de
ultrasonik banyoda 2 saat bekletilmistir. Sonug¢ olarak, P3HT:ZnO nanokompozit ¢ozeltileri,

agirlik oranlar (1:0.25), (1:0.5) ve (1:0.75) olacak sekilde hazirlanmistir.
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3.3. CiHAZ MIMARISi

Bu c¢alismada, iki farkli cihaz mimarisi kullanilmigtir: biri desenlenmis ITO cam alt
tabani lizerine kurulu sandvig tipi yapist (Cihaz 1) (Bkz. Sekil 3.3.1a), digeri ise IDT elektrot
kapli esnek alt taban tizerine kurulu direng tipi yapisidir (Cihaz 2) (Bkz. Sekil 3.3.1b).

IDT elektrotlari, EasyEDA yazilimi kullanilarak tasarlanmis ve ardindan esnek baskili devre
kartt (PCB) olarak tiretilmistir. Elektrotlar, 127 pm genisliginde olup, bir sonraki parmak
elektrottan 127 um uzaklikta olacak sekilde tasarlanmistir. Ayrica, i¢ ige gecmis IDT
elektrotlarinin Ortlisme uzunlugu 5 mm olarak belirlenmistir [112]. Bunun yani sira, IDT

elektrotlar1 ince altin filmlerle kaplanmis olup, altin katman kalinlig1 50 nm olarak 6l¢iilmiistiir.

a) b)

Sekil 3.3.1: a) Desenlenmis indiyum kalay oksit (ITO) yapisi, b) IDT elektrotlara sahip taban yapi.

Cihaz 1, ITO/ZnO/P3HT:ZnO/Grafit yapisinda iiretilmistir. Cihaz 1 mimarisi, Sekil
3.3.2a’da goriilen alt kontak (ITO) ile ¢oziiniir grafit iist kontak arasinda bir sandvi¢ yap1
olusturacak sekilde tasarlanmistir. Onceden desenlenmis ve temizlenmis ITO elektrot alt
tabakalar iizerine, ZnO nanoparcaciklarinin metanol i¢indeki dispersiyonundan (5 mg/ml) elde
edilen ¢6zelti kullanilarak spin kaplama yontemiyle ZnO ince filmleri kaplanmistir. Daha sonra,
kaplanan ZnO tabakalarinin kalint1 ¢6ziiciilerin buharlastirilmas1 amaciyla 150°C’de 10 dakika
siireyle tavlanma islemi gergeklestirilmistir. Bu yapilandirmada ZnO tabakasi, bir elektron
tasima katmani olarak islev géormektedir. P3HT:ZnO karisim ¢ozeltisi, ZnO katmani iizerine
40°C’de damlatma yontemiyle kaplanmistir (Bkz. Sekil 3.3.2b). Kesit alinmis SEM
goriintlilerinin analizi sonucunda P3HT:ZnO katmanlarinin yaklasik ~22 pm kalinliginda
oldugu gozlemlenmistir. Aktif katmanlarin {izerine sprey kaplama yontemiyle grafit elektrot
uygulanmis, bdylece aktif katmanin {ist kisminda ince bir film olusturulmustur. Istenilen

iletkenligi saglamak amaciyla 90°C’de tavlama islemi gergeklestirilmistir.
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Sekil 3.3.2: a) Desenli ITO substratlar; b) 40°C’de aktif katmanin ITO yiizeyine damlatma yontemiyle
kaplanmasi.

Iki farkli cihaz yapilandirmasimna ait iiretim siirecleri Sekil 3.3.3’te gdsterilmektedir.
Cihaz 2, IDT/P3HT:ZnO yapisinda iiretilmis olup, temizlenmis IDT kapli alt tabakalar {izerine
P3HT:ZnO aktif polimer ¢ozeltisinin 40°C’de damlatma yontemiyle kaplanmasiyla

olusturulmustur. Bu islem, sandvi¢ yapidaki cihazlarla ayni1 yontemi kullanmaktadir.

Dusey diyot yapili
Cihaz1 aygitinin P3HT Zno NPleri

dretim siireci

Desenli Spin kaplama

ITO substrat teknigi ile - 0 .
ZnO ince film . Grafit (st elektrotunun

kaplama . sprey kaplama yontemiyle

olugturulmasi
Gozeltinin ITO zerine

P3HT:ZnO NP damlatma yéntemiyle
gozeltisinin hazirlanmasi kaplanmasi
Direng tipi
Cihaz2 aygitinin P3HT ZnO NPleri

uretim sureci

Esnek p—
IDE substrat — R E— o :

Cozeltinin IDE lizerine
P3HT:ZnO NP damlatma yontemiyle
gozeltisinin hazirlanmasi kaplanmasi

Sekil 3.3.3: ki farkli aygit mimarisine (Cihaz 1 ve Cihaz 2) ait aygit iiretim siireclerinin sematik
gosterimi.

Son olarak, istenilen cihaz konfigiirasyonlar1 elde edilerek, Cihaz 1 ve Cihaz 2'ye ait

nihai yap1 Sekil 3.3.4'te gosterilmistir. ZnO nanopargaciklarinin kristal 6zelliklerini incelemek
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icin Rigaku SmartLab 3kW X-1s1n1 Kirinimi1 (XRD) sistemi kullanilmistir. Aktif katmanlarin
ylizey ve kesit Ozellikleri, Hitachi SU3500 T2 Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) ile
incelenmis ve aktif katman kalinlig1 6l¢iilmistiir. P3HT:ZnO aktif katmaninin element analizi,
Thermo Scientific Nicolet 6700 Fourier Doniisiimlii Kizilotesi Spektroskopisi (FTIR)
kullanilarak gergeklestirilmistir.

a) b)

Sekil 3.3.4: a) ITO/ZnO/P3HT:ZnO/Grafit (Cihaz 1); b) IDT/P3HT:ZnO (Cihaz 2).

Uretilen cihazlarin elektriksel dl¢iim islemleri icin pogo pinler ve BNC kablo
baglantilarinin oldugu devre karti tasarimi EASYEDA yazilimi ile online ortamda tasarlanip
daha sonra Cin Halk Cumhuriyeti’nde yerlesik olan JLCPCB firmasinda {iretilmistir. Devre
kart1 temin edildikten sonra ilgili komponentler lehimleme yolu ile sabitlenmistir. Bu 6l¢tim
hiicresinde Sekil 3.3.5’te goriildiigii iizere her bir kontagin ayr1 ayr1 dlgiilmesi i¢in switch

kullanilmistir.

. IUC-NANOBIOTEK
Organic Semiconductor Detector
Test Board

Sekil 3.3.5: Gelistirilen cihazlarin yerlestirildigi 6l¢tim hiicresi.
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Akim-zaman (I-t) ol¢limleri, oda sicakligi1 ve ¢evresel kosullar altinda Keithley 6487
Pikoampermetre/Voltaj Kaynagi ile yapilmustir. Uretilen cihazlarin akim-gerilim (I-V)
karakteristikleri ise Keithley 4200 yar1 iletken karakterizasyon sistemi kullanilarak
Olclilmiistiir. Dedektorlerin X-1s1nina verdigi yanitin dlgiilmesi, cihazlara 10 V’luk bir gerilim
uygulanarak ve X-1s1n1 radyasyonu ile karanlik kosullar altinda bir 61¢tim sistemi olusturularak
gerceklestirilmistir. Farkli ZnO NP oranlariyla iiretilen Cihaz 1 ve Cihaz 2 6rnekleri, 1.06 ile
8.6 mGy/s arasinda degisen X-1s1n1 doz oranlarina 60 sn boyunca maruz birakilmistir. Sekil
3.3.6’da Olglim sirasinda siire takibi yapilarak X-1s1m1 kaynagina ait programda cihaz

kontrollerinin gerceklestirildigi ve veri kaydinin yapildig: bilgisayar ortami gosterilmektedir.

J

Sekil 3.3.6: Siire takibi, X-151m1 kaynaginin kontrolii ve veri kaydinin yapildig bilgisayar ortama.

X-1511 kaynagi olarak Amptek MiniX2 cihaz1 kullanilmistir ve bu kaynak, radyasyon
kalkan1 odas1 igerisinde yer alan Ornege ydnlendirilmistir. Diizenegin gilivenli c¢aligmasini
saglamak amaciyla X-1s1n1 kaynagi ve ornek, metal bir kalkan kutusu i¢inde muhafaza
edilmistir. Sekil 3.3.7°de, iretilen X-151n1 dedektdrlerinin elektriksel karakterizasyonunda
kullanilan 6l¢iim diizeneginin sematik gosterimi sunulmustur. Sistemde, veri kaydi ve cihaz
kontrolii bir bilgisayar araciligiyla saglanmakta olup, Keithley 6487 model pikoampermetre ile
ornek iizerinden gecen akim degerleri 6l¢iilmektedir. Olgiim sirasinda, gii¢ ve veri iletimi igin
kullanilan baglantilar, semada renkli oklarla gdsterilmistir. Numune, alt ve iist elektrotlarla
temas halinde olacak sekilde yerlestirilmis olup, 1sinlama altinda olusan akim degisimleri

pikoampermetre ile anlik olarak kaydedilmistir.
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Pikoampermetre
(Keithley 6487)

—'-!(D<
LN =Nn]

X-1s1n1 Kaynag
(Amptek MiniX2)

-

Radyasyon
Kalkani Odasi

Sekil 3.3.7: X-151n1 6l¢iim diizeneginin ve elektriksel karakterizasyon sisteminin sematik gosterimi.
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4. BULGULAR

Sol-jel yontemi ile iiretilen ZnO nanoparcaciklarinin XRD Olgtimleri Sekil 4'te
sunulmustur. XRD grafigindeki yogun ve keskin zirveler, ZnO nanopargaciklarinin yiiksek
kristalligini dogrulamaktadir. XRD verilerinden elde edilen sonuglar, Toz Kirinim Standartlari
Ortak Komitesi (JCPDS) kart no 36-1451 ile karsilagtirilmis ve elde edilen sonuglarin uyumlu
oldugu belirlenmistir. Ayrica, farkli sicakliklarda tavlanmis ZnO nanopargaciklarinin kafes
parametreleri XRD verilerinden hesaplanmis olup, a = b = 3.235 A, ¢ = 5.188 A olarak
bulunmustur (Bkz. Tablo 4.1). Bu degerlerin varligi, sentez asamasinda veya sonrasinda
herhangi bir kontaminasyonun meydana gelmedigini gostermektedir. Karsilagtirmaya tabi
tutulan tiim Orneklerde, en yogun tepe noktalarmin (1 0 1) diizleminden kaynaklandigi
gbzlemlenmistir (Bkz. Sekil 4.1) [15].

Sekil 4.1'den de goriildiigi iizere, tavlama sicakliginin artirilmasiyla birlikte kirinim
zirveleri daralmakta ve daha yogun hale gelmektedir. ZnO nanoparcaciklarinin kristalit
boyutlari, XRD desenlerinde (1 0 1) ve (0 0 2) tepe noktalarinin konumlar1 kullanilarak Scherrer
formiilii ile hesaplanmistir. Scherrer denklemi, X-1s11 kirtnim verilerine dayanarak kristalit
boyutunu tahmin etmek i¢in kullanilan yaygin bir yontem olup, polikristal malzemelerdeki

koherent sa¢ilma alanlarinin ortalama boyutuna iliskin bilgiler sunmaktadir [113]:

KA

D=
BcosH

4.1)

Burada D kristalit boyutunu, X-1511 dalga boyunu (1), B kirinim tepe noktasinin tam
genislik-yarim maksimum (FWHM) degerini ve 6 Bragg kirinim agisini temsil etmektedir. K
sekil faktoriidiir ve pargaciklarin kiiresel oldugu varsayimiyla 0.9 olarak alinmistir [114].

Farkl1 sicakliklarda tavlanmig ZnO nanoparcaciklarinin hesaplanan kristalit boyutlari,
d-mesafesi ve kafes parametreleri Tablo 4.1'de sunulmustur. Tavlama sicakligi 200°C olan
parcaciklarin kristalit boyutu 20 nm olarak hesaplanmis olup, sicakligin 400°C’ye
yukseltilmesiyle 22 nm’ye, 600°C’ye c¢ikarilmasiyla ise 30 nm’ye ulasmistir. Boylece, ZnO
nanopargaciklarinin morfolojik yapisinin ve boyutunun tavlama sicakligi degistirilerek kontrol

edilebilecegi gosterilmistir [115].
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Sekil 4.1: Farkli sicakliklarda (200°C, 400°C ve 600°C) tavlanmis ZnO NP'lerinin XRD grafiklerinin
gosterimi.

Tablo 4.1: Farkl tavlama sicakliklari i¢in ZnO NP'lerinin hesaplanan kristalit parametreleri.

Sicaklik (°C) hkl D (nm) d (A) Org‘; ial:"? @A)
" 101 20 238 a=3235
002 26 2.594 c=5.188
400 101 2 28 a=3233
002 26 2,592 c=5.184
00 101 30 2.798 a=3231
002 31 2.589 c=5.179

Uretilen cihazlarin yiizey ve kesit SEM goriintiileri, aktif katmanlarin ve grafit
elektrotun kalinligini analiz etmek ve ZnO NP’lerinin P3HT hacim yapisindaki dagilimini
gozlemlemek amaciyla kullanilmistir. SEM goriintiilerinden yapilan dlglimlere gore, Cihaz 1
ve Cihaz 2 i¢in P3HT:ZnO aktif katman kalinlig1 ~22 um, grafit elektrot kalinlig1 ise ~5.4 um
olarak belirlenmigstir (Sekil 4.2a-b). Sekil 4.2c-d'de sunulan yilizey goériintiilerinde,

nanokompozit filmin ¢ozeltiyle kaplanmis yiizeyi gdzlemlenmistir.
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Sekil 4.2: SEM goriintiilerinin  kesitsel goriinimi: a) Cihaz1/P3HT:ZnO(1:0.5); b)
Cihaz1/P3HT:ZnO(1:0.5) iizerine grafit elektrot; ¢) Cihazl/P3HT:ZnO(1:0.25)/Grafit'in SEM yiizey
goriintiisii; d) Cihaz2/P3HT:ZnO(1:0.25) SEM goriintiisii.

Fourier doniistimlii kizilotesi spektrum (FTIR) analizi, kompozit matris yapisinda ZnO
NP'lerin varligim1 belirlemek ve organik tabanli aktif katmanda inorganik malzemelerin
etkilerini arastirmak amaciyla gerceklestirilmistir (Sekil 4.3a). Elde edilen sonuglar, saf ZnO
NP'ler ve saf P3HT'nin FTIR spektrumlartyla karsilagtirilarak dogrulanmistir [116,117].

Yaklasik 819 em™ civarinda karbon-kiikiirt (C-S) tek bag deformasyon titresimleri
tespit edilmistir. Alifatik CHz baglarinin giiclii gerilme titresimleri 2916 ve 2852 cm™ civarinda
gbzlemlenmistir. C-H baginin biikiilme titresimleri ise 1455 ve 1375 cm™ civarinda tespit
edilmis olup, bu degerler aktif katmandaki tiyofen halkasina isaret etmektedir. Bu molekiillerin
varligi, P3HT'nin kimyasal yapistyla uyumlu olup, P3HT:ZnO NP karisimi i¢inde konjuge
polimer biitiinliigliniin korundugunu dogrulamaktadir.

ZnO NP igerigi arttikca, P3HT'ye ait piklerin siddetinde bir azalma gozlenmistir, bu da
matris i¢inde P3HT varhiginin azaldigin1 gostermektedir. Bu gozlem Sekil 4.3b'de
detaylandirilmis olup, biiyiitiilmiis C-S, C=C ve C-H pikleri incelendiginde P3HT'nin temel
yapisinin belirgin oldugu ve ZnO NP igerigi arttikga P3HT piklerinin siddetinde diisiis oldugu
acikca goriilmektedir. ZnO NP'lerin karakteristik genis absorpsiyon pikleri, 3055 cm™

civarinda tespit edilmis olup, bu pik O-H gerilme titresimlerine bagl intramolekiiler hidrojen
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baglarini temsil etmektedir. P3HT igerisindeki ZnO NP igerigi arttikca, O-H baglarina ait
piklerin siddetinde azalma gozlenmistir. Yaklasik 633 cm™ civarinda gozlemlenen Zn-OH
pikinde, ZnO NP ig¢eriginin artmasiyla birlikte pik yogunlugunun arttig1 belirlenmistir (Sekil
4.3c). Ayrica 1507 ecm™ civarindaki pikler, her aktif katmanda alken grubunun C=C cift
baglarinin gerilme titresimlerine isaret etmektedir. Analiz sirasinda cihazin atmosferik CO:

icermesi, 2360 cm™* civarinda CO: pikinin gézlemlenmesini aciklayabilir.
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Sekil 4.3: a) P3HT:ZnO kompozitinin FTIR spektrumu, b) C-S, C=C ve C-H piklerinin biiyitiilmiis

goriiniimil, c) FTIR spektrumundaki Zn-OH pikleri.

Cihaz 1 ve Cihaz 2'nin akim yogunlugu-gerilim (J-V) karakteristikleri, -10 V ile +10 V
arasinda gerceklestirilen 1-V Ol¢limleri ile hem karanlik kosullarda hem de X-1s1n1 agik (8.6
mGy/s) durumunda elde edilmistir (Sekil 4.4 ve Sekil 4.5). Sekil 4.4a ve Sekil 4.5a
incelendiginde, her iki cihaz i¢in de aktif katmandaki ZnO NP miktarinin artisiyla birlikte

karanlik kosullarda akim yogunlugu seviyelerinin arttig1 agikca gozlemlenmektedir.
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Bu durum, aktif katmandaki n-tipi yar1 iletken 6zellik gosteren ZnO nanoparcaciklarinin
varligma bagli olarak gelisen iyilesmis elektron taginimina atfedilmektedir. Ayrica, ZnO
nanoparcaciklarinin  dahil edilmesiyle P3HT zincirlerinin daha diizenli bir sekilde
paketlenmesi, & orbitalleri arasindaki Ortlismeyi artirarak ytik tasinim siirecini iyilestirmektedir

[118].
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Sekil 4.4: a) Karanlik ortamda, farkli ZnO NP oranlarina gore Cihaz 1’in akim-gerilim egrileri; X-151m1
maruziyetinin Cihaz 1’in akim yogunlugu-gerilim karakteristiklerine etkisi: b) P3HT:Zn0O(1:0.25), c)
P3HT:Zn0O(1:0.5), d) P3HT:ZnO(1:0.75) aktif katmanlar1 igin.

ZnO ve P3HT arasindaki enerji bant hizalanmasi, ara yiizeydeki yiik transfer
verimliligini dogrudan etkilemektedir. Optimum ZnO konsantrasyonu, ZnO'ya etkin elektron
transferini kolaylastirarak uygun bir bant hizalanmasini saglamaktadir ve bu durum, X-151m
dedektoriinlin genel performansini artirmaktadir [119]. Ayrica, temas malzemeleri arasindaki
is fonksiyonu farkinin, elektron hareketliligini etkileyen dnemli bir faktér oldugu géz Oniine
alindiginda, Cihaz 1 i¢in gézlemlenen diyot benzeri davranis beklentilerle tutarlidir [120]. Bu
elektron hareketliligi, elektrik akiminda dogrusal olmayan bir artisa neden olarak ohmik
olmayan (non-ohmic) bir davranis sergilemesine yol agmaktadir. Dolayisiyla, Cihaz 1'de
gbzlemlenen non-ohmic I-V karakteristii, ZnO ince filmi ile grafit elektrot arasindaki is

fonksiyonu farkina atfedilmektedir (Sekil 4.4a,b,c ve d).
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Ote yandan, Cihaz 2 yapist icin dogrusal I-V karakteristigi (ohmik davranis)
gozlemlenmistir (Sekil 4.5a,b,c ve d). Bu durum, Cihaz 2’nin yapisal 6zelliklerinin temas

direnglerini azaltarak yiik tasiyicilarmin dogrusal sekilde tasinmasina olanak sagladigini

gostermektedir.
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Sekil 4.5: a) Karanlik ortamda farkli ZnO NP oranlarina gore Cihaz 2’nin akim-gerilim egrileri; X-151n1
maruziyetinin Cihaz 2 nin akim yogunlugu-gerilim karakteristiklerine etkisi: b) P3HT:ZnO(1:0.25), c)
P3HT:ZnO(1:0.5) ve d) P3HT:ZnO(1:0.75) aktif katmanlari igin.

P3HT:ZnO kompozit ¢ozeltilerinde delik tasinim mekanizmasini incelemek amaciyla,
alan ytki smirli akim (SCLC - Space Charge Limited Current) yontemi kullanilmis ve
cthazlardaki delik hareketliligi dogrudan ol¢iilmiistiir [121].

Bu 6l¢lim i¢in yalnizca delik tasiyan bir cihaz yapisi kullanilmis ve delikler Au elektrotu
tizerinden enjekte edilmistir. Au elektrotunun is fonksiyonu, verimli delik enjeksiyonunu
kolaylagtiran uygun bir temas saglayarak yiik tasima siirecini desteklemistir.

9 vz

J = g€z (4.2)
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Sekil 4.6a’da, olgiilen I-V karakteristikleri, SCLC modeli ile uyumlu hale getirilmesini
saglamak amaciyla log-log 6lgegine doniistliriilmiistiir. Yaklasik egimi 2 olan SCLC bolgesi
belirlenmis ve bu bolgedeki veriler lizerinden tastyici hareketliligi ve tuzak yogunlugu degerleri
hesaplanmistir. Sekil 4.6b, SCLC protokolii kullanilarak hesaplanan P3HT:ZnO nanokompozit
yapilarindaki delik hareketliligi (p) degerlerini gostermektedir [122]. ZnO katkilama
konsantrasyonuna bagh olarak, delik hareketliligi degerlerinin 5.1 x 10°em? Vst ile 6.6 x

10°em? Vs arasinda degistigi belirlenmistir. SCLC analizleri, ZnO nanoparcacik katki
oranlarina bagli olarak aktif tabakanin tasiyici tasima dinamiklerindeki degisimlerin kantitatif
olarak degerlendirilmesine olanak saglamistir. Bu sayede ZnO katkisinin tastyici hareketliligi

artiric1 ve tuzak yogunlugunu azaltici etkileri sistematik olarak incelenmistir.
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Sekil 4.6: a) Akim-gerilim (I-V) karakteristiklerinin log-log grafigi, b) P3HT:ZnO oranina bagl olarak
delik hareketliligindeki degigim.

ZnO’nun P3HT bazli sistemlere dahil edilmesi, deneysel sonuglarin da ortaya koydugu
tizere, delik hareketliligi ve tuzak yogunlugu tizerinde 6nemli bir etkiye sahiptir. 1:0.25, 1:0.5
ve 1:0.75 ZnO igerikleri i¢in hesaplanan tuzak yogunlugu (N;) degerleri sirastyla 2.82x10*! m3,
2.97x10*? m3 ve 3.05%10%> m > olarak bulunmus olup, ZnO igeriginin artmasiyla birlikte hafif
bir artis gosterdigi gozlemlenmistir. N; degerindeki bu artis daha fazla tuzak durumunun
varligini isaret etse de, delik hareketliligini olumsuz etkilememektedir. Aksine, P3HT icindeki
1:0.75 ZnO katkilama oraninda maksimum delik hareketliligine ulasilmistir. Bu durum, ZnO
nanoparcaciklarinin  P3HT matrisinin  morfolojik yapisim1  iyilestirme yetenegiyle

aciklanmaktadir. ZnO'mun varligi, daha diizgiin yiikk tasima yollar1 olusturarak enerji
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diizensizligi azaltmaktadir. Erouel ve ark. (2023), ZnO nanopargaciklarinin genis bant araligi
nedeniyle enerji seviyelerini ve mikro yapiy1 optimize etmedeki roliinii vurgulayarak, verimli
yuk tasmimini sagladigini belirtmistir [123]. Deneysel bulgulara gore, 1:0.75 ZnO
nanoparcacik konsantrasyonu, morfolojik iyilestirmelerin, tuzak pasivasyonunun ve yiik tasima
yollarinin maksimuma ulagtig1 bir denge noktasini temsil etmektedir. Boylece, ZnO yalnizca
yenilenme (recombination) kayiplarini azaltmakla kalmayip, ayn1 zamanda hibrit filmin enerji
yapisint da modifiye ederek yiliksek tuzak yogunluklarima ragmen etkin yiik tasinimini
saglamaktadir. Bu 0zellik kombinasyonu, yiiksek performansli hibrit malzemelerin
olusturulmasinda ZnO nanopargaciklarinin Onemini agik¢a ortaya koymaktadir. ZnO
nanoparcaciklarimin tuzak pasivasyonu ve morfolojik iyilestirme olmak {iizere ¢ift
fonksiyonelligi, dedektorlerin X-151n1 algilama performansini artirmaktadir.

Farklt ZnO NP oranlariyla iiretilen Cihaz 1 ve Cihaz 2 6rnekleri, 1.06 ile 8.6 mGy/s
arasinda degisen X-1sin1 doz oranlarina maruz birakilmistir. Cihaz 1 ve Cihaz 2’nin X-1ginina
bagh fotoyanitlari sirasiyla Sekil 4.7 ve Sekil 4.8’de sunulmustur. Bu ¢alismada, X-1s1n1 agik
ve kapali zamanlari, cihazlarin yanit karakteristigine bagl olarak her iki durumda da 60 saniye
olarak belirlenmistir. Sekil 4.7a ve Sekil 4.8a’da gosterildigi gibi, cihazlarin akim yogunlugu,
X-1s1mina maruz kalma ile artmakta ve X-1gin1 kapatildiginda azalmaktadir. Ayrica, cihazlarin
akim yogunlugu-zaman karakteristiginin testere disi (saw-tooth) benzeri bir sekil sergiledigi
gozlemlenmistir.

Bununla birlikte, zamanla degisen akim yogunlugunun, uygulanan X-151n1 doz oraninin
artistyla birlikte yiikseldigi belirlenmistir.
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Sekil 4.7: Cihaz1/P3HT:ZnO(1:0.75) yapisinin fotoakim yogunlugu: a) farkli doz oranlarinda, b) farkl
calisma gerilimlerinde, ¢) aktif katmanda bulunan farkli ZnO NP miktarlarinda elde edilen degerler.

Sekil 4.7b ve Sekil 4.8b, iiretilen cihazlarin X-1511 agik ve kapali kosullar1 altinda
calisma geriliminin yanit akimi tizerindeki etkisini gostermektedir. Sekil 4.7b ve Sekil 4.8b’den
acikca goriilebilecegi lizere, 1.06 mGy/s ile 8.6 mGy/s arasindaki farkli doz oranlar i¢in
operasyonel gerilimin artmasiyla yanit akim degerleri de artmaktadir.

Dedektorlerin, 2V gibi diisiik bir calisma geriliminde bile kararli bir testere disi (saw-
tooth) seklindeki yanit akimi karakteristigi sergiledigi gozlemlenmistir. Dedektdre uygulanan
X-151n1 dozu, P3HT yart iletkeni icinde eksitonlarin olusumuna neden olarak, bagh elektron-
delik ciftlerinin ayrigsmasini kolaylagtirmaktadir.

Sekil 4.7c ve Sekil 4.8c, 6.45 mGy/s doz oraninda aktif katmandaki ZnO NP oraninin
artmastyla yanit akimlarinin yiikseldigini gostermektedir. Bu artis, daha yiiksek ZnO igeriginin
neden oldugu artan X-1511 sogurulmasina atfedilmektedir. ZnO konsantrasyonunun artmasi,
daha fazla X-1511 absorpsiyonuna yol agarak, daha yiiksek yanit akimlar elde edilmesini

saglamakta ve boylece dedektoriin X-1s1nina karsi duyarliligini artirmaktadir.
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Sekil 4.8: Cihaz2/P3HT:Zn0O(1:0.75) yapisinin fotoakim yogunlugu: a) farkli doz oranlarinda, b) farkli
calisma gerilimlerinde, c) aktif katmanda bulunan farkli ZnO NP miktarlarinda elde edilen degerler.

Sekil 4.9a, Cihaz 1’in yanitlarini, Sekil 4.9b ise Cihaz 2’nin yanitlarini, X-151m1 doz
oranlarina bagli olarak degisen ZnO NP seviyeleri agisindan gostermektedir. Tim {iretilen
cihazlarda, artan doz oranlariyla neredeyse tistel bir yanit artig1 gézlemlenmistir. Sekil 4.9¢, tim
dedektorlerin 10 V bias altinda tepki siirelerini gdstermektedir. Sekil 4.9c’den elde edilen
verilere gore, Cihaz 1’in yiikselme ve diisme siireleri sirastyla 5 s ve 7 s olarak belirlenmistir.
Ayni sekilde, Cihaz 2’nin yiikselme ve diisme siireleri ise sirasiyla 9 s ve 16 s olarak 6lgiilmiis
olup, Cihaz 1’in daha hizli bir yanit siiresine sahip oldugu goriilmiistiir.

Cihaz 2’de, ZnO NP oraninin aktif katman igindeki artisi ile baglangicta yilikselme ve
diisme siirelerinin azaldi81, ancak daha sonra tekrar arttig1 gozlemlenmistir. Ote yandan, Cihaz

1’de ZnO NP miktan arttikca yiikselme ve diisme siireleri azalmistir. En hizli yanit siireleri,



50

P3HT:ZnO(1:0.75) oranina sahip Cihaz 1’de elde edilmis olup, yiikselme siiresi 5 s ve diisme
stiresi 7 s olarak Ol¢lilmiistiir. Bu sonug, cihazin X-1s1n1 akimi trendiyle tutarhdir.

P3HT:ZnO aktif katmaninda bulunan ZnO NP’ler, belirli bir enerji seviyesinde X-
1sinlart ile uyarildiginda spesifik bir liiminesans yanmiti sergilemektedir [124,125]. ZnO
nanopartikiillerinin X-151n1 1g1nlamasi altinda belirgin liminesans 6zellikleri sergilemesi, X-
1s1n1 dedektorlerinin performansini artirma agisindan énemli bir potansiyel tagimaktadir [126].
Aktif katman X-1sinlarina maruz kaldiginda daha gii¢lii bir sinyal elde edilmesine yardimci
olabilir ve bu da cihazlarin hassasiyet degerlerini artirabilir.

X-151n1 hassasiyeti (S), ortalama hassasiyet (S,,) ve giiriiltii esdeger doz oran1 (NED)

degerleri, asagidaki denklem kullanilarak hesaplanmistir [127,128]:

_ IX-lslm'Ikaranhk

DxV (4.4)
W 4 <l
™ axV £ D; (4.5)
D,/2el
NED = karanlik (46)

IX-1$1n1 'Ikaranhk

Burada, Ix.,, yanit akimini, Iy, ise karanlik akimini ifade etmektedir. V, aktif bolgenin
hacmini temsil ederken, n, X-151n1 doz oram1 maruziyetlerinin sayisin1 belirtmektedir. D, doz

oranini ifade ederken, e, birim yiikii (1.6 x 107" C) temsil etmektedir.
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Sekil 4.9: a) Cihaz 1 ve b) Cihaz 2 igin aktif katmandaki farklt ZnO NP miktarlarinda yanit ve doz orani
iligkisi; ¢) Yiikselme ve diisme zaman sabitleri, d) Tiim cihazlar i¢in 10 V bias altinda hassasiyet ve
giirliltii esdeger doz orani iligkisi.

Gurilti Esdeger Doz (NED), oOlgiim sirasinda meydana gelen giiriiltii veya
dalgalanmalarin kalite ve performans iizerindeki etkisini belirler. Sekil 4.9d, dedektodrlerin
hassasiyet ve NED arasindaki iligkiyi gostermektedir. Tiim cihaz yapilarinda, ZnO NP
konsantrasyonunun  artisiyla  birlikte hassasiyetin  arttifi  gozlemlenmistir.  Cihaz
1/P3HT:Zn0O(1:0.75), 521 pC mGy'em™ hassasiyet degerine sahipken, Cihaz
2/P3HT:Zn0O(1:0.75) 188.229 uC mGy 'em™ hassasiyet degeri saglamistir. Bu durum, ITO
elektrot sistemine sahip yapinin, IDT yapisina kiyasla yaklasik {i¢ kat daha fazla hassasiyet
gosterdigini ortaya koymaktadir.

Doz-tepki egrilerinin dogrusal olmamasi nedeniyle, hassasiyetin degerlendirilmesini
kolaylastirmak amaciyla ortalama hassasiyet hesaplamalari uygulanmistir. Bu yaklasim, farkl
analit konsantrasyonlar1 ve tiirleri arasindaki sensor yanitlarindaki degiskenligi g6z Oniinde
bulundurarak daha kapsamli bir dl¢lim saglar. Ortalama hassasiyet, doz-tepki iliskisinin
dogrusal olmadig1 durumlarda 6zellikle avantajhdir, ¢linkii hassasiyet degerlerini tek bir temsil
edici metrikte birlestirerek karsilastirmali analizleri kolaylastirir.

Bu ¢aligmada, ortalama hassasiyet degerleri Cihaz 1/P3HT:Zn0O(1:0.75) i¢in 566.7 nC
mGy 'em3, Cihaz 2/P3HT:ZnO(1:0.75) igin ise 254.2 pC mGy 'cm™ olarak belirlenmistir. Bu
sonuglar, Cihaz 1’in X-151m1 tespiti konusundaki iistiin performansimni vurgulamakta olup,
hassasiyetin artirilmasinda optimize edilmis cihaz tasarimi ve malzeme bilesiminin kritik

roliinii ortaya koymaktadir.
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Buna bagli olarak, NED degerleri hassasiyete ters orantilt olarak azalmistir. Yiiksek
hassasiyet, diisik NED ile sonuglanirken; diisik NED degerleri, dedektorlerin daha az
giiriiltiiye sahip oldugunu ve daha hassas Ol¢timler yapabilecegini gdstermektedir.

Ayrica, tespit simir1 (LoD) ve miktar belirleme smir1 (LoQ), X-151m1 dedektorlerinin
hassasiyetinin belirlenmesinde kritik parametrelerdir. Bu degerler, dedektoriin minimum tespit
edilebilir seviyesini ifade etmekte olup, giiriiltii seviyesinin iizerindeki sinyallerin
algilanabilirligini gostermektedir. LoD ve LoQ degerleri, dedektoriin farkli X-1s1n1 dozlarindaki
yanitlarinin standart sapmasi (Sy) ve kalibrasyon egrisinin LoD'a yaklasan bolgesindeki egimi

(S) baz alinarak asagidaki formiile gore hesaplanmaktadir [129]:

LoD = 3.3%(Sy/S) 4.7)

LoQ = 10%(Sy/S) (4.8)

Tablo 4.2: Cihaz 1'in dedektor performanst.

Ortalama

Aktif Katman Sﬁi‘)liltlia(z) Hassasiyet ( Ié)?s) ( Ié)?s)
(quGy-lcm-S) nGy. pGy

P3HT:ZnO(1:0.25) 19 498.41 1.349 4.088
P3HT:ZnO(1:0.5) 15 491.59 1.579 4.785
P3HT:ZnO(1:0.75) 5 566.68 0.944 2.861

Tablo 4.3: Cihaz 2'nin dedektoér performansi.

Ortalama
Aktif Katman S%l?)liltlia(z) Hassasiyet ( Iglzs) ( L(::?s)
(quGy-l cm-3) nGy npGy
P3HT:ZnO(1:0.25) 18 139.82 0.971 2.944
P3HT:ZnO(1:0.5) 12 157.97 2.545 7.712
P3HT:Zn0O(1:0.75) 9 254.21 2.186 6.627

LoD hesaplamasi, Sekil 4.9a ve 4.9b'de sunulan doz-tepki egrilerinden elde edilen

verilere dayanmaktadir. Doz-tepki egrisinin lineer davrandigi 4.3—-8.6 mGy/s doz araligina
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karsilik gelen tepki degerleri, LoD analizine dahil edilmistir. LoD hesaplamasinda daha
giivenilir sonuglar elde etmek ve yontemsel tutarliligi artirmak amaciyla doz-tepki egrisinin bu
lineer bolgesine odaklanilmistir.

Cihaz 1/P3HT:ZnO(1:0.75) yapist i¢in uygun LoD degeri 0.94 uGy/s olarak
hesaplanirken (Tablo 4.2'de gosterildigi gibi), Cihaz 2/P3HT:ZnO(1:0.75) yapis1 i¢in uygun
LoD degeri 2.19 uGy/s olarak belirlenmistir (Tablo 4.3'te gosterildigi gibi). P3HT:ZnO(1:0.75)

orant ile iiretilen her iki cihaz i¢in de oldukg¢a diisiik LoD ve LoQ degerleri elde edilmistir.
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5. TARTISMA

Radyasyon, bir enerji formudur. Iyonlastirici radyasyon, ndtr atomlarin veya
molekiillerin pozitif ya da negatif elektrik yiikii kazanmasina yol agar. Alfa, beta, gama, X ve
notron 1simlart en yaygin bilinen iyonlastirict radyasyon tiirlerindendir. X, gama ve ndtron
1sinlar1 gibi notr radyasyon tiirleri, dolayli iyonlastirici etkiye sahiptir; bu tiir radyasyonlar 6nce
yiiklii parcaciklar olusturur ve bu pargaciklar daha sonra iyonlastirici etkiye neden olur [130].
Tipik bir X-151n1 dedektoriiniin ¢aligma prensibi, X-1s1n1 fotonu bir yari iletken malzeme ile
etkilesime girmesine dayanir. X-151n1 fotonu bir yar1 iletken malzeme ile etkilesime girdiginde,
yiiksek enerjili bir elektron ortaya ¢ikar. Ardindan, fotoelektrik etki ve Compton sagilma
stireciyle fazla enerjisini ¢evreye birakarak elektron-hole(delik) ¢iftlerinin olusumuna yol agar
[131]. Bu siiregler sonucunda enerjisini kademeli olarak ¢evresine yayan elektronlar, hem
elektron-delik ¢iftlerinin hem de kristal 6rgii titresimleri olusumuna neden olur (Knoll, 2011).
Sisteme harici bir elektrik alan uygulanirsa, elektron-hole g¢iftleri serbest yiiklere ayrilir ve bu
serbest yiikler toplanir bu da gelen fotonlarin dogrudan bir elektrik akimina doniistiiriilmesine
yol acar (Bkz. Sekil 5.1). Bu serbest yiikler, elektrik alanin etkisiyle elektrotlara dogru
yonlendirilerek sistem digina taginir. Kontaklar araciligiyla bir gerilim uygulandiginda, yar
iletken tabakasinda serbest tasiyict yogunlugundan kaynaklanan bir i¢sel akim meydana gelir.
X-1s1nlari cihaza ¢arptiginda tastyici yogunlugu artar, bu da yari iletken iletkenliinde bir artisa
neden olur ve fotodetektor tarafindan algilanan 15181n siddeti, radyasyon doz hizina orantili
olacaktir [132]. Bu mekanizma, gelen X-1s1n1 fotonlarinin elektriksel sinyale doniistiiriilmesini
saglar ve ozellikle dozimetreler ve medikal goriintiileme sistemleri gibi uygulamalarda yaygin
olarak kullanilan bir isletim modunu olusturur. Bu baglamda, sistemde elde edilebilecek

maksimum fotoakim (I..), asagidaki esitlikle tanimlanir (Knoll, 2011):

le=¢nq (5.1)

Bu ifadede q temel yiiktiir, @ foton sogurma hizidir, n sogurulan foton bagina iiretilen
elektron-bosluk ¢iftlerinin sayisidir. Bu esitlik, dedektér malzemesinin foton enerjisini ne
derece verimli bir sekilde serbest yiik tasiyicilarina doniistiirebilecegini géstermesi agisindan
kritik 6neme sahiptir. Foton enerjisi yiikseldikge, tek bir foton tarafindan yaratilan tasiyict

sayisi1 artar; bu da genel olarak elde edilen sinyalin biiytikliigiinii artirir.
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Sekil 5.1: Dogrudan X-151n1 algilama siireclerinin semalar1 a) Fotodiyot mimarisinde yiik toplama b)
Fotoiletken mimarisinde fotoiletken kazang ve c¢) Fototransistor mimarisinde fotoiletken kazang [49].

Bu c¢alismada, dedektorler iki farkli konfigiirasyonda tasarlanmistir (Bkz. Sekil 5.2).
Dikey fotodiyot tabanli cihazlar (Cihaz 1) ve yanal direngli interdijital elektrot (IDT) fotoiletken
tabanl cihazlar (Cihaz 2). Cihaz 1, aktif katman (P3HT:ZnO) ile ¢inko oksit (ZnO) ince film
kapli indiyum kalay oksit (ITO) altlik ve grafit elektrot arasinda sandvig tipi bir cihaz yapist
olusturularak iiretilmistir. Cihaz 2 ise aktif katmanin interdijital (IDT) elektrot kapl althik
lizerine damlatma yontemiyle basit bir islem kullanilarak gerceklestirilmistir. P3HT:ZnO
nanoparcacik orani her iki cihaz mimarisi i¢in 1:0.25, 1:0.5 ve 1:0.75 (agirhik/agirlik) olacak
sekilde ii¢ farkli oranda ayarlanmistir. Bu sayede, ZnO nanoparcaciklarinin etkisi, cihaz

yapisinin dedektor parametreleri lizerindeki etkisi ile birlikte degerlendirilmistir.

a) b)

ince Film
ITO

Cam &
Substrat \¢

&

Sekil 5.2: a) ITO/ZnO/P3HT:ZnO/Grafit (Cihaz 1); b) IDT/P3HT:ZnO (Cihaz 2).

ITO/ZnO/P3HT:PCBM/Grafit sisteminin, hassas enerji seviyesi hizalamasi araciligiyla
yiik ayrimi ve tagimimini optimize ettigi belirlenmistir. Grafit, delik toplayici olarak goérev
yaparken, P3HT'nin en yiiksek dolu molekiiler orbital (HOMO) seviyesi ile uyumlu bir

hizalanma sergilemektedir. ZnO katmani ise elektronlarin verimli bir sekilde ¢ekilmesini
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saglamaktadir. Bu mimari konfigiirasyon, yeniden birlesme kayiplarint minimize etmekte, ytlik
taginimini artirmakta ve yiiksek diizeyde X-1s1n1 algilama verimliligi saglamaktadir.

Sekil 5.3, P3HT:ZnO kompozitinde P3HT ve ZnO arasindaki enerji seviyelerini ve ylik
transfer mekanizmasini agik¢a gostermektedir. Verici (dondr) malzeme olarak islev géren
P3HT, Au elektrotundan delik enjeksiyonunu kolaylastirmak amaciyla HOMO seviyesini
hizalamaktadir [133]. ZnO nanoparcaciklar1 kompozite dahil edildiginde, iletim bandi,
P3HT’nin HOMO seviyesinden elektron transferi i¢in uygun bir enerji seviyesine sahip
oldugundan, elektron alic1 (akseptor) olarak islev gormektedir. ZnO nanopargaciklari,
P3HT nin HOMO seviyesinden elektron ¢ekme egiliminde olup, malzeme i¢inde artan bir delik
yogunlugu birakmaktadir. Bu siireg, p-tipi katkilama etkisine neden olarak P3HT’de delik
tastyict konsantrasyonunu artirmakta ve gozlemlenen kanal hareketliligindeki artisin temel
sebebini olusturmaktadir. Sonu¢ olarak, bu yiik transfer mekanizmasi elektron taginimin
kolaylastirarak tasiyici hareketliligini artirmakta, ayn1 zamanda P3HT deki tuzak durumlarini

azaltarak cihaz performansini iyilestirmektedir.

E

arand

—
vald Bdand

P3HT:ZnO Kompozit Cozeltisi

Sekil 5.3: P3HT:ZnO kompozit ¢ozeltisi i¢in enerji seviyeleri ve yiik transfer mekanizmasi.

Aktif katman (P3HT:ZnO NP) i¢indeki ZnO nanoparcaciklarinin (NP’ler) miktarindaki
artis, elektron taginimi ve delik hareketliliginde kayda deger bir iyilesme ile iliskilidir. Bu

tyilesme, Oncelikli olarak ZnO nanopargaciklarinin tuzak durumlarimi pasiflestirme ve yiik
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transfer siireclerini kolaylastirma roliine atfedilmektedir [134]. ZnO’nun, P3HT nin HOMO
seviyesinden elektron ¢ekme yetenegi, malzemede daha fazla delik birakarak delik tasiyici
yogunlugunu artirmakta ve kanal hareketliligini iyilestirmektedir [123]. Bu mekanizma,
ZnO’nun kompozit malzemeye dahil edilmesiyle P3HT nin hareketliliginde gozlemlenen
iyilesmeyi desteklemektedir.

Bunun yani sira, ZnO nanoparcaciklari, kompozit malzemede yiik taginimi ve yiik
toplama verimliligini artirmaktadir. ZnO konsantrasyonu arttifinda, elektron tasinim yollari
iyilesmekte ve X-1smn1 fotonlar1 tarafindan iiretilen elektron-delik c¢iftlerinin daha etkin
ayrismasina olanak saglamaktadir. Bu durum, rekombinasyon kayiplarini azaltarak X-151m1
dedektoriiniin genel verimliligini artirmaktadir [135].

Kompozit malzemenin morfolojisi, ZnO konsantrasyonundan etkilenmektedir. ZnO
miktarinin artmasi, malzemenin X-1sinlarin1 emme kapasitesini yiikselterek daha fazla yiik
tastyicisinin tiretilmesine katkida bulunmaktadir. Bu etki, dogrudan dedektoriin duyarliligi ve
algilama sinirint iyilestirmektedir. Optimum ZnO konsantrasyonu, P3HT matrisi i¢inde iyi
dagilmis bir nanoparcacik agi saglayarak etkili ylik ayrismasi i¢in daha genis bir ara ylizey alani
olusturur [136]. Ancak, ZnO’nun asir1 yliksek konsantrasyonu, nanopargaciklarin birikmesine
neden olarak yiik tasiyicisi tuzaklart olusturabilir ve yiik taginimini engelleyebilir [137]. Sonug
olarak, P3HT matrisi i¢indeki ZnO NP miktarindaki artigin, katkilama ve uygulanan voltaj ile
birlikte, P3HT nin hareketliligini artirdig1 ve tuzak durumlarini pasiflestirdigi one siirtilebilir
[138].

Bu calismadan elde edilen sonuglar, s6z konusu cihazlarin literatiirdeki benzer
dedektorlere kiyasla daha diisiik radyasyon dozlarimi algilama yetenegine sahip oldugunu
gostermektedir ve Tablo 5.1'de Ozetlenmistir. Bu tez kapsaminda fretilen X-151m1
dedektorlerinin performans analizinde, tiim cihazlarda ZnO NP katki miktarinin artmasiyla
iyilesme gozlemlenmistir. Yapilan analizler sonucunda, sandvi¢ konfigiirasyonunda
olusturulan dikey yapiya sahip Cihaz 1 dedektdriiniin, en yiiksek konsantrasyona sahip
P3HT:ZnO(1:0.75) ile en iyi performans etkisini gosterdigi belirlenmistir. Bu dikey yapidaki
dedektorde kullanilan grafit elektrot sisteminin olumlu etkisi elde edilen sonuglara yansimistir.
Daha o6nceki calismalarimizda 50, grafit elektrot sisteminin 4.5-4.7 eV araliginda yliksek is
fonksiyonuna sahip anot elektrot olarak kullanildig1 gosterilmistir.

Analizler belirli araliklarla tekrarlandiginda, ZnO NP'lerin kararli kristal yapisinin,
dedektorlerin ¢evresel etkilere kars1 daha direngli hale gelmesini saglayarak uzun vadeli cihaz

performansi sundugu gozlemlenmistir. Aktif katmanda dogal kaynaklardan tiiretilmis ZnO
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NP’lerin kullanim, literatiirde organik aktif katmanda n-tipi fulleren olarak kullanilan PCBM
gibi sentetik malzemelerin uygulanmasina kiyasla iiretim maliyetlerini diislirmiistiir. Dogal
kaynaklardan elde edilen ZnO NP kullanilarak iiretilen, PCBM igermeyen dedektorler, diistik

toksisite, minimal ¢evresel etki ve potansiyel biyouyumluluk avantajlar1 sunmaktadir.

Tablo 5.1: Literatiirde rapor edilen ve bu ¢alismada degerlendirilen organik bazli X-1s1m1 dedektdrlerine

ait performans metrikleri.

Aktif Katman Call.sfna. Doz Oram Hassasiyet Ya mt. LoD Referans
Gerilimi Siiresi
100 ¢cGy/min
P3HT 100 V to 600 14-25 nC/Gy - - [139]
cGy/min
8.74 mGys™!
P3HT:PCBM 10V to Cnﬁés 'ﬁzm_3 15 f > - [95]
0.35 mGys™ | Y
100—
P3HT:PCBM - 600 cGy/min 4.1 pClcGy - - [140]
0.2 to 3.37 83.53 35-90 1.16
P3HT:PCBM 2V mGys"! 1CGys"! ms uGys"! [141]
P3HT:PCBM: 20 uGys! to 160 5-10
Bi,O; 200V ~1 mGys™!' | uCmGy'em? S ) [27]
P3HT:PC,,BM: 1 30.8
Bi,O- -10V 454 nGys uCGylem? - - [142]
. 56.95 3.077 56.95 nG
w - 81203 20V uGyS-l MCGy'lcm'z - ys_l [143]
P3HT:PCBM:GO 1 360 100
S-Th -10V 1.5 mGys e'nGy ' mm2 ms - [44]
P3HT:PCBM: 1 459
GOS:Tb NP -0V 10 mGys e'nGy 'mm ] ] 7]
220.08
P3HT'PSC6BM'Cd 10V i nC/mR-enG | 1.57s| - [89]
cm?
P3HT:PC;oBM:In | 2.26
P QDs 1.4V 3.44 mGy mA/Gy-cm? - - [144]
P3HT:PC¢BM: _ _1 229.6 ¢
CsPbBr; QDs 3V >8 mGys nGy'mm i i [143]
Bu
P3HT:ZnO 10V 1.06 to ?1'6 566'_618 3] 5s 0'944}1 calisma
mQGys puCmGy ™ cm uGys 84]




59

6. SONUC VE ONERILER

Bu ¢alismada, ZnO nanopargaciklar: (NP) ile zenginlestirilmis P3HT bazli organik yar1
iletken kompozit yapilar kullanilarak gelistirilen X-151n1 dedektorlerinin yapisal, morfolojik,
elektriksel ve dedeksiyon performanslar1 detayli bigimde incelenmistir. Organik elektroniklerin
esneklik, diisiik maliyet ve biiyiik alanlara uygulanabilirlik gibi avantajlarinin yan1 sira; ZnO
gibi inorganik, genis bant aralikli, yiikksek mobiliteli ve termal olarak kararli metal oksit
nanopargcaciklarmin katkisi ile performans iyilestirmesi hedeflenmistir. Bu baglamda, farkl
ZnO igeriklerine (1:0.25, 1:0.5, 1:0.75) sahip P3HT:ZnO hibrit nano kompozitleri aktif katman
olarak kullanilarak, iki farkli cihaz mimarisi (dikey sandvig¢ tip - Cihaz 1 ve IDT tabanh
yiizeysel tip - Cihaz 2) tiretilmis ve karsilagtirmali olarak degerlendirilmistir. Dedektorlerin foto
yiik akim yogunlugu dlgiimleri, artan ve azalan X-1s1n1 doz hizlarina karsi gerceklestirilmistir.
Cihaz yapisinin X-151m1 tespiti tizerindeki etkisi degerlendirilmistir. Aktif katmandaki ZnO NP
oraninin artis1 ile X-iginlartyla etkilesim oranmmin arttigt ve bunun sonucunda dedektor
performansinda iyilesme saglandigi sonucuna varilmistir. Ayrica, dedektoriin foto yik
akiminda, artan gerilim oOngerilimleri ve uygulanan X-1s1mn1 dozlariyla birlikte bir artis
gozlemlenmistir.

ZnO nanoparcaciklar: (NP) ile katkilanmig P3HT kompozit filmlerinin, polimer tabanli
X-151m1  dedektorlerinin performansim1  artirmada 6nemli bir potansiyele sahip oldugu
gosterilmistir. Farkli ZnO NP konsantrasyonlarinin ve ¢esitli cihaz mimarilerinin etkilerini
sistematik olarak inceleyerek, bu faktorlerin X-1s1mm1 algilama duyarliligt ve verimliligi
tizerindeki etkilerine dair kapsamli bir anlayis gelistirilmistir. Hem Cihaz 1 hem de Cihaz 2'de
artan ZnO orani ile fotoyanit akiminda ciddi artiglar tespit edilmis, bunun da X-1sinlari ile giiclii
etkilesimi sayesinde oldugu anlasilmistir. Ozellikle Cihaz 1/P3HT:ZnO(1:0.75) yapisinda
duyarlilik degeri 566.7 pnCmGy 'cm™ seviyesine ulasmis ve bu deger literatiirde bildirilen
bir¢ok organik dedektdrden daha yiiksek ¢ikmistir. Ayni cihazda yiikselme ve diisme siireleri
sirastyla 5 s ve 7 s olarak Ol¢iilmiis, bu da hizli ve kararli bir dedeksiyon performansini isaret
etmektedir.

Giirtiltl esdeger doz oran1 (NED) ve tespit sinir1 (LoD) analizleri de cihazlarin duyarlilik
potansiyellerini nicel olarak ortaya koymustur. Cihaz 1/P3HT:ZnO(1:0.75) i¢in hesaplanan
LoD degeri yalnmizca 0.94 pGy/s olup, bu deger bir¢ok ticari ve akademik dedektor
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performansinin altinda kalan bir alt sinir tespit yetenegini gostermektedir. Cihaz 2, daha diisiik
duyarlilik (254.2 pCmGy'cm™) ve daha yiiksek LoD (2.19 uGy/s) sergilemis, bu da yapisal
farkliligin performansa olan dogrudan etkisini vurgulamistir. iki farkli cihaz mimarisiyle
gergeklestirilen karsilastirmali analizler, cihaz performansinin yalnizca aktif malzeme
kompozisyonuna degil, ayn1 zamanda cihaz mimarisine de yliksek derecede bagimli oldugunu
ortaya koymustur. Cihaz 1’in (ITO/ZnO/P3HT:ZnO/Grafit) dikey sandvi¢ yapisi, tastyicilarin
daha etkin yonlendirilmesini ve ayrilmasini saglarken, Cihaz 2 nin (IDT/P3HT:ZnO) yiizeysel
ve ohmik davranis1 daha diisiik tasiyic1 mobilitesi ile sonuglanmistir. Bu ¢alismanin dikkat
ceken yonlerinden biri de, PCBM gibi toksik ve pahali katki maddelerinin yerine ZnO
nanoparcaciklarmin tercih edilmesidir. ZnO, hem dogadan elde edilebilmesi hem de diisiik
maliyetli sentez prosediirleri sayesinde cevresel siirdiiriilebilirlik agisindan avantajlidir. Bu
baglamda gelistirilen dedektorler yalnizca teknik degil, ayn1 zamanda c¢evresel ve ekonomik
stirdiiriilebilirlik agisindan da onemli katkilar sunmaktadir. Ayrica ZnO’nun yiiksek termal
stabilitesi, cihazlarin uzun stireli kullanimda yapisal biitiinliiglinii koruyarak kararli performans
gostermesine katki sunmustur.

Sandvig tipi grafit elektrot sistemiyle olusturulan dikey yapidaki dedektor (Cihaz 1),
yiksek performans, X-isinlarina karsi daha yiiksek duyarlilik ve hizli yanit siireleri
sergilemistir. Dikey yapidaki Cihaz 1/P3HT:ZnO(1:0.75), 566.7 uC mGy'ecm™ duyarlilik, 5 s
yiikselme ve 7 s azalma hizli yanit stireleri, 1yi kararlilik ve 0.94 pGy/s LoD (algilama sinir1)
degeri ile iistlin performans gostermistir. Zamana baglh duyarlilik 6lgiimleri, haftalik ve aylik
periyotlarda gerceklestirilmis olup, dedektorlerin uzun siireli X-1s1n1 maruziyeti altinda
duyarhliklarinda 6nemli bir azalma olmadig1 gézlemlenmistir. Bu bulgu, radyasyon hasarina
kars1t yiiksek dayamiklilik gosteren, uzun Omiirlii ve tekrar edilebilir performansa sahip
dedektdrlerin tiretildigini ortaya koymaktadir. Elde edilen bu yliksek performans goz oniine
alindiginda, aktif katman olarak P3HT:ZnO kullanan bu yenilik¢i organik yari iletken X-151m1
dedektorleri, X-151n1 algilama alaninda yeni arastirmalara 151k tutabilecek potansiyele sahiptir.
Bu tez kapsaminda elde edilen sonuglar, P3HT:ZnO hibrit yapili aktif katmanlarin organik X-
15101 dedektorleri i¢in biiyiik bir potansiyel tasidigini, yiiksek duyarlilik, hizli yanit ve uzun
stireli kararli caligma gibi kritik performans kriterlerini basariyla sagladigini gostermistir.
Ayrica, bu sonuglar organik yar iletken tabanli dedektorlerin gelecekteki diisiik maliyetli,
esnek ve tasmabilir X-151m1 algilama uygulamalart i¢in umut vadeden bir alternatif

olusturabilecegini gostermektedir.
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ETiK KURUL iZiN YAZISI

Uyar: Canli denekler iizerinde yapilan tim arastirmalar i¢in Etik Kurul Belgesi alinmasi
zorunludur.

[J Etik Kurul izni gerekmektedir.
X Etik Kurul izni gerekmemektedir.

Nevin Nur SELCUK
(Imza)
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KURUM iZNi YAZILARI

Uyari: Canli ve cansiz deneklerle yapilan tiim c¢alismalar i¢in kurum izin belgelerinin
eklenmesi zorunludur. Gizlilik ve mahremiyet iceren durumlarda kurum adi kapatilmahdir.

[0 Kurum izni gerekmektedir.

X  Kurum izni gerekmemektedir.

Nevin Nur SELCUK
(Imza)



