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OZET

TEZIN BASLIGI : InN NANO PARCACIKLARIN
GERCEK ZAMANLI
BUYUTULME KIiNETIiGi

TEZIN YAZARI : BURCU TOYDEMIR

Bu tez ¢alismasinda, biiyiitme ile es zamanli olarak gerceklestirilen senkrotron
tabanli x-151n1 sagilmasi ve laboratuvar tabanli x-1s1nimi1 kirinimu ile II-nitriirlerden
olusan ince filmlerin ve nano yapilarin atomik yap1 ve ylizey morfolojisi
incelenmistir. Brookhave Ulusal Laboratuvar’inda sinkrotron sistemi kullanilarak
gercek zamanli x-1511 teknikleri ile nano parcacik olusum siireci ve adsorpsiyon
kinetigi incelenmistir. Sinkrotron 1smiminin yiiksek parlakligi sayesinde, x-151ni1
Olctimleri ile elektron tabanli goriintileme yontemlerinde karsilasilan zorluklarin
tistesinden gelinmesi saglanmistir. Bu sayede senkrotron tabanli yiizey duyarh
goriintiileme teknigi ile ylizey hareketleri biiyiitme siiresi boyunca gercek zamanli
olarak incelenmistir. Boylece yilizey anatomisi, film ve nano parcacik olusumu,

biiylime modlar1 gibi konularda yeterli bilgi alinabilmistir.

Heteroepitaksiyel biiylitme isleminin ilk basamaklarinda oOrgii parametresi
uyusmazlhigindan dolay1 olusan stres, bu alanda gerceklestirilen incelemeler ve
arastirmalar i¢in biiyiik bir 6nem teskil etmektedir. Ancak heteroepitaksiyel biiylitme
islemleri rastgele bir kinetik ve yiizey difiizyonu icgerdiginden, yiizey
morfolojisindeki degisimler stresin katkisi ve beraberinde etki eden bircok kosuldan
dolay1 karmasik bir yap1 sergiler. Bu yiizden ¢alismamda MBE sistemi ile yiizeye
gonderilen In damlaciklarinin adsorpsiyon siirecinin, alttas sicakligina ve kullanilan

Al,O3 ve GaN alttaglarin kristal yapisina bagl degisimi incelenmistir.

Son olarak, GISAXS metodu ile elde edilen desenlerden yeterli biiyiikliiklere
ulastigi belirlenen In damlaciklari, azot plazma kullanilarak InN nano pacaciklara
doniistiirilmiistiir. Stransky — Krastanov biiyiime modeline gore kendiliginden
meydana gelen InN nano parcaciklarin olusum sebebinin temelinde heteroepitaksiyel

biiylitmeden kaynaklanan stres bulunmaktadir. Bu yilizden InN yapilar ile aralarinda



Vi

farkli Orgii parametresi uyusmazligi bulunan safir ve GaN alttaglar iizerine
biiylitiilerek stres rahatlamasi ve nano pargaciklarin olusumlart biiylitme siiresi

boyunca gecek zamanli olarak incelenmistir.
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SUMMARY

THESIS TITLE : REAL-TIME KINETICS OF InN
NANODOT GROWTH
AUTHOR : BURCU TOYDEMIR

In this thesis, the atomic structures and surface morphologies of thin films and
nano structures consisting of Ill-nitrides have been investigated by using synchrotron
based X-ray scattering and lab-based X-ray diffraction methods simultaneously
during the growth process. Using the synchrotron facility at the Brookhaven National
Laboratory, we have studied the nanodot formation process and adsorption kinetics
with real time x-ray techniques. By means of high brightness of synchrotron light,
the difficulties came up in the x-ray measurments and electron based imaging
methods have been eliminated. Thus, the surface movements have been examined in
the real time during the growth using the synchrotron based surface sensitive
imaging technique. In this manner, enough information could be gained about

surface morphologies, film and nano dot formation and growth modes.

In the first steps of, the stress resulting from the lattice mismatch has a great of
importance for the researches in this field. Since the heteroepitaxial growth processes
are made up of a random kinetic and surface diffusion, the alterations in the surface
morphology presents a complex structure due to the contributions of stress and other
factors accompanying it. For this reason, the changings in the adsorption processes of
In droplets incoming from the MBE system to the surfaces have been studied
depending on the substrate temperature, the crystal structures of GaN and Sapphire

that were used as substrates.

Finally, after determining that In droplets are attained to the enough size
through the pattern taken from GISAXS method, In nano droplets have been
transformed into the InN nano particles in the existence of Nitrogen plasm.
According to the Stransky-Krastanov growth method, the underlying reason for the
spontaneously formation of InN nano particles is the stress due to the heteroepitaxial

growth. Therefore, InN nano structures have been grown on the GaN and sapphire
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substrates both of which have lattice mismatch with the nano structures, while

investigating the stress relaxation in the real time during the growth process.
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Intel sirketi kurucularindan Gordon Moore’un devrelerin

bilesen sayilar1 hakkindaki Ongériisii ve bunun gercek

rakamlar ile karsilastirilmasi.

Genis bant aralikli nitriir yariiletken bilesikler ve
ve diger III-V grubu yariiletkenlerin bant araligi

enerjisine kars1 orgii sabiti grafigi.

InN bant araliginin diizeltilmesi ile InN’a artan ilginin

yayin sayilarina yansimasinin sematik gosterimi.

Diisiik boyut fizigine gecis siirecinin basamaklari.
Efiizyon hiicresi mekanizmasi.

UHV odasinin 6nden goriinimii.

UHV odasinin yandan goriiniimii.

X-1s1n1 olusum mekanizmasi.

a) Siirekli ve b) karakteristik x-1s1n1 olusumu.

Sinkrotron hizlandiricist sematik gosterimi.

Bir kristal diizleminde X-11n1 kirintminin meydana gelisi.

Floresans 1sinlar1 olusumu.

Karakteristik x-151ninin enerjisini belirleyen alt kabuklar

arasi gecisler.

Iki malzeme arasindaki yiizeye gelen x-1sinlarmin kirinimi
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degerinde qy degerinin fonksiyonu olarak Ol¢iim

alinmasini saglayan GISAXS geometrisi.

Ornek ve u¢ arasindaki mesafenin potansiyel enerji

diyagrami.
AFM sisteminin sematik gosterimi.

800 °C In hiicre sicakliginda, farkli alttas sicakliklarinin
300 s. In gonderimi boyunca gercek zamanli In K,

floresans grafigi.

Alttas sicakliginin fonksiyonu olarak adsorpsiyon oraninin

dogrusal fit edilmis gosterimi.

(a) 300 °C’de Al,O; alttas tiizerine In adsorpsiyonu
siiresince gercek zamanli olarak alinan GISAXS deseni ve

(b) anlik olarak alinmis profil goriintiileri.

800 °Cindiyum hiicre sicakligindan In damlaciklari
olusumu boyunca gercek zamanli GISAXS desenindeki
degisimin se¢ilmis anlarda alinmis profilleri (a) Al,O;
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Yiizey ve ara ylizeyler arasindaki enerjilere bagli olarak

epitaksiyel biiylitme modelleri.
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fiti temsil etmektedir.
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In kaplanmis Ornegin 1sitildiktan sonra ayni deney
kosullarinda yiizeyine tekrar In gonderimi siiresince
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goriintiileri.
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36

37

39

39

41

42

43

45

45

XV



4.1

4.2

4.3

4.4

4.5

4.6

4.7

4.8

4.9

4.10

Kirmiz1 ¢izgi dogrusal fit egrisini temsil etmektedir.
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BOLUM 1

Motivasyon

1.1 Yaniiletken Teknolojisi

Michael Faraday 1833 yilinda giimiis siilfiiriin elektriksel direncinin sicaklik ile
azaldigim kesfederek yariiletkenleri gozlemleyen ilk kisi olmustur [1] ve 1914
yilinda yariiletken kavrami Konigsberg tarafindan “elektron iletkenligi olan ve
direnci sicaklik ile biiyiik Olciide etkilenen iletken” olarak tamistirilmistir. Seri
tiretime yoOnelik ilk biiylik adim ise 1947°de Schockley, Brattain ve Bardeen’ a
1956’da Nobel Fizik Odiil’iinii kazanmalarinda yardimci olan nokta transistoriin
icadi ile atilmistir [2]. Bunun sonrasinda yariiletken tabanli ¢ok sayida cihaz biitiin

diinyada tiretilmeye baslanmistir.
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Sekil 1.1 Intel sirketi kurucularindan Gordon Moore’un devrelerin bilesen sayilari

hakkindaki 6ngoriisii ve bunun gercek rakamlar ile karsilastirilmasi.

Yariletkenler 50 yili agkin siiredir hayat1 bircok ac¢idan kokten degistirmistir.
Diisiik maliyetli teknik siire¢ ve bircok alanda kullanilabilir olmasi sonucu silisyum
entegre devreler modern toplumda her yerde karsimiza ¢ikar olmuslardir. Silisyum
siirecinde kaydedilen en dikkat ¢ekici gelisme ise Moore Kanunu ile olmustur. 1965

yilinda, sadece ilk diizlemsel entegre devre iiretildikten 5 yil sonra, Intel sirketi



kurucularindan Gordon Moore silisyum entegre devreler, islemciler iizerine iiretilen
transistorlerin yaklasik olarak her iki yilda bir iki katina ¢ikacaginmi 6ngérmiistiir [3]
(Sekil 1.1). Ongoériilen bu trend dikkat cekecek derecede giiniimiizde de devam
etmekte ve son jenerasyon mikroislemciler santimetrekarede yarim milyondan fazla

transistor iceren yapilardan olusmaktadir.

Giintimiizde yariiletkenlerin en goriiniir uygulamasi, hizli bilgileme yetenegi
olmasina karsin bunun yaninda yariiletkenler kati hal aydinlatma, enerji dagitim,
fotovoltaik (1s1iktan enerji eldesi) ve yliksek hizli baglanti gibi yayginlasan bir¢ok
uygulama alan1 da bulunmaktadir. Bu verilen uygulama alanlarinda hangi yari
iletkenlerin tercih edilecegi konusunda ise sistemin bant aralifinin genisligi, yapisi,
dielektrik sabiti gibi bircok 6zellik dikkate alinmaktadir. Silisyum tabanl yariiletken
elektronigi gelismis teknolojisinden dolay1 endiistriyel uygulamalar agisindan baskin
olsa da bircok insan ilgisini ve arastirmasini baska maddelere yonlendirmistir.
Bunlarin arasinda bulunan III-V grubu yariiletkenler (GaN, AIN ve InN..vb), hem
calisilan bagliklarin hem de kiiresel cabanin yogunlugundan dolay1 mevcut olan diger

arastirma basliklarina karsi ezici bir istiinliige sahiptir.

1.2 III-Nitriir Bilesiklerin Tarihsel Gelisimi

Yariiletken cihazlar hayatimizin tamamlayici1 bir pargasi haline geldiler. Bu
siire¢ boyunca mikro elektronigi gelistiren ilk element ise Silikon olmustur. Bununla
beraber Si direkt olmayan bant yapisina sahip bir yariiletken oldugundan dolay1
verimsiz bir 151k yayic1 ve emicidir. Optielektronik cihaz olarak isimlendirdigimiz,
ornegin LED, LDs ve sensorler, foton ve elektron arasinda etkilesim igeren
sistemlerdir. Bu yiizden boyle cihazlarin verimliligi 6zellikle foton yayiliminda ve
absorbe edilmesinde gosterdikleri performansla dogrudan iligkilidir. Bu ise direkt
bant yapis1 olarak adlandirdigimiz, sistemin degerlilik bandinin maksimumu ile
iletkenlik bandinin minimumu arasinda momentum farki olmamasi anlamina
gelmektedir. Ciinkii direkt olmayan bant yapisina sahip sistemlerde, bantlar aym
momentum degerlerine sahip olmadigindan dolay1 sistem fonon yayarak bu
momentum degerini esitlemeye calismakta daha sonra 1sik yaymaktadir. Yani
sistemin tiim enerjisini foton yayilimima vermemis olarak ayni zamanda da Orgii

titresimleri ile gerceklestirdigi fonon yayilimi sirasinda sistemin i1sinmasina neden



olacaktir. Bu gibi durumlardan dolay: direkt bant yapisina sahip yariletkenler direkt
olmayan sistemlere gore optielektronik cihaz uygulamalari i¢cin hem enerjinin daha
etkin kullanilmas1 hem de yiiksek absorpsiyon ve yayilimindan dolayr en uygun
sistemlerdir. Optielektronik cihaz uygulamalar1 icin en yaygin tercih edilen
yariiletkenler periyodik tabloda III ve V grubu elementlerden olusan bilesiklerdir.
Genel olarak kullanilan II-V grubu yariiletkenlerin bant araligi enerjileri ve orgii

sabitleri sekil 1.2°de gosterilmistir.

III-V grubu yan iletkenlerin tamami direkt bant araligina sahip degildir.
Bundan dolayr direk bant araligina sahip GaN, AIN ve InN ile sekil 1.2°de
gosterildigi gibi ozellikle elektromanyetik spektrumun biiyiik bir ¢ogunlugu tarama
imkan1 saglanabildigi icin III-V grubu yariiletkenler arasinda ilginin biiytik bir kismi

bu sistemlerin ve bilesiklerinin olusturdugu alan iizerine yogunlagmustir.
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Sekil 1.2 Genis bant aralikli nitriir yariletken bilesikler ve diger III-V grubu

yariiletkenlerin bant araligina enerjisine kars1 6rgii sabitlerinin gore gésterimi.

Uzun yillardan beri kendileri gibi biitiin bilesikleri genis bant araligina sahip
olan wurtzite ve zincblende olarak iki sekilde kristalize olabilen III-V grubu nitriir
ailesi AIN, GaN, InN yariiletken teknolojisinde gelecek vaad eden sistemler arasinda
en dikkat cekici pay1 almislardir. Ancak bu ilginin yan sira elde edilen son bulgular

ile AIN, GaN, InN’dan olusan sistemin siras1 ile direkt bant araliklarinin 0,7eV olan



InN’dan 3,4 olan GaN’a ve 6,2 olan AIN’a olmak iizere, elektromanyetik
spektrumun kizilStesi bolgesinden mordtesi bolgesine kadar kapsadigini ortaya
koymustur (Sekil 1.2). Buda nitriir sistemlerin LED, LEDs, fotodedektor gibi

optielektronik cihaz uygulamalarinda biiyiik ilgi gormesini saglamistir.

Ticari olarak iiretilen yesil, mavi, morotesi (UV) 1s1k yayan diyotlar (LEDs) ve
lazer diyotlar i¢cin Ga-zengin InyGa; 4N bilesikler tercih edilmektedir. Ayrica yiiksek
frekansh ve yiiksek giiclii isleyisler de gelecek i¢in umut vaat edici adaylardan olan
nitrid tabanli yiiksek elektron hareketli transistorler (HEMTs) yogun bir sekilde
gelistirilmektedir. Bu cihazlar tam renkli ekran, yiiksek yogunluklu optik bilgi
depolama, kati1 hal aydinlatma, algilama ve tanimlama, radyo frekans yiikseltici ve

giic elektronigi gibi alanlarin dahil oldugu genis uygulamalara sahiptir.

[k II-nitrid sentezi, Juza ve grubunun GaN ve InN kristalcikleri sentezlemesi
ile 1938 yilinda rapor edildi [23]. 1938’deki ilk calismadan 30 y1l sonra Maruska ve
grubu buhar fazli biiyiitme yontemi (VPD) ile safir alttasin {izerine ilk tek kristal
GaN katmanimi biiyiitmiis boylece Il-nitriirlerde olan ilgi artmaya baslamstir.
Maruska ve grubu bu deneyle GaN’in direkt bant araligina sahip oldugunu ve bant
araligr enerjisinin yaklasik olarak 3.39eV oldugunu bulmuslardir [24]. Bu calisma
nitriirler iizerine yapilan arastirmalara ilham vererek, arastirmalarin artmasina sebep

olmustur.

Olusan nitrit bazl sistemler, nitrojen bosluklarindan kaynaklandigina inanilan
yiiksek artik elektron oranindan dolayi, n-tipi biiylimeye egilim gostermislerdir.
Uretilen ince kiitle benzeri yapilar birgok fiziksel dzelligin incelenmesindeki temel
caligmalar icin yeterli olsa da biiyiikk Olclide p-tipi malzeme {iretimindeki
basarisizliktan dolay1 bu ilerleme birkag yil sonra kesintiye ugramistir. Ciinkiit HVPE
sistemde kullanilan hidrojenin biiyiitme esnasindaki roliiniin tam olarak
anlagilamayisi, VPE teknigi ile yapilan islemlerde gecis elementlerinin
bozulmasindan dolayr p-tipi katkilanmada Fermi seviyesinin kontroliiniin
saglanmasinda ki zorluklar biiyiik problem teskil etmislerdir. Bu problemler bir¢ok
arastirmacinin nitrit yariiletkenler alaninda arastirma yapmaktan geri ¢ekilmesine
neden olmus nitrit yariiletkenler tarihinde 1980’lerin basindan 1990’lara kadar siiren

biiyilik bir bosluga sebep olmustur.



1.2.1 indiyum Nitriir Bant Genisligi Tartismasi

[-nitriir grubu bilesiklerinden indiyum nitriire (InN) olan ilgi yakin zamana
kadar, sadece InGaN ikili alasimlarindaki rolii ile sinirlandirilmisti. Ancak yaklasik
olarak 10 sene once InN’in gercek bant araligi enerjisi iizerine dikkat cekici
tartismalar boy gostermeye baslamasiyla, tarihsal olarak InN’in bant aralig1 1.9 eV
olarak kabul edilmistir. Bu deger Tansley ve Foley’in radyo frekans (RF) piiskiirtme
metodu ile olusturulan InN filmin adsorpsiyon spektrumu c¢aligmalarindan sonra
hesaplanmistir [25]. Bulunan yaklasik olarak 1,89 eV’lik bant araligi enerjisi film
biiylitme icin piiskiirtme yontemlerini kullanan bir¢ok grup tarafindan dogrulanmistir
[26,27]. MOCVD ve MBE film tekniklerinin gelistirilmesi ile epitaksiyel InN filmler
olusturulabilir hale gelmesiyle artan arastirma talebi sonunda InN bant genisligi 1.1
eV [28] daha sonra Davydov ve arkadaslar1 2001 yilinda MBE ile biiyiitiilmiis InN
filmler icin, giiclii adsorpsiyonun ve parlak fotoliiminesansin (PL) 0.9 eV
gozlemlediklerini bildirmislerdir [29]. Bunu takiben Matsuoka ve Wu’nun gruplari
basta olmak iizere bircok grup MBE ve MOCVD teknikleri ile biiyiitiilen InN’1n 0.7

civarinda bir bant aralig1 enerjisine sahip oldugunu dogrulamistir [30, 31].

Biiyiitiilen daha kaliteli InN yapilar ile gerceklestirilen arastirmalar neticesinde
InN’1n bant araliginin yaklasik olarak 0.7 eV olmasi ihtimali, nitriirlerin UV’den
kizil6tesi (IR) bolgeye kadar ¢alisan optik cihaz yapiminda kullanilabilme olasiligini
arttirmis ve biiyiik ilgi gormesine sebep olmustur. Sekil 1.3’de gosterildigi gibi
Davydon ve grubunun ¢alismasindan sonra, InN ile ilgili olan yayinlarin sayisinda

hizli bir artig ve bunun 5 sene icindeki yayinlara orani dikkate deger derecededir.
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Sekil 1.3 InN bant araliginin diizeltilmesi ile InN’a artan ilginin yayin sayilarina
yansimasinin sematik gosterimi.(GOsterim, icinde InN gecen yayinlarin sayi1lmasi

ile elde edilmistir.)

Asilan bu problemler ve tahmin edilen yeni uygulama alanlarinin olusmasina
ragmen sadece InN nano yapilarin arastirilmasi ve {lretimi yakin tarihlere
dayanmaktadir. Bunun sebebi ise 500 °C ’nin lizerinde sistemin termal bozunmaya
ugramasi ve saf InN iiretiminde zorluklar yasanmasidir [32]. Bu konuda yapilan
calismalarda diisiik kusur oranli ve tasiyic1 mobilitesi yiiksek tek kristal InN filmler
MBE teknigi ile 450—-500 °C araliginda biiyiitiilmiistiir [32-34]. Bunun sonucunda

de belirttigimiz gibi InN’1n gercek bant araligi bulunmustur.

1.3 Kuantum Parcaciklar

Yapay atom olarak tarif edilen kuantum noktalarin boyutlar1 tasiyicilarin boyu
olan de broglie dalga boyu ile karsilastirilabilecek derecede oldugundan kuantum
etkiler devreye girmektedir. Bu etki ile beraber tasiyicilar sistemde her duruma
(state) degil, izin verilen durumlara yerlesebilirler bundan dolay1 da enerjileri siirekli
degil bulunduklar1 konuma gore kesikli degerler alir. Bu sekilde kuantizasyon etkisi

maddenin temel 6zellikleri degismesine sebep olmaktadir.
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Sekil 1.4 Diisik boyut fizigine gecis siirecinin basamaklar1 ve giiniimiizde

arastirmalarin yogunlastigi nano boyuttaki sistemler.

Yapilar icin sekil 1.4’te gormiis olgunuz kiilce (bulk) malzemelerde kuantum
etkisi olmadigr i¢in herhangi bir smirlama bulunmaz, sistem siirekli enerji
seviyelerine sahiptir. Ancak biiylitme tekniklerindeki gelismeler ile birlikte siire¢
ilerledikce kuantum etkisine uyan diisiik boyutlu malzemeler olusturulmaya
baglanmistir. Ornegin boyutlarna gore kuantum simirlamasindan bahsetmemiz
gerekirse, kuantum kuyularinda (quantum well) 1 boyutta sinirlama, kuantum
tellerinde (quantum wire) 2 boyutlu sinirlama, kuantum noktalarinda (quantum dot) 3
boyutlu sinirlama olmaktadir. Yani diisiik boyut fizigine gecisle beraber boyutsuz

diye tabir ettigimiz nano parcaciklar giindeme gelmeye baslamstir.
QD olusturmak icin kullanilan yontemler,

e Kendiliginden olugma
e Secici bilylime
e Litografi
e Iyon demeti ile implantasyon
e Islenmis numuneler iizerine biiyiitme
e Islak veya kuru agindirma
Bu teknikler arasinda kendiliginden olusma ve se¢ici biiylime en yaygin olarak

kullanilanlardir.



1.3.1 InN Nano Parcacik Olusumu

InN’mn ince film biiyiitmenin haricinde, 1970 yillarinda teorik olarak
gelistirilen ve 1980’lerde yapilmaya baslanan nano parcaciklarin (QDs), nitriir yar1
iletkenlerle birlestirilmesi ve InN nano pargaciklarin olusturulmasi ¢ok kisa bir
gecmise sahiptir. Nitriir yariiletkenlerde QDs’larin etkin bir sekilde kullanimi ise
ozellikle genis bant aralikli yariletkenlerde esik akim karakteristigindeki
gelismelerde sifir-boyutlu QDs’larin temel rol oynamasi ile baslamistir. Ayrica
kuantum parcaciklardan, dislokasyon icermedikleri i¢in, daha yiiksek verim elde
edilmesi beklenilmektedir. Ciinkii tasiyicilar 3boyutlu smirlandirilmis QDs’larin
icine hapsedildikleri i¢in dislokasyonlar sonucu olusan 1s1masiz gegis merkezleri olan

tuzaklara diismemektedirler.

MBE ve MOCVD yo6ntemi ile kendiliginden olusan InN nano adaciklar GaN
[35-44], AIN [42,43] sablonlar kullanilarak veya direkt safir, silisyum, GaN alttaslar
izerine biylitiilmiistiir [42,44]. InN ve Si, GaN ve AIN alttaslar arasindaki sirasi ile
%8, %10, %12 olan orgii uyusmazligl nedeni ile biiyiime islemi Stranski-Krastanow
mekanizmas1 seklinde gerceklesir. Boyle sistemlerde oOrgii uyusmazhigindan
kaynaklanan stresin biiyiik bir kismi olusan ilk tabakada dislokasyonlar olusturur.
Bundan dolay1 olusan ilk tabaka olarak bahsettigimiz, 1slak (wetting) tabakada stres
giderildikten sonra geriye kalan, en fazla %0,6’lik Orgii uyusmazligi bulunan
sistemde, InN adaciklar1 3 boyutlu olarak olusur [45]. Olusan bu adalarin morfolojisi,
islem esnasinda kullanilan nitrojen kaynaginin cesidi, alttas sicakligi, yiizeye
gonderilen In/N orani gibi bircok parametreye baghdir. Ornegin RF plazma destekli
MBE sistemlerinde olusturulan InN parcaciklari, amonyak (NH3) kullanilarak elde
edilenlerden daha kiiciik olmaktadir [36]. Ayn1 zamanda In/N<I biiyiitme
kosullarinda kiiciik piramitsel adalar olusurken, In/N>1 durumunda siitun seklinde

genis adalar olusmaktadir [37].



1.4 Tezin Amaci

Belirtmis oldugumuz gibi wurtzite III-V grubu genis direkt bant gecisli
yariiletkenler mavi 151tk yayan diyotlar, mavi lazer diyotlar ve bir¢cok optik ve
elektronik cihaz alaninda c¢esitli uygulamalara sahiptir. Bu alanda gergeklesen hizli
teknolojik gelismelere ragmen biiylitme isleminin biiyiik bir kisminin temel fizigi
tam olarak anlasilamamisti. Ozellikle III-V grubu nitriirler iyi ¢aligilmis grup-IV
bilesikleri ve III-V grubu arsenid ve fosfotlardan tamamiyla farkli bir biiyiime
mekanizmasi sergilerler. Bu yiizden III-V grubu nitriir biiylitme caligmalar1 yeni
bliylime siireclerini arastirmayi gerektirir. BOylece sistemin biiyiime kinetigini

anlamada kazanilan bilgiler ileride malzeme kalitesinin gelismesini saglayacaktir.

Nitriir biiyiitme calismalarinda yaygin olarak kullanilan yontemlerden biri
MBE’ dir. Biiyiitme parametreleri iizerinde biiyiik kontrol saglayan MBE, sistematik
biiylitme calismalar1 icin uygun bir tekniktir. Buna ragmen biiylime siirecinin
kompleks dogasi sebebi ile daha detayli caligmalar yapilmalidir fakat yapilan
caligmalarin ¢ogu biiylitme sonrasi analizlere dayanmakta ve bu yiizden biiyiime
mekanizmasinin temelleri hakkinda kisith bilgi saglamaktadirlar. Tez calismam,
plazma destekli MBE (PA-MBE) sistemi ile yapilan nitriir biiyiitme asamasinda
sinkrontron tabanli gercek zamanli x-151m1 tekniklerini kullanarak biiyiitme isleminin

temel basamaklarini aragtirarak ayrintili sekilde 6grenmeyi amaclamaktadir.

Gelecegin cihazlar1 icin her zaman daha kiiciik, daha karmasik ve daha kaliteli
nano parcaciklar olusturma isteginden dolayi, bu sistemlerin biiyiitiilmesi sirasinda
atomik etkilesimleri kontrol edebilmek icin sistemin termodinamik ve kinetik
siirecini detayl bir sekilde anlamak gerekmektedir. Bu bilgiler ise, biiylime ile es
zamanl olarak yiizey-duyarli x-151m teknikleri ile morfolojik karakteristik ve yapisal
ozelliklerin goriintiilenmesi ile elde edilmektedir. Ozellikle kullandigimiz sinkrotron
1simiminin yiiksek parlakligi sayesinde hem TEM, SEM gibi goriintiileme yontemleri
sirasinda karsilasilan zorluklarin hem de biiyiitme sonrasi sistemin vakum
ortamindan digsar1 ¢ikartilmasiyla olusabilecek problemlerin iistesinden ise,
kullandigimiz kiicikk siyirma acili x-151mm1 sacilmasit (GISAXS) olctimleri ile

gelinmistir.
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BOLUM 2

Deneysel Yontemler

2.1 Biiyiitme Yontemleri

2.1.1 Molekiiler Demet Epitaksi (MBE)

MBE, molekiiler tabaka kontrolii ile yiiksek kalitede epitaksiyel olarak
nitelendirilen alttas ile biiyiitiilen filmin tam bir kristal diizen sergiledigi yap: tiretimi

icin kullanilan ultra yiiksek vakum tabanl bir tekniktir [46-50].

1970 yilinda yiiksek kalitede yar1 iletken filmler biiyiitme araci olarak
uygulanmaya basladig1 siireden itibaren MBE metal, yalitkan ve siiper iletken
epitaksiyel tabakalarin tiretiminde en yaygin olarak kullanilan tekniklerden biri
olmustur. MBE biiylitme tekniginin altinda yatan temel prensip, kati kaynak
maddelerin 1sitilmasiyla olusturulan atom ya da atom gruplarinin yiiksek vakum
ortaminda 1sitilmig alttasa dogru hareket etmesi sonucunda alttasa niifuz ederek

biiyliyen filme katilmasidir.

MBE biiyiitme tekniginde, alttas ultra yliksek vakum ortamina yerlestirilir ve
ana kaynaklardan, film iiretimi i¢in kullanilan kaynak malzemeler buharlastirilir.
Buharlastirilan molekiil veya atomlar 151n seklinde hareket ederek alttasa carparlar.
Alttasa carpan 1s1in demeti, alttasa ylizeyine baglanmak i¢in termodinamik olarak
uygun konumu bulana kadar yiizey difiizyonundan dolay1 hareket eder ve yiizeyde
absorbe edilir. Atomlar yiizey difiizyonu i¢in zamana ihtiya¢ duyduklarindan dolayz,

biiylitme yavasladikca film kalitesi artmaktadir.
MBE sistemin anahtar bilesenleri;

e Buharlastirma kaynaklar (efiizyon hiicreler)
e Kapaklar (molekiiler 15181n ne zaman kullanilacagini ayarlar)
e Alttas 1sitma sistemleri

e Ultra yiiksek vakum odas1 ve pompalar
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2.1.1.1 Efiizyon hiicreleri (Knudsen cells)

Efiizyon hiicreleri MBE sistemlerinde atomik ve molekiiler 1sin olusturmak
icin kullanilan mekanizmalardir. Bu hiicreler, hiicrenin icindeki basincin, i¢indeki
malzemenin denge buhar basincina esit olmast ve ¢cemberin icindeki ultra yiiksek
vakum sartlarinin devam edebilmesi i¢in ¢ok kii¢iik bir agiza sahiptir. Uygun kaynak
madde genellikle sekli silindirik olan ve pirolitrik Bor Nitriir (pBN)’ den olusan pota
icine yerlestirilir (sekil 2.1). Burada kaynak madde istenilen sicakliga kadar 1sitic
flamentler 1ile 1sitilirken aym1 zamanda termokuple ile de bu sicaklik
gorilintiilenmektedir. Olusan buhar hiicreden c¢ikmaya baslayinca molekiiller ve
atomlar hizalanmis 151n formuna doniisiir. Bu siirede 1s1n 6rnek iizerine dogru yol
alirken, yliksek vakum ortami da sacilmadan yol almasina olanak saglar. Hiicreden
cikan atom sayist denklem 2.1°de I' ve buna baglh olarak depolama orani, denklem
2.2’de J goterimi ile asagidaki gibi belirtilmistir. Burada, A hiicre agzinin kesit

alanini, p denge buhar basincini, N avagadro sayisini, M kaynak maddenin atomik
kiitlesini, R gaz sabitini, 7. hiicre sicakligim1 ve L efiizyon hiicresi ile ©rnek

c

arasindaki mesafeyi ifade etmektedir.

p.AN 2.1)
(7.M.RT.)"

I'=

(2.2)

r
J = atom | cm*.s
r.L* ( )

Sekil 2.1 Efiizyon hiicresi mekanizmasi.
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Efiizyon hiicrelerinde kullanilan malzemeler, kaynak maddenin buharlagsma
sicakligina gore Molibden (Mo), Tantal (Ta), pirolitrik Bor Nitriir (pBN), grafit basta
olmak iizere farkli maddelerden yapilabilir. Ornegin diisiik buharlasma sicakligi olan
malzemelerde 500 °C ’ye kadar aliiminyumdan olusmus hiicreler, 1400 °C ’de ise

pBN hiicreler kullanilmaktadir.

2.1.1.2 Ultra-yiiksek vakum odas1 (UHYV)

Bu tezde kullanilan Ultra yiiksek vakum (UHV) islem odast Sekil 2.2°de
gosterildigi gibi silindirik sekilde ve paslanmaz c¢elikten yapilmistir. Vakum odasi
gazdan arindirildiktan sonra 107"’ Torr olan ana basinca ulastirilmak igin turbo
molekiiler pompa ile pompalanir. Basing, atmosfer basincindan 10™Torr’a kadar
olan degerleri Olgebilen tam alan 6lgme aletleri ile goriintiilenir. Oda aym1 zamanda
artik gazlart analiz etmek icin Balzer kuadropol kiitle spektrometresi ile

donatilmistir.

Sekil 2.2 UHV odasinin 6nden goriiniimii.
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Bu UHV sistemi MBE teknigi ile Ornek biiylitmenin beraberinde gercek
zamanl1 olarak Ornek yiizeyi ve yapisinin karakterizasyonuna imkan veren, x-1sin1
kirinimi ve x-11m sagilimi tekniklerinin kullanilmasina olanak saglamaktadir. Bunun
icin UHV odas1 sistemi ©0zel olarak dizayn edilmis, (2+2) difraktometre ile

biitiinlestirilmistir.

Sistemde, x-ismmin giris ve c¢ikisini  saglamak i¢cin dikdortgen MDC
RMSF-6000W baglantilarin agzina yerlestirilmis 2 tane 15 mil 18.5x3.3 cm
Berilyum pencerelerden yararlanmaktadir. Gelen 1sindan dolay1 Berilyum pencere nii
acismin 20° kadar genislemesine izin verecek sekilde yatay konumlanmustir. Ornek
yiizeyine dik olan sacilmalar icin toplam X-151n1 sapma agis1 olan nii, yaklasik olarak
40° dir. Cikis penceresi dikey olarak diizenlenmis ve ornek ylizeyinden 48° kadar
olan sacilma acilarina ulasim olanagi saglamaktadir. Sekil 2.2°de gosterildigi gibi
vakum odasinin farkli baglanti boyutlarinda ¢ogu 6rnek yoniinii isaret eden ve bu
sayede es zamanli olarak farkli malzemelerin, karakterizasyon araglarinin

kullanimina olanak saglayan sayisiz giris yeri vardir.

MBE III-V grubu nitrojen biiyiitme caligmalarinda cift filamente sahip ve
sicakliklar1 programlanabilir Eurotherm sicaklik kontrolor tarafindan kontrol edilen

Veeco marka 2 tane 400-gram SUMO efiizyon hiicreleri kullanilmistir. Yiizey

nitridasyonu icin aktif N* elde etme veya nitrojen depolamada Veeco UNI-Bulb
radyo frekans (RF) plazma kaynagi kullanilmigtir. Aktif nitrojen aki yogunlugu RF
giicli ve molekiiler nitrojenin hazne boyunca akisi ile kontrol edilmekte ve genel
olarak gercek zamanli x-151m1 ¢alismalar1 radyasyon korumali odalarda yapildigi icin
eflizyon hiicreleri ve plazma kaynagl icin wuzaktan kumandali kapaklar

kullanilmaktadir.
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Sekil 2.3 UHV odasinin yandan gériiniimii.

Ornek manipiilatorii, 6rnek tutucunun yaninda bulunan, 6rnegi yaklasik olarak
1000 °C ’ye kadar 1sitabilen prilotik bor nitriir 1sitictya sahiptir. Programlanabilir
euroterm sicaklik kontrol ediciler 1sitict giic kaynagini dolayisi ile 6rnek sicakligim
kontrol etmektedir. Ornekler hareket ettirilebilir olan 6rnek tutucuya baglanmis disk
seklinde Mo bir plaka iizerinde tutulur. Iki cesit ornek plakas: bulunmaktadir.
Bunlardan birisi yiiksek sicakliktaki deneyler i¢in kesilmis bir delige sahiptir, diger
plaka ise oda sicakligi deneyleri icin Ornekten en iyi sicaklik transferini saglamak

icin kullanilan biitiin bir parcadir.

2.2 Ger¢cek Zamanh Karakterizasyon Yontemleri
2.2.1 X-Istm Kirinmnm (XRD)

XRD diinyada en yaygin olarak kullanilan, dogal yada iretilmis
malzemelerin bilesenlerini ve kristal yapilarini onlar1 tahrip etmeden ortaya ¢ikaran
malzeme karakterizasyon yontemlerinden biridir. Yart iletken sistemlerde, x
isinlarmin - kiigiik  boyutlu  yapilardan sacilmasiyla elde edilen fotonlarin

siddetlerinden malzeme hakkinda bilgi elde edilir.
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2.2.1.1 X-151m1 olusumu

X-1sinlar elektromanyetik spektrumun 0,1 A ile 10 A arasindaki dalga boyuna
karsilik gelmektedir. X-151nlar1 enerjilerine gore ise 120 ev-12 keV araliginda diisiik
enerjili (soft), 12keV-120 keV araliginda yiiksek enerjili (hard) olarak siniflandirilan
elektromanyetik dalgalardir. Dalga boylarinin kii¢iik olmasindan dolayi enerjileri cok
yiiksektir. Bundan dolayr UV, goriiniir 151k, IR veya Radyo dalgalar1 ile
karsilastirlldiginda ¢ok daha fazla giricilige sahiptirler. Enerji, frekans ve dalga boyu

arasindaki doniisiim, £ Planck sabiti, € 151k hizin1, A yayilimin dalga boyunu ve Vv
frekans1 ifade etmek kosulu ile E = hv = hc/ A Broglie bagmtisiyla

saglanmaktadir.

X 1sinlari, sekil 2.4°de gosterildigi gibi elektronlar metal anoda yeterli enerji ile
carptiginda iiretilir. Bu siire¢ ise metal hedef ve {izerinden akim gecirilerek 1sitilarak
tizerindeki elektronlarin kopmasi saglanan metal tungsten flamentden olusan x 1s1n1
tiipleri kullanilarak gerceklestirilir. Akimla kinetik enerjileri arttirilan elektronlar bu
enerjilerinin biiyiikk bir kismuni 1siya doniistir ve bu sicak elektronlar voltaj
uygulanarak tungsten filamentten artt kutup olan metal hedefe (Cr,Fe,Co,

Mo,Ag,W...) dogru yonlendirilir.

X-151m1 \

flament \
= °g,

elektron

Yiiksek voltaj

Sekil 2.4 X-151n1 olusum mekanizmasi.

Metal hedefteki elektronlar ile hizlandirilan aktif elektronlarin ¢arpigsmasi
hedefteki atomlarin i¢ seviyelerindeki elektronlarin uyarilmasina sebep olmaktadir.

Kisa bir siire uyarilmis enerji seviyesinde bulunan elektronun diisiik baglanma
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enerjili seviyesinden bos olan i¢ enerji seviyelerine ge¢mesi ile atom kendi taban
durumuna doner. Bu islem sirasinda elektronun gecis yaptigi diisiik ve yiiksek
baglanma enerjili seviyeler arasindaki enerji farki ise x-151m1 formunda yayilir.
Yayilim sonucu olusan x-151m1 spektrumu 2 ¢esit 1sinin yapar. Bunlardan birincisi,
elektronun kuantize enerji seviyeleri ve bu enerji seviyelerinin de her atom i¢in tek
olmasindan dolayr sekil 2.5 (b)’da gosterildigi gibi K kabugunda gelen elektron
tarafindan uyarilan elektronun biraktigi boslugu diger kabuklardan bir elektron
doldururken yaydigi, kullanilan hedef metale gore tek ve sabit enerjiye sahip olan

“karakteristik x-1g1n1” dir.

Gelen 15m Gelen 15m Karakteristik X-15mm1

M

Sacilan elektronlar

Sacilan elektron

Siirekli X-1:m

Sekil 2.5 (a) Siirekli (b) karakteristik x-1s1n1 olusumu.

Ikinci durumda ise sekil 2.5 (a)’de gosterildigi gibi metal alttasin atomlarinin
cekirdekleri ile elektronlarin etkilesiminden dolay1 elektronlarin yavaslatilmasi ise
Bremsstrahlung denilen genis enerji araliginm1 kaplayan diisiik siddetli “siirekli x-

151n1” yayilimina sebep olur.

Bizim deney diizenegimiz, Brookhaven Uluslararas1 Laboratuarindaki Uluslar
arast Sinkrotron Isik Kaynaginin X21 1s1n hattina kurulmustur. Deneyler siiresince,
UHV odas1 ve bilesenleri planlanan 1sin siireleri i¢in deney kuliibesine getirilirken

difraktometre siirekli olarak deney kuliibesinde bulunmaktadir.

Sistemimizde 1s1n yolunun ilk optik bileseni sagilmayan ¢ift silikon kristal veya

cok katmanli renk secicidir. Renk secici kristalde, S00W’luk saptirici 1sindan
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kaynaklanan termal bozukluklarin Oniine ge¢mek icin helyum gaz sogutmali
kriyojenik destek kullanilir. Son olarak ise, egimli silindirik aynalar ile x-151m1

odaklanarak deneyin yapildig1 son duraga ulastirilir.

2.2.1.2 Sinkrotron hizlandirici

Sinkrotron 1s1nimi, kavisli bir yolda ya da yoriingede yiiklii pargaciklarin 151k
hizina yakin degerlere kadar hizlandirilmasi sonucu yayilir. Sagladigr yiiksek
parlaklik, siddet, polarizasyon ve yonlendirme ile diger iistiin ozellikleri ile x-131n1
tiipleri gibi klasik 1s51n kaynaklar ile karsilastirildiginda sinkrotron 1sinimi ¢ok yonlii

bir aractir.

Hizlandirilmis parcaciklardan 1smmim  yayilimi ilk olarak Iwanenko ve
Pomeranschuk tarafindan 1944 yilinda kabul edilmistir [51]. Bilimsel arastirmalar
icin ise senkrotron 1sinimi ilk defa 1956 yilinda Tomboulin ve Hartman tarafindan
kullamlmistir [51]. Ik depolama halkasi Tantalus I, Wisconsun Universitesi
tarafindan yapilmis ve ilk spektrum 1968 yilinda alinmistir. ikinci nesil sinkrotron
olarak adlandirilan ©zel depolama halkali sistem ise ilk olarak Daresbury
Labaratuvarlarinda 1970’li yillarda arastirmalarda kullanilmigtir. kullamilan Uciincii
nesil sinkrotronlar ise 1980 ile 1990’lar arasinda ortaya ¢ikmaya baslayan 1sinimin
temel olarak, sisteme eklenen saptirici, dalgalandirici gibi (wiggler, undulator)
cihazlarla saglandig1 yapilardir. Bu sistemlerin 1s1mnimi dipol miknatish sistemlere

gore birkag kat daha fazladir.

2.2.1.3 Sinkrotron 1sinim iiretimi

Sinkrotron 1s1nmim sistemleri birkag¢ bilesenden olugsmaktadir [S1]. Bunlar kisaca
Sekil 2.6 iizerine yapilan numaralandirma sirasina gore (1-6) kisaca, elektron
hizlandirma sistemi olan elektron tabancasi, elektronlarin 11k hizina yakin degerlere
kadar hizlandirilmasim saglayan dogrusal hizlandirici, elektronlarin enerjilerinin
daha ¢ok arttirilmasi i¢in gii¢lendirici halka, hizlandirilmis elektronlarin enerjilerini
korumay1 ve 1sinim olusumunu saglayan depolama halkasi, olusan 1s1nim1 deneylerde

kullanmak iizere uygun hale getirmek i¢in dalga seciciler ve optik odaklayicilarin
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bulundugu 151n yolu ve son durak olarak nitelendirdigimiz calisanlarin bulundugu,

deney kuliibeleridir.

Sekil 2.6 Sinkrotron hizlandiricist sematik gosterimi.

2.2.1.4 Kirimim teorisi

Kati maddelerin yaklasik olarak %95 ‘i kristal olarak siniflandirilir.
Kiristallerin igindeki atomlar birbirini tekrar eden diizlemlere yerleserek 3 boyutlu
periyodik yapida bir dizilim gosterirler. X 1sinlari, birbirine paralel atomik diizlemler
grubu olarak basitlestirdigimiz kristaller ile etkilestiginde, kristalden tamamen gecer,
kristal tarafindan absorbe edilir veya kristale carptiktan sonra sacilir ya da kirilir.
Yukarida da belirttigimiz gibi bu etkilesim tiirlerinin sonucuna ve incelenecek 6rnek
tiriine bagli olarak x-igmlart kirinim teknigi ile kristaldeki atom diizlemleri
arasindaki mesafe, kristal boyutunun kusurlarinin ve ince filmdeki gerilimlerin

belirlenmesi gibi farkli uygulamalar1 gergeklestirilebilir.
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Gelen
Xamnlars Yansivan Xasinlars

Sekil 2.7 Bir kristal diizleminde x-1s1n1 kirtniminin meydana gelisi.

X-151m1 Ornek iizerine gonderildiginde, 1s1min elektrik alan vektorii ile icinden
gectigi maddenin elektronlart arasindaki etkilesimden dolay1 sagilma meydana gelir.
Sacilma kristalin periyodik yapisindan dolayr daima diizenli bir ortam tarafindan
sacildig1 ve orgii diizlemleri arasindaki d mesafesinin x 1sinlarinin dalga boyu ile
karsilagtirilabilir olmasindan dolay1 sagilan 1sinlar girisim yaparlar. Ayrica x-1sin1
demetinin atomlar diizlemlerine Bragg acisi denilen belirli bir aciyla carpmasi
sonucunda yansiyan 1sinlar tarafindan alinan yolun uygun gelis acisinda 1s1nin dalga
boylarinin tam katlarina esit olacagindan 1sinlar ayni faza sahip olurlar ve kirinim
deseni olustururlar. Orgii diizlemlerin sacilan dalgalarin yapici girisim yapmast icin
gerekli kosulu ifade eden Bragg acilari, (6 ) gelen ve sagilan dalga arasindaki aci, d

diizlemler arasindaki mesafe ve A gelen 15131n dalga boyu olmak iizere,

nA=2dsin@ 2.3

durumu saglandiginda gézlemlenebilir [52] .
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2.2.2 X-Isimmm Floresans Spektrobisi (XRF)

X-151mm1  floresans oOrneklerin elementsel birlesimlerini tahribatsiz olarak
hesaplamamizi saglayan bir tekniktir. XRF kat1 ve sivilara uygulanabildigi gibi toz
taneciklere de uygulanabildiginden dolayr XRD teknigine kiyasla ¢ok yonli bir
tekniktir. Ozellikle safsizliklar1 ve kirlilikleri tanimlama gibi uygulamalardan dolay1

biiyiik ilgi kazanmistir.

XRF yontemi fotoelektrik etkiye dayanir. Gelen x-151m1 fotonu, enerjisinin
tamamint hedef malzemedeki atomun elektronuna verdiginde fotoelektrik etki
gerceklesir. Eger gelen foton baglh elektronun serbest kalmasi i¢in yeterli enerjiye

sahip ise elektron atomdan atilir ve bir bosluk yaratilir. Bosluk olusmasi i¢in x-151m1
foton enerjisinin, elektronun baglanma enerjisi ( £, ) olarak bilinen verilen kabugun

absorpsiyon esiginden daha biiylik enerjiye sahip olmalidir. Yayilan fotoelektron

enerjisinin biyiiklugii £ , Planck sabiti 4, frekans f olmak iizere denklem 2.4’de

belirtildigi gibi ifade edilir.

E=hf -E, 24)

Dizan r&ﬂnur} elektron

M kabugu elektronu
roslugu doldurm L-kabugu
elelctronu boglugu

doldurm

/
/

K, N-1gzmivayidm

Sekil 2.8 Floresans 1sinlar1 olusumu.
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Alt enerji seviyesindeki elektronun disar1 atilmasi ile olusan bosluk yiiksek
enerji seviyesindeki kabukta bulunan baska bir elektron tarafindan doldurulur ve
kabuklar arasi enerji farkina esit karakteristik x-151m1 yayar. Yayilan Xx-1gininin
enerjisi atomlarin i¢indeki elektronlarin enerji konfigiirasyonuna baglidir.
Elektronlarin  konumlandiklar1 enerji seviyeleri Bohr Modeli kullanilarak
tanimlanabilir. Niels Bohr 1913 yilinda farkli atomlardan yayilan i1simmimin nasil
kendilerine ©zgii oldugunu agiklamak icin klasik mekanik teoriye degisimler
onermistir. Daha Onceki modeller ile benzer olan Bohr modeli, elektronlarin
cekirdege Coulomb cekimi ile bagli olduklarini, cekirdek etrafinda dairesel bir
yoriingede dondiiklerini ve elektronlarin K, L, M ve N kabuklar1 olarak bilinen
kesikli enerji seviyelerinde bulunabileceklerini soyler [53,54]. Cekirdegin etrafinda
donen elektronlar ayni enerji seviyesinde kaldiklar1 siirece herhangi bir 1sinim
yapmazlar. Isinim sadece yiiksek enerji seviyesindeki elektronun diisiik enerji

seviyesindeki boslugu doldurmasi ile gerceklesebilir.

Elektron kabuklari, elektronlarin belirli enerji seviyelerine yerlesmesini
saglayan ve s, p, d ve f olarak adlandirilan alt kabuklardan meydana gelir. Bu alt
kabuklar sirasi ile 1, 3, 5 ve 7 orbitalden meydana gelmislerdir. Bir orbitale
yerlesebilecek maksimum elektron sayisi ise 2°dir. Ornegin Sekil 2.9’da gosterildigi
gibi ilk kabuk olan K, bir orbitalden olusurken, ikinci kabuk olan L, ii¢ orbitalden

olusmakta ve maksimum 6 elektron tutabilmektedir.

M 5
M. Alt kabuklar
M M .\ abu. ar
M 2
M 1
7, L. L[,,I Lﬁ,3
v WV
v L
L L,
A /4
l‘l
K |K,, K K,
K v Vv \ 4 A\ 4

Sekil 2.9 Karakteristik x-1s1ninin enerjisini belirleyen alt kabuklar aras1 gecisler.

Atom tarafindan olusturulan karakteristik fotonun enerjisi sekil 2.9’deki hangi

enerji seviyesindeki elektron tarafindan boslugun doldurulduguna baglidir.



22

2.2.3 X-Istm Yansimasi (XRR)

XRR, ince filmlerin, ¢ok katmanli malzemelerin, yariiletkenlerin polimerlerin
yiizey ya da yilizey yakinindaki yapilarin incelemek i¢in kullanilan giiclii bir
tekniktir. Bu caligmalarda yansiyan 1smnin yogunlugu kritik aciya yakin bir aci
araliginda bulunan gelis acisinin fonksiyonu olarak olgiiliir. Kritik ag¢inin iizerinde
dik a¢1 yansimasi yogunlugu ayni zamanda elektron yogunlugu, tabaka kalinligi,
tabakalar arasi1 ylizey piiriizliiliigii gibi degerleri de hesaplar. XRR Ol¢iimlerinde
Oornege temas olmadigindan ve analiz Oncesinde herhangi bir hazirlik asamasi
gerektirmediginden dolay:1 tahribatsiz ve kolay uygulanabilir bir yontemdir. Bu
yontemler 5-400 A arasi tabaka kalinliklar1 ve 0-20A arasi piiriizliikler belirlenebilir.

X-1511 araliginda malzemelerin kirilma indisi 2.5°de ve bunlara bagh olarak O
adsorpsiyon ve B dagilim terimi 2.6’de gosterilmektedir. Bu formiiliizasyon da 7,
elektronun klasik yaricapi, ¢, malzemenin yiizeyindeki elektron yogunlugu, A,

sogurma mesafesidir [55,56].

n=1-0+if (2.5)
2{ 2
o = rp, B=——u
2 4r (2.6)
0
k, n=1-p, + 15, K,

Gelen 15m ofmm_}*mfi 5

Sekil 2.10 Iki malzeme arasindaki yiizeye gelen x-1sinlarinin kirinimi ve yansimasi.

Sekil 2.10°da yiizeye gelen x 1smninin iki malzemenin ara yiizeyi arasindaki

yansimasi ve kirinimi gosterilmistir. Gelen ve yansiyan a¢i ap kirilan ag¢i1 ise a; ile
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gosterilmektedir. Gelen ve sagilan dalga vektorleri sirasi ile kg, kg olmak iizere

Q=k,- k, dir.

Yapilan yansima deneyinin sekil 2.10’daki gosteriminde x 1sinlari yiizeye

kiiciik ac1 ag ile gonderilir ve sirasi ile ap ve a; acilart ile yansir ve kirilirlar. Sac¢ilma
: . 4r . .
acis1 2ay, yiizeye dik sacilma vektorii ise Q=7sm6’ ‘dir [57]. Yaptigimiz x-151n1

yansimas! deneylerinde ama¢ 6rnegin yiizeyi hakkinda yapisal bilgi edinmek oldugu

icin ayna yansimasi ap=a, verileri analiz edilmistir.
2.2.4 Kiiciik Siyirma Acihi X-151m Sacilmasi (GISAXS)

GISAXS, yiizeydeki ya da yiizeye yakin yapilarin incelenmesi i¢in yeni bir
teknik olarak ilk defa 1989 yilinda ortaya cikmistir [58]. GISAXS tekniginde, gelen
15in Ornek iizerinden tam dis yansimaya ugrar ve ince film iizerinden kirinima
ugrayan 1smn kiiclik acilarda sagilmasi ile devam eder. Bundan dolay1 ozellikle
yiizeye yakin bolgelerden, film biiylitme modu, nanometre boyutundaki piiriizliiliik
degisimleri, ada olusumlarinin sekli ve boyutlarindaki dagilimlar gibi bigcimsel
bilgileri gercek zamanli ve yerinde elde etmeye olanak sagladigindan dolay1 son

zamanlarda gelistirilen ve yogun olarak kullanilan bir tekniktir [59,60].

Sekil 2.11 q vektorii yiizeye dik geometri (a), ylizeye paralel geometri (b).



24

| Specular hat
GISAXS sinyali

Gelen igin

Yansimig isin “\§ : @ e
o a, A | T
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alttas J

Sekil 2.12 Dogrusal dedektor film yiizeyine paralel olarak yerlestirilerek sabit g,

(q,) degerinin fonksiyonu olarak 6l¢iim alinmasini saglayan GISAXS geometrisi

GISAXS tekniginde, olusan daginmik sacilmanin genel davranisi ile degil
atomlar arasi mesafeden en az birka¢ kat biiyiik boyuta sahip olan cisimlerden
sacilimm boyut Olglimiinii  almamizi saglayacak kiiclik ac¢1 sacgilmasi ile
ilgilenilmektedir [61]. Bu durumda ise iki farkli yaklasim g6z Oniinde
bulundurulmalidir. Ilki, gelen 151810 acisinin kritik acidan biiyiik oldugunda kalinhig

en az 100nm olan katmanlara uygulanan \q L‘ =gq, . Ikincisi ise gelen 1$1n agisiin tam
yansimaya ugradig kritik aciya (@, ) esit oldugunda diiz yiizeylerde biriken adalarla
ilgili bilgi veren ¢, ’dir. Acisal koordinatlarin dalga vektor koordinatlarina

doniisiimii asagidaki bagintilara gore yapilmaktadir.

q, = k,[cos(26 ) cos(ex,) — cos(ag )] (2.7)
q, = k,[sin(26,) cos(e, )] 2.8)
q, =k [sin(a, ) +sin(, )] 2.9)
=2 =Mk, @10

A
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Calismalarimizda alinan verilerde ikinci durum olan ¢, kosullar

kullanilmistir. Bu kosullar altinda kullanilan geometri (tam dis yansima) yiizey
Bragg kirinimi uygulamalarinda kullanilir ve genligi azalan kirilan dalga, katmanin
nerdeyse en iistiinde (30 A) simirlanmus olur ki bu da oldukca fazla yiizey hassasiyeti

anlaminan gelmektedir.

2.3 Biiyiitme Sonrasi Karakterizasyon Yontemleri

2.3.1 Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM)

AFM, temeli 1980 yilinin ortalarinda gergeklestirilen taramali prob
mikroskobuna (SPM) dayanan daha gelistirilmis bir sistemdir. AFM optik ve
elektron mikroskoplarinin alanlarin1 kapsayan, genis bir dinamik aralifa sahip
goriintiileme aracidir ve benzeri goriilmemis 3D ¢oziiniirliik ile yiizey goriintiileyici

olarak islem yapar.

Piezoelektrik
Tarayici

Foto diyot dedektor

/ Konsol ve ug

Sekil 2.13 AFM sisteminin sematik gosterimi.
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2.3.1.1 AFM esaslari

Atomik kuvvet mikroskobunda Ornek ylizeyi, uzunlugu sadece birkag
mikrometre ve yaricapit 10nm olan uzunlugu 100-200um arasinda olan konsolun
sonuna yerlestirilmis sivri bir uc ile taranir. Ornek ve ug¢ arasindaki kuvvetler
konsolun biikiilmesine ve sapmasina sebep olur. Sivri u¢ yiizey boyunca tarama
yaparken olusan sapmalar detektor tarafindan ol¢iiliir ve bilgisayarin bu 6l¢iimlerden
topografik haritalar olusturmasina olanak saglar. Konsolun salinnmina genellikle
atomlar aras1 Van Der Waals kuvveti sebep olur. Van Der Waals kuvvetinin 6rnek
yiizeyi ve ug¢ arasindaki mesafeye bagimliligi ve bu mesafelere dayali calisma

modlart Sekil 2.14’de gosterilmistir.

Temasl mod da ug¢ 6rnek yiizeyinin sadece birka¢ angstrom iizerinde tutulur ve
uc¢ ile ornek arasindaki Van Der Waals kuvveti iticidir. Temassiz moda, u¢ ornek
yiizeyinden onlarca ya da yiizlerce angstrom yukarida tutulur bu yiizden kuvvet,

uzun aralikli Van Der Waals etkilesimlerinden dolayi ¢ekicidir.

Itici kuvwet

Titresimli Mod
Kuvvet

< |

. —
\ — Ug émek mesafesi
S’
£ - }

Temash Mod Temassiz Mod Celdei larvvet

Sekil 2.14 Ornek ve ug arasindaki mesafenin potansiyel enerji diyagramu.
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2.3.1.2 Taramam modlari

2.3.1.2.1 Temash mod:

Bu itici mod da AFM ucu 6rnek ile ¢ok yumusak fiziksel bir temas yapar. Uc,
konsola diisiik bir yay sabiti ile tutturulmustur bu yiizden temas kuvveti konsolun
biikiilmesine ve bu degisimlerin topografyaya yerlesmesine sebep olur. Konsolun
pozisyonu genellikle optik teknikler ile tespit edilir. Lazer 15181 konsolun arkasina
pozisyon-duyarlt foto detektoriin iizerine yansitilir. Konsolun biikiilmesindeki
degisimler detektoriin iizerindeki lazer 1s18imin kaymasi ile sonug¢lanir. Bu sistem
konsoldaki ucun dikey hareketlerini angstrom alti ¢oziiniirlik ile ¢dzmek igin

uygundur.

AFM sabit yiikseklik ya da sabit giic modunda calisabilir. Sabit yiikseklik
modunda, ucun yiiksekligi degismez ve mekandaki degisimlerle olusan konsoldaki
sapmalar topografik harita olusturmak i¢in kullanilir. Sabit kuvvet modunda ise bir
geri besleme dongiisii ile yer yapisina uygun olarak tarayiciyr z ekseninde yukari ve
asag1 hareket ettirir. Boylece kuvvet ile birlikte konsoldaki sarsintilarda sabittir.
Topografik harita tarayicinin z eksenindeki hareketi kullanarak yiikseklik bilgisi
olarak dogrudan cizilebilir. Bu tiir sistemde Van der Waals ve Kepler kuvvetlerinin
sonucu olusan itici giicler baskin olsa da 6l¢iim sirasinda ucun numune yiizeyine ¢ok
yakin olmasi1 nedeni ile ¢ekici gii¢ler baskin hale gelebilir. Bu durumda ise 6zellikle
biyolojik numuneler, polimerler gibi yumusak malzemelerde numune yiizeyinin zarar

gormesi, goriintiiniin bozulmasi gibi durumlar s6z konusu olabilmektedir.

2.3.1.2.2 Temassiz mod:

Ornek yiizeyinin zarar gérmemesi icin gelistirilmis bir yontemdir. AFM atomik
kuvvetlerinin (Van der Waals, elektrostatik, manyetik ve kepler) yardimi ile
konsolun asag1 ve yukar1 dogru hareketi ile yiizeye dokunmadan topografik goriintii
olusturulmaktadir. Van der Waals ¢ekim kuvvetlerinin etkin oldugu temassiz mod da

uc ile ylizey arasindaki mesafe 50-150 A’dur.

Bu modda sistem, biiyiikliigi kendi rezonans frekansina yakin degerlerde

konsolun altina monte edilmis piezo kristal yardimi ile rezonans frekansta titresir.
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Konsolun rezonans frekansindaki degisimler AC saptama semast ile Olciiliir. Bu
durumda rezonans frekansi kuvvetin gradyantmin Olgiisiidiir, yani u¢ ile Ornek
arsindaki boslugu verir. Geri besleme mekanizmasi rezonans frekansini ve genligi
sabit tutmak icin tarayiciyr asagi ve yukari hareket ettirmektedir ki bu da u¢ ve ornek
arasindaki mesafeyi sabitlemek anlamina geldigi icin temas sistemlerindeki sabit

kuvvet modu ile karsilastirilabilir.

Temashi moda yiizeye fiziksel bir temas oldugundan dolayr yumusak
orneklerde kullanilmasi tahribata neden olabileceginden dolayr bu tip Orneklerde
temassiz modun kullanilmasi1 daha yerinde olurken atomik seviyede goriintiillemeler

ve yliksek ¢oziiniirliik temash mod ile elde edilir.

2.3.1.2.3 Titresimli mod:

Bazen sistemde yukarida belirtilen cekici ve itici modun birlesimi bir mod
kullanilir. Konsoldaki ucun yiizeye periyodik olarak temas edip uzaklastigi i¢in bir
nevi tiklama hareketi yaptigi bu modda konsol birka¢ yiiz kilohertzlik salinim
yapmaktadir. Boylece c¢ekici mod uygulamalarinda olusan yiizey hasar sorunu

engellenmis ayn1 zamanda yiiksek ¢oziiniirliiklii goriintii elde edilmis olur.

2.3.2 Gecirimli Elektron Mikroskobu (TEM)

Icatlarindan bu yana elektron mikroskoplari, nanometre ve mikrometre
mertebesinde malzemelerin  karakterizasyonuna ve gozlemlenmesine olanak

sagladiklar i¢in yaygin bir kullanim alanlar1 vardir.

Elektron mikroskoplar1 yiiksek enerjili elektron 1sm1 kullanarak nesneleri
milyon kat ve daha fazla biiyiiterek yaklasik olarak 1 nm boyutundaki cisimleri
incelemek i¢in kullanilan bir aractir. Bu inceleme topografya (nesnenin ylizey
ozellikleri), morfoloji (nesneyi olusturan parcaciklarin sekil ve boyutlari), yapisal
nitelikler (nesneyi olusturan element veya bilesikler) ve kristalografik bilgi

(nesnedeki atomlarin nasil dizildigi) hakkinda bilgi edinmemizi saglar.

Elektron mikroskoplari, 1s18in fiziksel 0Ozelliginin sonucu olarak 151k

mikroskoplarinin biiyiitme ve c¢oziinlirlik degerlerindeki sinmirlamalardan dolay1
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gelistirilmiglerdir. 1930 yillarinin basinda teorik limite ulasilmasi ile yapilarin daha
ince detaylarim1 gorme istegi olugmustur. Bu ise 151k mikroskoplar ile
ulagilamayacak bir biiylitme gerektirdiginden dolayr 1931 yilinda elektron
mikroskoplarinin ilk tipi olan ge¢meli elektron mikroskobu (TEM) Max Knoll ve
Ernst Ruska tarafindan gelistirilmistir. TEM sistemlerinin 151k mikroskoplarina
nazaran, elektronlarin kiiciik de Broglie dalga boylarindan dolay1 ¢ok onemli dlciide
yiiksek c¢oziiniirliikkte goriintilleme yetenekleri vardir. Bu ylizden TEM sistemleri

ornek tek katli atom kadar ince olsa bile detaylari analiz etmede etkindirler.

TEM caligsmalar i¢in 6ncelikle yiiksek vakum ortami ve yiiksek voltaj (300Kv)
gereklidir. Elektron tabancasi tarafindan, yiiksek vakum ortaminda elektron akimi
olusturulur, bu akim ornege dogru hizlandirilir, 6rnek 1smna maruz kalir ve 1smna
maruz kalmis Ornegin icinde etkilesimler meydana gelir. Son basamakta ise
etkilesimler saptanir goriintii olusturulur daha sonra bir takim manyetik lensler
vasitast ile odaklanir, biiyiitiilir ve son olarak sacilmamig elektronlarin floresan
ekrana carpmasi ile malzemenin yogunluguna bagl olarak cesitli karanlik ya da

aydinlik olan ‘gdlge resim’ goriintiisii fotograf filmi lizerine yazdirilir.
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BOLUM 3
indiyum Adsorpsiyonunun Gercek Zamanh X-1s1m

Calhismalan

3.1 Deney Detaylar:

Deney ultra yiiksek vakum (UHV) x-1s1n1 ¢emberinde 5x10 ~ Torr basing
altinda gergeklestirildi. Indiyum birikimi icin cift filamentli Applied Epi SUMO
efiizyon hiicresi kullanildi. In adsorpsiyonu i¢in ticari olarak temin edilen epitaksiyel

kalitede safir (47,0, ) (0001) ve Ga-kutuplu GaN (00 1 ) kullanild.

In adsorpsiyon siiresi boyunca sicaklik payrometre ve drnek 1siticinin arkasinda
bulunan termokuple ile kontrol edildi. Indiyum adsorpsiyonu gerceklestirilmeden
once ornekler en az 30 dakika UHV ortaminda 800 °C de tavlanarak film yiizeyinde

bulunan artik gazlardan arindirildi.

Yapilan deney siiresince gercek zamanli X-1s1n1 fliloresans ol¢iimlerinde, gelen
fotonun enerjisi 10.40 keV secildi. Gelen 1sinin agis1 2° de tutulurken cikis agisi
90 °’ye yakin bir agida secilerek, yiizeyden gelebilecek biitiin sinyaller incelendi.

In g, fliioresans sinyali 7 mm capindaki VORTEX Si-drift detektorii kullanilarak

elde edildi. Detektor vakum odas1 disinda sabitlenip, 2% inch’lik bir aciklik ve

Berilyum pencere kullanilarak yiizeyden gelen sinyaller toplandi.
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3.2 Alttas Sicakligimin Fonksiyonu Olarak Biiyiitme

Kinetigi Calismalar:

3.2.1 ALLO; Alttas Uzerine Yapilan indiyum Biriktirme Calismalar:
3.2.1.1 indiyum absorpsiyon kinetiginin XRF calismalari

Sekil 3.1, In absorpsiyonunun farkli alttas sicakliklarina bagliligini gosteren
gercek zamanh In g floresans datasidir. Bu siirede alttag sicakligi degisken, In akisi
ise biitiin ornekler i¢in indiyum hiicre sicakligr 800 °C ’de sabit tutulmustur. Indiyum
efiizyon hiicre kapagi, yaklasik olarak her bir goriintiileme basladiktan 321 saniye
sonra agilmistir. Sekil 3.1’de ¥ ekseni yiizeydeki indiyum miktar: ile orantili olan
K, fliioresans siddetini, x ekseni adsorpsiyon zamanini gostermektedir. Elde edilen

data linear olarak fit edilmis ve ¢izgilerin egimleri diisiik alttas sicakliklarinda daha

yiiksek In adsorpsiyon orani oldugunu gostermistir.

——300°C
0,010 400°C
500°C
550°C
0,008 4 ——600°C
615°C
1 —Liner fit

0,006

0,004 -

Siddet (arb. birim)

0,002

0,000 -

v r v v
300 400 500 600
Zaman (sn)

Sekil 3.1 800 °C In hiicre sicakliginda, farkli alttas sicakliklarinin 300 s. In

gonderimi boyunca gercek zamanli In K, floresans grafigi.
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Sekil 3.2 Alttas sicakliginin fonksiyonu olarak adsorpsiyon oraninin dogrusal fit

edilmis gosterimi.

Alttas iizerindeki malzeme adsorpsiyonunun,

A(t)=Fa(t)-D(1) 3.1

esitligini kullanarak ifade edebiliriz. Burada, F' In akisim (efiizyon hiicresi i¢indeki
indiyumun buhar basinci ile orantili), & (t ) zamana bagl yapisma katsayisini ve D(r)

zamana bagli desorpsiyon oranini belirtmektedir. Yapisma katsayist ve desorpsiyon
oram1 ylizey igeriginde ve biciminde degisiklikler olacagindan dolayr zamanla
degisebilir. Net adsorpsiyon siirecinin hem yapisma katsayis1 hem de desorpsiyon
oranina bagli oldugundan dolayr denklem (3.1)’in kompleks bir davranis
sergilemesini beklerken alttas sicakliginin adsorpsiyon oranina bagli Arrhenius fiti
bize etkin aktivasyon enerjisini vermektedir. Sekil 3.2” de ise adsorpsiyon orani alttas
sicakliklarinin fonksiyonu olarak verilmistir. Bu grafikteki egrilerin egiminden farkl
alttas  sicakliklarinda  gerceklestirilen adsorpsiyonun aktivasyon enerjileri
hesaplanmustir. Sekilde 3.2” de diisiik ve yiiksek olmak iizere iki ayr1 sicaklik bolgesi
de gosterilmistir. Sonu¢ olarak, alttas sicakligina baghh iki farkli rejim
gozlemlenmistir ve aktivasyon enerjileri buna bagh olarak yiiksek alttag sicakliginda

1,39 eV, diisiik alttag sicakliginda ise 0.091eV olarak hesaplanmistir. Bu sonuglar
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dogrultusunda desorpsiyonun yiiksek sicakliklarda daha hizli meydana geldigini
sOyleyebiliriz. Kisaca biiylime yiizeyinde, yilizey diflizyonu ve indiyum
adatomlarinin desorpsiyonu iki 6zel kinetik siire¢ tarafindan kontrol edilmektedir.
Diisiik sicakliklarda, hemen hemen ylizeye carpan biitiin indiyum atomlari, yiizeyde
kalirken, yiiksek alttas sicakliklarinda etkin bir desorpsiyondan dolay1 ylizeyde

biriken indiyum miktar1 oldukga diisiiktiir.

3.2.1.2 Al,0; alttas iizerine indiyum adsorpsiyonu siiresince yiizey

morfolojisinin GISAXS calismalar

Sekil 3.3(a) indiyum adsorpsiyonu ve desorpsiyonu boyunca zamana bagh
olarak alinan bir GISAXS desenini gostermektedir. Sekildeki x- ekseni zamani,
y-ekseni ise Ornek yiizeyine paralel momentum transferini temsil etmektedir. Alttas
olarak kullanilan safirin sicakligi islem siiresince 800 °C ’de sabit tutulmustur. In
efiizyon hiicresinin sicakligr ise 300 °C ’dir. Sekil 3.3(a)’da gosterilen desen i¢in In
efiizyon hiicresinin kapagi acildiktan sonra alttagin indiyuma yaklasik 300 s. maruz
birakilmistir. Baslangigta sagilma profili q,= 0 bolgesinde alttas olarak kullandigimiz
safir ylizeyinden gelen yansimalardan olugmaktadir ve kullandigimiz geometriden
dolay1 sadece direkt yansima isininin u¢ kismi goriilmektedir. Ancak indiyum
efiizyon hiicresinin kapagi acildiktan sonra sacilma siddeti artmakta ve merkezin her
iki tarafinda birbirine simetrik tepeler olusmaktadir. GISAXS analizinden
edindigimiz bu tepelere, korelasyon tepesi diyoruz. Bunlar yiizeyde olusan indiyum
damlaciklarinin yanal olarak birbirlerine olan uzakliklari hakkinda bilgi edinmemizi
saglamaktadir. Bu gozlemleri Sekil 3.3(a)’daki GISAXS deseninin 30, 50, 100, ve
150. saniyelerinde alinmis anlik durum goriintiilerinden olusan Sekil3.3(b)’den daha
net anlayabiliriz. Bu gosterimde x-ekseni Ornek ylizeyine paralel momentum
transferini y-ekseni ise gelen 1s1ik siddetine gore normallenmis x-1$1n1 sagilmasini
ifade etmektedir. 300 °C alttas sicakliginda indiyum birikimi devam ettigi siirece

korelasyon tepesinin siddeti artarken g, degerinin kii¢tildugiinii gérmekteyiz.
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Sekil 3.3 (a) 300 °C ’de Al,O; alttas iizerine In adsorpsiyonu siiresince gercek

zamanl olarak alinan GISAXS deseni ve (b) anlik olarak alinmig profil goriintiileri.
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Sekil 3.4 800 °C indiyum hiicre sicakligindan In damlaciklar1 olusumu boyunca
gercek zamanli GISAXS desenindeki degisimin se¢ilmis anlarda alinmis profilleri

(a) Al,O3 alttas 400 °C; (b) Al,O3 alttas 500 °C ; (¢) Al,Oj3 alttas 550 °C.
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Sekil 3.4(a), 3.4(b) ve 3.4(c)’de farkli alttas sicakliklarinda elde ettigimiz
GISAXS deseninden alinmis anlik goriintiiler bulunmaktadir. Bu goriintiiler sirasi ile

400 °C | 500 °C ve 550 °C alttas sicakligr ve 800 °C’de sabit efiizyon hiicresi

sicakligr (sabit indiyum akisi) kullanilarak olusan film yiizeylerinin gelisim
sireclerini ifade etmektedirler. Goriildiigli gibi alttas sicakligi yiikseldik¢e In nano
damlaciklarinin birbirlerine olan uzakliklarim1 ifade eden q, degeri daha az
degisirken, ylizeye indiyum gonderimi devam ettiginden dolayr siddet eksenindeki
yiikselisin ifade ettigi artis goze ¢arpmaktadir. Bu durumdan dolayr In atomlarinin
yiiksek sicakliklarda daha kisa siire icinde birleserek daha biiylikk damlacik
olusumunu gerceklestirdiklerini, aynt zamanda olusan biiyiik parcaciklarin da

aralarindaki mesafenin film yiizeyi boyunca uniform bir dagilim gosterdigini

sOyleyebiliriz.
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Sekil 3.5 800 °Cindiyum hiicre sicakliginda ve 300 °C, 400 °C,500 °C ’deki
AlOs5 alttas sicakliginda GISAXS desenindeki degisimlerin (a) 30.sn; (b) 50.sn; (¢)

100.sn; (d) 150.sn’de alinmis profillerinin birbirleri ile karsilastiriimas.
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Alttag sicakligimma bagli olarak indiyum atomlarinin biiyiime siirecinin ilk
dakikalarinda (150s.) biiylime kinetiklerindeki degisimleri yorumlayabilmek ve
ornek ylizeyindeki degisimini daha iyi analiz edebilmek i¢in, ayni anlarda farkli
alttas sicakliklarina sahip ii¢ 6rnegin profilinden alinan anlik goriintiiler Sekil 3.5(a),
3.5(b), 3.5(c), 3.5(d) ‘de birbirleriyle karsilastirilmistir. Burada dogru karsilasgtirma
yapabilmek i¢in Orneklerdeki In adsorpsiyon miktart goz Oniine alinarak zamana

bagli diizeltme yapilmistir.

Sekillerde belirtilen ilk 150 saniye siiresince korelasyon tepelerinin, 500 °C
’de minimum q; ve maksimum siddette ancak diisiik sicaklikta maksimum q;, ve
minimum siddette gozlemlenmistir. Buradan alttas sicakligl arttikca yiizeye
gonderilen indiyum atomlarinin birbirlerinde uzaklastiklarim ve aralarindaki
baglantinin arttigin1 yani yliksek sicaklikta atomlarin ayri ayr1 degil, yiizeyde
birlesme egiliminde oldugunu soOyleyebiliriz. Ayrica biiylitme isleminin ilk
saniyelerinde alttag sicaklig1 arttikga indiyum atomlarinin yiizeyde birikip birlesme
hizinin daha yiiksek oldugunu agik¢a goriilmektedir. Bu da yiiksek alttas sicakliginda

yiizeye carpan atomlarin mobilitelerinin yiiksek olmasindan kaynaklanmaktadir.
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Sekil 3.6 300 °C, 400 °C, 500 °C’deki Al,O; alttas ve 800 °CIn hiicre
sicakliginda gercek zamanlt GISAXS desenindeki siddet degisimlerinin zamana

bagl degisimi.
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Sekil 3.6’ da safir alttas lizerine yapilan indiyum depolama sirasinda olusan
GISAXS dagilim tepeciklerin siddetlerinin zamana gore degisimi farkli alttas
sicakliginda biiyiitillen ornekler i¢in gosterilmistir. Yiizeye indiyum gonderimi
devam ettikce siddette linear bir artis gozlemlememiz gerekirken 6zellikle diisiik
sicakliklarda siddet egrisinde azalip c¢ogalmalart ifade eden dalgalanmalar
gormekteyiz. Bu veriye dayanarak biiylime esnasinda ornegimizin ylizeyinde sabit
olmayan hareketli bir tabakanin varligindan s6z edebiliriz. Islak katman (wetting
layer) denilen bu tabakanin olusmasi ise safir iizerine indiyum biiyiitme isleminde

Stranski-Krastanov modunda bir biiyiime meydana geldigini ifade etmektedir.

Sekil 3.6’da ki verilerimizde diisiik sicakliklarda acikga gordiigiimiiz
dalgalanmalarin aynisim1 Sekil 3.7°de ana tepenin cevresinden aldigimiz o6zellikle
diisiik alttas sicakligindaki reflektivite verilerinde de gormekteyiz. Bu sonug¢ bize
belirli bir sicakliga kadar yiizeyde ince bir film ya da sabit bir yap1 degil uniform

olmayan piiriizliiliikklerin varligimi kanitlar.
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Sekil 3.7 300 °C, 400 °C,500 °C ’deki Al,O; alttag ve 800 °C In hiicre sicaklifinda,

gercek zamanli GISAXS desenindeki ana tepenin ayna yansimali siddet degisimleri.



38

Epitaksiyel biiylitmelerde alttas ve ara yiizeyler arasindaki enerjilerin

termodinamik parametrelerine bagl olarak 3 ana model gelistirilmistir. Bunlar ;

¢ Frank-van der Merwe mod
¢  Vollmer-Weber mod

e Stransk-Krastanov mod

Sistemimizde olusan, katman-arti-ada biiyiimesi olarak da bilinen Stranski-
Krastanov tipi biiyiime iki basamakta gerceklesen bir siirectir. Baslangicta ylizeye
tutunan malzemelerin olusturdugu birka¢ katman kalinliginda tamamlanmis filmler
kristal alttas lizerinde katman — katman biiyiirler. Yiizeyde biriken filmin gerilimine
ve kimyasal potansiyeline bagli olarak kritik bir katman kalinligindan sonra biiyiime,

absorbe edilen adalarin cekirdeklenmesi ve birlesmesi seklinde devam eder.

1) 7u1ﬂu§ 2 7ﬁlm + 7urcmizey

2) }/gmg; < yﬁlm + %rayﬁzey (3,2)

3) 7/alttu§ 2 7/ﬁlm + 7/aruyf12ey

}/altta.s < yﬁlm + %lrayﬁzey

Tek kristal iizerine yapilan homo ve hetero epitaksiyal biiyiime Ozellikle
adatomlar ve yiizey arasindaki kuvvete baglidir. Sistemimizde 3.2’deki formiilde
ifade edildigi gibi birinci adim olarak alttasin ylizey enerjisi, filmin yiizey enerjisi ve
film ile alttas arasindaki ara yiizey enerjisi toplamindan biiyiik oldugu yani adatomlar
birbirlerindense alttas ile daha kuvvetli bag yaptiklar1 i¢in Frank-van der Merwe tipi
biiyiime olusur. Ikinci adim olarak ise alttasin yiizey enerjisi filmin yiizey enerjisi ve
film ile alttas arasindaki ara yiizey enerjisi toplamindan kiiciik oldugu icin Vollmer-
Weber tipi biiyiime olusur. Bu durumda absorbe edilen indiyum atomlar1 alttas ile
birbirleriyle yaptiklar1 bagdan daha zayif bag yaparlar. Buda yiizeyden hizli
buharlagmalarina dolayis1 ile yiizeydeki konsantrasyonlarimin genellikle diisiik
olmasina sebep olur. Genellikle biriktirilen katman ile alttas arasindaki

uyusmazliktan kaynaklanan gerilim sonucu meydana gelen kuvvetlerin dengesindeki
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bu degisim, yiizeydeki diisiik konsantrasyonlu indiyum atomlarinin bir araya gelerek

ticlincii adil olan Stranski-Krastanov tipi biiylimesine sebep olmaktadir [62-64].

Frank- van der Merwe Mod Volmer-Weber Mod Stranski Krastanov Mod

Sekil 3.8 Yiizey ve ara yiizeyler arasindaki enerjilere bagli olarak epitaksiyal

biiyiitme modelleri.

1 A 1 A 1 A
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Sekil 3.9 Damlaciklar arasi mesafenin In birikim siiresinin fonksiyonu olarak

cizimi. Kirmizi ¢izgiler power kanunu fiti temsil etmektedir.

Sekil 3.9’da 300 °C ’de sabitlenmis safir alttasin iizerine 800 °C ’deki In
efiizyon hiicresinden yapilan indiyum birikimi boyunca alinan GISAXS datasinin her
iki tarafinda birbirine simetrik olarak beliren, birikme boyunca ic¢ taraflara, daha
diisik g, degerlerine dogru hareket eden tepeler goriildii. Tepelerin bu davranisi
yiizeydeki indiyum atomlar1 arasindaki mesafenin arttigini yani damlaciklarin
yiizeyde birbirlerinden ayri durmadiklarimi yakinlarindaki atomlarla birlestiklerini

ifade eder. Damlaciklarin olusum sistemi ile ilgili Family Meakin (FM) tarafindan
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Onerilen teori damlaciklarin boyutlarindaki biiylimenin 0lcekli bir davranis

sergiledigini ongoriir [65].
Family -Meakin modelin ana hipotezi,
¢ Buhar fazindaki atomlarin yiizeyden dogrudan absorbe olmasi

e Kiimelerin kiitle ve sekil korunumu altinda statik birlesmeleri yani, kiime
fazindaki malzemenin siirekli artis1 neticesinde olusan boyut artisindan

dolay1, temas halinde kiime — kiime toplanma.

Damlaciklar aras1 mesafedeki degisimleri 6lgmek datalardan damlaciklarin
biiyiikliiklerini  6l¢gmekten daha kolaydir. Bu yiizden damlacik biiyiikliigiiniin
damlaciklar arast mesafe ile orantili oldugunu farz ederek, damlaciklar aras1 mesafe

birikim zamaninin fonksiyonu olarak cizildi (Sekil 3.9).
R(t)~ ¢/ 3.3)

z=D/(D-d) (3.4)

FM modeline gore, 3.3’de R(t), ortalama damlacik biiylikliigii, D damlacik
boyutu ve d, alttag boyutunu ifade ederken 3.4’de 2 boyutlu alttas {izerinde yapilan
biiylitmeler i¢in z ve D arasindaki baginti verilmistir. Family Meakin Onerisine gore
Olcekli bir olusum gerceklestiren damlaciklarin boyutlart hakkinda bilgi edinmek
amaci ile Sekil 3.9 power katsayis1 z/D yi verecek sekilde power kanununa gore fit
edildi. 3D ada olusumu i¢in z/D >1 olmasi beklenirken ¢aligmamizda sabit tutulan
indiyum efiizyon hiicresi sicakligi ve 300 °C, 400 °C, 500 °C ve 550 °C alttas
sicakliklarinin tamamu i¢in z/D = 0,68 degeri hesaplandi. FM modeline gore
damlaciklar kiiresel olarak nitelendirildigi i¢in sonucumuzun modelle uyum
saglamayisinin, biiyiitme isleminden sonra yaptigimiz 3D  goriintiileme
yontemlerinden elde ettigimiz analizler sonucunda disk seklinde biiylimiis

damlaciklardan kaynaklanmis olabilecegini sdyleyebiliriz.
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3.2.2 GaN Alttas Uzerine Yapilan indiyum Birikim Calismalar

3.2.2.1 Indiyum adsorpsiyonu siiresince yiizey morfolojisinin

GISAXS calismalari

GaN alttas iizerinde indiyum birikimi siiresince, indiyumun biiyiime kinetigini
ve bu kinetigin biiyiitme kosullarina baglilig1 gercek zamanli olarak GISAXS teknigi
ile incelendi. 1ki asamada gergeklestirilen calismada ilk olarak 800 °C indiyum
efiizyon hiicresi sicakligr ve 300 °C alttas sicakliginda yaklasik 10 dk. indiyum
birikimi yapildi. Sonrasinda aynmi Ornek iizerinde 1sitma yapilarak yiizey indiyum
atomlarindan arindirild1 ve ayni kosullarda biiyiitme islemi tekrarlandi. Bu islemler
neticesinde elde edilen GISAXS desenlerinden elde edilen anlik goriintiiler

Sekil 3.10 ve 3.11° de gosterilmistir.
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Sekil 3.10 800 °C indiyum hiicre sicakligi ve 300 °C GaN alttas sicaklifinda In
damlaciklar1 olusumu boyunca gercek zamanli GISAXS desenindeki degisimin

secilmis anlarda alinmig profil goriintiileri.
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GaN izerine yapilan ilk indiyum birikimi GISAXS profilini
inceledigimizde baslangicta sadece GalN alttas yiizeyinden gelen yansimayi
gormekteyiz. Ancak yiizeye indiyum birikiminin baslamasiyla GISAXS deseninin
her iki tarafinda simetrik olarak beliren yiiksek ve diisiik siddetli iki tepe sekil 3.10°
de goriilmektedir. Bu tepeler biiyiittiigiiz sistemin i¢yapist ve olusan damlaciklarin
sekilleri ile iliskilidirler. Yiiksek siddet degerinde ve diisiik g, degerindeki tepeye
korelasyon tepesi, diisiik siddetli ancak yiiksek q, degerinde bulunan tepe form faktor
tepesi olarak adlandirilir. Korelasyon tepesi indiyum damlaciklar1 arasindaki mesafe
hakkinda bilgi verirken form faktor tepesi, indiyum damlaciklarimin boyutlar
hakkinda bilgi edinmemizi saglamaktadir. Sekil 3.10’da zamanla birlikte korelasyon
ve form faktor tepelerinin siddetlerindeki artis ve y-ekseni boyunca kiicik gy
degerlerine dogru kayma acikca gozlemlenmektedir. Oncelikle korelasyon
tepesindeki bu durum, damlaciklarin yanal olarak birlesimlerinin arttigr ve
birbirlerine  olan  mesafelerinin  genisledigini  belirtir. ~ Al,O3  {izerine
gerceklestirdigimiz biiyiitme islemlerinin tamaminda gozlemleyemedigimiz form
faktor tepesinin olusmasi ise yiizeydeki damlaciklarin boyutlarinin uniform bir
dagilim gosterdigi anlamina gelirken siddet degerindeki artis ve kiiciik g, degerlerine
dogru degisim, uniform olarak dagilan damlaciklarin zamanla boyutlarindaki artisin

sebebi olmaktadir.
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Sekil 3.11 In kaplanmis 6rnegin 1sitildiktan sonra ayni deney kosullarinda yiizeyine
tekrar In gonderimi siiresince gercek zamanli GISAXS deseninden sec¢ilmis anlarda

alinmis alinmis profil goriintiileri.
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Sekil 3.10’da gozlemledigimiz yiizeydeki olusumlarin aksine, aym Ornek 1sitilarak
izerinde biriken indiyum buharlastirildiktan sonra ikinci defa indiyum birikimi
yapildiginda alinan GISAXS deseninde (sekil 3.11) biriktirme siiresi boyunca hi¢bir
tepe olusmamis sadece sacilmalarin arttigini ifade eden bir siddet artis1 meydana
gelmistir. Bu bize yiizeye gonderilen In atomlarinin ince film olusturacak sekilde
yayildigini ama olusan ince filmin piiriizliiliigiiniin olduk¢a yiiksek oldugunu ifade
etmektedir. Boyle bir durum ise ancak yiizeyde hicbir stres olmadiginda yani alttas
ile iizerine biriken sistemin kristal yap1 olarak birbirlerine yiiksek oranda uyum
sagladiklarinda meydana gelmektedir. Ancak ayni Ornek iizerine ayni biiyiitme
kosullar1 uygulanarak yapilan ve GISAXS deseni sekil 3.10’da verilen ¢alismamizin
sonuc¢lardan biliyoruz ki boyle yiiksek derecede bir uyum GaN alttas ile indiyum

arasinda bulunmamaktadir.
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Sekil 3.12 In damlaciklart olusumu boyunca ayni ornek iizerindeki gercek zamanli
GISAXS deseni degisiminin se¢ilmis anlarda alinmig profilleri (a) GaN alttas 600 °C;
(b) GaN alttas 500 °C (c) GaN alttas 300 °C.
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Sistemimizde GaN ve In’dan bagka madde bulunmadigindan dolay:1 6rnege ilk
deneyden sonra uygulanan isitmada ylizeyde biriken indiyumun tamamen yok
olmadig1 yorumunu yapabiliriz, Yani Ga-polar olan alttastaki Ga atomlar ile biriken
In’un yiizeyde siki bir bag yaptigi ve bu bagin isitma isleminde bozulmadigini
bundan dolay: da yiizeyde ince bir indiyum tabakas1 kaldig: i¢in ikinci defa yapilan
indiyum depolamanin In iizerine-In seklinde gerceklestigi bu yiizden de biiytidiigii

yapi ile yiiksek uyumlu sekilde ince film olarak biiyiidiigiinii soylenilebilir.

GaN alttas iizerine yapilan diger calismada farkl alttas sicakliklarinin indiyum
atomlarinin biiyiime kinetigine etkisi arastirilmistir. Sekil 3.12°de Ornek, sirasi ile
700 °C, 600 °C, 500 °C ve 300 °C alttag sicakliklarinda ve 800 °C olan ayni
indiyum efiizyon hiicresi sicakliginda alinan GISAXS desenlerinin anlik profilleri
gosterilmistir. Uygulanan biiylitme isleminde sadece 3.12(a) ‘da 700 °C’ de alinan
GISAXS deseninin farkli oldugu ancak Sekil 3.12(b),(c),(d)’lin alttas sicakliklari

degistirilmesine ragmen birbirleriyle ayn1 deseni sergiledikleri gbzlemlenmistir.

3.2.2.2 indiyum adsorpsiyon kinetiginin XRF calismalari

Sekil 3.13’de farkli alttas sicakliklar1 altinda biiyiitiilmiis ornegin fliiorosans
verileri incelendiginde GISAXS desenlerinden alinan bilgileri dogrular nitelikte bir
sonu¢ ile karsilasilmaktadir. Yiizeyde biriken indiyum hakkinda bilgi veren
fliloresans verilerinden linear fit islemi yapilarak bulunan egimin sadece 700 °C
alttas sicakliginda yapilan islemde cok kiigiik bir farkla daha biiyiik oldugu, deneyin
tekrarlandig1 diger biitiin alttag sicakliklarinda aym egimi verdigi agikca

goziikmektedir.
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Sekil 3.13 Ayni 6rnek iizerine farkli GaN alttas sicakliklarinda yapilan In gonderimi
boyunca alinan In K, floresans verisi. Kirmizi ¢izgi dogrusal fit egrisini temsil

etmektedir.

Bu sonuclar 1s1ginda yapilan birinci biiyiitme isleminden sonra yiizeyden
sicaklik ile kaldirilamayan Ga atomlar1 ile bag yapmis In atomlar1 bulundugu icin
Ga-polar GaN alttasimizin lizerine yapilan ikinci indiyum gonderiminde, alttas
sicakligindan bagimsiz olarak yiizeydeki indiyum adsorpsiyonunun neredeyse biitiin

sicakliklar icin aym1 oldugu sonucuna varilmaktadir.
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Sekil 3.14 Farkli GaN alttas sicakliklarindaki Ornekler iizerine Onceden In
gonderimi yapilmaksizin yapilan ilk In gdnderimi boyunca siddetin zamana gore

degisimi. Kirmizi ¢izgi dogrusal fit egrisini temsil etmektedir.
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Sekil 3.14’de ise deneyin birinci kisminda 300 °C alttas ve 800 °C indiyum
efiizyon hiicresinde gercgeklestirilen biiylime ile biiylimeyi gerceklestirdigimiz ilk
kosul olan 700 °C ’lik alttas sicakligina ait fliloresans verileri karsilastirilmistir. Bu
durumda yiizeydeki indiyum K, sacilma siddetinin 300 °C deki ornekte daha yiiksek
oldugu goriilmektedir. Yani absorpsiyon siirecini liner fit edilerek bulunan egim,
biiylitmede 6rnege herhangi bir 6n-adsorpsiyon/desorpsiyon islemi uygulanmadig
durumda yiiksek net absorpsiyon oraninin diisiik alttas sicakliginda oldugunu
gostermektedir. Sekil 3.13’de ise 600 °C, 500 °C ve 300 °C alttas sicakligindaki fit
cizgileri egimlerinin birbirine esit oldugu ve 700 °C alttas sicakliginda daha yiiksek
bir absorpsiyon oranmi oldugunu goézlemlenmisti. Bu Sekil 3.14 ile uyusmayarak
biiylitme isleminden Once yapilan yiiksek sicakliktaki absorpsiyon/desorpsiyonun

daha sonraki agsamalarda biiylime siirecine etkisini ortaya koymaktadir.

3.3 Sonug

Yapilan bu calismalarla, gercek zamanli GISAXS tekniginin, indiyumun
yiikksek ve diisiik sicakliklarda UHV ortaminda adsorpsiyon kinetiginin, siirecle es
zamanl olarak incelenmesini saglayan bir teknik oldugu gosterilmistir. 300 °C 'nin
tizerindeki alttas sicakliklarinda elde edilen XRF verilerinden, yiizeydeki In
miktarinin, desorpsiyonun rol almaya baslamasindan dolayr azalmaya basladigini
sOyleyebiliriz. XRF analizi ile elde edilen, farkli alttas sicakliklarinda yiizeyde
biriken In atomlar1 orani ile In atomlarinin yiizeyde sergiledikleri davranislari,
damlaciklarin bir araya gelis siirecini biiyiitme siiresince inceledigimiz GISAXS
teknigi ile ede edilen veriler birbirini dogrular nitelikte cikmustir. GISAXS profil
goriintiilerinde o6zellikle 500 °C, 550 °C sicakliklarinda In atomlarinin sahip
olduklar1 yliksek hareketlilikten dolayi, biiyiimenin ilk saniyelerinde hizli bir bir
araya gelme egiliminde olduklari yani yilizeydeki degisimin biiylitmenin ilk
saniyelerinde tamamlandigim1 sdyleyebiliriz. Ayrica alttas sicaklign yiikseldikge
yiizeydeki In nano damlaciklarinin daha biiyiik yapilar sergilediklerini ve bundan
dolay1r da damlaciklar arasindaki mesafenin daha yiiksek oldugu gozlemlenmistir.
Ikinci olarak gerceklestirilen ¢alismalarda indiyum atomlarmin GaN alttas ile Al,O;
tizerinde yapilan caligmalara nazaran daha uyumlu oldugu bunun neticesinde olusan

nano damlaciklarin boyutlarinin yiizeyde uniform bir yap1 sergiledikleri ancak In
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atomlar1 ile Ga atomlar1 arsindaki bagin 1sitilarak koparilamadigr bu yiizden 6rnek
yizeyi In atomlarindan arindirilamadigr i¢cin aym Ornek iizerine farkli alttas
sicakliklarinda yapilan biiylitmenin In-In seklinde gercekleserek biitiin sicakliklar

icin ayni, neredeyse ince filme yakin GISAXS deseni sergiledikleri soylenenbilir.

Sonug olarak farkli sicaklik ve alttaglara gore In atomlarinin sergiledikleri
biiyime kinetiginin incelenmesi sonucunda, diisiik ve yiiksek sicakliklarda yapilan
biiylitmenin iki farkli kinetik siire¢ tarafindan kontrol edildigi anlasilmistir. Bu
veriler 1s18inda bir sonraki basamakta InN nano pargaciklar olusturmak icin

kullanilabilecek en kontrollii sicaklik degerinin 300 °C oldugu anlagilmistir.
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BOLUM 4

Damlacik Heteroepitaksi Yontemi ile Indiyum Nitriir

Nano Parcacik Olusumu Calismalar:

4.1Giris

III-V grubu nitriirler 6zellikle direk bant araligina sahip yariiletkenler icinde en
cok dikkat ceken ve optielektronik endiistride ¢ok biiyiik potansiyele sahip olan
malzemelerdir. Son yillarda InN’iin bant araligmin 0.7 civarinda oldugunun
bulunmasi ile InN tabanl III-nitriir hetero yapilar yiiksek performansli optik cihazlar
elde etmek icin uygun hale geldiler. Bu bilesiklerden olan InN, AIN, GaN arasindaki
orgii uyusmazhiginin %10’dan fazla olmasindan dolayr InN, GaN, AIN ya da
bunlarin iiclii bilesikleri arasindaki uyumsuz dislokasyonlarin yogunlugu oldukca
yiiksek olabilmektedir. Olusan bu kusurlar da cihazin performansini etkin bir sekilde
diistirmektedir. Bu problemden kurtulmak i¢in kullanilan yontemlerden biri optik
cihazin aktif bolgesinde kuantum parcaciklardan yararlanmaktir. Ciinkii kuantum
parcaciklarda kusurlarin yogunlugu fark edilir derecede azaltilabilmekte ve kuantum
parcaciklar i¢indeki elektronlarin maruz kaldigi kuantum sinirlama etkisi cihaz

performansini arttirmada etkili olmaktadir.

InN’1n ayrisma sicakligi ¢ok diisiiktiir. Bundan dolayr InN olusumu sirasinda
yapilarin bozulmamasi i¢in, biiylitme sicakliginin yapilarin ayrisma sicakligindan
biiyiik olmamasi1 gerekmektedir. Yapilan calismalarda sistemler yaklasik olarak
500 °C ’nin iizerinde asir1 bir termal bozunma olusmasina sebep olmaktadir.
Ozellikle bu kritik biiyiitme sicakligindan dolay1 bugiine kadar MBE ve MOVPE
teknigi ile InN parcaciklart olusumu hakkinda sadece birka¢ makale bulunmaktadir.
Bu arastirmalarda ise Ga-polar veya N-polar GaN ya da Al,Os; alttas lizerine yapilan
biiylitmelerde 400 °C ’nin biraz altindaki sicakliklarda Stranski-Krastanov (S-K)

tipi biiylime gosteren InN nano pargaciklar gozlemlenmistir.

Bu boliimde InN nano parcaciklarin damlaciklarin plazma destekli MBE
sistemi ile heteroepitaksi biiyiime kinetigi incelenecektir. Bu yoOntem Oncelikle

efiizyon hiicrelerinden Ornege In gonderilmesi ile kendiliginden olusmus In nano
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damlaciklarin daha sonra plazma kaynagi ile nitridasyonu sonucu InN nano
parcaciklara doniistiiriilmesine dayanir. Biiyiitme siirecinin tamami sinkrotron
kaynagindan elde edilen yiiksek siddetli x-151m1 kullanilarak gercek zamanli GISAXS
ile goriintiilenmistir. Biiyiitme isleminden sonra ise 6rnekler AFM, SEM ve TEM ile

analiz edilmistir.

4.2 Deneysel Detaylar

InN nano pargacik biiyiitme deneyleri ana basmcin 10~ Torr oldugu UHV
x-151m1 kirmmim odasinda gerceklestirildi. In’un buharlastirilip ylizeye gonderilmesi
icin c¢ift filamente sahip SUMO efiizyon hiicresi ve nitridasyon icin Veecoo UNI-
Bulb RF plazma kaynag kullanildi. Nitridasyon boyunca azotun debisi 0.8 sccm ve
vakum odasiin basinc1 10~ Torr’da tutuldu. Deney sirasinda In 1g1ininin ve nitrojen
plazma kaynaginin kullamimlar1 uzaktan kontrol edilebilen kapaklarla (shutter)

ayarlandi.

4.3 Sonuclar

4.3.1 ALL,O; ve GaN Uzerine InN Nano Parcacik Olusumu

4.3.1.1 Gercek zamanh XRF calismalar:

Biiyiitme islemlerinde, ylizeyin biiylitme islemi ile es zamanli olarak x-1s1n1
sacilmas1 yontemi ile incelenmesi siirecin anlasilmasi bakimindan kritik 6nem
tasimaktadir. Ozellikle yiizeye indiyum gonderimi boyunca alttas ile aralarindaki
uyuma bagli olarak olusan kuvvetler neticesinde In atomlarinin sergiledikleri
biiyiime modeli ve olusan In damlaciklarinin nitridasyonu ile nano parcaciklara
doniisiim siireci hakkinda bilgi edinmek gibi, caligmalarin asil amacina hizmet eden
verilerin elde edilmesini saglamaktadir. Bu gibi avantajlarindan dolay1 sistemimiz
biiylitme siireci boyunca, x-151n1 floresans (XRF) ve kiiglik siyirma ag¢ili x-151m1

sacilmasi (GISAXS) yontemleri ile incelenmistir.

Sekil 4.1’de 300 °Csafir ve GaN alttas yiizeyine 800 °C ’de bulunun In

efiizyon hiicrelerinden In atomlarinin gonderimi siiresince alinan x-ekseninin
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adsorpsiyon zamanini, y-ekseninin yiizeydeki Indiyum miktar1 ile orantili olan K,

fliioresans siddetini temsil ettigi XRF grafigi bulunmaktadir. XRF deneyi sirasinda
iki alttas i¢inde goriintiileme indiyum efiizyon hiicresi kapagi acilmadan 30 saniye
once baslatilmis ve biiylitme devam ettigi siire boyunca siirdiiriilmiistiir. Elde edilen
datalar dogrusal olarak fit edilmis ve efiizyon hiicresinden gonderilen In atomlarinin

yiizeyde tutunma orani hakkinda bilgi edindigimiz egim 100 s’lik biiyiitme sirasinda

sekilde belirtildigi gibi safir alttas icin 1,3976x10° 270 s. GaN iizerine yapilan

bityiitme islemi icin 1,2216x10° bulunmustur. Bu degerlerden yola ¢ikarak Sekil

4.1’den acgik olarak anlasilabilecegi gibi In atomlarinin kullanilan alttasa gore
adsorpsiyon oranlarinda cok kiiciik bir fark oldugu bunun yilizeyde bulunan In
miktarinda etkin bir degisiklige yol agmayacagi ve bu yiizden iki sistemin bilyiime

kinetiginde bir farklilik olugsmayacagini soyleyebiliriz.

0,0007 . 1 . 1
1 GaN
0,0006 4 — "'23

0,0005 -

Siddet (arb. birim)

Egim: 1,22156E-6
Egim: 1,39767E-6

)
0 100 200 300
Zaman (sn)

Sekil 4.1 GaN ve Al05 alttag iizerine 800 °C hiicre sicaklifinda In gonderimi

boyunca alinan gercek zamanh In K, floresans datasi.

4.3.1.2 Gercek zamanh GISAXS calismalari

Sekil 4.2 ve Sekil 4.3’de sirasi ile Al,03 ve GaN alttas iizerine In adsorpsiyonu
boyunca alinmis GISAXS desenleri bulunmaktadir. Burada x-ekseni zamani,
y-ekseni yiizeye paralel olan momentum transferini, temsil etmektedir. Islem
sirasinda safir alttasin sicakligi1300 °C *de ve hiicre sicakligi 800 °C de sabitlenerek

indiyuma maruz birakilmistir.
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Goriildiigii gibi her iki desende de ilk saniyelerde sacilma deseni sadece
kullandigimiz alttas yiizeylerinden neredeyse ayna yansimali olarak gelen (q;, ~ 0)
siddeti gostermesine ragmen In kapagi acildiktan sonra alttastan gelen ana tepenin
her iki yaninda simetrik olarak diger tepeler belirmeye baglamistir. Olusan yiiksek
siddetli ve diisiik g, degerinde bulunan tepe (daire bash ok ile gosterilen) yanal
olarak bir araya gelmis In damlaciklar1 arasindaki mesafe ile ilgili bilgi edinmemizi
saglayan korelasyon tepesidir. Ayn1 zamanda GISAXS deseninde diisiik siddetli ve
yiikksek q; degerinde, In damlaciklarinin boyutlarinin dagilimlarinin uniform olup
olmadig1 hakkinda bilgi veren form faktor tepesi ise Al,03 alttas lizerinde yapilan
biiylitmeden elde edilen GISAXS deseninde bulunmamaktadir. Form faktor tepesinin
gozlemlenmemis olmasi, ylizeyde bir araya gelen In atomlarinin boyutlarinin
biiylitme siiresinde Ornegimizin her bolgesinde aymi olmadigi yani diizenli bir
dagilim gostermedigi anlamina gelmektedir. Bu durumun olusmasina kullanilan
alttas lizerinde bir araya gelen In atomlarinin 6rgii parametrelerinin uyumsuzlugunu
sebep gosterebiliriz. Cilinkii Al,O3 hem kristal yapis1 hemde III-V grubu bilesiklere
gore yliksek genlesme oranindan dolayi, iizerine biiyiiyen InN ile pek uyum
gosterememis bunun sonucunda da olusan InN nano parcaciklar yiizeyde tek boyutta

bir dagilim sergileyememislerdir.

Plazma

kaynagiacik

50 100 150 200 250 300 350 400

Sekil 4.2 300 °C ’de Al,Os alttas lizerine In adsorpsiyonu ve nitridasyonu siiresince

gercek zamanli olarak alinan GISAXS deseni.
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Aym sartlar alinda GaN {izerine yapilan biiyiitme islemi sirasinda alinan
GISAXS deseninde korelasyon ve form faktor tepelerinin ikisi birden, Sekil 4.3’de

goriildiigi gibi olugmaktadir.

In kapagi In kapagi Plazma
agik kapali kaynagi acik

50 100 150 200 250 300 350 400 450 s00 550 800

Sekil 4.3 300 °C ’de Al,Os alttas lizerine In adsorpsiyonu ve nitridasyonu siiresince

gercek zamanli olarak alinan GISAXS deseni.

GISAXS deseninden yaptigimiz bu yorumlarla birlikte deney siiresince yiizey
tizerindeki olusumlar ve tepeler hakkinda daha net bilgi edinebilmek igin belirli
zaman araliklarinda alinmis, y-ekseninin siddeti, x-ekseninin yiizeye paralel olan
momentum transferini (q,) belirttigi Al,0; ve GaN alttas kullanilarak yapilan
caligmalarin anlik profil goriintiileri sirasi ile Sekil 4.4 ve Sekil 4.5’de gosterilmistir.
Profil goriintiileri iizerine eklenen oklar yardimi ile olusan korelasyon tepelerinin
zamana bagl olarak siddet ve konumlarindaki degisim yonleri ifade edilmistir. Sekil
4.4°de yiizeye indiyum gonderiminin 30. saniyesinden itibaren siddet ekseninde artig
meydana gelmeye basladigin1 ve olusan korelasyon tepelerinin maksimumlarinin x-
ekseninde daha kiiciik q// degerlerine dogru kaydigini yani atomlarin birleserek
olusturduklar1 damlaciklar arasindaki mesafenin yiizeye In atomlar1 eklendigi siirece
artmaya devam ettigini sOyleyebiliriz. Aynm1 sekilde GaN iizerine yapilan biiyiitme
isleminde Sekil 4.5’de ok yardimi ile belirtildigi gibi siddet eksenindeki artigla
beraber olusan tepelerin maksimum noktalar1 daha kiiciik q, degerlerine dogru

kaymakta, olusan parcaciklar aras1 mesafeler artmaktadir.
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T T T T T T T T T T T Ly —
—50sn
—100 sn
30 snsonra

0,0005 - —— 130 sn sonrg

0,0000 /

Siddet (arb. birim)

-0,0005

-0,8 -0,6 -0,4 -0,2 0,0 0,2 0,4 0,6 0,8

q//(nm'1)

Sekil 4.4 300 °C AlLO; alttag, 800 °C In hiicre sicakliginda, In damlaciklarinin
olusumu ve nitridasyonu siiresince gercek zamanli GISAXS desenindeki degisimin

secilmis anlarda alinmis profilleri.

0,010 T T T T T T T T T T T T T T
] =30 sn
0,008 =150 sn
=100 sn
=130 sn
0,006 -

/ == 1dk sonra
/ \ 2dk sonra

0,004 -

0,002

Siddet (arb. birim)

0,000

-0,002 1

€04 \J -

q//(nm'1)

Sekil 4.5 300 °C GaN alttag, 800 °C In hiicre sicakliginda, In damlaciklarin
olusumu ve nitridasyonu siiresince gercek zamanli GISAXS desenindeki degisimin

secilmis anlarda alinmis profilleri.
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Bu iki analiz sonucunda, tepelerin maksimumlarinin bulundugu q, degerini ve
siddet degerlerini karsilastirdigimizda Sekil 4.5’de kinetik siirecin daha hizh
gerceklestigi yani, In atomlarinin ¢evresindeki atom ve damlaciklarla daha hizli bir
araya gelme egiliminde oldugu anlasilmaktadir. Ayrica Al,Os lizerine biiyiliyen
parcaciklara gore GaN alttas iizerine biiyliyen parcaciklar arasindaki mesafenin daha
fazla oldugu ve siddet eksenindeki artistan anlayabilecegimiz gibi boyutlarinin da

daha uniform bir yap1 gosterdigini soyleyebiliriz.

Bu ise Sekil 4.6’da figiire edildigi gibi sistemin kinetik siirecinin, birbirlerine
yakin olan komsu damlaciklarin birlesme egilimi gostererek boyutlarindaki ve

uzakliklarindaki artisa sebep olacak sekilde devam ettigini gostermektedir

= <« S > <«

Sekil 4.6 In damlaciklarin muhtemel birlesme modelinin gosterimi.

Farkli alttas kullanilarak ayn1 kosullarda yapilan bu ¢alismada sistemler benzer
kinetik siirecler sergilemelerine ragmen olusum siirecleri adim adim profil
goriintiilerinden analiz edildiginde biiylitme islemi sirasinda yiizeye gonderilmis olan
In atomlarinin Al,05’ alttas kullanilan sistemde, GaN alttasa oranla biiylimenin her
evresinde  olusturduklart  damlaciklarin  birbirlerine daha yakin  oldugu
gozlemlenmistir. Bununla beraber GaN alttas kullanilan sistemde olusan korelasyon
tepelerinin maksimumlarinin da daha yiiksek siddet degerlerinde oldugu fark

edilmektedir.
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Sekil 4.7 GaN ve Al,0; alttas iizerine yapilan biiyiitme i¢in damlaciklar arasi
mesafenin zamanin fonksiyonu olarak cizimi. Kirmizigizgiler power kanununa gore

yapilmus fiti temsil etmektedir.

Maksimum q; degerlerinin zamana gore grafiginin ¢izildigi Sekil 4.7 power
kanununa gore fit edilmistir. Biiylitme parametrelerine gore olusan damlaciklarin
dagilimlarinin ve boyutlarinin 6l¢ekli bir olusum gergeklestirdigini ifade eden Family
Meakin (FM) modelinde, R(t)’nin, ortalama damlacik biiyiikliigtinii, D’nin damlacik

boyutunu temsil ettigi 4.1°deki formiile gore 3D ada olusumu igin Z/ D >1 olmasi

beklenmektedir.
R(t)~t 77 .1

Calismamizda 2 / D oram Al,0; ve GaN alttas kullaniminda sirasiyla 0,1525

ve 0,096 bulunmustur. Bu sonuglar dogrultusunda qma.x degerlerindeki degisimin
ozellikle nitridasyonla birlikte ¢cok daha az oldugu, sistemin daha kararli bir yap:

haline geldigi soylenilebilir.

GISAXS grafiklerinden yaptigimiz analizlerde her iki sistem i¢inde 3 boyutlu
bir olusum gozlemlememize karsin, FM’m sundugu oneri dogrultusunda yapilan

hesaplama bu sonucu destekler nitelikte cikmamaktadir. Bunun sebebini ise ilerleyen
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sayfalarda biiyiitme sonrast yapilan TEM ve AFM goriintiilerinin incelenmesinde

anlasilacaktir.

Olusan InN nano parcaciklarin yiikseklikleri hakkinda bilgi edinmek i¢in ise,
Guinier yaklasimi kullanilarak elde edilen GISAXS ol¢iimleri analiz edilmistir.
Guinier yaklasimina goére denklem 4.2°de belirtildigi gibi, sacilim siddeti ve q, dalga

vektorii

1(q) " exp(-R’¢*) 4.2

denklemi ile birbirleriyle iligkilidir [66]. Burada R, olusan yapilarin yaklasik olarak
boyutunu veren atalet yaricapidir. Bundan dolay1 Sekil 4.8’de ¢izilen log ( I )’nin
g, ye gore grafiginin egiminden nano parcaciklarin yaklasik yiikseklikleri tahmin
edilebilir. Yapilan hesaplamalar sonucu sistemimizdeki nano parcaciklarin

yiikseklikleri 2nm civarinda bulunmustur.

0,0 1 A 1 A 1 A 1 A 1 A 1 A 1

-0,5 -

Egim:-0,33402

log (1)

-2,0 =

-2,5 T T T T T T T Vs

dz

Sekil 4.8 GISAXS ol¢iimlerinden elde edilen Guinier grafigi.
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4.3.1.3 Biiyiitme sonras1 XRD calismalar

InN nano parcacik biiylitme calismasi esnasinda yapilan gercek zamanlh
analizlerin haricinde biiyiitme sonrasi yapisal karakterizasyonun incelenmesi icin
kullanilan x-151n1 kirmimi (XRD) “out of plane” ve “in plane” tarama geometrileri

sirastyla Al,03 ve GaN alttas icin Sekil 4.9 ve Sekil 4.10°daki gibidir.

\ S
ek % ¢=5,703

Sekil.4.9 “Out of plane” XRD analiz geometrisi (0-260 taramasi)

. ) /’
2Theta-chi =del ()
10470} a=3,54

Sekil.4.10 “In plane” XRD analiz geometrisi ( Phi-del taramasi)
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Grafikler iizerine eklenen oklarla elde ettigimiz tepelerin hangi yapilara ait
oldugu isaretlenmistir. Sekil 4.11°de belirtildigi gibi Al03 {izerine yapilan
biiyiitmede “out of plane” incelemesi yapilan ornekte, en sagda tek kristal olan safir
alttastan gelen keskin bir tepe ve dogrusal olmayan fit (voigt) islemi ile
maksimumum noktalarin1 bularak konumuna gore yiizeyde olusmasini bekledigimiz
InN ve AIN tepeleri bulunmaktadir. Sekil 4.12°de “in plane” incelenmesinde ise ayni
sekilde alttastan gelen yiiksek siddet maksimumuna sahip bir GaN tepesi ve yaninda
safir alttag kullanilan sistemden daha dar bir FWHM degerine sahip olan InN tepesi

bulunmaktadir.

Al03 alttag kullanilarak yapilan InN nano pargacik olusturma islemlerinde
yapilan biiylitme ¢alismalar1 genelde, oncelikle safirin nitrdasyonu ve daha sonra In
ve nitrojen plazma kaynaginin birlikte gonderimi seklinde yapilmaktadir. Bu sekilde
siralamaya sahip biiyiitme islemlerinde yiizeyde AIN nano parcaciklari gérmek icin
gerekli nitridasyon siiresi yaklasik olarak 1 saat olarak belirtilmistir. Ancak
sistemimizde Al,0; ilizerine yapilan biiylitme isleminde, daha O©nce yapilan
calismalardan farkli olarak, ornege indiyum gonderimi isleminden sonra yapilan 140
saniyelik nitridasyon AIN nano pargaciklari XRD sisteminde gormek icin yeterli
olmustur. Yani yiizeyde N* génderiminden énce olusturulan indiyum damlaciklar1 ve
indiyum atomlarinin, nitridasyon sirasinda ylizey aktif madde gibi davranmis ve

siireci hizlandirmistir.

2teta (derece)

Sekil 4.11 Al,0; alttas iizerine yapilan biiyiitme islemini takiben alinan, wurtzite InN

nano pargacigin (002) dis diizlem tepesinin olusumunu gosteren XRD verisi.
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22 ) 23 ) 24 ) 25 ) 26
2teta (derece)

Sekil 4.12 GaN alttas iizerine yapilan biiylitme islemini takiben alinan, wurtzite InN

nano parcacigin (100) i¢ diizlem tepesinin olusumunu gosteren XRD verisi.

Sekil 4.11 ve Sekil 4.12°de yapilan #-26 taramasinda gozlemlenen InN
tepelerinin bulundugu araliga odaklanarak yiizeyde olusan InN parcaciklarinin kristal
yapilari ile daha detayl bilgi edinmek amaci ile sirasi ile Sekil 4.13 ve Sekil 4.15°de
daha dar acida tarama gerceklestirilmistir. Sekil 4.13, Al,Os ilizerine biiyiitiilen
sistemde analiz edilen InN tepesinin, kirmiz1 ¢izgi ile belirtilmis dogrusal olmayan
Voigt fiti ile elde edilen siddet maksimumu 31,33 dereceye denk gelmekte ve tepe
yiiksekliginin yar1 genisligi (FWHM), 3,09309 olmaktadir.

16 A 1 A 1 A 1 A 1 A 1 A 1
(002) InN peak 31,33403

d=5,708

Siddet

. IIIl “
llm I l Hll ‘ }
4 ‘ r‘w |n F

0 v T v T v T v T v T v T
28 29 30 31 32 33 34

Teta(derece)

Sekil 4.13 (0002) InN tepesini incelemek icin alinan dar aci XRD verisi.



60

¢=5,703
2dsin@ =nAi 4.2
PO Gl b
d = 7(}1 +hk +k )+C— 43

Sekil 4.14 InN yariiletken maddenin kristal yapist.

Bu bilgiler 1s18inda, 6 gelen ve sagilan dalga arasindaki agi, d diizlemler
arasindaki mesafe, A gelen 15181n dalga boyu, a ve ¢ Orgii sabitleri h, k, [ Miller
indisleri olmak iizere 4.2 ve 4.3’deki denklemler yardimi ile dis diizlemde c
parametresi 5,708 A olan InN (0002) tepesinin olustugunu sdyleyebiliriz.
Buldugumuz bu degerin wurtzite kristal yapida InN’1n ¢ uzunlugu olan 5,7034 A ile
arasindaki kiiciik fark, biiyiitme esnasinda sistemde ¢ok az stres oldugu gercegini

ortaya koymaktadir.

GaN alltas kullanilan sistemin in plane 6-26 taramasinda gozlemledigimiz
InN tepesinin bulundugu cevrede dar ag¢i taramasi yaparak elde ettigimiz tepenin
Voigt fit ederek buldugumuz maksimum noktas1 23,413° ve FWHM degeri 0,3
bulunmustur. Elde edilen bu bilgiler 4.2 ve 4.3 bagintilarinda kullanilarak Sekil
4.15’de gozlemledigimiz tepenin wurtzite InN yapisinin (100) diizleminden geldigi
ve diizlemler arasi mesafenin 3,529 A oldugu hesaplanmistir. Bu deger ise gercek

InN yapinin i¢ diizlem mesafesi olan 3.54 A’a oldukga yakin bir degerdir.



61

700 <

600 — 100 InN peak 23,413
d=3,529

500 <

400 -

Siddet

300 -

200 -

100 —

' ' T ' T ' T ' '
22,0 22,5 23,0 23,5 24,0 24,5 25,0
Teta(derece)

Sekil 4.15 GaN alttas iizerine yapilan biiyiitme islemini takiben sadece (100) InN

tepesini incelemek i¢in alinan dar ag1 XRD verisi.

4.3.1.4 Biiyiitme sonrasi mikroskobi calismalar:

Gercek zamanlh olarak analizler ve sonrasinda yapilan yapisal karakterizasyon
calismalarinin  sonuncunda ispat ettigimiz InN nano parcaciklar, goriintiileme
yontemleri olan atomik kuvvet mikroskobu (AFM), tarayici elektron mikroskobu

(SEM), gecirimli elektron mikroskobu (TEM) ile incelenmeye devam edilmistir.

Alttas olarak Al,O3 kullandigimiz ve XRD analizlerinde InN nano parcgaciklar
ile birlikte AIN olusumuyla karsilastigimiz sistemimizin SEM goriintiisiine
Sekil 4.16’de yer verilmistir. SEM goriintiisii iizerinde isaretlendigi gibi biiyiik ve
kiiciik InN nano parcacik olusumlar1 acik¢ca goziikmektedir. Bu biiyiiklii kiiciiklii
yapilarin boyutlar1 x ve y eksenleri i¢in farkli degerlere sahip yani tam bir kiire
seklinde degil disk seklindedir. Analiz sonucu yapilan Ol¢limlerde biiyiik
parcaciklarin x-ekseni boyunca yaklasik 20 nm genislige sahip olurken, y-ekseni
degerleri 27 nm’dir. Kii¢iik nano parcaciklarin ise X ve y-ekseni boyunca genislikleri
siras1 ile yaklasik olarak 16 ve 20 nm’dir. Sekil 2.16’de daha koyu renk olarak

gordiiglimiiz damlaciklar aras1 mesafeler ise 6 ile 12 nm arasinda degismektedir.
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10 nm

Sekil 4.16 Al,0; alttag kullanilarak olusturulan InN nano pargaciklarin SEM

goriintiileri.

GaN alttas iizerine biiyiitiilen InN nano pargaciklar1 goriintilemek amaci ile
oncelikle AFM analizi yapilmistir. Sekil 4.17°den anlasilabilecegi gibi sistem
belirtmis oldugumuz gibi damlaciklarin birleserek olusturduklar1 tamamen kiiresel
yapida olmayan InN parcaciklar ve birlesmeye katilmamis aralarda bulunan daha

kiigiik pargaciklar olmak iizere iki modelli bir biiylime gostermektedir.

Sekil 4.17 GaN ornek iizerine olusan InN nano parcaciklarin biiyiikliik dagilimlarin

gorebildigimiz 2x2 mikron AFM goriintiileri.
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Sekil 4.18’de ise InN parcaciklarin boyutlart ve sekilleri hakkinda daha detayli
bilgi edinmemizi saglayan TEM goriintiileri bulunmaktadir. Dikey kesit alinan TEM
goriintiileri de AFM sonuglarini ve calismamiz sirasinda nano parcaciklarin biiyiime
kinetigi hakkindaki yorumlarimizi destekler niteliktedir. Ciinkii yiiksek ¢oziiniirliiklii
ara kesit TEM goriintiilerinde GaN alttas iizerindeki biiyiik ve kii¢ikk InN nano
parcaciklarin varligi acikca goriilmektedir. Bununla beraber alttagin lizerinde disk
yapili InN nano parcaciklar olusmadan biiyiimenin ilk evresinde olusan 1slak
(wetting) tabaka sistemimizde Stranski-Krastanov biiylime modunun hiikiim
siirdiigiintin kanit1 olarak gosterilebilir. Ayrica Sekil 4.18’de olusan biiylik InN nano

parcacigin yiikseklignin yaklasik olarak 7 nm genisliginin ise 18 nm oldugunu

sOyleyebilir.

Sekil 4.18 GaN ornek iizerine olusan 1slak tabaka ve wurtzite InN nano

parcaciklarin yiiksek ¢oziiniirliiklii dikey kesit TEM goriintiisii.

GISAXS verilerinden 15-20 nm olarak belirledigimiz InN nano parcaciklar
aralarindaki mesafe, TEM goriintiisiinde yaklasitk olarak 16 nm  olarak
hesaplanmistir. Yani farkli yontemlerle yaptigimiz analizlerin sonuglar1 birbirlerini

dogrular nitelikte cikmistir.

FM modelinde 6ne siiriilen 2 boyutlu diizlem iizerine biiyiiyen 3 boyutlu

yapilarin saglamasi gereken Z/ D >1 oranina uyum bekledigimiz sistemde power fit

ile z/D = 0,09 oranim1 buldugumuzu daha dnce belirtmistik. Sadece 3 boyutlu
kiiresel olusumlar ile uyum saglayan FM modelinin sistemimize uyum
saglamayisinin sebebi, net bir sekilde TEM, SEM ve AFM goriintiilerinden

anlasildig lizere yapilarimizin disk seklinde biiylimiis olmasidir.
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4.4 Sonucg

Ozellikle 500 °C’yi asinca termal bozunuma ugrayan ve biiyiitiilmesi igin
diisiik sicakliklarin gerekli oldugu kaliteli InN olusumlar1 icin, diisiikk sicaklikla
yapilan biiyiitmenin sadece yiiksek vakum ortami (UHV) ile birlestirildiginde
uygulanabilir oldugu bilinmektedir. InN parcaciklarin biiyiitiillmesi i¢in uygun olan

boyle bir sistemin ise MBE teknigi kullanilarak olusturulabilecegi anlagilmistir.

Bu calismamizda, plazma destekli MBE yontemi ile Al,O; ve GaN alttas
tizerine InN nano parcgaciklart biiyiitiilebilecegini gosterdik. 300 °C ’deki Al,O3 ve
GaN alttag iizerinde 800 °C ’deki efiizyon hiicrelerinden gonderilen indiyum,
kendiliginden meydana gelmis nano boyuttaki In damlaciklar halini almigtir. Deney
boyunca biiyiitme ile es (gercek) zamanl olarak alinan GISAXS desenlerinden elde
edilen veriler FM modeline gore,3D kiiresel olusumlarin saglamasi1 gereken z/D>1
kosulu ile uyusmamasina ragmen, biiyiitme sonrasti TEM,AFM goriintiileri, FM
tarafindan homojen olarak bir araya gelen yapilarin kinetigi icin Onerilen teorik
calismalarla uyum i¢indedir. Yani sistem c¢oklu dagilim gosteren kiigiik
damlaciklarin olusturdugu arka plan iizerinde, damlaciklarin bir araya gelmesi ve
biiyiimesi ile tek modlu dagilim gosteren biiyilkk damlalardan olusan yap1
sergilemektedir. Ayn1 zamanda yapilan XRD calismalar ile elde edilen InN nano
parcaciklarin kristalitesinin GaN {izerine yapilan biiyiitmede, yapilarin Orgii
parametrelerinin birbirlerine daha uyumlu olmasindan dolayi, daha yiiksek oldugu

anlasilmstir.

Sonu¢ olarak karmagsik ve zor bir siire¢ igeren cesitli litografi yontemleri ile
olusturulan ve diisiik sicakliklarda bozunmaya basladigi i¢in 6zel kosullara ihtiyag
duyan InN nano parcaciklarin, MBE teknigi ile kendiliginden olusan In nano

damlaciklarin son basamakta kullanilan plazma kaynagi ile olusumu saglanmustir.
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