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Ozet

Puls laser depozisyon (PLD) teknigi, ince film ve ¢ok tabakali yapilar tiretmek
icin oldukca basit ve ¢ok yonli-esnek bir sistemdir. PLD sistemi kullanilarak, malzeme
yapay olarak ince bir tabaka haline getirilmektedir. Ince tabaka haline getirilen
malzemenin 6zellikleri tabaka kalinliklarina bagli olarak degismektedir. Ince film
tiretiminde, ablasyonla elde edilen demetin Ozellikleri, film yapis1 ve mekanik
ozellikleri arasindaki iliski olduk¢a Onemlidir. PLD teknigi kullanilarak ince film
uretiminde, ince film ozelliklerinin laser glic yogunlugu, dalgaboyu, numune ve alt
tabaka sicakliklar1 ve sistem geometrisine olduk¢a bagli oldugu ¢ok 1yi bilinmektedir.
Oldukga iistiin 6zlellikleri nedeniyle PLD teknigi ince film iiretiminde olduk¢a yaygin
bir sekilde kullanilmaktadir. PLD, 6zellikle erime ve buharlasma noktast ¢ok yiiksek
olan, 1s1l yontemlerle buharlastirilmast ¢ok zor olan metalik malzemelerin
buharlastirilmasinda etkin bir sekilde kullanilmaktadir. Bor, renyum, tantalyum,
titanyum gibi erime ve buharlagma noktalar1 ¢ok yiiksek olan malzemelerin bu metodla
islenmesi oldukca iistiin 6zellikler ortaya koymaktadir. Bu cergevede asir1 sert ince
tabakalarin iiretimi olduk¢a 6nem kazanmaktadir. Bu nedenle bu tiir malzemelerin PLD
yontemi ile islenmesi, 6zellikle Puls Laser Ablasyon ve Depozisyon (PLAD) yontemi
ile ince film Uretiminde oldukca basarili sonuglar vermektedir. Bu ¢alismada, grubumuz
tarafindan iiretilem PLD sisteminin detaylari ile tanitilmasinin yan1 sira elde edilen bazi
onemli sonuglar1 ortaya konacaktir.

Anahtar Kelimeler: Puls Laser Depozisyon, PLD, ince Film, Reaktif PLD

24


mailto:hamdisukurkilic@selcuk.edu.tr
mailto:hdurmus@selcuk.edu.tr

Selcuk-Teknik Dergisi ISSN 1302-6178 Journal of Selcuk-Technic
Cilt 15, Say1:1-2016 Volume 15, Number:1-2016

A NEW PULSED LASER DEPOSITION (PLD) SYSTEM
DESIGN, PRODUCTION AND APPLICATIONS

Abstract

Pulsed laser deposition (PLD) is simple and highly versatile tool for thin-film and
multilayer production. By using PLD, materials have been artificially transformed into
thin layers. The materials properties are changed by their thickness when they
transformed into layered structure. In thin film deposition, the relationship between
plume properties, film structure and mechanical characteristics are very important. In
the thin film production using PLD technique, it is well known that the thin film
charascteristics are strongly depended on the cumulative influence of the laser power
density (fluence), wavelength, temperatures of target sample and substrate and geometry
of the sistem. PLD technique has been widely used in thin film preparation because of
its excellent properties. PLD technique has been effectively used for the metalic
materials whose melting and evoperation points are high and evoperation of them are
quite difficult to process by thermal processes. The materials having high melting and
evoperation points such as boron, rhenium, tantalum, titanium gain superior properties
when it is processed by PLD. In this point of view, the production of ultra hard material
surfaces become very impotant task. In this case, PLD processing of these kind of
materials, especially Pulse Laser Ablation and Deposition (PLAD) technique has
introduced very successful results in the production of the thin film. In this work, some
important results will be introduced as well as introduction of PLD system produced by
our group.

Keywords: Pulsed Laser Deposition, PLD, Thin Film, Reactive PLD

1. Giris

Puls Laser Ablasyon (PLA), oldukga basit, cok yaygin kullanim alani bulan, esnek
ve genis bir malzeme yiizeyini isleme kabiliyeti olan ve ince film depozisyonunda
malzeme kaynagi olarak kullanilan gucli bir deneysel tekniktir. Laser Ablasyon (LA)
ince filmlerin depozisyonu i¢in kullanildiginda ince film depozisyon siireci, Pulslu

Laser Depozisyon (PLD) olarak adlandirilmaktadir.
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PLD teknigindeki Onemli adimlardan birisi LA surecidir ve Laser
Ablasyon/Depozisyon (LAD) teknigi diisiik laser akilari (10"-10° Wem®) kullamilarak
gerceklestirilebilen bir uygulamadir [1, 2]. Bu durumda, PLD teknigi hedefin verimli
bir sekilde buharlastirllmasini saglayacak, stokiyometrik ince film depozisyonunu
gerceklestirebilecek ve Uniform filmler sentezlenecek sekilde gelistirilmistir [3].

PLD, 1987 yilinda yiiksek sicaklikta Tc super iletken ince film Uretilmesinden
sonra olduk¢a yogun bir ilgi toplamistir. Daha sonralari, PLD teknigi, epitaxy
kalitesinde kristalimsi ince filmler iliretmek {izere calisilmistir. PLD teknigi kullanilarak
biiyiitiilen seramik oksitler, nitrit filmler, metalik ¢coklu tabakalar ve ¢esitli sliper orgiiler
ortaya konmustur. Daha sonraki gelismeler 1s1ginda, PLD kullanilarak nanotiiplerin [4],
nanotozlarin [5] ve kuantum nokta yapilarin [6] sentezlenmesi rapor edilmistir.
Tekrarlamali olarak iiretilebilirlik ve genis alan olgeklendirme [7] ¢aligmalart dikkat
toplamaya baglamistir. PLD, LA siirecinin devaminda ablasyon yoluyla sokiilen
malzemelerin bir alttabakada kontrollii bir sekilde toplanmasi sonucunda ince film
olusturma islemi olarak tanimlanabilir.  Literatiirde, PLD yerine Laser-Sputter
Deposition (LSD), Pulsed Laser Evaporation (PLE), Laser-Induced Flash Evaporation
(LIFE) tamimlamalar1 da kullanilmaktadir. PLD teknigi tek bir hedef malzeme
kullanilarak ¢ok bilesenli stokiyometrik film tiretmek i¢in de kullanilabilmektedir [2].

Diger taraftan, PLD diagnostikleri ¢esitli ¢alismalarla iiretilen farkli YBa,CuzO
[8], silikon [9], YBCO ve NiTi [10], stperiletken ve ferroelektrik ince filmler [11] icin
gerceklestirilen ¢alismalarla detaylica ortaya konulmasinin yani sira, PLD kullanilarak
genis alanlarin kaplanmasi [12], bor nitrit (BN) [13], kubik bor nitrit (c-BN) [14], bor
ince filmler [15], karbon [16], iletken elmas film [17], ince film transistorler [18],
seramik ince superiletken filmler [19], yariiletken filmler [20] ve ferroelektrik filmlerin
[21] bityitiilmesi ¢alismalari ortaya konmustur.

Uretilen bu sistem, ekibimiz tarafindan tasarlanmis, bazi kisimlari yerli sanayi
altyapist kullanilarak iiretilmis, bazi kisimlar1 satimalma yoluyla temin edilmis ve
gerekli birlestirme ¢alismalar1 gerceklestirilerek iiretilmistir. Ulkemiz genelinde ¢ok az
sayida bilim kurulusunun alt yapisinda mevcut olan bu sistem Selguk Universitesi, Fen

Fakultesi, Fizik Boliimii altyapisina kazandirtlmistir.
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2. Materyal ve Metot
2.1. Ince Film Uretimi

Ince film depozisyonu nanometre ile mikrometre kalinliklarinda olusturulan bir
ince malzeme filminin bir alt tabaka veya daha once depozit edilmis tabaka {izerine
depozisyonundan ibarettir. Incelik elbetteki relatif bir kavramdir ve ince filmin kalinlig1
fiziksel uygulamalarin ozelliklerini de degistirmektedir. Bu noktada ince film
kalinligiin belirlenmesi olduk¢a dnemli bir konu olarak goriilmelidir. Bazi depozisyon
teknikleri, ince film ¢okeltme siiresince kalinlik dl¢iimii yapmaktadir, bazi teknikler ise
tek bir atomik tabakanin ¢okeltilmesini hedeflemektedir. ince film teknigi, yansitici ve
anti-yansitict kaplamalar elde etmek amagli optik kaplamalarda, yalitkan, yari iletken ve
iletken elektronik devre elemanlarinin {iretimi gibi bir¢ok Onemli uygulamalarda
oldukga faydali bir teknoloji olarak 6ne ¢ikmaktadir.

Depozisyon teknigi Kimyasal Depozisyon ve Fiziksel Depozisyon Teknigi olarak
iki ana kategoriye ayrilmaktadir ve bunlar kimyasal ve fiziksel depozisyon teknikleridir.
Fiziksel depozisyon tekniginde, termal ve elektron demeti buharlastiricilart
kullanilmaktadir. Kiigiik bir spotu buharlastirmak amaciyla 6zellikle elektron tabancasi
ile Gretilen elektron demetleri de kullanilabilmektedir. Diger taraftan Sputtering, Pulse
Laser Depozisyon (PLD) ve Katodik Ark (arc-PVD) teknikleri de yaygin olarak
kullanilan fiziksel ince film depozisyon teknikleridir.

PLD tekniginde, prekirsor malzeme olarak laser ablasyonu yoluyla katt numune
yiizeyinden sokiilen buhar kullanilmaktadir. Bu yontemde kati malzeme {izerine uygun
bir geometride odaklanan laser demeti plazma Uretmektedir. Bu plazma alttabaka
yiizeyine ulasmadan dnce bir gaza donligmekte ve yiizeye ¢okelme gerceklesmektedir.
2.2. Laser Ablasyon Mekanizmasi

Kisa-yogun laser pulslart yardimi ile ylizeyden madde uzaklastirma islemi PLA
olarak tanimlanmaktadir. Yiizeyden metal atomlar1 sokme islemi denge durumundan
uzak bir yapida gerceklesen bir islemdir ve termal veya termal olmayan mekanizmalara
dayanmaktadir. Dolayisiyla, laser ablasyon terimi siirece istirak eden temel siirecler
icerisinde Onemli bir model ortaya koymasi bakimindan agirhikli olarak
kullanilmaktadir. PLA temel olarak termal, fotofiziksel ve fotokimyasal ablasyon

seklinde ii¢ kategoriye ayrilmaktadir. Bu kategorilerden ilki termal (pyrolitik)
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ablasyon, laser uyarimli 1sitma ve buharlastirmaya dayali bir siirectir.  Ikincisi
fotokimyasal (fotolitik) laser ablasyon sistemi, hem direk molekiiler ayrisma hem de
bozukluk ve safsizliklar ilizerinden dolayli enerji transferiyle termal olmayan bag
kirilmasi sistemine dayanmaktadir ve Uglincusi ise fotofiziksel ablasyon sisteminde,
termal olmayan uyarimlar dogrudan ablasyon oranini etkiler. Bu sistemde, elektron-
desik cifti, elektronik olarak uyarilmis numuneler, enerji transferinden dnce yiizeyi terk
eder.

LA teknigi sert, kirillgan ve 1stya duyarli maddelerin islenmesinde ve ince film
uretiminde oldukcga gucli bir analitik tekniktir. Ablasyon orani ya puls basina sokiilen
tabaka kalinligi ya da puls basina ortalama ablasyon hiziyla belirlenmektedir. Bu
nicelik, foton enerjisi, laser akisi, odak noktasindaki demet genisligi, 1s1 veya optik
isleme derinligi, buharlagma entalpisi, i¢ basing gibi parametrelere baghdir [2].

2.3. Puls Laser Depozisyon (PLD) Teknigi

PLD metalik, kristalimsi ve hatta kompleks malzemelerin ¢ok katmanli ince film
yapilarini ortaya koyacak iistiin 6zelliklere sahip yeni ve gii¢lii bir tekniktir. Bu teknik
temel olarak vakum ¢emberi igerisinde tasarlanmig bir hedef numune tutucu ve bir de
alttabaka tutucudan ibaret oldukca basit bir yapiya sahiptir. Disaridan sisteme baglanan
laser tarafindan gonderilen laser pulslari ile kati yiizeyden malzeme buharlastirilmakta
ve bu buhar malzeme alttabaka Uzerine depozit edilmektedir. PLD sistemi, ¢ok
yonliluk, basitlik ve stokiyometri kontrolii bakimindan ince film {iretimi i¢in oldukga
esnek ve degisken bir teknik olmasmin yani sira, ince film yapinin vakum ortaminda
uretilmesi nedeni ile safsizlik kirlenmelerinden de olduk¢a bagimsiz bir tekniktir.
Dolayistyla, bu kendine has Ozellikleri nedeni ile ¢ok cesitli malzemelerden farkl
ozelliklere sahip ince film yapilar iiretilebilmektedir. PLD sisteminin diger bir avantaji,
foton kaynagi olarak disardan sisteme adapte edilen laser fotonlarimin herhangi bir
degisime sebep olmamasi nedeni ile depozit edilen ince film yapilarin
kompozisyonlarinin hedef numunelerle ayni olmasidir.

Sistem temel olarak bir laser sistemi, bir vakum ¢emberi igerisinde dizayn edilmis
bir hedef ve alttabakadan olugsmaktadir. Hedeften ablasyon yoluyla olusturulan buhar
demeti, alttabaka {izerine yogunlagsmakta ve ince bir film olusmaktadir. Homojen bir
ablasyon elde edilmesi icin hedef homojen bir hizla siirekli dondiirtilmektedir. Hedef

ile alttabaka arasindaki uzaklik, plazma demetinin uzunluguna uygun olarak ayarlanir
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ve bu uzaklik tipik olarak 2-15 cm araliginda ayarlanabilmektedir. Film kalinligindaki
homojenlik alttabaka tutucuyla hedef tutucu birbirine gore bagil hizlarla dondiirtilerek
saglanabilmektedir.
2.4. Stokiyometri Transferi

PLD suresince depozit edilen filmin sitokiyometrisi kullanilan hedef numunenin
sitokiyometrisine olduk¢a yakindir veya hemen hemen aymidir. Bu 6zellik PLD
tekniginin oldukca istiin bir 6zelligidir. Dolayisiyla, tek bir bulk alasim hedeften
sitokiyometrik ince film Uretmek mumkindir. Bu durum hedef ve ince film arasinda
“stokiyometri transferi” olarak adlandirilmaktadir 6zellikle yiiksek-sicaklikta siiper
iletkenler, perovskit yapidaki piezoelektrik ve ferroelektrik malzemelerin, bazi spesifik
(sensdr, kapasitorler, vb.) uygulamalar i¢in ince film yapilarinin biiyiitiilmesinde basari
saglayan PLD sistemini ilgi ¢ekici hale getirmektedir. Hedef ve alttabaka arasindaki
sitokiyometri transferinin tek bir hedef kullanilarak buharlastirma veya (magnetron)
sputter yontemleriyle saglanmasi oldukg¢a zordur, ¢iinkii genelde bilesenlerin kismi
buhar basinglar1 ve sputter iirlinleri bir birinden farklidir ve bu durum depozit edilen
ince film konsantrasyonunun farkli olmasina sebep olmaktadir. PLD sisteminde ise,
¢ogu malzeme ile hedef ve depozit edilen ince film arasinda sitokiyometri transferi elde
edilmektedir.
2.5. Reaktif Puls Laser Depozisyon (RPLD) Yéntemiyle Ince Film Uretimi

Ablasyon/depozisyon suregleri, ya bir vakum ortaminda ya da diisiik basingli bir
asal gaz veya reaktif atmosfer sartlarinda gerceklestirilmektedir. Bir asal gaz ortaminda
olusturulan ince film depozisyon teknigi, reaktif puls laser depozisyon (reaktif laser
sputtering) (RPLD) teknigi olarak adlandirilmaktadir. Basit ve ana hatlariyla dizayn
edilmis olan deney sisteminde uygun bir laser secimi hedefin 6zelliklerine baglidir ve
laser 1511 hedef tarafindan iyi sogurulmalidir. RPLD tekniginde, katt numune
yuzeyinden LA yontemiyle Uretilen plazma ile ortama slriilen gaz numunenin
reaksiyona girmesinin saglanmasi sureti ile elde edilen bilesiklerin alt tabaka Uzerine
cokeltilmesi 1sitilmis veya soguk alttabaka lizerine gerceklestirilebilmektedir. Bu
yontem oldukca basarili sonuglar vermektedir. Literatlirde organometalik ince film
yapilarm depozisyonu Iridyum Nitrit [22], kiibik rutenyum nitrit [23], W30 ve TiO;
[24], ZrCNix, TiCyNix, VCxNix [25] i¢in gerceklestirilmistir. Urettigimiz PLD

vakum sistemi, bu teknigin ortaya konmasina uygun bir geometride lretilmistir fakat
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elde edilen sonuglar bu ¢alismaya dahil edilmemistir.

3. Deney Sistemi
3.1. Nanosaniye (ns) Laser Sistemi

Laboratuvarimizda hali hazirda dort adet laser sistemi mevcut olup, bunlarin iig
tanesi farkli konfigiirasyonlarda nanosaniye (ns) pulslar treten Nd:YAG laserleri, birisi
ise femtosaniye (fs) pulslar iireten laser sistemleridir ve detaylar1 farkli ¢aligmalarda
verilmistir [26]. Bu laser sistemleri sirasiyla, Continuum firmasi tarafindan tiretilmis
olan bir Surelite 111 ve Minilite 1l laser sistemleri, Quantel firmasi tarafindan iiretilmis
olan LSX-213 G2 Laser Ablasyon Sistemi ile birlikte gelen kompakt rezonatérli pulslu
Nd:YAG Laser (CFR and Ultra Series Compact) sistemidir. 1Iyi bilindigi iizere,
Nd:YAG laser sistemleri temel dalga boyu olarak 1064 nm olmak Uzere sirasi ile ikinci,
ticlincti, dordiincii ve besinci harmonikleri 532, 355, 266 ve 213 nm dalga boylarinda
foton uretebilmektedir.

Bu laser sistemleri ile birlikte kullanilan PLD laser ablasyon prosediirii igin biitiin
bu dalgaboylarinin kullanilabilme olanagi mevcuttur. Kullanilan sistemdeki laserler 5ns
laser pulslari iiretmektedir. Uretilen laser demetleri puls bagma 0-850 mJ (Surlelite 111,
Continuum) enerji tagimaktadir ve biitlin enerji degerleri elde edilebilmektedir.
Laboratuvarimizda mevcut laserlerle iiretilebilen dalgaboylarinda iiretilen puls enerjileri
liste halinde Tablo 1 ile verilmektedir.

Tablo 1. Laser sistemlerinin {irettigi laser dalgaboylar1 ve ilgili dalga boylarinda

uretilebilen maksimum puls enerjileri listelenmektedir.

Temel 2. Harmonik 3. Harmonik 4. Harmonik 5. Harmonik
Dalga boyu 1064 nm 532 nm 355 nm 266 nm 213 nm
Puls Enerjisi 850 mJ 425 mJ 225md 5mJ 4mJ
Puls Genisligi 5ns 5ns S5ns 5ns 5ns

3.2. Femtosaniye(fs) Laser Sistemi

Selguk Universitesi (ILTEK) Ileri Teknoloji Arastirma ve Uygulama Merkezi’nde
Hizli1 Laser Sistemi Laboratuvari bir femtosaniye (fs) laser sistemine sahiptir (Sekil 1a).
Fs laser sistemi, Ti-Light laser (Quantronix, USA) tarafindan pompalanan, bir yikselte¢
(Integra-C, Quntronix, USA) laser sistemi ile ¢ikisinda 800 nm dalgaboyunda 1-3 kHz

tekrarlama oranlarina sahip ve 1 kHz tekrarlama oraninda ¢alistirildiginda puls basina
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3,5 mJ enerji Uretebilen bir sistemdir. Ayrica, Integra-C 3.5 sisteminin ¢ikisiyla
pompalanan ayarlanabilir dalgaboyuna sahip bir Optical Parametric Amplifier (OPA)
sistemi (Palitra, Quantronix, USA) mevcuttur. OPA sistemi ¢ikisinda 230 nm ile 2500
nm arasindaki biitiin dalgaboyu (Sekil 1b) degerlerinde foton iiretme kaabiliyetine sahip
bir laser sistemidir.

Deneysel sistem, fs laser sistemi, mikroisleme sistemi, z-scan Kiti ve PLD
sistemlerinden olusmaktadir. Laser puls enerjisi bir enerji diisiiriicii kullanilarak kontrol
edilmekte ve 3,5 mJ enerji saglayan laserin ¢ikis enerjisi, istenilen enerji araliginda
degistirilebilmekte ve laser ¢ikis glicii/enerjisi, bir Gentec marka gii¢ dlgcer ve UP19K-
30H-W5-D0 serisi bir gl¢ dedektorii kullanilarak 6l¢iilmektedir. Sistem kurulumunda
yiiksek gii¢ laser demeti durumuna uygun optikler (lens, ayna) kullanilmaktadir [27].

FEMTOSANIYE OSILATOR (Quantronix, Ti-Light: 80 MHZ, 90 fs, 800 nm)

i 5 3 -

FEMTOSANIYE LASER AMPLIFIER (Quantronix, Integra-C 3.5, 1&2&3 kHz, 90 fs, 800 nm, 3.5 mJ per pulse)

OPTIKSEL PARAMETRIK AMPLIFIER (OPA) (230 nm — 2200 nm Dalgaboylarmmn Uretimi)

(@) (b)

Sekil 1. (a)Femtosaniye laser sistemi, (b) nano pargacik iiretimi, malzeme igleme
(mikroisleme), malzemelerin lineer olmayan 6zelliklerinin incelenmesi ve PLD yontemi
ile ince film Uretimi de dahil olmak Uzere ¢ok amagli kullanima sahiptir.

3.3. PLD Sistemi

PLD sistemi kolay uygulanabilirligi ve istenilen sonuca ulasmada sagladigi
avantajlar g6z Oniline alindiginda oldukca yaygin kullanimi oldugu literatiirden
bilinmektedir ve laboratuvar ¢alismalarimizdan tecriibe edilmektedir. PLD sistemi
genel olarak vakum i¢ine alinmis bir ortamda hedef tutucu bir yiizey ve bunun karsisina
yerlestirilen alttabaka tutucu ylizeyden olusur. Yiiksek giiclii puls laser hedef {izerine
odaklanarak yiizeyden buharlastirma yoluyla plazma olusmasi saglanir ve olusan
plazma alttabaka Uzerine gelerek depozisyon islemi gergeklesir. PLD sisteminde
bulunan laser pencereleri sayesinde 50 cm odak uzakligina sahip lens kullanarak laser

demeti hedef yiizey tlizerine odaklanmaktadir. Laboratuvarimizdaki laser demetlerinin
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odaklanmasiyla yaklasik 10%-10" W/cm? laser yogunlugu elde edilebilmektedir.

Grubumuz tarafindan yerli ve milli kaynaklar kullanilarak tasarlanan ve uretilen
PLD sisteminin SOLIDWORKS miihendislik ¢alismasi Sekil 2, sematik goriiniimii
Sekil 3a ve sistemin fotografi Sekil 3b ile verilmektedir. Asir1 yiiksek (UHV) vakum
cemberi icerisinde elementer veya alasim numune laser demeti ile 10-45° ag1 yapacak
sekilde yerlestirilebilmektedir. Hedef tutucuya yerlestirilen numuneden laser ablasyon
yoluyla sokiilen notral veya iyonik formdaki atom veya molekuler yapilar, alt tabaka
Uzerine blydtilmektedir. Alttabaka daima hedef numuneye paralel ve karsi karsiya
duracak bir pozisyonda yerlestirilmistir. Hedef numune ile alttabaka arasindaki agi
daima sabit tutulurken aralarindaki mesafe 2-15 cm arasinda degistirilebilmektedir.

PLD teknigi olduk¢a esnek bir tekniktir, ¢iinkii odaklanan laser demetinin spot
hacmi oldukea kiiciik ve dolayisiyla 1 cm? yiizey alanindan daha kiigiik yiizey alanina
sahip numune hedefler kullanilabilmektedir. Bu o6zellik, kompleks numunelerin

hazirlanmasina ve kullanilmasina olanak saglamaktadir.

Gozlem

Yikleme Penceresi

Penceresi Laser

Pencereleri

Laser Pulsu lle
Uretilen Plazma

Alttabaka

Isi
Olger

d Step Motoru

Kalinlik 3 s [ Hedef Tutucu
Olgam Sistem i\

Baglantilan iy X » 220\ I 4 Odaklayici

A\ Ny p 3 \ J Optik Lens

Laser
Demeti

Step Motoru

Alttabaka Tutucu
Hedef

Tutucu

. Elektrik

Baglantilan

Sekil 2. PLD sisteminin ana hatlar1 ve genel yapisi verilmektedir.

Yerli ve milli sanayi altyap1 olanaklar1 kullanilarak iiretilen ve laboratuvarimizda
hali hazirda mevcut/kullanima sunulmus olan PLD sistemi, laser demetinin hedef
numune yiizeyinde bulunan malzeme ile etkileserek yeni malzeme iiretilmesine imkan
verecek sekilde tasarlanmig ve retilmistir. Sistemin sagladigi bu imkanlar sayesinde

yapilan ¢alismalarda kolaylikla istenilen sonucun gerceklesmesine olanak
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saglamaktadir. PLD sistemi, vakum altinda kapali bir sistem olmasi nedeni ile
depozisyon esnasinda olusan plazmadan kaynakli saglik riskini ortadan kaldiran bir

teknik yapiya sahiptir.

Vakum Sistemi *
(@) (b) (©
Sekil 3. PLD sisteminin (a) fotografi, (b) sematik gosterimi ve (C) Ar gaz ortaminda
iiretilen plazmanin fotografin1 gostermektedir.

Deney diizeneginde 10 mbar arkaplan basinci elde edilebilmekte iken, kullanilan
laser giicli ve numune tiiriine gore numune basinci degisebilmektedir. Basing degeri
deneysel calismanin durumuna gore ayarlanmaktadir. PLD i¢in kullanilan laserin tipi
ve dalgaboyu calismaya gore kararlastirilmaktadir ve laserlerin anlatildigi kesimlerde
ilgili parametreler verilmektedir.

3.4. Laser-Hedef Etkilesmesi

Plazma buhar depozisyon teknikleri arasinda yer alan PLD tekniginin
bilesenlerinden birisi de laser demetinin hedef numune ile etkilesme siirecidir. Fiziksel
pencereden laser ve hedef etkilesmesine bakildiginda olduk¢a karmagsik bir yapida
oldugu bilinmektedir. Laserin hedef ile etkilesmesinden sonra, ilk olarak
elektromanyetik dalga enerjisi bu etkilesmeden sonra elektronik uyarma ve sonrasinda
termal, kimyasal ve mekanik enerji ile ablasyon, buharlasma, uyarma ve plazma
olusmasina sebep olmaktadir.

Laser pulsu ile hedef malzemenin etkilesimi giiclii bir sekilde laser demet
yogunluguna baghdir. Hedef malzemenin sogurma katsayis1 ve yansiticiligr ile birlikte,
laser puls siiresi, dalga boyu ve laser akisi (fluence) hedef ile laser demeti arasinda
onemli olan parametrelerdir. Her malzeme igin farkli esik aki Fegx degeri vardir. Eger
laser F aki degeri esik aki Fegx degerinin iizerindeyse bu durum ablasyon ile sonuglanir.
Eger laser akist F, Fk esik aki degerinden daha diisiik ise, bu durum desorpsiyon ile

sonuglanir.
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Tablo 2. Laser yogunluguna bagl olarak olast uygulamalar verilmektedir.

Laser Yogunlugu (W/cm?) Malzeme TepKisi Uygulama
<10* Isinma Isinma, Isil Islemler
10*-10° Erime Kaynak
10°-10° Buharlagma Kesme, Delme
10%> Iyonlasma Malzeme Analizi

Herhangi bir durumda yiizeyden kopan numuneler yizey (zerinde bir geri tepme
basinci olustururlar. Erimis bir ylizey tabakasinin varliginda ve odaklanmis laser
demetiyle, geri tepme basinci siviyr kismen digari atar.

Bu durumda, laser yogunlugu madde buharlasma yogunlugundan biiyiiktiir, fakat
buhar O6nemli bir derecede iyonlasmaya ugramaz. 10%-10° W/cm? yogunluk
degerlerinde laser demetinin buharla etkilesmesi ¢ogunlukla ihmal edilir. Bu yaklasim
cok kaba bir yaklasimdir ve numune yiizeyine ulasan laser demeti buhar tarafindan
ortaya konan sogurma ve sagilmalar nedeniyle dogan kayiplardan dolay1 etkin bir
yogunlukla tanimlanir.  Sicak buhar demetinin sebep oldugu demet bicimindeki
bozulmalardan kaynaklanan bolgesel yogunluk degisimleri benzer bir sekilde dikkate
alinir.

3.5. Sisteme Bagl Aparatlar ve Olgiim Sistemleri

Ince filmlerin biiyiitiilmesi eszamanli olarak, filmlerin karakterizasyonu, 6zellikle
de film tiretilme sicakligi ve kalinliginin kontrol edilebilmesi bilim ve teknoloji alaninda
biiyiik 6neme sahiptir. Genellikle, biiyiitme olay1, dinamik dengesizlik olayidir. Oyle
ki, buyltme suresince gercek-zamanli ve yerinde Olgiim teknikleri, idealdir, ¢linki
bunlar, biiylitme dinamiklerinin izlenmesine olanak saglamaktadir.

3.5.1. In Situ Sicaklik Ol¢iim Sistemi

PLD yonteminde alt tabaka sicakligi olduk¢a 6nemli bir parametredir. Alttabaka
sicakligi, tretilen filmin karakterini olduk¢a Onemli bir derecede etkilemekte iken
sicakligin dogru Olglilmesi dretilen filmin o6zelliklerinin  kontrollii  bir sekilde
belirlenerek filmin Gretilmesi igin olduk¢a 6nemlidir. Dolaysiyla, IR sicaklik dlgiim
cihaz1 (Optris 3MH1-CF3 model IR termometre) ile ince film iiretilirken ayn1 zamanda
sicakligin  bilinmesi bakimindan Onemli bir uygulama ortaya koymaktadir.
Laboratuvarimizdaki PLD sistemi igin sicaklik Glger sistem baglantis1 Sekil 4(a) ile

gosterilmektedir.  Olgim sisteminin fiziksel 6zellikleri, Gretilen vakum gemberinin
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hacmine gore siparis edilerek satinalma gerceklestirilmigtir.  Is1 Olgerin ¢elik
basligindaki sensorler sayesinde ayarlanan bu mesafeden ince film {izerinden sicaklik
degeri belirlenmektedir ve 150-900°C araliginda 6l¢im yapabilmektedir.
3.5.2. In Situ Kalinlik Olciim Sistemi

Ince film 6l¢iim teknigi, temasl ve temassiz olarak iki kategoriye ayrilir. Temash
metotlar, Atomik Kuvvet Mikroskobu (AFM) ve Profilometre dlcimleridir. Temassiz
aygitlar ise in-situ film kontroliinde kullanilmamaktadir.  Temassiz metotlar,
gravimetrik, girdap akimi ve optik metotlar1 igermektedir. Kuartz kristal monitorlii
(QCM) gravimetrik metot, ince film kalinliginin yerinde karakterizasyonunu
belirlemede yaygin olarak kullanilmaktadir. Malzeme deposit edildikge, kuartz kristal
monitér (QCM), kuartz kristalin frekans kaymasmi izleyerek film kalinligim
6lgmektedir [28]. Bu metot, in-situ olmasina ragmen, numuneden uzak bir mesafededir.
Yani, ince film Uretim esnasinda izleme olay1, filmin deposit edildigi alttabaka tizerinde

gercgeklesir.

\,
K:IQ
Olgim
Bashgr

Sekil 4. (a) PLD vakum ¢emberine adapte edilmis olan In Situ sicaklik ve kalinlik
6lcim sistemlerinin baglantilar1 goriilmektedir. (b) PLD ¢emberi ve kalinlik 6lgiim
sisteminin sematik gosterimi

(b)

Selguk  Universitesi  Fizik Boliminde bulunan  Laser  Spektroskopi
Laboratuarinda, PLD teknigi kullanilarak tretilen ince filmlerin, yerinde (in-situ)
karakterizasyonu igin gerekli olan sistemin sematik olarak Sekil 5(b) ile gosterilmistir.
Bilgisayar, monitor, spektrometre ve depozisyon ¢emberine monte edilen optik baglar
kalmhk 6l¢iimii i¢in gerekli olan donamimlardir. Ince film iiretiminde kullanilan
kalinlik o6l¢iim cihazi firma tarafindan hazirlanan yazilim sayesinde bilgisayar

yardimiyla kontrol edilebilmektedir.
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Sistem, 200-1700 nm dalga boyu araliginda c¢alisabilmekte ve 1-500 nm
araliginda kalinlik 6l¢ciimi yapabilmektedir. Bu sistem sayesinde yari saydam filmler,
oksitler, optik kaplamalar, nitrirler, polimerler, yariiletkenler (Si, aSi, polySi), bilesik
yariiletkenler (AlGaAs, InGaAs, CdTe, CIGS), sert kaplamalar (SiC, DLC), metal
oksitler, ince metal filmler hizli ve hatasiz bir sekilde ger¢ek zamanli 6l¢tlebilmektedir.
3.5.3. Alttabaka ve Isitma-Sogutma Mekanizmasi

Alt tabaka 1sitma sistemi PBN (Pyrolytic Boron Nitride) ve PG (Pyrolytic
Graphite) malzemelerinden olusan yliksek sicakliklarda (>1600°C) g¢alismaya olanak
saglayan bir seramik isitict (ShinEtsu, PG/PBN Heater, Japan) ve bir CW-CO, laser
kullanilarak ta gerceklestirilebilmektedir. Laboratuvarimizda yer alan PLD sisteminin
alt tabaka sicakligi seramik 1sitict ve CO, laser olmak (zere iki yontemle de

saglanabilmektedir.

4. Film Yapilarin Analiz Sonuglari ve Tartisma

Ince filmlerin kompozisyonlar;, kalinliklar;, homojenlikleri, kusurlar,
safsizliklari, baglanma yapilari, ince film uygulamasina gore degismektedir. Uretilen
PLD sistemine aparat olarak ilave edilmis olan ve yukarida detaylar1 verilen sistemlerle,
ince film ftretimi sirasinda olusan ince film yapmin kalinligi ve olusum alttabaka
sicakligr in situ olarak 6lculmektedir. Ayrica olusan ince film yapilarin kalinhigr ve
diger fiziksel ozellikleri tekrar Olciilerek hem sistem parametreleri hemde ince filmlerin
parametreleri belirlenmektedir. ~ Ozellikle ince film kalinliklar1 farkli yontemler
kullanilarak da dogrulanmaktadir. Uretilen ince film yapilar temel analiz metodlari,
taramali elektron mikroskobu (SEM), atomik kuvvet mikroskopu (AFM), UV-VIS
sogurma spektroskopisi ve lineer olmayan optik Ozellikleri de z-tarama sistemi
yardimiyla detayli bir sekilde analiz edilebilmektedir. Buradan sonraki boélimde PLD
yontemi ile Uretilen Ta ince filmi igin SEM, AFM, Z-tarama ve UV-VIS-IR sogurma
spektrumu sonuglari verilmektedir.

Ince film yapilar iiretilirken kullanilan deneysel parametrelerde, Nd:YAG laser
sistemi kullanilmis ve kullanilan laser dalgaboyu 1064 nm olarak secilmistir. Ta hedef
numune Uzerine laser demeti 50 cm odak uzunluguna sahip bir lens kullanilarak
odaklanmistir.  Numune iizerinde odak noktasinda elde edilen laser yogunlugu
3,627x10™ W/cm? olarak ayarlanmis ve deney boyunca sabit kaldig: siirekli kontrol

edilmistir. PLD sistemine yerlestirilen Ta hedef numunesi ve alt tabaka arasindaki
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uzaklik 4 cm olarak ayarlanmistir. Uygulanan bu laser yogunlugu ile, laser demeti Ta
hedef numune ile 20 dk boyunca etkileserek ince film {iretimi gerceklestirilmistir. Ta
ince film yap1 iiretim deneyine baglamadan 6nce vakum ¢emberi igerisindeki arka plan
basinct 3x107 mbarr olarak lgiilmiis ve laser ablasyon siireci uygulandiginda ¢ember
icerisindeki numune buhar basinci 3-4x10°® mbarr civarinda sabit kalmustir. ince film
Uretim suresince, hem numune tutucu hemde alttabaka bagimsiz step motorlar
tarafindan homojen fakat birbirine gore relatif olarak farkli hizlarla dondiiriilerek hem
sokiilen plazmanin homojen bir uzaysal dagilima sahip olmas1 hemde alttabaka {lizerine
homojen bir depozisyon gerceklestirilmesi saglanabilmektedir. Dolayistyla elde edilen
ince film yapilarin olduk¢a homojen kalinliklar ve kompozisyonlara sahip oldugu
sonucuna varilmistir.
4.1. Scanning Electron Microscopy (SEM) Analizi

PLD sistemi kullanilarak elde edilen Ta ince film yapilarin SEM ile elde edilen
gorintileri sekil 5 ile vermektedir. Goriuntiler 10kX ve 20X biyiitme oraninda
kaydedilmistir. 20X biiyiitme oraninda alinan goriintiide ise ince film kaplama yapilmis

numunenin enine kesiti (cross section) gérinmektedir.

1 " = 200 ry
Sgmazsel Mag= 10.00KX [ oM sgmasset Mags 20X 7
150

EHT =20.00 V'
WD = 140mm

(@) (b)
Sekil 5. Ta ince filmine ait SEM goruntileri (a) 10kX ve (b) 20X biiyiitme oraninda

kaydedilmistir.

Ince film caligmalarinda yiizeyin yapisinin ve iiretilen ince filmin kalinliginin
Olgllmesi, ¢alismalarin basarisinin kanitlanmasinda oldukga biiyiik 6neme sahiptir. Bu
amagla ince filmin karakteristik 6zelliklerinin belirlenmesinde kullanilan SEM analiz
yontemi PLD teknigi ile tretilen ince filmlerin analizlerinde yogun sekilde

kullanilmaktadir.
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4.2. AFM (Atomic Force Microscopy) Analizi

PLD yontemi kullanilarak tiretilen Ta ince filmine ait AFM goruntuleri Sekil 6 ile
gosterilmektedir.  Sekil 6 ile Ta filminden iki ayr1 alanda alinan AFM sonuglari
tartisilmaktadir. Ta ince filmi i¢cin AFM tarama islemi film tizerinde Sekil 6 (sol siitun)
20x20 um’ genisliginde bir alanda goriintii alinarak kaydedilmistir. Sekil 6 (sag siitun)

ise 4x4 umz genisliginde bir alanda goriintii alinarak kaydedilmistir.
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AFM gorintusu goruntusu
Sekil 6. 20x20pum? alandan alman (a) iki boyutlu gériintii ve (b) histogram ve (c) iig
boyutlu gériintileri verilmektedir. 4x4 pm? alandan alinan (d) iki ve (e) histogram ve
ve (f) G¢ boyutlu AFM gorintisi verilmektedir.

Sekil 7(a) gorlntlsiinden goriilecegi gibi, parlak noktalar yiikseltisi fazla olan
noktalar olup maksimum 204.341nm ve minimum O nm olmak (zere yiuzeyden
yiikseklikler verilmistir. ~ Sekil 7(b) ile ylizeyden aliman parcacik histogrami
verilmektedir. Histogramin yatay ekseni par¢acik boyutlar1 ve diisey ekseni ise her bir
yikseklige karsilik gelen parcacik sayisini vermektedir. Yiizey tizerinde Olculen
ortalama parcacik yiiksekligi (Tablo 3) 26.1351 nm olarak belirlenmis ve yiizey
puriizliligi ise (Tablo 3) 4.55187 nm olarak olglilmiistiir. Diger bir dlglimden alinan
sonuclara gore, olclimler 4 X 4 ym? alandan alinmis ve bagil olarak daha homojen
kaplama yapildig1 sonucu elde edillmistir (Sekil 7(d)). Tarama sonucunda Sekil 7°de
goriilecegi tlizere parlak noktalar yiikseltisi fazla olan noktalar olup maksimum
33.4322nm ve minimum 0 nm olmak {izere ylizeyden ylikseklikler verilmistir. Sekil
7(e)’de yiizeyden alinan pargacik histogrami olup yatay eksende pargacik boyutlarini ve
dikey eksen de her bir yiikseklige karsilik gelen parcacik sayisini ifade etmektedir.
Yiizey iizerinde ol¢iilen ortalama parcacik yiiksekligi 4.43764 nm olarak belirlenmis ve
yuzey puruzliligi ise 1.24314 nm olarak ol¢lilmiistiir (Tablo 3(b)).

Tablo 3. AFM tarama sonuglari

Scan 1 (20x20 um) Scan 2 (4x4 um)
Amount of sampling 65536 Amount of sampling 65536
Max 204.341 nm Max 33.4322 nm
Min 0nm Min 0nm
Peak-to-peak, Sy 204.341 nm Peak-to-peak, Sy 33.4322 nm
Ten point height, Sz 101.194 nm Ten point height, Sz 16.4695 nm
Average 26.1351 nm Average 4.43764 nm
Average Roughness, Sa 4.55187 nm Average Roughness, Sa 1.24314 nm
Root Mean Square, Sq 11.937 nm Root Mean Square, Sq 2.50943 nm
Second moment 825.535 Second moment 259.899
Surface skewness, Ssk 675.272 Surface skewness, Ssk 50.516
Coefficient of kurtosis, Ska ~ 584.475 coeffictent of kurtosts, 352 189
Entropy 718.307 Entropy 570.635
Redundance 0.0632105 Redundance -0.13687

(@) (b)
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Sekil 7, iretilen Ta ince film i¢in gergeklestirilen AFM analiz sonuglarini
gostermektedir.  Sekil 7(a), (b) ve (c) gorintileri 20x20 pum? alan icin AFM
goriintiilerini  vermektedir ve bu ince film yap1 parametreleri Tablo 3(a) ile
verilmektedir. Bu parametrelerle liretilmis olan ve sonuglar1 verilmis olan cam tiizerine
kapli Ta ince film icin AFM ile elde edilen ortalama ylizey piiriizliliigii 4.55187 nm
olarak belirlenmistir. ~ Bu sonug, oldukca piiriizlii bir yiizey elde ettigimizi isaret
etmektedir. Diger taraftan, (d), () ve (f) 4x4 um? alanindan alinan gorintleri
vermektedir. Bu ince film yapida ise ylizey purizliligi 1.24314 nm olarak elde

edilmistir ve Tablo 3(b) ile verilmektedir.
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