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Ozet

Darbeli Lazer Biriktirme (PLD) sistemi Ustin Ozellikli bir seramik film Gretme cihazi olup, karmasik
teknolojili hava alma ve lazer bilesenlerinden olusur. Simdiye kadar yapilan ¢alismalarda PLD sisteminin
basarisi bilimsel yayinlarla ispatlanmistir. Son zamanlarda, ince film kaplama amaci ile PLD’de kullanilan
bilesenlerin tamamen bilgisayar kontrollii oldugu sistemler yayginlasmaya baslamistir. Fakat bu tarz
kontrolli ince film biriktirme sistemleri cihaz parametrelerinin hassas bir sekilde ayarlanmasini
gerektirmektedir. Zira basarili film karakteristigini saglamak tzere PLD sistemi bilesenlerinden olan
lazer kutusu, hazne ve hatta mercek ve aynalarin ayarlanmasi gerekir. Kullanilan sistemde, lazer ve
hazne tamamen Uretici Neocera Firmasi tarafindan yazilan bilgisayar yazilimi ile kontrol edilmektedir.
Anahtar kelimeler Sistemde yerlesik algilayicilar vasitasi ile kontrol saglayan bu programi kullanarak, lazer ve haznedeki
Superiletken ince film;  gaz akis miktarini, sicakligi ve basinci ayarlanmaktadir. Basarili bir film biriktirme igin etkin parametreler
YBCO; PLD ile kaplama  deney deneyimleri ile gelistiriimeye calisiimaktadir. Bu dogrultuda, lazer aydinlatmasi, altlik iizerine
teknigi odaklanma, altlik—hedef malzeme arasi mesafe, gaz akis miktari ve havasi alinmis hazne ici basing degeri
gibi parametrelerin ayarlanmasina ¢alisilmistir. Bu parametreleri kullanarak, her bir darbede biriken film
kalinhigl tahmin edilebilir hale gelir ve hazne igerisinde olmasi gereken gaz akis hizina karar verebiliriz.
Bahsedilen dizenlemeleri yaparak, biriktirme islemini standartlastirmak ve dolayisi ile PLD ¢alisma
sartlarini glvenilir hale getirmek hedeflenir ki, bu 6zellik yeniden Uretilebilirligi sagladigi icin bilimsel
calismalar agisindan buylk 6neme sahiptir. Bu c¢alismada STO (SrTiO;) althga uygulanan YBCO
(YBa,Cu30,.5) seramik stiperiletken ince filmlerinin Gretimi icin kullanilan PLD sistemine ait ¢alisma
parametrelerinin diizenlenmesi agiklanmistir. Uretilen filmler (zerine edindigimiz deneyimler
acilanarak, kullanilan hazne basinci ve althk sicakhg parametreleri verilmistir.  Son olarak, ilgili

parametreler ile elde edilen filmlere ait analiz ve karakterizasyon sonuglari agiklanmistir.

Parameter Adjustment in a PLD System Used for YBCO Films on STO
Substrates and its Characteristic Verification

Abstract

Pulsed laser deposition (PLD) system is a unique ceramic film deposition equipment with complex
technological vacuum and laser apparatus. Until now, the achieved depositions are verified the success
of PLD systems in literature. Recently, computer controllable PLD systems are popular as a thin film
production technique in which laser and vacuum apparatus are completely software controllable.
However, this kind of manageable thin film deposition system requires adjustment of the equipment
parameters both in laser box and chamber, as well as lens and mirrors, in order to attain the successive

Keywords film properties. In our system, laser and chamber are guided by computer software supplied by
Superconductor thin Neocera Company. Using the software control, we adjust gas flow rates both in laser and chamber;
film; YBCO; Coating adjust the pressure inside the chamber where sensors are used for these controls. For successive

technique via PLD deposition, effective parameters are selected and regulated via experimental experiences on laser and

chamber working conditions. Making the above adjustments, we aim to standardize the deposition
process by enhancing PLD working conditions by which reliability and reproducibility are attained since
those have crucial importance for scientific studies. In this paper, we explain adjustments on working
conditions of our PLD system used for coating YBCO on STO (SrTiO3) substrates. We experimented the
PLD system which is settled in our thin film laboratory and explain the experiences on the deposited
film as a parameter of the assumed working conditions, such as chamber pressure and substrate
temperature. Finally, we display the scan and characterization results obtained for different conditions.
© Afyon Kocatepe Universitesi
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1. Giris

PLD (Darbeli Lazer Biriktirme) sistemi hizli bir
sekilde ince film biriktirmek icin kullanilan lazer
tetiklemeli bir cihazdir (Vonk, 2005). PLD sistemi
lazer kutusu, lens-mercek dizenegi ve havasl
alinmis tam kapali hazne olmak Uzere U¢ temel
parcadan olusur. Bu temel pargalarin yonetimi igin
sensorler, kontrol vanalari, gazlar, akis kontrolori
vb. gibi yan parcalar mevcuttur. Toplam sistemi
sensor ve kontrolorlere bagh bilgisayar yonetir.
Bilgisayarda kontrol amacli kullanilan enddstriyel
bir yazihm mevcuttur. Dolayisi ile hemen hemen
tim kaplama ayarlamalari bilgisayar yazilimi ile
ekran Uzerinden yapilabilir. Buna gore, basing ayari,
gaz vanalarinin kontroli ve lens-mercek ayarlari
disinda tiim sirec bilgisayar programi ile otomatik
olarak gerceklestirilir. Bu ylzden denenmis
parametre ayarlamalarini kullanarak PLD sistemi ile
kaplamayr tamamlama hizi, kimyasal biriktirme ile
yapilan kaplama hizina gore bir hayli ylksektir. Bu
sayede PLD cihazi ile yapilan kaplama teknigi,
zaman ve emek tasarrufu saglar. Ote yandan, PLD
ile kaplama yapmak igin bitin temel ve yan parca
ayarlarinin  yapilan

kaplama tiriine  gore

miikemmellestiriimesi  gerekir.  Dolayisi ile
parcalarin farkl ¢alisma kosullarinda denenmis ve
saglikh kaplama kosullarinin se¢ilmis olmasi gerekir.
Ayrica kaplama islemlerinde cihaz verimliligine ve

prosediir siralamasina da dikkat edilir.

PLD, ince film kaplamak icin gelistirilmis bir
yontemdir ve basarisi diinya genelinde yapilan
laboratuar calismalari ile ispatlanmistir (Greer,
1997).

vakumda

Bu basarinin temel sebepleri arasinda,

calisabilme, yabanci  atomlardan

temizlenerek ortam kirliliginin azaltilmasi ve
kaplama sirasinda gerekli sartlarin kolay kontrol
edilebiliyor olmasi verilebilir. Kaplamanin temel
mantig1 kaplama tlirinden olusan hedef malzemeyi
ucurarak althk ylizeyine yapistirmaya dayanir. Bu
teknikle vyapilan kaplamada hedef malzemenin
stoichometrisi korunur. Hedef malzeme lazer cihazi
yardimi ile ugurulur. Lazerin yénlenmesi mercek ve
lensler ile saglanir. Odaklanmis lazer 1s1gina maruz
kalan

sikistirilmis  dékmeden Uretilmis hedef

malzemenin isikla temas eden ylzeyi ani sekilde

ucar. Althgin ucan malzemeyi tutabilmesi icin
isitilmis olmasi gereklidir. Bu yiizden, althk tavsiye
edilen sicakliga kadar isitilmal ve sabit sicaklikta
tutulmahdir. Ugan kaplama malzemesi isitilarak
hazirlanan althga hizlica yapisir. Bu sekilde bir
devirlik kaplama tamamlanmis olur. Eger lazer
Isiginin glcl ve havasi alinmis haznenin ozellikleri
biliniyorsa tek seferde yapilan kaplama kalinlig
devirlik

hesaplanabilir. Bir islem binlerce kez

tekrarlanarak istenilen  kaplama  kalinligina

ulasincaya kadar tekrarlanir. Cihazin her devirde
cihazin ayni verimle calistigi kabul edilirse, ardi
ardina gergeklesen islemler sonunda, tek devirde
yapilan kaplama kalinliginin toplam lazer atisi kati
kadar kalinliga ulasilir. Elde edilen nihai kaplama,
sirece, ortam sartlarina ve cihaz ayarlamalarina
bagh oldugundan en uygun filmi biriktirmek igin
parcalarin oOzelliklerinin ve ¢alisma kosullarinin

belirlenmesi gerekmektedir.
2. PLD cihazi

PLD’nin bazi kisimlari temel parcgalar olup, bazi
kisimlari da Uretime yardimci olan sensor, hava akis
kontrolori, diger kontrolorler gibi yan pargalardir.
Parcalarin tamami ince film biriktirmeye etki ettigi
icin en uygun ¢alisma kosullarina gére ayarlamalari
yapilmalidir.

2.1.Temel pargalar

Sekil 1’ de temel parcgalar ve islem siralamasi
verilmistir. Cihazdaki lazer kutusunun Urettigi 1s18in
enerjisi biriktirme kalinligini etkiler. Dolayisi ile
lazer 1siginin sabit glic cikish olmasi biriktirme
kalinliginin dogru hesaplanabilmesi icin dnemlidir.
Bu ylizden, 6nceki kullanimlardan lazer kutusu ve
gaz tahliye borusunda kalan 06zel lazer gaz
temizlenmelidir. Ayrica bu 1sigin tamami hedef
malzeme (izerine aktarilamaz. Zira, optik lensler,
mercekler ve hazne cami lazer 15181 enerjisinin bir
kismini sogurur, akiciigini bozar. Lazer 15181 hedef
malzeme Uzerine dogru genislikte yayilmali ve
odaklanmalidir. Odaklama havasi alinmis hazne
icerisinde temiz bir ortamda gerceklesir. Vidalar ve
disaridan sokulan nesneler standart ortam
ozelliklerini bozacagl icin hazne kapagi, target ve
althik vb.

sokulurken

Uretim elemanlarinin hazne igerisine

ozen gosterilmelidir. Ortamin
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temizlenmesi amaci ile tavsiye edilen degerlere
kadar haznenin havasinin alinmasi ve yeterli oksijen
ve azot gazlarinin ortama verilmesi gerekir. Ozet
olarak, PLD cihazindaki lazer kutusunun verimi
artirilmali, mercek ve lenslerin kosullari uygun
aydinlatmayi saglayacak hale getirilmeli ve
haznenin i¢ ortami temiz olmali ve kontrol altinda
tutulmahdir. Bu sekilde temel parcalar, en uygun
kosullari

saglamasi icin ayarlanmis ve her

laboratuarda yeniden (retilebilmesi amaci ile
standartlastirilmis olur. Bu ayarlama slresince

temel parcalara ekli yan parcalar gorev yapar.

gazlan
(1-2 gazlar)

\ Gstergesi
.,:"‘(‘_ﬂ* Sicaklik

g f‘_ ;ﬂgsts—rgesl
[ -~

Premix gazi (Lazer gazi) Ana pompa

Sekil 2. Temel pargalar ve islem siralamasi
2.2.Yan pargalar

PLD ile kaplama yapmayi saglayan diger yan
parcalari gazlar, hava alma pompalari ve vanalar,
akis kontrolérleri ve sensorlerdir (hava, sicaklik,
duman vb.). Kullanilan bitin pargalar dretim

geometrisini degistirecegi icin farkh cihazlarin

degisken ortami yeniden Uretimi zorlastirir.
Dolayisi ile gaz basinci, pompa basinglari, elle
yapilan vana kontrolleri ve sensorlerin dogru
calismasi kontrol edilerek, lazer ve hazne igerisinin
kontroll saglanmaldir. Bu arada, elle yapilan vana
kontrolleri hari¢ biitlin stirecin goruntilenebilir ve
yaziimla kontrol edilebiliyor olmasi yeniden
Uretilebilirlik ve kaliteli kaplama i¢in 6nemlidir. Bu
ylizden son zamanlardaki bilgisayar yazilimi
kontrolli donanimlar ile film biriktirme sirecinin

tamamen kontrol altina alinmasi amaglanmaktadir.

3. Kaplama islem siralamasi

3.1.Hedef malzeme ve althik ayarlamalari

Hedef malzeme lazer 1siginin odaklanmasi ile
ucmaktadir. Ugan ylzeyin altliga dogru mesafe ve
acida yapismasi icin hedef malzeme vylzeyinin
temiz, pirizsiz ve parlak olmahdir. Bu yizden ilk
kaplama oncesinde hedef malzeme altlik yizeyi
ortlilerek bosta ugurulmahdir. Ugus anlik olarak
gerceklestigi icin, lazer darbelerinin ardi ardina ayni
halinde

oyuklasabilir. Ardindan buraya disen lazer 15181

ylzeye dismesi althgin -~ bu  kismi
farkh acilar ile ugacagindan verimli sekilde altlik
ylzeyine yapismaz. Dolayisi ile altlik ylzeyinin
surekli ileri-geri ve kendi etrafinda doéndirilerek
lazer 1siginin dastigd  alanin hedef malzeme
ylizeyinin tamamina yayilmasi gereklidir. Kullanilan
altlik ylizeyinin ise daha hazneye sokulmadan 6nce
temizlenmis olmasi 6nemlidir. Hedef malzeme ve
altlik ayarlamalari homojen film biriktirmek icin

gereklidir.
3.2.Kaplama ayarlan

PLD ile yapilan ince film kaplamalarinda takip
edilen prosediir siralamasi Sekil 2’de verilmistir.
Yapilan islemler daha o6nce bazi calismalarda
aciklanmistir (Vonk, 2005; Tozan, 2010). Dolayisi
ile kullanilan PLD sisteminde en iyi sonug veren
kosullarin secimi icin gerekli parametreler daha
once vyapilan calismalara yakin degerler olacak
sekilde secilmistir. Haliyle, her bir kurulu sistem
birbirinden farkh parcalardan olustugu icin tam

olarak bu parametrelerin bilinmesi mimkin
degildir. Dolayisi ile takip edilen prosedir
siralamasi denenerek en iyi hale getirilmeye
calisilir.

Kaplamaya baslamadan once altlik ve hedef
malzeme Ozelliklerinin secilmesi gerekir. Kullanilan
hedef ve altligin boyutu, malzeme tipi gibi 6zellikler

bunlardandir. Malzemelerin kaplamaya
baslamadan o6nce plrizsiz hale getirilmesi,
parlatiimasi ve temizlenmesi gerekir. Hedef

malzeme kendisi igin ayrilan gevirici kol (zerine
konulur, althk ise gimis pasta ile althk tutucuya
yapistirihr.  Althk ve hedef malzeme haznenin
icerisine yerlestikten sonra kaplama islemi igin
hazirlik yapilir. Her kaplama oncesi tahliye borusu
ve kutu icerisini yeni gaz ile doldurarak lazer 1s1ginin
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veriminin artmasi amaglanir. Ardindan optik lens
ve mercek ayarlamalari ile gerekli etkin odaklanma
saglanir. Bu ayarlamanin cihazin ilk kurulumunda
tamamlanmasi yeterlidir. Kapali haznenin havasinin
alinmasinin  ardindan  sirasi  ile  biriktirme
durumunda gerekli basing ve sicaklik ayarlanir ve
kaplama tamamlanir. Kaplama gerceklestikten
sonra gerekli i1sil islem asamasinin uzunluguna gore
Isitma ve oksijen basinci ayarlama islemine devam
edilir. Son olarak, cihaz belirli bir hizda sogutularak
sicaklik ve basing normal ortam degerlerine getirilir
ve kaplama yapilan althk cihazdan sokuliir. Bu
sirecte yapilan bitin ayarlamalar kayit altina

alinmasi yeniden uretilebilirlik icin cok dnemlidir.

sistem

* Mercek ve
lenslerin

odaklamasinin
ayarlanmasi

e Isitma

¢ Havasini alma

* Oksijen ve
azot gaziile

* Gaz tahliye
borusunun
temizlenmesi

* Lazer kutusu

gazinin

tazelenmesi

Kutusu

Sekil 2.TUm PLD ile kaplama yapma prosediir siralamasi

temizleme

* Kaplama
gazini kontrol

Hazne

4. Parametrelerin secimi ve YBCO fazinin eldesi

Kullanilan cihazda secilen bazi parametreler Tablo 1
ve Tablo 2’de belirtilmistir.  YBCO ince film
biriktirme sirasinda yapilan basing ve sicaklik
ayarlamalari ise Sekil 3’te verilmistir. Burada
secilen sartlar lazer tipi, kullanilacak hedef
malzeme, altlik ve kaplama cesidine gore degisiklik
gosterir. Bilgisayar kontrollii PLD cihazi ile sartlar
kontrol altinda tutulabilir.

Tablo 1. Hedef malzeme ve althga ait segilen
parametreler

Ozellik Biiyiikliik
Hedef malzeme cinsi YBCO
Hedef malzeme gapi 5cm
Altlik cinsi STO (SrTiO)
Althk boyutu 5x5mm
Althk yapistirici GUmds Pasta
Target-althk arasi mesafe 5cm
Target donis hizi 10 mm /sn

Tablo 2. PLD galismasina ait segilen parametreler

Ozellik

Biiyiikliik

Lazer kutusu tipi

KrF Excimer Laser

Lazer yenileme frekansi 10 Hz
Temizlik atisi 500 adet
Biriktirme atisi sayisi 3000 adet
Lazer dalga boyu 248 nm
Toplam biriktirme kalinligi ~100 nm

YBCO ince filmin Uretim amaci sliperiletken ylizey
olusturmak oldugu icin, siperiletkenligi saglayan
eksik oksijen vyerlesiminin biliniyor olmasi ve
dolayisi ile bu eksikligi saglayan termodinamik
sinirlarin PLD Uzerinden ayarlanmasi gerekir. Zira,
siiperiletken  malzeme karmasik vyapih ve
termodinamik kararlihg sinirhdir. Bu yilizden
Uretilen  filmlerin oksijen

gerekli eksikligini

saglamasi icin islenmesi gerekir.

Yiksek  sicaklikta blyitilen tam  YBCO
(YBa,Cu305), eksik YBCO (YBa,Cu307.5)'ya donusdr.
Oksijen adedi 6.85 ~ 7.00 araliginda olmalidir. Bu
eksiklikteki YBCO kaplama 650 °C sicakhk lizerinde
uygulanan bir i1sil islemi gerektirir. Yeterli basincgtaki
Ist artisi ile beraber, slperiletken olmayan
tetragonal vyapi zamanla orthorombik yapiya
donliserek stperiletken yapi elde edilir. Eger
oksijen basinci kritik degerden daha az olursa,
YBCO,.s farkh fazlara ayriir ki - parcalanmayi
onlemek icin sicakhk yeterince ylksek olmali ve
sabit tutulmalidir. Slperiletken yapilya ait kafes
parametreleri 3.83 A, 3.88 A olarak verilir. 1987
yilinda bulunan YBCO stoichometrisi daha sonraki
yillarda yapilan Gretimler ile farkh kosullar ile igin
denenmistir ve halen uygun eksikligi bulmak ve
bunu Greten isil islemi elde etmek icin PLD {izerinde
calismalar yapilir. Zira, YBCQ'ya ait faz diyagrami bir
hayli genistir ve biriktirme sirasindaki ortam
degiskenlerine hassastir. Her bir PLD cihazina ait
parametreler farkli olacagindan, farkli cihazlar
Uretim icin ayrica ayarlanmal ve kurulmahdir.
PLD’nin istenen sartlari saglayan ilk Uretim igin
ayarlanmasi zaman alan bir siiregtir. Sonug olarak,
istenen YBCO fazi i¢in termodinamik sinirlar
belirlenmeli ve yeniden ayarlanmalidir (Hao et al.,
1993; Woodall et al. 1997; Yurtcan et al., 2011;
Branescu et al., 2005).

Laboratuvarda Uretilen YBCO film icin uygun
gorilen islem asamalari Sekil 3'te Ozetlenmistir.
Buna gore, kaplama 6ncesi sicaklik kontrolli olarak
siras! ile 25, 20 ve 10 °C/dk ile ¢ok diisiik basincta
artirllmis, lazer atislari sirasinda sicaklik sabitlenmis
ve basing 250 mTorr'da tutulmustur. Kaplama
ardindan sicaklik yine kontrollii bir sekilde 10 °C/dk
ile azaltilip 1 saat siiresince 450 °C’de bekletilmistir.
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En sonunda sistem yavasca dis ortam basing ve
sicakligina gelene kadar serbest birakilip althk
hazne icerisinden sokilmustr.

HOLD 2
1-Turbo Pump vanalari kapatil.
2-Motor Turbo Pump>OFF> UPDATE
HOLD 1 3-PLD process gas>AG

Resume 400 mTorra ayarlantr.
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Sekil 3. PLD ile yapilan kaplamada kullanilan basing ve
sicakhk degerlerini gbsteren grafik

5. Tartisma ve Sonug

Bu calismadaki temel amacimiz, ince film
YBCO’ya has
durumlarini anlamaktir. Bu amagla STO althkli YBCO

orneklerindeki ince film dretim
filmler iki yontem kullanilarak karakterize edilmis
ve bunun neticesinde ortaya ¢ikan kristal yapi ve
irdelenmistir. ~ Sonuglarin

ylizey  morfolojisi

degerlendirilmesi, denenen {retim kosullarinin

anlasilmasi icin 6nem arz eder.

Uretilen filmlerin yapisal analizi fazlar ve segilen
altlik Gzerinde Uretilen ince filmin kristaliyografik
yonelimi hakkinda bilgi veren X-Ray Difraktometrisi
(XRD) ile yapilmistir. XRD analizi oda sicakhginda
CuKa radyasyonu kullanilarak yapildi ve Rigaku
marka cihaza ait yazihm programi kristaliyografik
faz olup olmadigini anlamak igin kullanildi. Uygun
calisma kosullari altinda 950°C ve 990°C althk
sicakliginda PLD ile retilen YBCO ince filmlerin XRD
gorintileri Sekil 4a ve Sekil 4b’de verilmistir. Buna
gore, pikler 8 =8° den baslayip, 75”ye kadar aralikli
devam etmektedir. STO althigin etkisi distk olup,
yonelimleri belirtilen aralikta cesitli acilarla dagiimis
bulunmaktadir. Fakat bazi piklerin literatire
goregosterdigi farkhliklardan, PLD ile Gretimdeki
problem oldugu

oksijenleme asamasinda bir

anlasilmaktadir. Zira, belli bir dereceden sonraki

(001) yonelimli pikler goriantilenememektedir.
Hali hazirdaki her iki gérintideki pikler, STO althk
Uzerinde c-ekseni yonelimli YBCO (retiminin ve
dolayisi ile epitaksiyel blyltmenin gerceklestigini
gostermektedir. YBCO’nun ince film olarak en iyi
c-eksenli

sliperiletkenlik  6zelligini ylzeye dik

yonelimlerde gosterdigini bilmekteyiz. Bu ylizden
sonuglar arasinda sadece Miller indislerini belirten
istenir.

(001) yonelimleri olmasi Buna gore,

990°C’de uretilen numunenin daha iyi sonug

verdigini sdyleyebiliriz.

7000 -
6000 A
5000 - ‘
4000 |

2000 -

Siddeti(a.u.)

3000 - ‘ ’
I

1000 4

04 e NN

0 20 40 60 80 100

180000 -
160000 -
140000

120000

S 100000

80000

60000 -

40000

20000

0 . a N 2N - ) [ LN

-20000 T T T T T )
0 20 40 60 80 100

Siddeti(a

2Teta (°)

(b)
Sekil 4. Elde edilen YBCO kaplamaya ait XRD analizi (a)
isleme sicakligi (950°) ve (b) islem sicakligi (990°)
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(b)
Sekil 5. Elde edilen YBCO kaplamaya ait SEM vyizey
morfolojisi (a) isleme sicakhig (950°) ve (b) islem sicakhig
(990°)

ikinci olarak, Taramali Elektron Mikroskobu (SEM)
cihazi ile Uretilen ince film yizeyinin morfolojisi
incelendi. Sekil 5a ve Sekil 5b’deki mikroskop
gorintileri ince film (zerinde dikey yonelimli
tanelerin oldugunu gostermektedir. iki sekildeki c-
eksenli buyumeyi karsilastirirsak, yiksek sicaklikta
daha iyi kristallesmenin saglandigini soyleyebiliriz.

Faz analizi ve morfolojik gorintiilenmesi
yeterli  YBCO

ozelliklerini gostermesi nedeni ile bundan sonraki

gerceklestirilen  numunelerin

asamalarda AFM goriintiilemesi ve buna ilave
olarak kritik sicaklik (T.) ve kritik akim (J.) lgiimleri

yapilarak  numunenin  somut slperiletkenlik
ozellikleri arastirilacaktir.
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