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ÖNSÖZ 

 

Bu tez çalıĢmasında, öncelikle C tipi nanonegatronik malzemelerin üretilmesi 

amaçlanmıĢtır. Üretilen nanonegatronik malzemeler, kuantum nokta duyarlı güneĢ 

pillerinde fotoanot malzemesi olarak kullanılmıĢtır. Negatronik malzemelerin, güneĢ 

pillerinin verimi üzerine etkisi incelenmiĢtir. 

Bu tez çalıĢmasının hazırlanmasında, değerli bilgilerini benden esirgemeyen ve bana 

her türlü desteği sağlayan saygı değer hocam Prof. Dr. Fahrettin YAKUPHANOĞLU‟na 

teĢekkürü bir borç bilirim. 

Ayrıca nanobilim ve nanoteknoloji araĢtırma laboratuvarındaki tüm çalıĢma 

arkadaĢlarıma yardımlarından ötürü teĢekkür ederim. 

Bu tez çalıĢması, TÜBĠTAK tarafından 114F064 nolu proje kapsamında 

desteklenmiĢtir. 
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ÖZET 

YENĠ C TĠPĠ NEGATRONLAR 

 

 Bu çalıĢmada, yeni C tipi negatronik tabanlı CdS kuantum nokta duyarlı güneĢ 

pillerinin üretimi yapılmıĢtır. TiO2/Grafen nanokompozit yapılar hidrotermal yöntem 

kullanılarak üretilmiĢtir. Grafen oksit (GO) ve titanyum (IV) izopropoksit kullanılarak 

hidrotermal yöntemle TiO2/Grafen nanokompozit yapılar sentezlenmiĢtir. Üretilen nano 

kompozitlerin yapısal analizleri; X-ıĢını kırınımı (XRD), Fourier dönüĢüm kızıl ötesi (FT-

IR) spektrumu ve taramalı elektron mikroskobu ile (SEM) yapılmıĢtır. Üretilen C tipi 

negatronlar kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinin fotoanotunda kullanılarak, pillerin 

akım-gerilim (I-V) karakteristiği çıkarılmıĢtır. Yapılan I-V ve C-V analizleri ile güneĢ 

pillerinin detaylı analizi yapılmıĢtır. Üretilen yapıların C-V ve C-f karakteristiklerinde 

negatif kapasitans (NC), davranıĢı gözlenmiĢtir. Böylece TiO2/Grafen tabanlı C tipi 

nanonegatronik malzemelerin baĢarılı bir Ģekilde üretildiği doğrulanmıĢtır. Üretilen C tipi 

nanonegatronik malzemeler, kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinin fotoanotlarında 

kullanılmıĢtır. C tipi nanonegatronik tabanlı kuantum nokta duyarlı güneĢ pilinin verimi % 

0,298, TiO2 tabanlı güneĢ pilinin verimi ise % 0,085 olarak ölçülmüĢtür. Üretilen 

TiO2/Grafen tabanlı C tipi nanonegatronik malzemelerin optoelektronik chazlarda 

kullanılabilecek önemli bir potansiyele sahip olduğu tespit edilmiĢtir. 

 

 

Anahtar Kelimeler: Grafen, kuantum nokta duyarlı güneĢ pilleri, negatif kapasitans (NC), 

nanonegatronik  



VII 

SUMMARY 

 

NOVEL C TYPE NEGATRONICS 

 

 In this study, CdS quantum dots sensitized solar cells (QDSSCs) based C-type 

novel negatronics were fabricated. Graphene/TiO2 nanocomposites were prepared using 

graphene oxide (GO) and titanium (IV) isopropoxide followed by the facile hydrothermal 

process. The structural, surface morphology, chemical composition of composites were 

analyzed using X-ray diffraction (XRD), Fourier transform infra-red spectra (FT-IR) and 

scanning electron microscopy (SEM) techniques. The electrical characteristics QDSSCs 

were performed using current-voltage and photocapacitance- frequency characteristics of 

the solar cells were analyzed in detail. The CdS quantum dots sensitized solar cells 

(QDSSCs) exhibited a negative capacitance (NC) behavior. QDSSC based on C type 

nanonegatronic photoanode (Graphene/TiO2 based) exhibits a high energy conversion 

efficiency of 0.298 %, compared with a QDSSC based on TiO2 nanoparticle photoanode 

(0.085 %). The obtained new C type nanonegatronic materials are promising for optic 

communication and optoelectonic devices. 

 

 

Keywords: Graphene, quantum dots sensitized solar cells (QDSSCs), negative capacitance 

(NC), nanonegatronic 
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1. GĠRĠġ 

 

 DeğiĢen dünya ile birlikte uygarlığın ve geliĢmiĢliğin göstergesi olan parametreler 

zaman içerisinde önemli değiĢikliklere uğramıĢtır. Uygarlık tarihinin baĢlangıcında 

toplumların geliĢmiĢliği; tarım ve hayvancılıkta sağladığı katma değer ile ölçülürken 

günümüz dünyasında ise insanların artan ihtiyaçlarına paralel olarak ülkelerin geliĢmiĢliği 

ürettikleri bilgi, ileri teknoloji ve enerji üretimi gibi göstergelerle ölçülmektedir. Dünyada 

ki toplam enerji tüketimi yıllık ortalama 11.164 milyon ton petrol eĢdeğeri (Mtep) 

kadardır. Bugünkü verilerle bu talebin % 85‟ten fazlası fosil yakıtlara dayalı kaynaklardan 

karĢılanmaktadır [1]. Fosil yakıt rezervlerinin sınırlı olması ve fosil yakıtlara dayalı enerji 

üretiminin beraberinde birçok sorunu getirmesi, yenilenebilir enerji kaynaklarının 

kullanılmasını zorunlu hale getirmiĢtir. Fosil yakıtlar; atıkları ile çevreye verdiği zararın 

yanı sıra, yarattığı sera gazı etkisi ile küresel ısınmayı önemli ölçüde artırmaktadır. Bu 

nedenle yenilenebilir ve çevre dostu enerji üretimi, doğa ve insanlık açısından son derece 

önemli bir konu haline gelmiĢtir. Yenilenebilir enerji kaynakları arasında güneĢ, rüzgâr, 

biyokütle, jeotermal, hidrodinamik ve dalga enerjisi öne çıkan enerji kaynakları 

arasındadır. Yenilenebilir enerji kaynakları içinde, güneĢ enerjisi en yüksek potansiyele 

sahip enerji türüdür. Yapılan hesaplamalara göre dünyanın gereksinim duyduğu enerjinin 

çok büyük bir kısmı güneĢ tarafından sağlanmaktadır. GüneĢ enerjisi ticarileĢtirilebilecek 

alternatif potansiyel bir kaynak olarak güncelliğini her geçen gün artırarak korumaktadır. 

GüneĢ‟ten yeryüzüne bir saatte ulaĢan enerji yaklaĢık 4,3.10
23

 J dir. Bu enerji bir yıl 

boyunca dünya üzerinde harcanan toplam enerjiden (4,3.10
20

 J) daha fazladır [2]. Bu 

nedenle doğanın bize sunmuĢ olduğu, bu temiz ve en büyük enerji kaynağı olan güneĢten 

elektrik enerjisi elde etmenin yollarını aramak, baĢta insanlık ve ülkemiz için vazgeçilmez 

bir araĢtırma konusudur. GüneĢ pillerinin üretim maliyetini düĢürmek ve daha verimli hale 

getirmek bilimsel çevrelerce aĢılması gereken en önemli sorunlardan biridir. Günümüzde 

güneĢ pili üretim teknolojileri ile ilgili yapılan çalıĢmalar oldukça geniĢ bir yelpazede 

sürdürülmektedir.  

 GüneĢ pillerinin geliĢim sürecini, üretimlerinde kullanılan malzemenin türüne ve 

üretim tekniğine göre üç nesil halinde sınıflandırabiliriz. Birinci nesil güneĢ pilleri tek 
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kristal ve çok kristal yapıdaki silisyum (Si) güneĢ pilleridir. Bu güneĢ pilleri p-n eklemli 

diyotlardır. Ġkinci nesil güneĢ pilleri ise ince film güneĢ pilleridir. Bu güneĢ pilleri 

genellikle yarı iletken malzemelerin ince bir film Ģeklinde kaplanması ile oluĢturulur. 

Üçüncü nesil güneĢ pilleri ise nano malzeme tabanlı güneĢ pilleridir. Bu piller; boya 

duyarlı güneĢ pilleri, kuantum nokta duyarlı güneĢ pilleri ve organik güneĢ pilleridir [3-6]. 

Bu güneĢ pilleri arasında bulunan boya duyarlı güneĢ pilleri bitkilerin fotosentez 

mekanizması model alınarak Michael Grätzel ve Brian O‟Regan tarafından 1991 yılında 

icat edilmiĢtir. Boya duyarlı güneĢ pillerinin en önemli avantajları; düĢük maliyetli 

olmaları, üretimleri sırasında zehirli madde içermemeleri, hafif ve esnek olmaları Ģeklinde 

sıralanabilir [7, 8]. Ancak son yıllarda boya duyarlı güneĢ pillerine benzer yapıda, kuantum 

nokta duyarlı güneĢ pilleri geliĢtirilmiĢtir. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pilleri, iki elektrot 

arasına hapsedilmiĢ redoks elektrolitinden oluĢur. ÇalıĢma elektrotu olarak, çoğunlukla 

geniĢ bant aralığına sahip b i r  yarı iletken olan TiO2 kullanılır. KarĢıt elektrot olarak 

platin kaplı iletken camlar tercih edilir. ÇalıĢma elektrotunun yüzeyi, çapları 2 ile 

10 nm arasında değiĢen kuantum noktalar ile kaplanır. Kuantum noktaların fiziksel ve 

kimyasal özellikleri boyutlarına bağlı olarak değiĢir [9, 10]. Kuantum noktaların en önemli 

özellikleri arasında ayarlanabilir bant aralıklarının olması, dar emisyon spektrumu, iyi bir 

foto kararlılık, geniĢ uyarma spektrumu, yüksek sönüm katsayısı ve çoklu eksiton 

oluĢturmalarıdır [11]. Bir kaç yılı aĢkın bir süredir kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinin 

geliĢtirilmesinde kadmiyum kalkojenitler (CdX, X= S, Se ya da Te) son derece önemli bir 

yer teĢkil etmektedir. Çoklu eksiton oluĢumu, bant aralıklarının ayarlanabilir olması ve 

kolay üretilebilir olmaları nedeniyle CdX kuantum noktalar araĢtırmacıların ilgisini 

çekmektedir. Buradaki en önemli nokta CdX‟ lerin foton soğurma verimliliğidir. Yığın 

Ģeklindeki maddelerin bant aralıkları 1,3 eV civarında iken CdS, CdSe ve CdTe‟ nin bant 

aralıkları sırasıyla 2,25 eV, 1,73 eV ve 1,49 eV‟ dir [12]. CdX kuantum noktaların 

boyutları değiĢtirilerek bant aralıkları istenilen düzeye getirildiğinde, daha verimli güneĢ 

pili üretmek mümkün olabilir. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinde; ıĢığın etkisiyle 

uyarılan kuantum noktaların, (CdS, CdSe, PbS, PbSe, Sb2S3) elektronları iletim bandına 

geçerken valans bandında boĢluklar meydana gelir. Böylece elektron–boĢluk çiftleri 

oluĢur. Kuantum noktaların iletim bandına uyarılan elektronlar, buradan geniĢ bant 

aralığına sahip yarı iletkenin (TiO2) iletkenlik bandına geçer. Yarı iletkenin iletkenlik 

bandına geçen elektron, difüzyon yoluyla Ģeffaf iletken cama (TCO), oradan da karĢıt 

elektrota ulaĢarak güneĢ enerjisi elektrik enerjisine dönüĢtürülmüĢ olur. Kuantum 
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noktaların valans bandındaki boĢluklar ise elektrolite aktarılır. OluĢan bu döngü bir 

fotoakım oluĢturur [13, 14]. Günümüzde CdS kuantum noktalar kullanılarak üretilen TiO2 

tabanlı güneĢ pillerinin verimi % 1,6 [15], CdSe kullanılarak üretilen TiO2 tabanlı güneĢ 

pillerinin verimi ise % 1,83 tür [16]. Ancak kuantum noktaların üretim ve kaplama 

tekniğinin geliĢtirilmesiyle % 3,6 verime sahip TiO2 tabanlı kuantum nokta duyarlı güneĢ 

pilleri üretilmiĢtir [17]. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinin verimlerinin artırılması 

aĢılması gereken en temel sorundur. 

 Son yıllarda özellikle kuantum elektronik, optoelektronik, akustoelektronik,  

manyetoelektronik gibi elektronik biliminin yeni alanları üzerinde bir dizi çalıĢma 

yapılmaktadır. Bu çalıĢmalara paralel olarak negatronik alanında da önemli ilerlemeler 

kaydedilmiĢtir [18]. Elektroniğin yeni bir alanı olan negatronik, hem teorik hem de 

uygulamalı alanlarda özgün çalıĢmaların yapılabileceği oldukça farklı bir araĢtırma 

konusudur. Elektronik cihazlarda negatron uygulamaları, bazı özel Ģartlar altında sahip 

oldukları negatif direnç, negatif kapasitans ve negatif indüktans gibi farklı özelliklere 

dayanır. Negatif dirence sahip negatronlar R tipi, negatif kapasitansa sahip olanlar C tipi 

negatif indüktansa sahip olanlar ise L tipi negatron olarak adlandırılır. R tipi negatronlar 

tünel diyotlarda, geçiĢ-zaman diyotlarında, Gunn diyotlarında ve özellikle yüksek 

frekanslarda anahtarlama yapabilen transistör, tristör ve dinistörlerde kullanılmaktadır. 

Ancak bu alanda yapılan çalıĢmalar sistematik bir metodolojiye dayanmamaktadır. 

Negatronlar, pek çok alanda kullanılabilecek önemli bir potansiyele sahiptir. Bu konu 

üzerine çalıĢma yapan araĢtırmacılar; önümüzdeki yıllarda özellikle biyonegatronik, 

optonegatronik, mikronegatronik ve nanonegatronik gibi alanlara yoğunlaĢacaktır [18, 19].  

 Negatronların üretilmesi ve güneĢ pili gibi optoelektronik cihazlarda kullanımı 

literatürde daha önce çalıĢılan bir konu değildir. Bu tez çalıĢmasının amacı literatürde daha 

önce çalıĢılmamıĢ olan, C tipi (negatif kapasitansa sahip malzeme) nano negatronik özellik 

gösteren malzeme üretmektir. Ayrıca üretilen bu C tipi nano negatronları kuantum nokta 

duyarlı güneĢ pillerinin fotoanotlarında kullanarak, C tipi negatronların pil verimi üzerine 

etkilerini araĢtırmaktır. Öncelikle C tipi nano negatron malzeme üretmek için farklı 

oranlarda grafen (GR), TiO2‟ ye katkılanarak hidrotermal yöntemle TiO2-GR 

nanokompozit yapıda malzemeler sentezlenmiĢtir. Sentezlenen nanokompozitlerin yapısal 

analizleri X-ıĢını kırınımı (XRD), Fourier dönüĢüm kızıl ötesi (FTIR) spektrumu, taramalı 

elektron mikroskobu (SEM) ve enerji dağılımlı X-ıĢını (EDX) analizleri ile yapılmıĢtır. 
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Üretilen bu farklı oranlardaki TiO2-GR nanokompozitler kuantum nokta duyarlı güneĢ 

pillerinin çalıĢma elektrotunda kullanılmıĢtır. TiO2-GR yapıdaki çalıĢma elektrotunun 

üzerine duyarlaĢtırıcı olarak CdS kuantum noktalar, iyonik tabakaların sıralı bir Ģekilde 

kaplanması ve reaksiyonu (SILAR) yöntemi ile elektrot yüzeyine kaplanmıĢtır. KarĢıt 

elektrot ise flor katkılı kalay oksit (FTO) camların üzerine, platin (Pt) ince film kaplanarak 

oluĢturulmuĢtur. Bu iki elektrot arasına sıvı elektrolit sıkıĢtırılarak, kuantum nokta duyarlı 

güneĢ pilleri üretilmiĢtir. Nano negatronik fotoanota sahip kuantum nokta duyarlı güneĢ 

pillerinin akım-voltaj (I-V), maksimum güç noktası-voltaj (Pmax-V), akım-zaman (I-t) 

ölçümleri yapılmıĢtır. GüneĢ pilinde kullanılan nanokompozit malzemenin, C tipi nano 

negatronik özellik gösterip göstermediğini doğrulamak için frekansa bağlı kapasitans-

voltaj (C-V) ve iletkenlik-voltaj (G/ω-V) ölçümleri geniĢ bir frekans aralığında (10 kHz-10 

MHz) incelenmiĢtir.  

 Sadece frekansa bağlı admitans analizi (C-V) yapmak, malzemenin negatronik 

özelliklerini doğrulamak açısından yeterli değildir.  Bu nedenle çalıĢmanın ikinci kısmında, 

her bir numunenin voltaja bağlı admitans (C-f) analizi 0 ile 1 V aralığında 0,2 V adımlarla 

2 kHz ile 10 MHz arasında yapılmıĢtır. Üretilen malzemelerin C-f ölçümlerinden 

yararlanarak oda sıcaklığında iletkenlik-frekans (G/ω-f) karakteristikleri çıkarılmıĢtır. C-V 

ve C-f ölçümlerinde literatürde negatif kapasitans (NC) [20-22] olarak adlandırılan bir olgu 

gözlenmiĢtir. Bu NC etkisi; p-n eklemlerde [23], metal-yarı iletken kontaklarda, Schottky 

bariyer diyotlarda [24], metal-yalıtkan-yarıiletken (MIS) yapılarda [25] daha önce 

gözlenmiĢtir. Ancak bu gözlem sadece nicel bir ölçüm olarak ele alınmıĢtır. Ürettiğimiz 

malzemelerin C-V ve C-f karakteristikleri incelendiğinde, grafen esaslı C tipi nano 

negatronik malzemelerin baĢarılı bir Ģekilde üretiminin gerçekleĢtiği doğrulanmıĢtır.  

Ayrıca üretilen grafen esaslı C tipi nano negatronik malzemeler; kuantum nokta duyarlı 

güneĢ pillerinin fotoanotlarında kullanılarak, negatronların güneĢ pillerinin verimi üzerine 

etkisi incelenmiĢtir.  
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2. GÜNEġ PĠLLERĠNĠN GELĠġĠM SÜRECĠ VE SINIFLANDIRILMASI 

 

 GüneĢ enerjisi kullanarak elektrik enerjisi elde etmek, fotovoltaik sistemlerle 

sağlanabilir. Fotovoltaik Yunanca ıĢık anlamına gelen photo ve ilk voltaik pili geliĢtiren 

Alessandro Volta‟ nın isminden esinlenerek, gerilim anlamına gelen voltaic kelimelerinin 

birleĢtirilmesiyle oluĢturulmuĢtur. Fotovoltaik etki ilk olarak 1839 yıllında Fransız fizikçi 

Alexandre Edmond Becquerel tarafından keĢfedilmiĢtir [26, 27]. 1876 yılında ise William 

G. Adams ve Richard E. Day tarafından silisyum kristalleri bulunmuĢtur. 1950 yıllında 

silisyum güneĢ hücrelerinin verimi % 4 olarak Daryl Chapin, Calvin Fuller ve Gerald 

Pearson tarafından ortaya konulmuĢtur. GüneĢ pilleri ilk olarak 1954 yılında Vanguard 1 

uydusunda kullanılmıĢtır. 1960-1970 yılları arasında havacılık sektörü fotovoltaik 

hücrelerin geliĢiminde öncü rol oynamıĢtır [28]. 1970 yılında dünyada yaĢanılan enerji 

krizi, güneĢ pilleri ile ilgili yapılan çalıĢmaların artmasına neden olmuĢtur. Öncelikle 

birinci nesil güneĢ pilleri olan tek kristal silisyum ve çok kristal silisyum güneĢ pilleri 

üretilmiĢ, ardından ince film güneĢ pilleri üretilerek maliyet önemli ölçüde düĢürülmüĢtür. 

Günümüzde ise nano malzeme esaslı üçüncü nesil güneĢ pilleri üretilerek hem daha ucuz 

hem daha kullanıĢlı esnek güneĢ gözeleri üretmek mümkün hale gelmiĢtir. Özellikle son 

yıllarda, doğadan esinlenerek üretilen boya duyarlı güneĢ pilleri ve kuantum nokta duyarlı 

güneĢ pilleri güneĢ pili üretim teknolojisine yeni bir boyut kazandırmıĢtır. Üçüncü nesil 

güneĢ pillerinin ticarileĢmesi için yapılan çalıĢmalar yoğun bir Ģekilde sürdürülmektedir. 

GüneĢ pilleri, üzerine düĢen ıĢığı doğrudan elektrik enerjisine çeviren sistemlerdir. GüneĢ 

pilleri temelde fotovoltaik etki ile çalıĢır. Fotovoltaik etki ise ıĢığı oluĢturan fotonların 

silisyum gibi bir yarı iletken malzeme tarafından soğurulduğunda silisyum atomundaki 

elektronların serbest kalması sürecidir. Günümüzde, elektronik cihazlarda kullanılan 

transistörler, diyotlar, güneĢ pilleri, yarı iletken maddeler kullanılarak üretilir [26, 27]. Yarı 

iletken özellik gösteren, birçok madde arasında güneĢ pili yapmak için en elveriĢli olanlar, 

silisyum, galyum arsenit, kadmiyum tellür gibi maddelerdir. Yarı iletken maddelerin güneĢ 

pili olarak kullanılabilmesi için n tipi ya da p tipi yarı iletken olmaları gerekir. n tipi ve p 

tipi yarı iletkenler; saf yarıiletken eriyik içerisine, katkı maddelerinin kontrollü olarak 

eklenmesiyle yapılır. Elde edilen yarı iletkenin n tipi ya da p tipi olması katkı maddesine 
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bağlı olarak değiĢir. GüneĢ pili üretiminde yaygın olarak kullanılan saf silisyumdan, n tipi 

silisyum elde etmek için silisyum eriyiğine periyodik cetvelin V. grubunda bulunan fosfor 

eklenir. Silisyumun dıĢ yörüngesinde 4, fosforun dıĢ yörüngesinde 5 elektron bulunduğu 

için fosforun fazla olan elektronu kristal yapıya bir elektron verir. Böylece iletkenliğin 

elektronlarca sağlandığı n tipi yarı iletken elde edilmiĢ olur. p tipi silisyum elde etmek için 

eriyik içerisine III. gruptan bir element (alüminyum, indiyum, bor gibi) eklenir. Bu 

elementlerin son yörüngesinde 3 elektron olduğu için kristalde bir elektron eksikliği oluĢur. 

OluĢan bu eksikliğe hol ya da boĢluk denir. Hollerin pozitif yük taĢıdığı kabul edilir [29]. 

Ġletkenliğin boĢluklarca sağlandığı yarı iletkenlere p tipi yarı iletken denir. GüneĢ pilinde 

kullanılacak yarı iletkenin güneĢ ıĢığını geniĢ bir aralıkta soğurması gerekir. Soğurulan 

enerji, p ve n tipi yarı iletkenin yüzeyleri arasında bir voltaj farkı oluĢturarak elektrik 

enerjisi üretimini mümkün kılar. Bir yarı iletkenin bant yapısı valans bandı, iletkenlik 

bandı ve bu iki bant arasındaki yasak enerji aralığından oluĢur. Yasak enerji aralığına eĢit 

veya daha büyük enerjiye sahip bir foton yarı iletken tarafından soğurulduğunda, enerjisini 

valans bandındaki elektrona vererek elektronun iletkenlik bandına çıkmasını sağlar. 

Böylece elektron-boĢluk çifti oluĢur. Bu olay, p-n eklem güneĢ pilinin tükenim bölgesinde 

gerçekleĢtiğinde elektron-boĢluk çiftleri buradaki elektrik alan tarafından birbirlerinden 

ayrılır. Elektrik alan yardımıyla elektronlar n tipi bölgeye, boĢluklar ise p tipi bölgeye 

doğru sürüklenir. Birbirlerinden ayrılan elektron-boĢluk çiftleri, güneĢ pilinin uçlarında bir 

fotoakım ve voltaj oluĢturur. Bu süreç, bir fotonun tekrar pil yüzeyine çarpması ile devam 

eder. [1, 27-29]. Yarı iletken tabanlı bir güneĢ pilinin yapısı Ģekil 2.1‟ de Ģematik olarak 

gösterilmiĢtir.  
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        ġekil 2.1. Yarı iletken tabanlı bir güneĢ pilinin Ģematik gösterimi 
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2.1. GüneĢ Pili ÇeĢitleri 

 GüneĢ pillerinin geliĢim sürecini, üretimlerinde kullanılan malzemenin türüne ve 

üretim tekniğine göre üç nesil halinde sınıflandırabiliriz. GüneĢ pillerinin sınıflandırılması 

Ģekil 2.2‟ de ayrıntılı bir Ģekilde verilmiĢtir. 

2.2. Birinci Nesil GüneĢ Pilleri  

 Tek kristal veya çok kristal yapıda silisyum kullanılarak üretilen güneĢ pilleri 

birinci nesil güneĢ pilleri olarak adlandırılmaktadır. Yapılan çalıĢmalar sayesinde; birinci 

nesil güneĢ pillerinin verimlerinin artması, silisyumu güneĢ pili üretim teknolojisinde 

önemli bir noktaya getirmiĢtir. Silisyum, doğada bolca bulunan bir hammaddedir. Ancak 

silisyumun iĢlenerek tek kristal ya da çok kristal yapıya getirilmesi oldukça pahalı bir 

teknoloji gerektirmektedir. Silisyum hücre üretiminin maliyeti, modül üretiminin % 50‟ 

sine eĢdeğerdir. Yüksek verime sahip Si güneĢ pillerinin en önemli dezavantajı oldukça 

yüksek üretim maliyetidir. 

2.2.1. Tek ve Çok Kristal Silisyum GüneĢ Pilleri 

 GüneĢ pili yapımında kullanılan silisyum, yer kabuğunun % 27‟ sini oluĢturan kum 

olarak da bildiğimiz silisyum oksit (SiO2) madeninden elde edilir. Ancak kumun saflık 

derecesi düĢük olduğundan kullanımı uygun değildir. Bu nedenle kumun iĢlenerek saf 

silisyumun elde edilmesi gerekir. Silisyum oksit yüksek sıcaklık fırınlarında (1900 
o
C) 

karbon ile tepkimeye sokularak % 98 saflıkta silisyum üretilir. Ancak bu kimyasal 

reaksiyon sırasında yan ürün olarak karbondioksit (CO2) ve karbon monoksit (CO) gazı 

oluĢur. Daha sonra çeĢitli saflaĢtırma iĢlemlerinden geçirilen silisyum % 99,99 civarında 

saflığa ulaĢır. SaflaĢtırmanın ardından 1400 
o
C sıcaklıkta eriyik hale getirilen silisyum, 

farklı yöntemlerle kontrollü bir biçimde soğutularak çok kristal veya tek kristal bloklar 

haline getirilir. OluĢturulan bu bloklar pırlanta kaplamalı özel testereler yardımıyla 

dilimlenerek güneĢ pillerinin alt yapısı olan kristal silisyum pullar üretilir. Ancak bütün bu 

saflaĢtırma iĢlemleri oldukça yüksek maliyet gerektiren uygulamalardır [1, 29, 30]. GüneĢ 

pilinin verimini artırmak için pil yüzeyine gelen ıĢığın önemli oranda soğurulması gerekir. 

Yansıma nedeniyle gelen ıĢığın bir kısmı pil yüzeyinden geri yansır. Yansıma miktarının 

azaltılması, soğurulan ıĢığın yoğunluğunu artırır.  
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ġekil 2.2. GüneĢ pili çeĢitleri 

 

Soğurulan ıĢığın yoğunluğunu artırmak için en üst yüzeydeki silisyumun yüzeyinde mikro 

boyutta piramitler oluĢturulur. Bu piramitler yüzeyden yansıyan ıĢığı tekrar pil yüzeyine 

yönlendirerek gelen ıĢığın daha verimli kullanılmasını sağlar. Fotovoltaik etkinin oluĢması 

için güneĢ pili içinde sabit bir elektrik alanın oluĢması gerekir. Elektrik alanın 

oluĢturulması için silisyum pullar üzerinde katkılama iĢlemi yapılır. Katkılama iĢlemi ile p 

ve n tipi yarı iletkenler oluĢturulur. OluĢturulan bu katkılı yarı iletkenler kullanılarak 

silisyum pullarda p – n eklem yapısı sağlanmıĢ olur. Katkılama sonrası güneĢ pillerinin üst 

yüzeyi yansıma engelleyici bir tabaka ile kaplanır. Diyot özelliği kazanan ve yansıma 

engelleyici iĢlemlerinden geçen güneĢ pili, ıĢık altında ön ve arka yüzeyi arasında bir 

potansiyel fark oluĢturabilecek hale gelmiĢ olur. GüneĢ pilinin ön yüzeyi gümüĢ, arka 

yüzeyi ise alüminyum metali ile kaplanarak kontaklar oluĢturulur. Pilin ön yüzeyi, 
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elektronların devreye girmesini sağlaması için kısmi olarak metal ile kaplanırken, arka 

yüzeyi ise elektronların devreyi tamamlamalarına izin verecek Ģekilde tamamen metalle 

kaplanır. Ön ve arka yüzeyde oluĢturulan kontaklar sayesinde güneĢ pilinin ürettiği akım 

kullanılır. Tek kristal silisyum bloklardan üretilen güneĢ pillerinde laboratuvar Ģartlarında 

% 24 ticari modüllerde ise % 15 verim elde edilmektedir. Tek kristal silisyum güneĢ 

pillerinin üretimi zor ve maliyeti yüksek olduğundan çok kristal silisyum güneĢ pilleri 

diğer bir alternatif olarak kullanılmaktadır [31, 32] . 

 Çok kristalli malzemede damarların kristal yapılarının birbirlerine göre yönelimleri 

dıĢında elektrik, optik ve yapısal özellikleri aynıdır. Damarların büyüklükleri, kristalin 

kalitesini belirleyen en önemli parametredir. Damarlar arasındaki düzensizlikler, 

elektriksel yük taĢıyıcılarının iletilmesini önemli ölçüde engeller. Çok kristalli malzemenin 

elektriksel özellikleri, küçülen damar büyüklüğü ile orantılı olarak bozulur. Dolayısıyla 

çok kristal yapıdan elde edilen verim, tek kristal yapı ile elde edilen verimden önemli 

ölçüde düĢüktür. Çok kristalli silisyumun üretilmesinde en çok kullanılan yöntem dökme 

yöntemidir. Ancak bu yöntemde, çok kristalli yapı döküm kabına temas ettiği için yapı 

içindeki safsızlıklar artmakta dolayısıyla noktasal ve tane sınırı kusurları oluĢmaktadır. 

OluĢan bu kusurlar, elektron ve boĢluk tuzaklama merkezi iĢlevi görerek verimin 

düĢmesine neden olur. Ancak çok kristalli silisyum üretim teknolojileri daha az enerji 

gerektirir ve daha kolaydır. Bu teknoloji ile elde edilen malzemelerden üretilen güneĢ 

pillerinin maliyeti nispeten düĢüktür. Çok kristal silisyum güneĢ pillerinin verimi 

laboratuvar Ģartlarında % 18, ticari modüllerde ise % 14 civarındadır [32]. 

2.3. Ġkinci Nesil GüneĢ Pilleri  

 Birinci nesil güneĢ pili teknolojisi olan kristal silisyum güneĢ pillerinden sonra, 

ikinci sırayı ince film güneĢ pilleri almaktadır. Günümüze kadar yapılan çalıĢmalarda, 

amorf silisyum (a-Si), kadmiyum sülfür (CdS), kadmiyum tellür (CdTe), bakır indiyum 

galyum diselenür (CIGS), ince film Si gibi malzemeler ikinci nesil güneĢ pillerinde 

kullanılan önemli yapılardır. Ġnce film güneĢ pillerinin üretimine baĢlanmasındaki en 

önemli sebep üretim maliyetlerinin daha düĢük olmasıdır [32]. 
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2.3.1. Amorf Silisyum GüneĢ Pilleri 

 Amorf silisyumu, kristal silisyumdan ayıran özellik silisyum atomlarının malzeme 

içindeki düzenlerinin, en yakın komĢu atomlarının ötesinde geliĢi güzel bir Ģekilde 

sıralanmasıdır. Amorf silisyum malzemedeki atomların, uzun mesafelerde etkili olabilen 

bir düzenlemesi yoktur. Silisyum atomlarının arasındaki bağların bazıları doymamıĢ 

durumdadır. Atomların düzenli sıralanmayıĢı yasak enerji aralığı bölgesinde çok fazla 

izinli enerji durumunun oluĢmasına neden olur. Bu izinli durumlar elektronlar ve 

boĢlukların yeniden birleĢmesi için uygun rekombinasyon merkezleri oluĢturur. Malzeme 

içerisindeki atomların bu geliĢigüzel diziliĢi, amorf-silisyumun elektriksel iletim kalitesini 

düĢürse de yarıiletken içerisine % 5-10 oranında hidrojen katılarak, elektriksel özellikleri 

fotovoltaik iĢlemin gerçekleĢmesine uygun hale getirilebilir. Hidrojen, doymamıĢ Si 

bağlarının bazılarını doyurarak yasak enerji aralığında bulunan izinli durumların sayısını 

azaltır. HidrojenlenmiĢ amorf silisyum (a-Si:H) ilk olarak 1955 yılında Sterling tarafından 

incelenmiĢ fakat hidrojenin rolü üzerinde durulmamıĢtır [33]. a-Si:H, amorf silisyumdan 

(a-Si ‟den) farklı bir çok özelliğe sahiptir. GüneĢ pilleri için önemli olan fotoiletkenlik a-Si 

filmlerde düĢüktür. Ancak a-Si:H filmlerde büyük ölçüde fotoiletkenlik gözlenmektedir. 

1977 yılında, Wronski ve Carlson tarafından ilk defa a-Si:H güneĢ pili yapılmıĢ ve verimi 

% 5.5 olarak ölçülmüĢtür [34-36].  

 HidrojenlenmiĢ amorf silisyum elde edilmesi için silan (SiH4) gazının plazması 

kullanılır. Silan gazı plazmasında silil (SiH3), sililin (SiH2) ve sililidin (SiH4) bulunur. 

DıĢarıdan verilen enerji ile SiH4 gazı parçalanarak kararsız SiH3 radikalini oluĢturur. 

Ġzleyen aĢamada kararsız SiH3, elektrotlardan birine giderek bağlanır ve kararlı hale gelir. 

Ardından hidrojen yüzeyden ayrılarak geride silisyumu bırakır. Böylece yüzey silisyumla 

kaplanmıĢ olur [36, 37]. Elektrot üzerinde büyüyen silisyum gazının içerisine, uygun 

elementler katılarak p-tipi ya da n-tipi yapılabilir. a-Si güneĢ pilleri, p ve n tipi silisyum 

yarı iletkenlerin arasına saf bir silisyum yarı iletken ( i ) tabaka bırakılarak oluĢturulur. 

Ancak bu yapı oluĢturulurken orta kısımdaki saf yarı iletken tabakanın kenarlardaki iki 

tabakadan daha kalın olması sağlanır. En üst katman ince ve geçirgen özellikte 

tasarlanarak, gelen ıĢığın önemli bir kısmının orta bölümdeki tabakaya ulaĢması sağlanır. 

Böylece bir p-n eklem yapıda olduğu gibi kenarlardaki p ve n tipi yarı iletken arasında bir 

elektrik alan oluĢur. Amorf silisyumdan elde edilen güneĢ pilleri, kristal yapıdakilere göre 
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daha ucuza mal edilebilir. Amorf silisyum pillerden elde edilen verim % 10, ticari 

modüllerde ise % 5 – 7 civarındadır [30, 34, 35]. 

2.3.2. Galyum Arsenit ( GaAs ) GüneĢ Pilleri 

Polikristal bir yapıya sahip olan GaAs, GaAlAs, GaInAsP gibi yarı iletkenler güneĢ 

pillerinde kullanılabilecek önemli malzemeler arasındadır. GaAs, güneĢ ıĢığını en ideal 

ölçüde soğurabilecek bant aralığına sahiptir. Direk bant aralıklı bir malzeme olması 

nedeniyle ıĢığı kısa mesafede soğurarak elektron-hol çifti oluĢturur. GaAs güneĢ pilleri 

ince olduğundan üretiminde az miktarda GaAs kullanılması yeterli olur. Ancak üretim 

maliyetleri oldukça yüksektir. GaAs güneĢ pilleri, maliyetin önemli olmadığı özel amaçlı 

çalıĢmalarda kullanılır. GaAs güneĢ pilleri ile ticari modüllerde % 22, laboratuvar 

Ģartlarında % 25 ve % 28 (optik yoğunlaĢtırıcılı) verim elde edilmektedir. Diğer 

yarıiletkenlerle birlikte oluĢturulan çok eklemli GaAs pillerde % 30 verim elde edilmiĢtir 

[38]. 

2.3.3. Kadmiyum Tellürit ( CdTe ) GüneĢ Pilleri 

Periyodik cetvelin ikinci gurubunda bulunan kadmiyum elementi ile altıncı 

gurubunda bulunan tellür elementinin bir araya gelmesiyle oluĢan II-VI tipinde bileĢik bir 

yarı iletken malzemedir. CdTe, sahip olduğu 1,5 eV‟ lik bant aralığı ile güneĢ ıĢığını 

maksimumu seviyede soğurabilecek bir potansiyele sahiptir. Polikristal yapıda olması 

nedeniyle güneĢ pili üretim maliyetini düĢürmesi umut edilmektedir. CdTe ince filmleri 

çoğunlukla kimyasal buhar biriktirme yöntemiyle üretilir. Yüksek soğurma katsayısına 

sahip olması, ince film büyütme teknolojisinin birçoğu ile kolayca üretime olanak tanıması 

geniĢ yüzey alanlı güneĢ pili üretiminde CdTe yarı iletkeninin öne çıkmasını sağlamıĢtır. 

Çoğunlukla CdS ile birleĢtirilerek p-n heteroeklem halinde kullanılır. Laboratuvar tipi 

küçük hücrelerde % 16, ticari tip modüllerde ise % 7 civarında verim elde edilmektedir 

[26, 27, 38]. 

2.3.4. Bakır Ġndiyum Diselenit ( CuInSe2 ) GüneĢ Pilleri 

 Periyodik cetvelin I. III. ve VI. grup elementleri bir araya getirilerek elde edilen I-

III-VI2 bileĢik yarı iletkenleri güneĢ pillerinde tercih edilen malzemeler arasındadır. Bu 

malzemenin en belirgin özelliği sahip olduğu yüksek soğurma katsayısı, üç ya da daha 

fazla elementin bir araya gelmesiyle oluĢturulan yapının bant aralığının, güneĢ 
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spektrumuna uygun bir aralığa ayarlanabilir olmasıdır. Ayrıca bu yapı kullanılarak kolay 

bir Ģekilde p ne n tipi yarı iletkenler üretmek mümkündür. Soğurma katsayısının yüksek 

olması, ince bir tabaka Ģeklinde kullanılmasına olanak sağlar. Böylece üretim maliyeti 

önemli ölçüde düĢer. Bakır indiyum ve selenyumdan yapılan güneĢ pillerinde laboratuvar 

Ģartlarında % 17,7 ve enerji amaçlı olarak geliĢtirilmiĢ olan örnek bir modülde ise % 10,2 

verim elde edilmiĢtir [29, 38] 

2.3.5. Bakır Ġndiyum Galyum Selenyum ( CuInGaSe ) GüneĢ Pilleri 

 Bakır, indiyum, galyum ve selenyum elementlerinin bir araya getirilmesiyle 

oluĢturulan bu dörtlü yapı, son yıllarda güneĢ pillerinde yoğun olarak kullanılmaktadır. Bu 

yapı genellikle CIGS pilleri olarak adlandırılır. Ancak dörtlü yapıda olması üretim sürecini 

nispeten zorlaĢtırır. En önemli avantajı esnek yüzeylere uygulanabilir olmasıdır. Bu 

özelliği sayesinde giyilebilir tekstil ürünlerine, kumaĢlara ve çatılara rahatlıkla 

kaplanabilir. CIGS panellerin verimi % 12 – 13 değerine ulaĢmıĢtır [30]. 

2.4. Üçüncü Nesil GüneĢ Pilleri  

 GüneĢ pili teknolojisinin ulaĢtığı son nokta üçüncü nesil güneĢ pilleridir. Bu güneĢ 

pilleri nano malzeme esaslı organik güneĢ pilleri, boya duyarlı güneĢ pilleri ve kuantum 

nokta duyarlı güneĢ pilleridir. 

2.4.1. Organik GüneĢ Pilleri 

 Birinci ve ikinci nesil güneĢ pillerinden elde verim yüksek olsa da inorganik 

malzeme kullanımı, yüksek maliyetleri, kırılabilir olmaları ve esnek yüzeylere 

uygulanamamaları nedeniyle bu alanda yapılan çalıĢmalar son yıllarda organik malzeme 

esaslı güneĢ pili üretimine kaymıĢtır. Organik güneĢ pilleri, geleneksel güneĢ pili üretim 

tekniğinde olduğu gibi iki elektrot arasına organik malzemenin yerleĢtirilmesiyle 

oluĢturulur. Bu güneĢ pillerinde aktif malzeme olarak çeĢitli organik malzemeler kullanılsa 

da son yıllarda çoğunlukla yarı iletken polimerler tercih edilmektedir. Organik güneĢ pilleri 

heteroeklem yapıda olduğu gibi p ve n tipi yarı iletken malzemelerin iki elektrot arasına 

sıkıĢtırılmasıyla üretilir. Organik güneĢ pillerinin verimi inorganik pillere göre düĢük olsa 

da hafif ve ucuz olmaları, esnek yüzeylere uygulanabilme özellikleri nedeniyle ilgi 

çekmektedir [39, 40]. 
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 Organik güneĢ pillerinde fotoakım oluĢumunu açıklamak için inorganik pillerdeki 

p-n eklemi yaklaĢımı kullanılır. Fotoakım oluĢumu birbirini izleyen dört aĢamada 

gerçekleĢir. Ġlk olarak güneĢ ıĢığının soğurulması ile elektron-hol çiftinin oluĢması, 

elektron-hol çiftinin ara yüzey bölgedeki difüzyonu ve ayrımı son olarak hollerin anotta, 

elektronların ise katotta toplanması sürecinden oluĢur [41]. Organik güneĢ pilleri üç farklı 

yapıda üretilebilir. Bunlar tek tabakalı organik güneĢ pilleri, iki tabakalı heteroeklem güneĢ 

pilleri ve yığın (bulk) yapıdaki heteroklem güneĢ pilleridir. 

2.4.1.1. Tek Tabaka Organik GüneĢ Pilleri 

 Tek tabakalı organik güneĢ pilleri, pozitif elektrot olarak Ģeffaf iletken bir cam 

negatif elektrot olarak ise alüminyum veya altın gibi metalden oluĢan iki elektrot arasına 

termal olarak buharlaĢtırılmıĢ organik tek tabakadan oluĢur. IĢığın etkisiyle organik yarı 

iletken içinde oluĢan elektron hol çiftlerinin bir elektrik alan yardımıyla ayrılması gerekir. 

Elektrot olarak kullanılan iki ayrı malzemenin iĢ fonksiyonları arasındaki fark yapı içinde 

bir elektrik alan oluĢturur. OluĢan bu elektrik alan, yük taĢıyıcılarını ayırarak kontaklara 

doğru taĢınmasını sağlar. Yarı iletken malzemenin tek tabakadan oluĢması difüzyon 

mesafesini kısaltır. Bu kısalma, akımın azalmasına ve verimin düĢmesine neden olur. 

Verimi artırmak için heteroeklem yapıda tabakalı organik güneĢ pilleri geliĢtirilmiĢtir [42]. 

 2.4.1.2. Ġki Tabakalı Heteroeklem Organik GüneĢ Pilleri 

Tek tabaka organik güneĢ pilinde oluĢan elektron-hol çiftlerinin sayısı düĢük 

olduğundan yeterli verim elde edilememiĢtir. OluĢacak yük çiftlerinin sayısını artırmak 

için donör ve akseptör yapıda iki farklı malzeme üst üste bırakılarak güneĢ pili üretilir. 

ġekil 2.3‟ te iki tabakalı heteroeklem güneĢ pilinin yapısı gösterilmiĢtir. 
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                               ġekil 2.3. Çift tabakalı organik güneĢ pilinin yapısı 

Ġki tabakalı heteroeklem güneĢ pillerinde hol ileten donör tipi malzeme olarak çoğunlukla  

(poli [2-metoksi-5-(3,7-dimetiloktiloksi)]-1,4-fenilviniylen) (MDMO-PPV) gibi fenilen 

türevleri, (poli(3-hekziltiyofen) (P3HT) gibi tiyofen türevleri ve (poli (9-9‟-dioktilfluoren-

co-bis-N-N‟-(4-butilfenil)-bis-N-N‟-fenil-1,4-fenilendiamin) (PFB) gibi fluorene türevleri 

kullanılır. Elektron ileten akseptör malzeme olarak ise (poli-[2-metoksi-5-(2‟-

etilhekziloksi)-1,4-(1-siyanovinilen)-fenilen) (CN-MEH-PPV) ve (poli (9,9‟-

dioktilfluoreneko-benzotiadiazol) (F8BT), (1-(3-metoksikarbonil) propil-1-fenil [6,6] C61) 

(PCBM) olarak adlandırılan C60 fulleren türevleri kullanılır [41]. Ara yüzeyde oluĢan 

eksitonlar elektrik alan yardımıyala ayrılarak elektrotlara sürüklenir. Ancak donör akseptör 

ara yüzeyindeki difüzyon mesafesi kısa olduğundan verim de düĢük olur. 

2.4.1.3. Yığın ( Bulk ) Heteroeklem Organik GüneĢ Pilleri 

 Yığın yapıdaki heteroeklem güneĢ pilleri, diğer organik pillere göre yapısal olarak 

farklılık gösterir. Donör ve akseptör malzemeler aynı hacim içinde karıĢtırılarak elde edilir. 

Böylece donör ve akseptör özellikli malzemeler nano ölçekte iç içe geçerek bir ağ tabaka 

oluĢturur. OluĢan bu nano ölçekli heteroeklem yapı, elektron ve hollerin rekombine 
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olmadan ara yüzeye ulaĢmasına yardımcı olur. Böylece verim artıĢı sağlanmıĢ olur. Ġki 

tabakalı heteroeklem yapıda donör ve akseptör malzemeler birbirinden ayrı iken yığın 

yapıda ise bu malzemeler nano ölçekli bir karıĢım halindedir. Bu karıĢım içinde, ayrılmıĢ 

yüklerin iç alanları için tercih edilmiĢ yönler yoktur. Bu nedenle elektron ve delikler 

hareket etmeleri gereken yönleri kendileri belirler. Yığın heteroeklem yapılarda farklı iĢ 

fonksiyonlarına sahip elektrotlar kullanılır. Bir yığın heteroeklem yapıdaki organik güneĢ 

pilinin yapısı Ģekil 2.4‟ te gösterilmiĢtir. 
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2.4.2. Boya Duyarlı GüneĢ Pilleri  

 Ġlk olarak 1991 yılında rapor edilen boya duyarlı güneĢ pilleri, icat edildiğinden 

bugüne yoğun bir Ģekilde araĢtırılmaktadır. Boya duyarlı güneĢ pilleri, düĢük maliyetli 

güneĢ pili üretimi için yeni bir alternatif olarak görülmektedir [7]. Boya duyarlı güneĢ 

pillerinde; ıĢığın soğurulması, yük ayrımı ve taĢınımı gibi iĢlemler için özel malzemeler 

kullanılmaktadır. Boya duyarlı güneĢ pili; FTO Ģeffaf elektrot üzerine geniĢ bant aralığına 

sahip oksit bir yarı iletken ağ (çoğunlukla TiO2), yarı iletken üzerine kaplanmıĢ 

duyarlaĢtırıcılar, karĢıt elektrotta FTO üzerine ince film Ģeklinde kaplanmıĢ platin tabaka 

ve iki elektrot arasına sıkıĢtırılmıĢ sıvı elektrolitten oluĢur. Kullanılan bu malzemeler, boya 

duyarlı güneĢ pilinde uygun bir cihaz kinetiği oluĢturmak için oldukça elveriĢlidir [43-46].  

Boya duyarlı güneĢ pilinin yapıĢı Ģekil 2.5‟ te gösterilmiĢtir. 
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FTO üzerine kaplanmıĢ olan yarı iletken cam pilin anotu, platin kaplı cam ise pilin katot 

kısımlarını oluĢturur. Yüklerin ayrımı, transferi ve yeniden birleĢmesi bu camlar üzerinden 

gerçekleĢir. Camlar; iletkenliğin ve ıĢık geçirgenliğin sağlanması için, Ģeffaf iletken bir 

oksit olan kalay oksit (SnO2) ile kaplanır. En çok kullanılan kaplamalar, indiyum 

katkılanmıĢ kalay oksit (ITO) veya flor katkılanmıĢ kalay oksit (FTO) kaplamalardır. 

Ancak çoğunlukla FTO tercih edilmektedir. Çünkü ITO camların direnci, sıcaklığın 

artmasıyla birlikte artmaktadır. Bu nedenle FTO camlardan elde edilen verim daha 

yüksektir. Günümüzde en çok kullanılan yarı iletkenler TiO2, ZnO, Nb2O5, Fe2O3, SnO2, 

WO3, Ta2O5‟dir. Ancak boya duyarlı güneĢ pillerinde en yüksek verim, TiO2 kullanılarak 

üretilen güneĢ pillerinde sağlanmıĢtır. Bu nedenle en fazla tercih edilen oksit yarı iletken 

TiO2 dir [47, 48]. TiO2 tercih edilmesiin nedeni, geniĢ bant aralığına sahip, ucuz ve sağlık 

açısından zararı olmayan bir yarı iletken olmasıdır [49]. TiO2‟nin hücredeki temel görevi, 

boyar maddeden gelen elektronu iletken cama taĢımaktır. Ancak TiO2‟nin geniĢ bant 

aralığına sahip olması, görünür ıĢık altında uyarılarak elektron vermesine engel olur. TiO2 

yüzeyi, görünür bölgede uyarılabilecek bant aralığına sahip boyar madde molekülleri ile 

kaplanarak fotoanota gelen ıĢığın boya tarafından soğurulması sağlanır. Soğurulan ıĢık 

boya moleküllerinin elektronlarını uyarır [50]. Boya duyarlı güneĢ pilleri için günümüzde 

en yaygın kullanılan boyar madde rutenyum komplekslerdir. Son yıllarda, rutenyum 

komplekslerine alternatif olarak antosiyanin pigmentleri içeren bitkilerden elde edilen 

doğal boyar maddeler, boya duyarlı güneĢ pillerinde denenmektedir. Fotoanota daha fazla 

boyar madde bağlanabilmesi için TiO2‟nin geniĢ bir yüzey alanına sahip olması istenir. 

TiO2 yapısal olarak 3 kristal formda bulunabilir. Bunlar rutil, anataz ve brukit‟dir. Boya 

duyarlı güneĢ pillerinde yaygın olarak anataz TiO2 tercih edilir. Bunun nedeni, anataz 

yapıdaki TiO2‟nin fotokataliz özelliğinin çok iyi olmasıdır. Anataz TiO2 kullanımı 

sayesinde foto reaksiyon daha hızlı gerçekleĢir [51]. Boya duyarlı güneĢ pillerinde redoks 

elektroliti olarak çoğunlukla I3
-
/ I

-
 içeren asetonitril çözeltileri kullanılır. Çözücü olarak 

asetonitril kullanılmasının sebebi düĢük viskoziteye, kolay iyon transferine ve yüksek 

elektrokimyasal kararlılığı sahip olmasıdır [52]. Elektrolit içerisinde iyodür triiyodür 

dönüĢümü ile boya molekülü yenilenir. Daha sonra triiyodür tekrar katoda difüze olarak 

iyodüre indirgenir. OluĢan bu iyodür, tekrar fotoanota difüze olarak sürekli bir döngü 

sağlanır. I3
-
/ I

- 
döngüsünün baĢarısı, fotoanottan triiyodüre geri elektron akıĢını yavaĢlatarak 

güneĢ pili içerisindeki rekombinasyonları azaltmasına bağlıdır. Bunun için triiyodürün 

katotta oldukça hızlı bir Ģekilde indirgenmesi gerekir. Bu indirgemenin hızlandırılması için 
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katotta bir katalizöre ihtiyaç duyulur. Katalizör olarak karĢıt elektrotta platin kullanılır. Platin 

kullanılmasının sebebi üretimi kolay, I3
-
/ I

- 
ortamı için yüksek aktiviteye sahip ve elektrolit 

içindeki iyot türlerinden kaynaklanan korozyona karĢı yeterli dirence sahip olmasıdır [53-

55].  

 Bir boya duyarlı güneĢ pilinin çalıĢma prensibi Ģu Ģekilde açıklanabilir; yarı iletken 

tabaka üzerine kaplanmıĢ boya moleküllerinin üzerine ıĢığın gelmesi ile birlikte foton 

soğurulmaya baĢlar. Boya duyarlı güneĢ pillerinde kullanılan yarı iletkenlerin sahip olduğu 

bant aralığı enerjisinin (TiO2 için 3.2 eV) yüksek olması ve ıĢık spektrumunun mor ötesi 

bölgesini (λ=390 nm) kapsaması sebebiyle, görünür ıĢık yarı iletken tarafından 

soğurulamaz. Bu sebeple görünür ıĢığın soğurulması boya moleküllerinde gerçekleĢir [56]. 

IĢığı soğuran boya moleküllerinin uyarılması ile boya molekülünün en yüksek dolu enerji 

seviyesindeki bir elektron en düĢük boĢ enerji seviyesine çıkar. Uyarılan bu elektron, yarı 

iletkenin iletkenlik bandına doğrudan enjekte olur. Elektronlar FTO üzerinden ilerleyerek, 

dıĢ devredeki katoda doğru akar. Ancak boya moleküllerinin uyarılmasıyla elektronların 

uyarıldığı yerlerde boĢluklar oluĢur. OluĢan boĢluklar elektrolite aktarılır. Elektrolit 

içindeki redoks döngüsü sayesinde, elektrolitin bir elektronu boya molekülüne geçerek 

boyanın yenilenmesi sağlanır. Elektron kaybederek yükseltgenen elektrolit, karĢıt 

elektrottan gelen elektron ile tekrar indirgenir. Bu döngü devam ettiği sürece pil çalıĢır. 

Boya duyarlı güneĢ pilinin çalıĢma prensibi Ģekil 2.6‟ da gösterilmiĢtir [56, 57]. Boya 

duyarlı güneĢ pillerinin verimlerinin artırılması için çok yönlü çalıĢmalar sürdürülmektedir. 

ÇalıĢmalar, özellikle fotoanotta kullanılacak yarı iletken malzemenin boya moleküllerini 

adsorbe etmesi ve hızlı elektron transferi özelliğinin artırılması üzerine yoğunlaĢmıĢtır. 

Ayrıca en ideal verimi elde etmek için duyarlaĢtırıcı, elektrolit ve karĢıt elektrot gibi 

bileĢenlerin iyileĢtirilmesi de gerekmektedir. 
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                ġekil 2.6. Boya duyarlı güneĢ pilinin çalıĢma prensibinin Ģematik gösterimi 

 

2.4.3. Kuantum Nokta Duyarlı GüneĢ Pilleri 

2.4.3.1. DüĢük Boyutlu Yapılar 

 TaĢıyıcıların her üç doğrultuda da serbestçe hareket edebildikleri malzemelere yığın 

(bulk) malzeme denir. Bu malzemeler için enerji ifadesi sürekli olup, durum yoğunluğu 

enerjinin karekökü ile orantılıdır. Durum yoğunluğu, taĢıyıcıların iĢgal edebileceği 

mümkün olan durumların sayısını ifade eder. Eğer malzemenin boyutları, taĢıyıcıların 

dalga boyu olan de Broglie dalga boyu ile kıyaslanabilecek kadar küçük ise kuantum 

olaylar görülür. Böylece taĢıyıcılar için bazı sınırlama etkileri ortaya çıkar. Durum 

yoğunluğu ifadesi değiĢerek enerji kesikli hale gelir. Bu tip malzemelere düĢük boyutlu 

yapılar denir. de Broglie dalga boyu ifadesi denklem 2.1‟ de verilmiĢtir [58]. 

 

   
 

 
  

 

√      
                                                                                        ( 2. 1) 

 

Yukarıdaki eĢitlikte λ, de Broglie dalga boyunu, h Planck sabitini, m
*
 etkin kütleyi, kB 

Boltzman sabitini ve T de Kelvin cinsinden sıcaklığı temsil eder. Bu ifadeden görüldüğü 

gibi dalga boyu, sıcaklığa ve etkin kütleye bağlı olarak değiĢir. Örnek olarak, oda 
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sıcaklığında GaAs‟de elektronlar için de Broglie dalga boyu 25 nm iken, boĢluklar için 9 

nm‟dir. Etkin kütle, taĢıyıcıların yapı içerisindeki elektronlar ve boĢluklarla etkileĢmesi 

sonucu ortaya çıkan kütledir. Her yapı için farklı değer alır. TaĢıyıcılar için sınırlama bir 

boyutta, iki boyutta ya da üç boyutta gerçekleĢebilir. Sınırlamanın olduğu doğrultuda, 

kuantum etkiler gözlenirken diğer boyutlarda taĢıyıcılar yığın malzemedeki gibi serbest 

hareketlerine devam eder. DüĢük boyutlu yapıları, sınırlamanın kaç boyutta gerçekleĢtiğine 

göre sınıflandırabiliriz. Buna göre; sınırlama bir boyutta ise kuantum kuyusu, iki boyutta ise 

kuantum teli, üç boyutta ise kuantum noktası olarak sınıflandırılır [59].  

2.4.3.2. Kuantum Noktalar 

 Yarı iletken kuantum noktalar duyarlaĢtırıcı olarak son derece ilgi çekmektedir. 

Kuantum noktalar nano boyutlu yarı iletken kristallerdir. Yarı iletken kuantum noktalar 

küçük boyutları nedeniyle (1 – 20 nm) oldukça farklı özellikler gösterir. Kuantum noktalar, 

boyutları değiĢtikçe bant aralıkları ayarlanabilmekte ve böylece güneĢ spektrumuna uygun 

duyarlaĢtırıcılar haline dönüĢebilmektedir [60, 61]. Ayrıca kuantum noktalar yüksek 

sönüm katsayısına, yüksek kararlılığa ve hızlı yük ayrımı gerçekleĢtirilmesini sağlayacak 

olan büyük iç dipol momentine sahiptir [16]. Kuantum noktalar, güneĢ pilleri için son 

derece önemli olan güçlü bir soğurma yeteneğine sahiptir [62]. Boyutların kontrol 

edilmesi, kuantum sınırlama etkisi ile birleĢince kuantum noktalar sıra dıĢı optik ve 

elektriksel özellik kazanır. Kuantum noktaların boyutları kontrol edilerek güneĢ pillerine 

uygun, foto cevap verecek enerji bantları oluĢturulabilir. Kuantum sınırlama etkisiyle 

kuantum noktaların boyutları değiĢince yaptıkları ıĢımanın rengi de değiĢir. En küçük 

kuantum noktalar mavi ıĢıma yaparken büyük noktalar kırmızı ıĢıma yapar. ġekil 4.1‟ de 

CdSe kuantum nokta çözeltisinin ultraviyole ıĢık altındaki renk değiĢimleri gösterilmiĢtir. 

Kuantum noktalara, görünür bölgede ıĢıma yaptırılabilirken kızıl ötesi ıĢıma yaptırmak da 

mümkün hale gelebilir. Böylece kuantum noktalar tıbbi görüntüleme iĢlemleri, LED‟ ler, 

güneĢ panelleri, elektronik ve bilgisayar uygulamaları için önemli geliĢmeler sağlayabilir. 

Kuantum noktalar, genellikle periyodik cetvelin II – VI ve III – V grubu bileĢiklerinden 

elde edilir. Günümüzde optik ve elektriksel özelliklerinden dolayı en çok üretilen kuantum 

noktalar, CdSe, InAs, CdS, GaN, InGeAs, CdTe, PbS ve ZnS dir [58]. 
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2.4.3.3. Kuantum Sınırlama Etkisi 

 Kuantum noktalar üç boyutta sınırlandırılmıĢ eksitonik yarı iletken kristallerdir. 

Kuantum özellikleri ve etkileĢimleri nedeniyle yapay atom olarak adlandırılırlar. Kuantum 

noktaların büyük kuantum verimlerinden yararlanılarak, daha fazla foton soğurulması ve 

buna bağlı olarak daha verimli güneĢ pillerinin üretilmesi amaçlanmaktadır. Yığın yarı 

iletkenlerin yük taĢıyıcıları aynı bant aralığına sahiptir. Yük taĢıyıcılarının enerji seviyeleri 

bir birine oldukça yakındır. Bu durum enerji seviyelerinin sürekli olduğu anlamına gelir. 

TaĢıyıcıların büyük bir kısmı valans bandının altında bulunur. Bu taĢıyıcıların çok azı 

yasak enerji aralığını aĢarak iletkenlik bandına geçebilir. TaĢıyıcıların iletkenlik bandına 

geçmesi için dıĢarıdan ilave bir enerji alması gerekir. Ġletkenlik bandına geçen elektronlar 

valans bandında boĢluklar bırakır. OluĢan bu elektron hol çifti bir eksiton olarak 

adlandırılır. Elektron ile boĢluk arasındaki mesafe Eksiton-Bohr yarıçapıdır. Yığın 

malzemelerde yarı iletken kristalin boyutları Eksiton-Bohr yarıçapından çok daha 

büyüktür. Bu durum eksiton için yeterli bir boĢluk anlamına gelir. Kristalin boyutu 

Eksiton-Bohr yarıçapına eĢit ya da daha küçük bir mesafeye geldiğinde enerji seviyeleri 

artık sürekli Ģekilde davranmak yerine aralarında küçük ve sonlu ayrımların oluĢtuğu ayrık 

Ģekilde davranır. Bu ayrık enerji seviyelerine sahip durum, kuantum sınırlaması olarak 

adlandırılır. Kuantum noktaların boyutları, Eksiton Bohr yarıçapından küçük olduğu için 

sınırlama etkisi gösterirler. Kuantum nokta yarı iletkenlerde, uyarılmıĢ elektron Eksiton-

Bohr yarıçapı kadar bir mesafe uzağa gitmek isteyecek fakat sınırlama etkisi ile 

gidemeyecektir. Sınırlanan bu elektron, kuantum mekaniğine özgü özellikler gösterecektir. 

Yığın malzemelerde sınırlama yoktur. Kuantum kuyusunda bir, kuantum telde iki ve 

kuantum noktada ise üç boyutta sınırlama söz konusudur. Kuantum noktalarda; üç boyutta 

sınırlanan elektron, enerjisini üst seviyelere çıkararak harcayamadığı için kinetik enerjisi 

artar ve dalga boyu kısalır. Bunun sonucunda elektronun yaptığı ıĢımanın rengi de değiĢir. 

Ayrıca kazanılan kinetik enerji, güneĢ pilleri için son derece önemli olan çoklu eksiton 

oluĢumunu sağlar. Eksiton-Bohr yarıçapı (αB) malzemeye göre değiĢir. Eksiton Bohr 

yarıçapı denklem 2.2‟ de verilmiĢtir [63, 64]. 
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Denklemde e elektronun yükü, me 
*
 elektronun etkin kütlesi, mh 

*
 boĢluğun etkin kütlesi ve 

ε dielektrik sabitidir.  Brus, yarı iletken nano parçacıkların (CdS, CdSe vb.) bant 

aralıklarını hesaplamak için etkin kütle yaklaĢımı kullanmıĢtır. Bu yaklaĢımda; bir 

eksitonun küresel bir kristalin hacmini kapladığı varsayılarak, denklem 2.2 yardımıyla 

kristalin bant aralığı yarıçapa bağlı olarak hesaplanır. Kuantum noktaların ortalama 

yarıçapı denklem 2.3‟ teki Brus eĢitliği kullanılarak hesaplanır. 
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Burada Eg(qd) kuantum noktaların bant aralığı enerjisi, Ebulk, bulk (yığın) yarı iletkenin bant 

aralığı enerjisi, R kuantum noktanın yarıçapı, me
*
 elektronun etkin kütlesi, mh

*
 boĢluğun 

etkin kütlesi, h Planck sabitidir [65, 66]. Brus denklemindeki ilk terim, yığın yarı iletkenin 

bant aralığı enerjisi olup malzemeye ait bir özelliktir. Denklemdeki ikinci terim kuantum 

sınırlama sayesinde bant aralığı enerjisine eklenen (R
-2

‟ye bağlı olarak) ilave enerji 

miktarıdır. Bant aralığı enerjisine eklenen bu enerji miktarı, sonsuz kare kuyu yaklaĢımı 

gibi düĢünülebilir. Üçüncü terim ise eksitonlar arasında oluĢan R
-1

‟e bağlı standart 

coulombik etkileĢimidir. Üçüncü terim ise yarı iletken malzemenin yüksek dielektrik sabiti 

nedeniyle ihmal edilir. Brus denkleminden yararlanarak kuantum noktaların emisyon 

enerjisi belirlenebilir. Kuantum noktaların yarıçapı, kuantum sınırlama etkisi nedeniyle 

yayılan ıĢığın dalga boyunu etkiler [66]. Boyuta bağlı olarak, farklı renkte ıĢıma yapan 

CdSe kuantum noktaların UV altındaki görüntüleri Ģekil 2.7‟ de verilmiĢtir.    
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ġekil 2.7. CdSe kuantum nokta çözeltisinin UV ıĢığı altındaki renkleri. Kuantum noktaların boyutu soldan         

    sağa doğru 2 nm‟ den 6 nm‟ ye kadar artmaktadır [58].  

Kuantum noktaların boyutu küçüldükçe elektronların sınırlanmaları artar. Yığın yarı 

iletkenlerde valans bandı ile iletkenlik bandında bir süreklilik gözlenirken, kuantum 

noktalarda boyut küçüldükçe ayrık atomik seviyeler oluĢur. Böylece, kuantum noktalar 

kullanılarak ıĢığın soğurulma yoğunluğunu artırmak ve daha verimli güneĢ pilleri üretmek 

mümkün hale gelebilir. 

2.4.3.4. Kuantum Nokta Duyarlı GüneĢ Pillerinin ÇalıĢma Prensibi 

 Kuantum noktalar çapları 2 ile 10 nm arasında değiĢen yarı iletken kristallerdir. 

Boya duyarlı güneĢ pillerinin temelini oluĢturan boyaların yerini, günümüzde mükemmel 

opto-elektronik özellikler sergileyen kuantum noktalar almaktadır. Kuantum noktaların 

fiziksel ve kimyasal özellikleri boyutlarına bağlı olarak değiĢmektedir [9, 10]. Kuantum 

noktaların en önemli özellikleri arasında; ayarlanabilir bant aralıklarının olması, dar 

emisyon spektrumu, iyi bir foto kararlılık, geniĢ uyarma spektrumu, yüksek sönüm 

katsayısı ve çoklu eksiton oluĢturmalarını sıralayabiliriz [11]. Ayrıca kuantum noktaları 

üretmek için kullanılan yöntemlerin doğaya zarar vermemesi, kuantum noktaları avantajlı 

kılan diğer bir özelliktir [17]. Bir kaç yılı aĢkın bir süredir kuantum nokta duyarlı güneĢ 

pillerinin geliĢtirilmesinde kadmiyum kalkojenitler ( CdX, X= S, Se ya da Te ) son derece 

önemli bir yer teĢkil etmektedir. Çoklu eksiton oluĢumu, bant aralıklarının ayarlanabilir 

olması ve kolay üretilebilir olmaları nedeniyle CdX kuantum noktalar araĢtırmacıların 

ilgisini çekmektedir. Buradaki en önemli nokta CdX‟ lerin foton soğurma verimliliğidir. 

Yığın Ģeklindeki maddelerin bant aralıkları 1,3 eV civarında iken CdS, CdSe ve CdTe‟ nin 
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bant aralıkları sırasıyla 2,25 eV, 1,73 eV ve 1,49 eV‟ dir [12]. CdX kuantum noktaların 

boyutları değiĢtirilip bant aralıkları istenilen düzeye getirilerek daha verimli güneĢ pilleri 

üretimi mümkün olabilir. GeniĢ bant aralığına sahip CdX kuantum noktalar, yüksek enerjili 

fotonları soğurarak elektronlar uyarılır. Bant aralığından daha büyük bir enerjiye sahip 

foton soğurulduğu zaman, soğurulan bir fotondan çoklu eksiton üretimi gerçekleĢir. Çoklu 

eksiton üretimi yığın tipi yarın iletkenlerde görülmeyen bir özelliktir. Çoklu eksiton 

üretimi güneĢ pillerinin verimini artıran en önemli parametrelerden biridir. Kuantum nokta 

duyarlı güneĢ pilleri, boya duyarlı güneĢ pillerine benzer bir yapıdadır. Boya maddesi 

yerine kuantum noktalar kullanılır. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pilleri, fotoanot (çalıĢma 

elektrotu) ile platin kaplı karĢıt elektrot ve bu iki elektrot arasındaki elektrolit sıvısından 

oluĢur. Fotoanaot tabakası iletken bir cam (ITO ya da FTO) üzerindeki geniĢ bant aralığına 

sahip gözenekli yapıdaki yarı iletken tabakadan oluĢur. Genellikle yarı iletken olarak TiO2 

tercih edilir. Ancak ZnO, Nb2O5, Fe2O3, SnO2, WO3 gibi diğer oksit yarı iletkenlerde 

kullanılabilir [12]. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pilleri ile boya duyarlı güneĢ pillerini 

birbirinden ayıran özellik, duyarlaĢtırıcı olarak kullanılan malzemeden kaynaklanır. 

Kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinde, boya yerine inorganik nano parçacıkların 

kuantum noktaları kullanılır. Boya duyarlı güneĢ pillerinde olduğu gibi yarı iletken tabaka 

olarak çoğunlukla TiO2 tercih edilir [67, 68]. 

 Kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinin çalıĢma mekanizması, boya duyarlı güneĢ 

pillerine benzemektedir. Kuantum noktalar (CdS, CdSe, PbS, PbSe, Sb2S3) ıĢık etkisi ile 

uyarıldıklarında, kuantum noktalardaki uyarılan elektronlar iletim bandına geçerken valans 

bandında boĢluklar meydana gelir. Böylece elektron – boĢluk çiftleri oluĢur. Kuantum 

noktaların iletim bandına uyarılan elektronlar, buradan geniĢ bant aralığına sahip yarı 

iletkenin (TiO2) iletkenlik bandına geçer. Yarı iletkenin iletkenlik bandına geçen elektron 

difüzyon yoluyla Ģeffaf iletken cama (TCO), oradan da karĢıt elektrota ulaĢarak güneĢ 

enerjisi elektrik enerjisine dönüĢtürülmüĢ olur. Bu sırada kuantum noktaların valans 

bandında oluĢan boĢluklar elektrolite aktarılır. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pilinin yapısı 

Ģekil 2.8‟ de gösterilmiĢtir. 
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 ġekil 2.8. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pilinin yapısı 

 

IĢığın etkisiyle uyarılan kuantum noktaların elektronu, iletim bandına oradan da metal oksit 

yarı iletkenin iletim bandına geçer. Uyarılan bu elektron kuantum noktalara tekrar geri 

dönmediği için kuantum noktalar yükseltgenir. YükseltgenmiĢ haldeki kuantum noktalar 

S
2-

 nin Sx
2-

„ ye dönüĢmesi ile tekrar indirgenir. Genellikle elektrolit olarak sülfit / polisülfit 

( S
2-

/ Sx
2-

 ) redoks çifti kullanılır. Bu redoks çiftinin kullanılmasının sebebi, güneĢ pilinin 

kararlığını uzun süre koruması ve yüksek açık devre gerilimi oluĢturmasından kaynaklanır. 

Denklem 2.4 ve 2.5 S
2-

 nin Sx
2-

„ ye dönüĢüm reaksiyonlarını göstermektedir [13]. 

 

S
2-

 + 2h
+
          S                                                                                                              ( 2.4 ) 

S + Sx-1
2-

          Sx
2-

                                                                                                          ( 2.5 ) 

 

Kuantum noktaların indirgenmesi için bir elektronunu kaybeden elektrolit oksitlenmiĢ olur. 

KarĢıt elektrot üzerinden gelen elektronun elektrolit içerisine hızlı bir Ģekilde aktarılması 

ile Sx
2-

 , S
2-

„ ye dönüĢerek elektrolit tekrar indirgenir. Denklem 2.6‟ da Sx
2-

 nin, S
2-

„ ye 

dönüĢüm reaksiyonu verilmiĢtir [14]. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinde fotoakımın 

meydana geliĢ aĢamaları Ģekil 2.9‟ da ayrıntılı bir Ģekilde gösterilmiĢtir  

 

Sx
2-

 + 2e
-
           Sx-1

2-
 + S

2-
                                                                                              ( 2.6 ) 
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ġekil 2.9. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinde fotoakımın meydana geliĢ aĢamaları  ( a-e ), Ģekilde dolu 

    daireler elektronu, boĢ daireler ise boĢlukları temsil etmektedir  

 

2.4.3.5. Kuantum Nokta Duyarlı GüneĢ Pillerinde Yük Ayrımı ve TaĢınması  

 Boya duyarlı güneĢ pilleri içerisinde yük ayrımı yarı iletkenin bant aralığı, boya ve 

elektrolit arasında meydana gelir. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinde ise yük ayrım 

reaksiyonları yarı iletkenin bant aralığı, kuantum nokta ve redoks elektroliti arasında 

gerçekleĢir. Kuantum noktalar ıĢığın etkisiyle uyarıldığında elektron–boĢluk çiftleri oluĢur. 

Denklem 2.7‟ de bir CdX kuantum noktasının uyarılması ile elektron–boĢluk çiftinin 

oluĢum reaksiyonu verilmiĢtir [69]. 
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CdX + hυ  CdX ( e + h )                                                                                         ( 2. 7 ) 

Denklemde e elektron h ise boĢluktur. Yarı iletken ( örneğin TiO2 ) ve uyarılmıĢ kuantum 

noktalar arasında yük transferi meydana gelir. Denklem 2.8 ve 2.9‟ da yük transfer 

reaksiyonları sırasıyla verilmiĢtir. 

CdX ( e + h ) + TiO2  CdX ( h ) + TiO2 ( e )                                                          ( 2.8 ) 

CdX ( h ) + Red  CdX + Ox                                                                                   ( 2.9 ) 

Denklem 2.9‟ daki Red ve Ox döngüsü, elektroliti oksitler. Bu olay CdX- TiO2 sistemi ile 

sülfit/polisülfit arasında oluĢan redoks çifti dönüĢüm reaksiyonu ile açıklanabilir. Bu 

dönüĢüm denklemi denklem 2.9a „ da verilmiĢtir. 

CdX ( h ) + S
2-

    CdX + S  CdX + Sx
-2

                                                        ( 2.9a ) 

TiO2 ile kuantum nokta arasında gerçekleĢen elektron transferi ve yük enjeksiyonu 

olayının dinamiği, kuantum noktaların boyutları ile belirlenir. Ayrıca kullanılan elektrolitin 

pH‟ ı da yük enjeksiyon sürecini etkiler [70].  

2.4.3.6. Kuantum Nokta Duyarlı GüneĢ Pillerinde Elektron Transfer Reaksiyonları 

 Kuantum nokta duyarlı güneĢ pilleri içerisinde birçok elektron transfer reaksiyonu 

gerçekleĢir. Elektron transfer reaksiyonları ile verim arasındaki iliĢkinin tam olarak 

açıklanamadığı çok sayıda reaksiyon basamağı mevcuttur. Kuantum nokta duyarlı güneĢ 

pilinin çalıĢması sırasında akım üreten reaksiyonların yanı sıra, elektron kaybına yol açan 

pek çok yan reaksiyonda oluĢur. Bu yan reaksiyonlar rekombinasyon kayıpları olarak 

adlandırılır [71]. Rekombinasyonlar, elektron kayıplarına yol açtığı için pil veriminin 

düĢmesine neden olur.  Kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinin verimini etkileyen en temel 

elektron transfer reaksiyonları Ģekil 2.10.‟ da gösterilmiĢtir. Düz oklar yararlı elektron 

transferini, kesikli oklar ise elektron kayıplarını göstermektedir.  

 

 

 



28 

 

 

 ġekil 2.10. Yarı iletken / kuantum nokta / elektrolit ara yüzeyinde gerçekleĢen elektron transferi  

       adımları [72]. 

 

Öncelikle ıĢığın etkisiyle kuantum noktalardan uyarılan elektron metal oksit yarı iletkenin 

iletkenlik bandına geçer (1) oradan FTO elektrota akar. (2) yarı iletkenin iletkenlik bandı 

ile elektrot arasında gerçekleĢen istenmeyen geri yük transferidir. Kuantum nokta duyarlı 

güneĢ pillerinde en etkili rekombinasyon mekanizmasıdır. Bu süreç ayrıca ara yüzeyde 

(SS) tuzaklanan serbest elektronlar ile elektrolit arasında da gerçekleĢir. Uyarılan 

elektronun normal durumuna geri dönerek hollerle birleĢmesi (3) ise diğer bir 

rekombinasyon sürecidir. Ancak elektronların yarı iletkenin iletkenlik bandına geçiĢi 

femtosaniye mertebesinde gerçekleĢirken, normal durumuna geri dönüĢü nanosaniye 

mertebesinde gerçekleĢir. Bu nedenle (3) nolu rekombinasyon önemsiz hale gelir. Diğer bir 

rekombinasyon olayı ise kuantum noktaların iletim bandındaki elektronun elektrolit 

içerisindeki boĢluklarla birleĢme reaksiyonudur (4). (5) nolu reaksiyon ise karĢıt elektrotta 

redoks çiftinin yenilenmesi reaksiyonudur [71-73].  

2.4.4. DuyarlaĢtırıcı Olarak Kuantum Noktaların Üstünlükleri  

 Kuantum noktaların en önemli avantajları arasında ayarlanabilir bant aralıkları, 

çoklu eksiton oluĢumu, yüksek soğurma kat sayısı, düĢük maliyet gibi özellikleri 

sıralanabilir. Ancak bütün bu avantajlarının yanı sıra ayarlanabilir bant aralıkları ve çoklu 

eksiton oluĢumu kuantum noktaların en dikkat çekici özellikleridir. Çünkü bu özellikler 

güneĢ pillerinin verimlerinin artırılmasında en önemli iki parametredir. 

 

TiO2 KN Elektrolit 

CB 

VB 

1 

3

N 

SS 

4 

5 
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2.4.4.1. Ayarlanabilir Bant Aralığı Özelliği 

 GüneĢ pillerinde, duyarlaĢtırıcı olarak kuantum noktaların kullanılması güneĢ pili 

yapımında önemli bir geliĢme olmuĢtur. Kuantum nokta duyarlaĢtırıcı olarak Cd 

kalkojenitlerin yanı sıra diğer maddelerden üretilecek kuantum noktaların kullanımı 

günümüzde önemli bir araĢtırma konusudur. Burada önemli olan nokta güneĢ pili 

içerisinde kullanılacak olan kuantum noktaların enerji bant aralıklarını ayarlayarak onların 

soğurma aralığını kontrol edebilmektir. CdS ve CdSe kuantum noktaların ayarlanabilir 

bant aralıkları sayesinde görünür ıĢığı elektrik enerjisine dönüĢtürmek mümkündür. 

Kuantum noktaların boyutlarının değiĢmesiyle, bant aralıkları da değiĢir. Ayarlanan bant 

aralıkları sayesinde verimli bir Ģekilde yük ayrımı gerçekleĢir. TiO2 film üzerine kaplanan 

farklı boyutlardaki CdSe kuantum noktalar sayesinde önemli ölçüde foto dönüĢüm 

verimliliği elde edilmiĢtir. Farklı boyutlardaki CdSe kuantum noktaların bant aralıkları 

Ģekil 2.11‟ de gösterilmiĢtir. 7,5 nm CdSe „ nin bant aralığı 1,92 eV iken, 2,5 nm CdSe‟  

nin bant aralığı 2,4 eV dir. CdSe‟ nin parçacık boyutunun azalmasıyla fotoakımda 

artmaktadır. Bunun temel sebebi, boyutun küçülmesiyle CdSe kuantum noktaların 

iletkenlik bandının negatif yönde kayarak TiO2‟ nin iletkenlik bandına yaklaĢmasıdır. 

Böylece, kuantum noktalardan TiO2‟ ye yük geçiĢi hızlanacak ve fotoakım artacaktır [11]. 

Büyük boyutlu kuantum noktaların enjeksiyon oranı, küçük boyutlu kuantum noktalara 

göre oldukça düĢüktür. Kuantum noktalarda boyutun küçülmesiyle gerçekleĢen sınırlama 

etkisi sayesinde, kuantum noktaların etkin bant aralığı artar. Uyarılmalar ile optik soğurma 

ve emisyonlar arasındaki iliĢki daha dar bant aralığına doğru kayar. Kristal boyutları 

azaldıkça CdSe filmlerin soğurma spektrumu ise maviye doğru kayar. Aynı olgu, CdS 

kuantum noktalar ile yapılan çalıĢmalarda da gözlenmiĢtir [74, 75]. Farklı boyutlardaki 

kuantum noktalar bir araya getirilerek daha geniĢ spektrum bölgesinde ıĢığın soğurulması 

ve yük enjeksiyon oranının artırılması sağlanarak daha verimli güneĢ pillerinin üretilmesi 

mümkündür. 
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ġekil 2.11. Farklı boyutlardaki CdSe kuantum noktasının bant aralıkları. ġekildeki dolu daireler elektron, boĢ 

     daireler boĢlukları temsil etmektedir 

 

2.4.4.2. Çoklu Eksiton OluĢumu 

 GüneĢ pilleri için en önemli noktalardan biri eksiton üretimini artırmaktır. Kuantum 

noktalar sayesinde soğurulan bir fotondan birden fazla eksiton üretilmesi 

hedeflenmektedir. Çoklu eksiton oluĢumu ilk kez PbSe ve PbS kuantum noktalar için 

gösterilmiĢ daha sonra çeĢitli kuantum noktalar üzerine yapılan çalıĢmalar sonuçsuz 

kalmıĢtır. Ancak günümüzde çoklu eksiton üretimi konusunda Cd kalkojenitler üzerine 

yapılan çalıĢmalar olumlu sonuçlar vermiĢtir. Çoklu eksiton oluĢum mekanizması Ģu 

Ģekilde açıklanabilir. IĢığın soğurulmasıyla birlikte uyarılan elektronun, baĢka bir elektrona 

çarparak (impakt iyonizasyonu) bantlar arasında yeni bir elektron–boĢluk çifti 

oluĢturmasıdır [76]. Soğurulan fotonların enerjisi bant aralığından büyük olduğunda 

eksitonlar oluĢur. Gelen fotonun enerjisi ile bant aralığı enerjisi farkı, kinetik enerji olarak 

kuantum noktalara aktarılır. Bu kinetik enerji, taĢıyıcılar için etkin bir sıcak ortam 

oluĢturur. TaĢıyıcıların sıcaklığı örgünün sıcaklığından daha yüksek olduğu için sıcak 

taĢıyıcılar (sıcak elektron, sıcak boĢluk) terimi kullanılır. Aktarılan bu enerji kuantum 

noktalarda çoklu eksiton oluĢumunu sağlar. Çoklu eksiton oluĢumu yığın (bulk) 

malzemelerde görülmez. Çünkü aktarılan kinetik enerji yığın malzemelerde kristal 

içerisine ısı olarak aktarılır.  

 Ġmpakt iyonizasyonu çoklu eksiton oluĢum sürecini baĢlatırken bu sürecin tersi olan 

Auger rekombinasyonu da gerçekleĢebilir. Auger rekombinasyonu yüksek enerjili bir 

elektron-hol çifti oluĢturmak için iki ya da daha fazla elektron-boĢluk çiftinin 

 

 

               CB 

 

             VB                        

    TiO2                                                                                                CdSe 

CB 

VB 

CB 

 

VB 

CB 

 

 

VB 



31 

rekombinasyona uğramasıdır. Auger oluĢum ihtimali göz önüne alındığında, Auger süreci 

elektronların iyonlaĢma süresine yakın ancak taĢıyıcıların soğumasından (taĢıyıcıların 

durulması) daha hızlı gerçekleĢir. Bu nedenle Auger süreci sıcak taĢıyıcıların soğuma 

zamanını kısaltır. Bu durumun düzeltilmesi için boĢlukların kuantum noktalarından uzak 

tutulması gerekir. Bu iĢlem yüzeyde hızlı bir Ģekilde tuzaklanan boĢluk tarafından 

gerçekleĢtirilir. Böylece Auger süreci engellenmiĢ olur. Çoklu eksiton oluĢumu Ģekil 2.12 

„de gösterilmiĢtir. Çoklu eksiton oluĢumunun kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinin 

verimini % 44 oranında artırması beklenmektedir [76, 77].   
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ġekil 2.12. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pilinde bir foton soğurulması ile çoklu eksiton oluĢumu. Dolu    

     daireler elektronu, boĢ daireler boĢlukları temsil etmektedir 
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2.4.5. Kuantum Nokta DuyarlaĢtırıcıları Kaplama Yöntemleri 

 Kuantum noktaların üretilmesinde çeĢitli yöntemler kullanılmaktadır. Kuantum 

nokta üretimi için çoğunlukla geniĢ bant aralığına sahip yarı iletkenler tercih edilmektedir. 

Genellikle üretim yöntemleri iki baĢlık altında toplanmaktadır. Kuantum noktalar ya 

kolloidal olarak önceden sentezlenerek ayrıca kullanılmakta ya da doğrudan üretilip 

kaplama yapılmaktadır. Yerinde üretim yöntemi kuantum noktaların hazırlanmasında en 

uygun yöntemdir. Kimyasal banyo biriktirme (CBD) ve iyonik tabakaların sıralı bir Ģekilde 

kaplanması ve reaksiyonu (SILAR) yerinde üretim için kullanılan yöntemlerdir. Bu 

teknikler hem basit bir Ģekilde uygulanmakta hem de büyük ölçekli üretim yapılmasına 

imkân sağlamaktadır. Ancak bu iki metot kuantum noktaların parçacık boyutunu istenilen 

Ģekilde ayarlamakta yetersiz kalmaktadır. 

 Kuantum noktalar ayrı sentezlenip, geniĢ bant aralığına sahip yarı iletken yüzey 

üzerine çeĢitli fonksiyonel gruplar ve moleküler bağlayıcılar yardımıyla tutturulması ise 

diğer bir yöntemdir. Ancak kuantum noktalar kimyasal bağlayıcılar kullanılmadan da 

yüzeye tutturulabilir. Bu Ģekilde yüzeye tutturulan kuantum noktaların boyutları ve buna 

bağlı olarak soğurma spektrumları önemli ölçüde kontrol edilebilir [78]. 

2.4.5.1. Ġyonik Tabakaların Sıralı Olarak Kaplanması ve Reaksiyonu ( SILAR ) 

 SILAR metodu CBD tekniğinin geliĢmiĢ bir Ģeklidir. Bu metotta da CBD 

metodunda olduğu gibi katyonik ve anyonik çözeltiler ayrı ayrı hazırlanır. TiO2 kaplı 

elektrot öncelikle katyonik çözelti içerisine batırılarak bir süre bekletilir daha sonra 

temizlenerek kurutulur. Kurutma iĢlemi bittikten sonra anyonik çözelti içerisine 

daldırılarak bir süre bekletilir temizlendikten sonra tekrar kurutulur. Bir kez katyonik bir 

kez de anyonik çözelti içerisine daldırma iĢlemi bir SILAR döngüsü olarak adlandırılır. Bu 

iĢlem bir kaç kez tekrarlanarak kuantum noktaların yüzeye tutunması sağlanır. SILAR 

döngü sayısı ile kuantum noktaların büyüklükleri kontrol edilebilir. Her bir SILAR 

döngüsünde yüzeye tutunan kuantum noktaların sayısı artar. SILAR döngü sayısına bağlı 

olarak, kuantum noktaların sayısı arttıkça büyüklükleri de artar. SILAR metodu, CBD 

metodu ile karĢılaĢtırıldığında daha kullanıĢlı bir yöntemdir. Çünkü bu yöntemle daha kısa 

zamanda daha verimli bir Ģekilde kuantum noktaların yüzeye tutunması sağlanır. SILAR 

metodu kullanılarak CdS, CdSe ve CdTe gibi kuantum noktalar baĢarılı bir Ģekilde TiO2 

yüzey üzerine kaplanır  [79]. 
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2.4.5.2. Kuantum Noktaların Moleküler Bağlayıcılarla Yüzeye Kaplanması 

 Kuantum noktaların yüzeye tutunmasını sağlamak için kullanılan yöntemlerden biri 

de yakalama ajanları kullanarak kuantum noktaların yüzeye bağlanmalarını sağlamaktır. 

Yakalama ajanları; nano yapının Ģeklini, boyutunu ve optik özelliklerini kontrol etmek için 

kullanılır. Yakalama ajanı olarak genellikle merkaptopropiyonik asit (MPA), trioktil fosfin 

(TOP) ve trioktilfosfin oksit (TOPO) kullanılır. Öncelikle bir metal oksit (örneğin CdO) 

ısıtılır daha sonra ısıtılan bu metal oksit içerisine organo metalik çözelti eklenir. Isıl iĢlem 

devam ederken büyüme reaksiyonu son bulacak ve böylece kuantum noktaların boyutları 

sıcaklık ve yakalama ajanları ile kontrol edilecektir [80]. Kuantum noktaların boyutlarının 

ayarlanması için sıcaklığın ve yakalama ajanlarının konsantrasyonlarının belirlenmesi 

gerekir. Hangi boyutta ne kadar sıcaklığa ve ne kadar yakalama ajanına ihtiyaç 

duyulacağının tespit edilmesi bu yöntemin en önemli aĢamasıdır. Kuantum noktaların 

sentezlenmesinden sonra geniĢ bant aralıklı yarı iletken üzerine kaplanması 

biyofonksiyonel bağlayıcılar yardımıyla gerçekleĢtirilir [80, 81]. 

 TiO2 elektrot, biyofonksiyonel bağlayıcılar içeren çözelti içerisine daldırılarak 

kuantum noktaların yüzeye tutunması sağlanır. Ġlk olarak; yarı iletken yüzey üzerine 

bağlantıyı sağlayacak olan fonksiyonel grup, yüzey üzerine tutturulur. Böylece kuantum 

noktaların yüzeye homojen olarak bağlanması için uygun ortam hazırlanmıĢ olur. Yarı 

iletken elektrot, kuantum noktalardan oluĢan çözelti içerisine daldırılarak yarı iletken 

filmin kuantum noktalarla kaplanması sağlanır. Bu daldırma iĢleminin bir kaç gün boyunca 

tekrarlanması gerekebilir. CBD ve SILAR yöntemleriyle karĢılaĢtırıldığında bu yöntemin 

zaman alıcı bir süreç olduğu açıkça görülür. 

2.4.5.3. Diğer Kaplama Yöntemleri 

 CBD, SILAR ve moleküler bağlayıcı grupları ile kuantum noktaların yüzeye 

kaplanmasının yanı sıra direk adsorbe (DA) ya da fiziksel adsorbe yöntemleri de 

kullanılmaktadır. Direk adsorbe yöntemi, herhangi bir moleküler bağlayıcı kullanmadan 

kuantum noktaların geniĢ bant aralıklı yarı iletken film üzerine kaplanmasıdır. Direk 

adsorbe yönteminde kuantum noktaların yüzeye tutunma oranları düĢük olurken 

kümeleĢme oranları yüksektir [82]. Fiziksel adsorbe yönteminde ise yarı iletken elektrot 

yaklaĢık beĢ gün boyunca kuantum nokta çözeltisi içerisine batırılarak bekletilir. Böylece 

yüzeyin kuantum noktalarla kaplanmasına çalıĢılır. Ancak bu yöntem çok fazla tercih 

edilen bir kaplama Ģekli değildir. 
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 Bütün bu yöntemlerin dıĢında kuantum noktaların kaplanması için farklı yöntem 

arayıĢları sürmektedir. Presleme yoluyla CdS kuantum noktaların yüzeye bağlanması 

sağlanmıĢtır. Bu yöntemde ince bir polimer üzerine TiO2 film oluĢturulur. OluĢturulan film 

iki levha arasına sıkıĢtırılarak CdS kuantum noktalar TiO2 yüzey üzerine tutturulur. 

SıkıĢtırma iĢlemi sırasında TiO2 film kısmi olarak zarar görse de deneysel olarak 

kullanılabilecek ölçüde fotoanot elde edilir. Ancak bu metotla elde edilen fotoanaot 

üzerinde, redoks elektrolite ulaĢamayan bölgelerin oluĢması önemli bir dezavantaj teĢkil 

eder. Bu dezavantaja rağmen düĢük maliyetli kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinin 

yapımında yeni bir metot olarak düĢünülebilir [83].  

 Salant ve arkadaĢları [84] tarafından yapılan bir çalıĢmada kuantum noktaların 

kaplanması için yeni bir teknik olan elektroforetik kaplama yöntemi kullanılmıĢtır. Bu 

yöntemde de daldırma iĢlemi kullanılarak kuantum noktaların kaplanması sağlanmaktadır. 

Ancak yöntemin en önemli farkı, film çözelti içerisine daldırılmıĢ durumdayken üzerinden 

elektrik akımı geçirilerek kuantum noktaların yüzeye bağlanması sağlanır. Elektroforetik 

kaplama yöntemiyle yapılan kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinin verimleri, bağlayıcı 

molekül kullanılarak hazırlanan güneĢ pillerinden % 1,7 daha fazladır. 

 Paulose ve arkadaĢları [85] 2012 yılında yaptıkları bir çalıĢmada, fonksiyonel 

bağlayıcılar ile elektroforetik biriktirme yöntemini bir arada kullanarak kuantum noktalar 

üretmiĢtir. Bu yöntemin en önemli avantajı TiO2 tabaka üzerinde kuantum noktaların daha 

iyi birikmesi ve kaplama süresinin düĢmesidir. Püskürtme (spray) piroliz kaplama yöntemi 

(SPD) ile de kuantum noktalar hazırlanabilir. Lee ve arkadaĢları [86] kadmiyum klorit ve 

tiyoüre karıĢımı bir çözelti hazırlayarak SPD yöntemiyle TiO2 yüzey üzerine kaplama 

yapmıĢ ve gözenekli bir CdS yapı oluĢturmuĢlardır. Fotoanot üzerine biriken fazla 

miktardaki kadmiyum kloritin uzaklaĢtırılması için yıkama iĢlemi yapılmıĢtır. Diğer 

yöntemlerle kıyaslandığında bu yöntemle hazırlanan hücrelerin bazı avantajlarının olduğu 

göze çarpmaktadır. CdS yapı, büyük yüzey alanına sahip elektrolit ile iyi bir kontak 

sağlamakta ve böylece pilin verimliliğini artırmaktadır.  

 Diğer alternatif teknikler ise elektro-püskürtme tekniği ve döndürerek kaplama 

temelli SILAR metodudur. Elektro püskürtme tekniğinde hazırlanan kuantum nokta 

çözeltisi, bir vakum içerisine çekilerek sabit bir akıĢ hızı ile ucundaki iğnenin yardımıyla 

yüzey üzerine kaplanır. Çözeltinin iğne ucundan çıkıĢını uygun formda ayarlayabilmek 

için yüksek voltaj uygulanır. Döndürerek kaplama temelli SILAR yönteminde ise hem 
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anyonik hem de katyonik çözeltiler TiO2 film yüzeyi üzerine damlatılır. Herhangi bir 

yıkama ve kurutma iĢlemi yapılmadan döndürerek kaplanır. Bu iĢlem beĢ kez tekrarlanarak 

TiO2 film üzerine kuantum noktaların kaplanması sağlanır. Döndürerek kaplama temelli 

SILAR metodu, normal SILAR metodu ile karĢılaĢtırıldığında hem basit hem de daha kısa 

sürede gerçekleĢir. Ancak normal SILAR metodu kullanılarak yapılan kuantum nokta 

duyarlı güneĢ pillerinin verimleri, döndürerek kaplama temelli SILAR metodu ile 

hazırlanan güneĢ pillerinden daha yüksektir [87]. 

2.4.6. Fotovoltaik Parametreler 

 Fotovoltaik sistemler farklı ıĢık Ģiddetleri altında, gerilime bağlı olarak değiĢen 

akımın ölçülmesi ile karakterize edilirler. Ancak güneĢ pillerinin diğer parametreleri olan 

akım yoğunluğu (J), dolum faktörü (FF), maksimum güç noktası (Pmax), verim (η) ve gelen 

fotonun elektrik akımına dönüĢüm verimi (IPCE) gibi özelliklerinin belirlenmesi gerekir. 

2.4.6.1. Kısa Devre Akımı 

 Aydınlatma altında, sadece eklemin direncinden kaynaklanan akıma kısa devre 

akımı (Isc) denir. Bu durumda, pil üzerine her hangi bir gerilim uygulanmaz. Kısa devre 

akımı, dıĢ devre üzerinden enjekte olan elektronlara bağlıdır. Kısa devre akım yoğunluğu 

(Jsc) ise kısa devre akımının fotoaktif yüzey alanına bölünmesi ile elde edilir. Bir güneĢ 

pilinin akım gerilim karakteristiği Ģekil 2.13‟ te verilmiĢtir. 
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ġekil 2.13. Bir güneĢ pilinin akım – gerilim ( I – V ) karakteristiği 

 

2.4.6.2. Açık Devre Gerilimi 

 Devreden hiçbir akım geçmediği durumda ölçülen gerilime açık devre gerilimi 

(Voc)  denir. Açık devre gerilimi, elektrolit içindeki redoks çiftlerinin potansiyeli ile ıĢık 

altında yarı iletkenin Fermi seviyesi arasındaki farka bağlıdır [88]. 

2.4.6.3. Maksimum Güç Noktası 

 Bir güneĢ piline V gerilimi uygulandığında oluĢan akım ile gerilimin çarpımı güneĢ 

pilinden elde edilen gücü verir. Elde edilen gücün en yüksek olduğu noktaya maksimum 

güç noktası (Pmax), bu noktadaki akım ve gerilime de güneĢ pilinin maksimum akımı (Imax) 

ve maksimum gerilimi (Vmax) denir. Bir güneĢ pilinin maksimum güç noktası 2.10 

denklemi ile hesaplanır. 

 Pmax = Vmax. Imax                                                                                                            (2. 10) 
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2.4.6.4. Dolum Faktörü 

 Dolum faktörü (FF) pilin bir güç kaynağı olarak kalitesinin bir ölçüsüdür. 

Maksimum gücün, açık devre gerilimi ile kısa devre akımı çarpımına oranıdır. FF, Ģekil 

2.13‟ te gösterilen A alanın, idealize edilmiĢ tüm B alanına oranından elde edilir. Dolum 

faktörü, pil tarafından yük direncine sağlanan gücün bir göstergesidir. Bu nedenle seri 

dirence bağlı olarak değiĢir. GüneĢ pilinde direnç ve rekombinasyonun artması dolum 

faktörünün düĢmesine sebep olur.  Dolum faktörü ifadesi denklem 2.11‟ de verilmiĢtir. 

 

   
          

          
  

    

      
                                                                                           (2. 11) 

GüneĢ pilinin iyi olarak nitelendirilmesi için dolum faktörünün 0,75 – 0,8 aralığında olması 

gerekir.  

2.4.6.5. Güç DönüĢüm Verimi 

 Pilin güç dönüĢüm verimi (η) güneĢ pilinin performansının bir ifadesidir. Elde dilen 

maksimum gücün (Pmax), güneĢ pili yüzeyine gelen ıĢık Ģiddetine oranıdır. Denklem 

2.12‟de güneĢ pilinin verim ifadesi verilmiĢtir. 

 

   
    

     
   

             

     
                                                                                (2. 12)  

 

Denklemde PıĢık; hava kütlesi 1,5 AM Ģartları altında 48
o
‟ lik açıyla dünyanın yüzeyine 

gelen güneĢ ıĢığının ıĢık Ģiddeti olup, değeri 1000 W/m
2
 (=100 mW/cm

2
) dir [57]. 
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2.4.6.6. Gelen Fotonun Elektrik Akımına DönüĢme Verimi ( IPCE ) 

 Fotoanot üzerine gelen fotonların sayısının, elektrot üzerinde toplanan yük 

taĢıyıcılarının sayısına oranıdır. IPCE aynı zamanda dıĢ kuantum verimi olarak ta bilinir. 

IPCE, farklı dalga boylarında (λ) devreden elde edilen kısa devre akımı kullanılarak 

hesaplanır. IPCE denklem 2.13 kullanılarak elde edilir. 

 

     
         

       
                                                                                       (2. 13)      

Burada PıĢık elektrot üzerine düĢen ıĢığın gücüdür [89].   

2.4.6.7. Standart ġartlar  

 Dünyanın farklı yerlerindeki laboratuvarlarda üretilen ve incelenen güneĢ pillerinin 

karĢılaĢtırılabilmesi için, ölçümlerin standart Ģartlar altında yapılması gerekir. Ölçümler 

sırasında ortamın sıcaklığı 25 
o
C, ortalama ıĢınım Ģiddeti 1000 W/m

2
 ve hava kütlesi AM 

1,5 olmalıdır. Atmosferik koĢulların, dünya yüzeyine gelen güneĢ ıĢığını etkileme oranı 

hava kütle (air mass AM) koĢulu olarak adlandırılır. IĢığın atmosferden geçerken izlediği 

yolun, ıĢığın dünyaya dik geldiği durumda izleyeceği yola oranı hava kütlesini verir. 

Dünya atmosferi dıĢında spektral dağılım AM 0, güneĢ tam tepedeyken dünya atmosferini 

geçerek yeryüzüne ulaĢan güneĢ ıĢığının spektral dağılımı AM 1 olarak tarif edilir. Genel 

olarak AM ( X ) ifadesinde, X= ( cos θ ) -1 olarak tanımlanır. IĢığın yeryüzüne dik geliĢ yoluna 

zenith çizgisi denir. θ ıĢığın geliĢ yolu ile zenith çizgisi arasındaki açıdır. Buna göre, ıĢığın 

geliĢ çizgisi ile zenith çizgisi arasındaki açı 48° olduğunda spektral dağılım AM 1,5 koĢulu 

sağlanmıĢ olur. Açıya bağlı olarak ıĢık Ģiddetindeki ve spektrumdaki farklılığın nedeni, ıĢığın 

ozon tabakası ve bulutlar tarafından soğurulması ve çeĢitli etkilerle saçılmasından kaynaklanır. 

ġekil 2.14‟ te farklı hava kütlesi durumları Ģematik olarak gösterilmiĢtir [90, 91].   
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ġekil 2.14. ÇeĢitli hava kütlesi durumları [90].  
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3. NEGATRONĠK 

 

 Son yıllarda özellikle kuantum elektronik, optoelektronik, akustoelektronik,  

manyetoelektronik gibi elektronik biliminin yeni alanları ile ilgili bir dizi çalıĢma 

yapılmıĢtır. Bu çalıĢmalara paralel olarak negatronik alanında da önemli ilerlemeler 

kaydedilmiĢtir [18]. Elektroniğin yeni bir alanı olan negatronik, hem teorik hem de 

uygulamalı alanlarda özgün çalıĢmaların yapılabileceği oldukça farklı bir araĢtırma 

konusudur. Elektronik cihazlarda negatronların uygulamaları; bazı özel Ģartlar altında sahip 

oldukları negatif direnç, negatif kapasitans ve negatif indüktans gibi farklı özelliklere 

dayanır. Negatif dirence sahip negatronlar R tipi, negatif kapasitansa sahip olanlar C tipi 

negatif indüktansa sahip olanlar ise L tipi negatron olarak adlandırılır. R tipi negatronlar 

tünel diyotlarda, geçiĢ-zaman diyotlarında, Gunn diyotlarında ve özellikle yüksek 

frekanslarda anahtarlama yapabilen transistör, tristör ve dinistörlerde kullanılır. Genel 

olarak negatronların sınıflandırılması Ģekil 3.1‟ de gösterilmiĢtir. 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 ġekil 3.1. Negatronların genel olarak sınıflandırılması 

NEGATRONLAR 

R-negatronlar C-negatronlar L-negatronlar 

Statik Dinamik 

N-tipi S-tipi 
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Negatif direnç ile elektriksel salınımlar üretmek XX. yüzyılın baĢından beri bilinmekteydi. 

Negatif dirence dayalı salınımlar oluĢturmanın temelini ilk olarak Duddle‟ın elektriksel ark 

boĢalma sesi diye tarif ettiği olay oluĢturur. Ancak salınımların kullanılması için uygulanan 

ark boĢalma tekniği elveriĢsiz olduğundan, elektriksel salınım üretmek için zamanla vakum 

tüpü kullanılmaya baĢlandı. Ġçi gaz dolu olan bu tüplerin, akım gerilim karakteristiklerinde 

bir düĢüĢ bölgesi gözlenmekteydi. Negatif dirence sahip bu tüpler, sahip oldukları büyük 

gürültü ve kararsız yapıları nedeniyle çok az ilgi çekti. Daha sonra üç ve dört elektrotlu 

vakum tüpleri geliĢtirilse de istenilen verim sağlanamadı [18]. 

 Bir yarı iletken kontağın akım-gerilim karakteristiğindeki düĢüĢ bölgesi bilimsel 

anlamda ilk olarak O.V. Losev tarafından 1922 yılında keĢfedildi. Bu keĢif, negatroniğin 

baĢlangıcı oldu. I-V karakteristiğindeki bu düĢüĢ bölgesinden yararlanılarak yapılan 

elektronik cihazlar, negatron olarak adlandırıldı. Daha sonra yarı iletken cihazlardaki yeni 

fiziksel etkiler ve negatif direnç olgusunun araĢtırılması geniĢletilerek mikro dalga 

aralığında, yüksek frekanslarda negatif dirence sahip yarı iletken negatronların 

üretilebileceği düĢünüldü. Shockley tarafından 1954 yılında yayınlanan makalede, mikro 

dalga frekans aralığında çalıĢan cihazların üretimi için baĢlangıç seviyesinde yöntemler 

açıklandı. Shockley‟in tasarladığı cihazlar p
+
-n-p ya da n

+
-p-n yapısında iki elektrotlu 

cihazlardır. Bu cihazlarda; p
+
-n ekleminden enjekte olan azınlık taĢıyıcıları, n-p eklemine 

doğru sürüklenir. Bu sürüklenmeden kaynaklanan gecikme, geçiĢ süresi olarak adlandırılır. 

Shockley‟e göre bu cihazların I-V karakteristiklerindeki ohm yasasından sapma, oluĢan bu 

gecikme süresinden kaynaklanır. Ayrıca, Shockley bu cihazlarda güçlü bir elektrik alanın 

etkisiyle negatif direnç bölgesinin oluĢtuğunu rapor etti [92]. Ancak bu açıklama pek çok 

hatayı da beraberinde getirdi. 1963 yılında ilk olarak GaAs ve InP tabanlı geçiĢ zaman 

osilatörlerinin varlığını ispatlayan deneysel çalıĢmalar Gunn tarafından yapıldı. Negatif 

direnç kullanılan diyotlar, Gunn diyotları ya da negatif direnç etkisi ile çalıĢan cihazlar 

olarak adlandırıldı [93]. 1957 yılında Japon fizikçi L. Esaki büyük oranda katkılanmıĢ dar 

bir germanyum eklemin I-V karakteristiğinde negatif direnç bölgesi keĢfetti. I-V 

karakteristiğinde gözlenen negatif direnç etkisinin, dar tükenim bölgesi arasından 

tünelleme yapan elektronlardan kaynaklandığını belirtti. Böylece tünel diyotların temeli 

Esaki tarafından atılmıĢ oldu [94]. Tünel diyotlar çok ince tabakalı bir yapıda olduğu için 

kuantum tünelleme etkisi ile ultra hızlı çalıĢma kapasitesine sahip olabilir. Bu cihazlar 

arasında terahertz frekanslarda çalıĢabilen rezonans tünelleme diyotları mevcuttur. Bu 
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cihazlar yüksek fonksiyonlu hızlı dijital devreler için oldukça uygundur [95, 96]. Daha 

sonra W.T. Read mikrodalga güç osilatörü için n
+
-p-p

-
 yapıda diyot önerdi. Bu cihazda 

hem çığ etkisi temeline dayanan impakt iyonizasyonu hem de elektron geçiĢ-zamanı etkisi 

kullanıldı. Bu nedenle cihazın adı IMPATT (impact avalanche and transit time) diyot 

olarak adlandırıldı. Ġlk mikrodalga osilatörler bariyer-enjeksiyonu ve geçiĢ-zamanı 

(BARITT) özelliğine sahip diyotlar kullanılarak üretildi. BARITT diyotlar ve IMPATT 

diyotlar mikrodalga aralığında negatif dirence sahiptir. Fakat BARITT diyotlar çığ 

iyonizasyonu oluĢturmazlar. Ancak BARITT diyotlar, IMPATT diyotlarda görülen bazı 

dezavantajlara sahip değildir. Negatif dirence sahip bu diyotlar, mikrodalga aralığında 

nispeten küçük sinyal gücünde ve akımda çalıĢabilirler. Ancak yüksek sinyal gücü altında 

anahtarlama yapabilen negatronik cihazlara ihtiyaç vardır. Bu nedenle p-n-p-n (ya da farklı 

yapıda) gibi dört tabakalı negatif dirençli yarı iletkenler kullanılır. Dört tabakalı yapının 

orta kısmında bulunan p-n eklem bölgesi ters beslem altında çoklu bir taĢıyıcı çığı 

oluĢturur. Bu cihazlar yükseltici, titreĢtirici ve anahtarlama yapabilir. Bu cihazların en 

önemli dezavantajı sadece dijital cihazlarda kullanılabilir olmaları ve düĢük termal 

kararlılıklarıdır [18]. Ġnce film teknolojisinin geliĢmesi ile birlikte p-n eklem yapıdaki 

negatronların üretilmesi nispeten kolaylaĢmıĢtır. Fakat yine de üretimlerinde fotolitografi, 

difüzyon ve yüksek sıcaklık oksidasyonu gibi karmaĢık süreçler kullanılır. Negatron 

üretiminde son zamanlarda amorf ve polikristal yarı iletken filmler ilgi çekmektedir. Bu 

filmler negatif direnç özelliklerinin yanı sıra anahtarlama hafızasına da sahiptir.  

 Yüksek frekanslarda çalıĢan IMPATT, Gunn, Esaki, BARITT gibi diyotlar yarı 

iletkenlerde meydana gelen bazı kararsızlıkları kullanır. Bu diyotlar R tipi negatif direnç 

özelliği gösteren negatron tabanlı yarı iletken diyotlardır. Ancak negatif kapasitansa sahip 

C tipi negatronik cihazlar ile negatif indüktansa sahip L tipi negatronik cihazlar ile ilgili 

bilgi yok denecek kadar azdır. Negatif kapasitans, istenmeyen parazitik kapasitenin 

giderilmesinde kullanılabilecek oldukça ilginç bir özelliktir. C tipi negatronlar ilk olarak 

amorf yarı iletken kalkojenit ince filmlerde araĢtırılmıĢ fakat önemli bir yol 

katedilmemiĢtir. Nanoteknolojinin geliĢmesi ile birlikte negatif kapasitans özelliği karbon 

nano tüplerde [97], nanokolloitlerde [98], polimer nano kristal kompozitlerde [99], nano 

ölçekli ferroelektrik ve dielektrik yapılarda [100], memkapasitörlerde [101, 102] 

incelenmeye baĢlanmıĢtır. Bu negatif dinamik kapasitans, hafıza gerektiren cihazlarda 

kullanılabilecek dikkat çekici bir özelliktir. Negatronlar, elektronik cihazlarda hızı ve 
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hassasiyeti artıracak önemli bir potansiyele sahiptir. Bu konu üzerine çalıĢma yapan 

araĢtırmacılar önümüzdeki yıllarda özellikle biyonegatronik, optonegatronik, 

mikronegatronik ve nanonegatronik gibi alanlara yoğunlaĢacaktır. 

3.1. R Tipi Negatronlar (Negatif Direnç) 

 Negatronlar arasında en fazla bilgi sahibi olunan alan negatif dirence sahip R tipi 

negatronlardır. R tipi negatronlar analog ve dijital elektronikte çeĢitli uygulamalarda 

kullanılsa da, yarı iletkenlerde görülen negatif direnç mekanizması tam anlamıyla 

açıklanamamıĢtır. Günümüzde negatif direnç özelliği gösteren, ince ve kalın filmlerden 

oluĢan çeĢitli cihazlar üretilmiĢtir. Bu cihazlar çoğunlukla Bi2O3, In2O3, RuO2, NiO tabanlı 

cihazlardır. R tipi negatronlar geleneksel Gunn diyotlarda, Esaki diyotlarda, IMPATT 

diyotlarda kullanılmaktadır. Ancak R tipi negatronların nano ölçekte kullanılması ile 

birlikte, doğasında rezonans tünelleme ve negatif direnç özelliği gösteren tek elektronlu 

transistörler, karbon atomik tel-karbon nano tüp eklemler, üç terminalli grafen tabanlı 

negatif diferansiyel direnç cihazları, nano-MOSFET‟ler, DNA tabanlı moleküler cihazlar, 

memristörler gibi sıra dıĢı cihazların üretimi mümkün olacaktır [103]. Negatif direnç, 

özellikle THz mertebesinde osilatör yapan frekenas yükselticilerinde, hafıza cihazlarında, 

hassas sensörlerde kullanılır.  Negatif dirence sahip cihazlar yapılarındaki reaktif iç kontrol 

sayesinde çok fonksiyonel bir devre elemanı olarak kullanılabilir. Negatif dirence sahip 

cihazların empedanslarının gerçek kısmı, belirli bir frekans aralığında negatiftir. Pozitif 

direnç durumunda, direnç üzerinden geçen akım ve uygulanan voltaj aynı fazdadır. 

Dolayısıyla direnç üzerinde oluĢan voltaj düĢüĢü pozitiftir. Bu nedenle pozitif dirence 

sahip cihazlar güç harcayan pasif devre elemanlarıdır. Negatif direnç durumunda ise akım 

ve gerilim arasındaki faz farkı 180
o
 dir. Dolayısıyla negatif dirençli bir devrede, voltaj 

düĢümü negatiftir. Böylece güç, kaynak tarafından negatif dirence bağlı olarak üretilir. Bu 

nedenle negatif dirençli bir devre güç üreten aktif bir devre elemanı durumundadır. Negatif 

dirence sahip cihazların I-V karakteristiğinde omik olmayan bir bölge gözlenir. Bu bölgede 

cihaza uygulanan gerilim artmasına rağmen akımda bir düĢüĢ gözlenir. Bu düĢüĢün olduğu 

bölge negatif direnç bölgesi olarak adlandırılır. Bu düĢüĢün ardından akım tekrar artmaya 

baĢlar [104]. Negatif dirence sahip bir cihazın I-V karakteristiği Ģekil 3.2‟ de gösterilmiĢtir. 

I-V karakteristiğinde görülen negatif direnç, yarı iletken içinde meydana gelen fiziksel 

olayın etkisi sonucu oluĢur. 
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ġekil 3.2. Negatif dirence sahip bir devrede I-V karakteristiği 

ġekil 3.2‟ de ikinci bölgede bir negatif direnç (ND) bölgesi gözlenir. Negatif direnç 

oluĢumunun fiziksel mekanizması Ģu Ģekilde açıklanabilir. DüĢük bir elektrik alan altında, 

enerji kazanan elektronlar fazla enerjilerini saçılmalara uğrayarak kaybeder. Bu yaklaĢıma 

göre, saçılma sonrasında elektronun kazanmıĢ olduğu hız termal denge durumundaki 

hızına eĢit olur. DüĢük elektrik alanlarda sürüklenme hızı elektrik alanla lineer olarak 

arttığı için mobilite sabit kalır. Ancak elektronik aygıtların boyutu giderek küçülmektedir. 

Bu nedenle küçük bir potansiyel fark altında bile, oluĢan elektrik alan çok yüksek değerlere 

ulaĢır. Dolayısıyla cihazda gerçekleĢen yük taĢınımı yüksek bir elektrik alan altında 

gerçekleĢir. Elektrik alandaki artıĢ, kritik bir değere ulaĢıncaya kadar elektronların hızı 

artar. Ancak elektrik alandaki artma devam ederse elektronların hızı yavaĢlamaya baĢlar. 

Alanın küçük değerlerinde elektronlar daha yüksek mobilitiye sahip seviyelerde bulunur. 

Alanın büyük değerlerinde ise hızlarının daha küçük ve mobilitenin düĢük olduğu 

seviyelere transfer olur. Alanın, bu iki durum arasındaki oluĢturduğu mobilite negatif 

diferansiyel mobilitedir. Çok daha yüksek alanlarda elektronların sürüklenme hızı doyuma 

ulaĢarak elektrik alandan bağımsız hale gelir. Hızı doyuma ulaĢan elektronlara uygulanan 

elektrik alan artırılırsa, ortalama hızları artamayacak olan elektronların I-V 

karakteristiğinde bir akım düĢüĢü gözlenir. Voltaj artarken akımda oluĢan bu azalma 

I 
(A

 )
 

V (V) 

I II III 

ND 
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negatif direnç oluĢmasına neden olur. Direncin pozitif olduğu yerde cihaz kaynaktan güç 

çekerken, direncin negatif olduğu bölgede ise alınan gücün yayıldığı anlamına gelir. 

Yayılan bu enerji elektro manyetik spektrumun mikro dalga bölgesine karĢılık gelir. 

Negatif direnç sayesinde cihaz üzerine düĢen küçük genlikli sinyallerin ısıya 

dönüĢtürülmesi yerine, genliklerin yükseltilmesi sağlanır. GaAs, InP gibi direk bant 

aralığına sahip yarı iletkenlerde ise yüksek elektrik alan altında elektronların yüksek 

mobiliteye sahip bant vadisinden daha düĢük mobiliteye sahip bant vadisine saçılması 

sonucu negatif direnç gözlenir [105]. 

 Özellikle nanoteknolojinin geliĢmesi ile birlikte yarı iletken cihazlarda negatif 

dirence sahip negatronların kullanılması, katı hal elektroniği ve radyo fizik arasında önemli 

bir bağlantının kurulmasını sağlayabilir. Ancak özellikle grafenin keĢfi R tipi negatronlara 

yeni bir rol kazandırmıĢtır. Grafende gözlenen negatif direnç diğer yarı iletkenlerdeki gibi 

tünelleme etkisine dayanmaz. Buradaki olgu grafenin çift kutuplu taĢıma davranıĢından 

kaynaklanır. Wu ve arkadaĢları [106] bu olguyu kullanarak negatif direnç etkisinde alan 

etkili transistör (FET) üretmeyi baĢarmıĢtır. Grafenin çift kutuplu taĢıma davranıĢı 

göstermesinden dolayı besleme voltajına göre hem elektronlar hem de holler çoğunluk 

taĢıyıcısı olabilir. Bu nedenle grafen tabanlı FET‟ lerde I-V eğrisinde bir negatif direnç 

bölgesi oluĢur. Grafen ve nanoteknoloji sayesinde gelecek yıllarda R tipi negatronların 

birçok uygulamada kullanılabilir hale gelmesi beklenmektedir. 

3.2. C Tipi Negatronlar (Negatif Kapasitans) 

 Yarı iletken cihazların yapısal ve fiziksel karakteristiklerinin incelenmesi için 

kapasitans ve admittans ölçümlerinin yapılması son derece önemli bir deneysel yöntemdir. 

Cihazın kapasitans ve admittans spektrumlarının çıkarılması deneysel verilerin doğru bir 

Ģekilde yorumlanmasını sağlar. Yarı iletken cihazlar çoğunlukla yorumlanması zor bir 

kapasitans karakteristiği sergiler. Bunların arasında en karmaĢık olanı negatif kapasitanstır. 

Negatif kapasitans literatürde orijinal adıyla negative capacitance (NC) olarak 

geçmektedir. Negatif kapasitans, elektronik cihazların türüne göre değiĢkenlik gösteren bir 

olgudur. NC etkisi çoğunlukla Si, Ge, GaAs, HgCdTe, Se gibi yarı iletkenlerde görülür. 

NC etkisi amorf ya da kristal yapıdaki homo ve hetero eklemden oluĢan cihazlarda da 

görülebilir [22]. NC etkisi p-n eklemlerde, Schottky diyotlarda, MS, MIS, MESFET‟ lerde, 

zayıf bağlanmıĢ süper örgülerde, kuantum mezoskobik cihazlarda, kuantum kuyu kızıl 

ötesi dedektörlerde, LED‟ lerde, görülür [107]. NC‟ nin fiziksel kökeni literatürde 
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tartıĢılmasına rağmen NC olgusu tam anlamıyla açıklığa kavuĢturulamamıĢtır [108].  Yarı 

iletken cihazların fiziği üzerine yapılan klasik çalıĢmalarda kapasitans ile ilgili yeterli 

çalıĢma bulunmamaktadır. NC etkisi literatürde anormal ya da beklenmedik bir davranıĢ 

olarak nitelendirmektedir [107]. NC etkisi çoğunlukla ölçüm cihazından kaynaklanan 

parazitik indüktansa [109] ya da cihazın kalibrasyonunun iyi olmaması gibi sebeplere 

bağlanmıĢtır [110]. NC etkisinin anlaĢılması ve yorumlanması oldukça karıĢık olduğundan 

literatürde bu konu ile ilgili deneysel çalıĢmalara pek rastlanmamaktadır. NC etkisinin, 

teorik olarak cihaz içindeki zayıf elektrostatik yük dağılımından kaynaklandığı üzerinde 

durulur. Fakat kapasitans hesaplamasında kullanılan basit yük artıĢ metodu, yüksek 

iletkenlik akımı durumunda oluĢan NC etkisi nedeniyle baĢarısız olur. Bu durumda, 

cihazın frekans bölgelerindeki geçiĢ cevabı kullanılmalıdır.    

 Son zamanlarda bariyersiz homojen yarı iletkenlerde NC etkisinin detayları teorik 

olarak açıklanmıĢtır. Eğer iletkenlik sabit ise (akım voltajın gerisinde ise) bariyersiz 

homojen yarı iletkenlerde NC gözlenir. Bu durumda iletkenlik akımının reaktif bileĢeni, 

yer değiĢtirme akımından daha büyüktür. Bu durum safsızlık atomlarının impakt 

iyonizasyonu yapması ile oluĢur [111]. Ancak gerçek cihazlar kontak içerdiğinden, 

kontaklar küçük sinyal karakteristiklerini büyük ölçüde etkileyerek NC‟ nin oluĢmasını 

sağlar. Dolayısıyla NC etkisi çoğunlukla kontaklardan ya da ara yüzey durumlarından 

kaynaklanır.  

3.2.1. Kapasitansın Hesaplanması 

 Ġki terminalli yarı iletken bir cihaz basit bir kondansatör gibi davranır. Kapasitans 

değeri denklem 3.1 yardımıyla hesaplanır. 

 

     
 

 
   [    ]                                                                                                         (3.1) 

 

     
     

      
                                                                                                                    (3.2) 
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Admittans Y(ω), küçük sinyal voltajı (δV)  ve yarı iletkenler arasında akan küçük 

harmonik akım sinyali (δI) ile ilgilidir. KarmaĢık admittansın gerçek kısmı, iletkenlik 

olarak adlandırılır. Ġletkenlik G(ω) = Re [ Y(ω)] Ģeklinde ifade edilir. Kapasitans hesapları, 

genellikle frekans ya da zaman bölgelerinde çalıĢan cihazın denklem sistemlerinin 

çözülmesini içerir. Bu denklem sistemlerinin çözümü için üç temel yol vardır. Bunlar 

sırasıyla; artan yük yaklaĢımı metodu, sinüzoidal karalı durum analizi metodu ve Fourier 

analiz metodudur [112]. 

 

Artan yük yaklaĢımı metodu 

Bu metot, cihazın çalıĢmasını açıklayan kararlı durum denklemlerinin V ve V+ΔV 

voltajları için çözülmesini kapsar. Cihazın içindeki artan yük dağılımı δQ(X), cihaz içinde  

–ΔQ ve ΔQ bileĢenlerine ayrılır. Bu yükler her iki kontağa ayrılır. Kapasitans ΔQ/ΔV 

oranından hesaplanır. Bu yöntem düĢük frekanslarda kapasitansın hesaplanmasına izin 

verir. Bu metot özellikle DC Ģartları altında iletkenlik akımının olmadığı durumlarda 

geçerlidir. Ancak cihaz içinde DC akımı sıfırdan farklı olduğunda artan yük yaklaĢımı 

metodu baĢarısızdır [112]. 

 

Sinüzoidal kararlı durum analizi metodu 

Bu metot, zamandan bağımsız denklem sistemlerinin harmonik küçük sinyal değerlerinin 

çözülmesine dayanır. Bu yöntem daha güvenilir ve hızlıdır. Dezavantajı ise denklem 

sistemlerinin çözümü için her bir frekansta kapasitansın frekansa bağlılığının belirlenmesi 

gerekir [22, 112]. 

 

 Fourier analiz metodu 

Bu metot; t = 0‟ da uygulan bir uyarım voltajına bağlı olarak, cihazın geçiĢ zamanının 

hesaplanmasıdır [112]. 
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3.2.2. Negatif Kapasitansın Hesaplanması 

 Yarı iletken cihaz içindeki geçici akımın cevabı, uygulanan voltaj adımına karĢı 

değiĢiklik gösterir. Uygulanan voltaj adımı ve bu voltaja karĢı elde edilen akım cevabı 

denklem 3.3 ve 3.4‟ ten hesaplanır. 

 

                                                                                                          (3.3) 

                  [         ]     [          ]                                (3.4) 

  

denklemde θ (t) birleĢtirilmiĢ adım fonksiyonu, + ve -  üst simgesi ile gösterilen değerler 

ise fonksiyonun sürekli olmayan bölgesindeki değerleri temsil eder. DC akımından 

kaynaklan geçiĢ akımı δJ(t) denklem 3.4‟ deki δI(t) ifadesine benzer Ģekilde denklem 3.5‟ 

te verilmiĢtir [22]. 

 

      [         ]                                                                                                     (3.5) 

 

J(t) ifadesi sıfıra giderken, t sonsuza gider. Denklem 3.3 ve 3.4 deki Fourier dizileri 

denklem 3.2‟ de yerine bırakılıp integrali alınırsa admittans ifadesi elde edilir. 

 

        ∫             
 

 
                                                                                             (3.6) 

 

Bu formüldeki gerçek ve sanal kısımlar ayrıldığında kapasitans ve iletkenlik elde edilir. 

 

      
 

  
 ∫              

 

 
                                                                                         (3.7) 
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 ∫               

 

 
                                                                  (3.8) 

 

Denklemlerdeki δJ(t) ifadesi, bir voltaj adımı uygulanmasıyla kontaklar üzerindeki 

yüklerin bir an için değiĢmesi sonucu oluĢan akıma karĢılık gelir. δJ(t) geometrik 

kapasitansın (Co) bir fonksiyonu olarak yazılabilir. Böylece δJ(t) ifadesi denklem 3.9‟ daki 

gibi yazılır. 

 

                                                                                                                     (3.9)                                                           

 

Co geometrik kapasitans ise 

 

    
     

 
                                                                                                                    (3.10)                                                                                                                 

ifadesi ile hesaplanır. Burada ε bağıl dielektrik geçirgenlik katsayısı, εo boĢluğun 

geçirgenlik katsayısı, A kontak alanı, L ise kontaklar arasındaki mesafedir. δJ(t) ise 

elektron taĢıma, tuzaklama, impakt iyonizasyonu gibi süreçler ile oluĢan duruluma bağlı 

akım bileĢenidir. Denklem 3.9, denklem 3.7 ve 3.8‟ de yerine yazılırsa durulum akımı 

cinsinden kapasitans ve iletkenlik hesaplanabilir. 

 

          
 

  
 ∫              

 

 
                                                                   (3.11) 

 

          
 

  
 ∫               

 

 
                                                                 (3.12) 

 

Go ifadesi DC altında karalı durum iletkenliğidir. Denklem 3.11 ve 3.12‟ nin kısmi integrali 

alınarak kapasitans ve iletkenlik ifadesi elde edilir. 
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 ∫ [ 

      

  
]         

 

 
                                                            (3.13) 

 

          
 

  
 ∫ [

      

  
]         

 

 
                                                              (3.14) 

 

G∞ ifadesi yüksek frekans iletkenliğidir. Bu denklemler kapasitans ve iletkenliğin cos ve 

sin formlarıdır. Denklem 3.13‟ün integrali negatiftir. Bu durumda C(ω) değeri Co‟ dan 

küçük ve değeri negatiftir.  Akımının davranıĢına bağlı olarak kapasitans sınırlı bir frekans 

aralığında negatif olur. Sonuç olarak NC‟ nin kökeni küçük bir voltaj uygulanması 

durumunda alınan akım cevabı ile ilgili bir olgudur [22]. 

3.2.3. Negatif Kapasitansın Fiziksel Anlamı 

 Farklı cihaz yapılarında görülen, negatif kapasitansın fiziksel mekanizması 

birbirinden farklıdır. Cihazda görülen negatif kapasitans; kontak yapısına, kontak 

enjeksiyonuna, ara yüzey durumlarına, azınlık taĢıyıcılarının enjeksiyonuna, uzay yükü 

etkisine, yük tuzaklarına bağlı olarak açıklanabilir. NC etkisi tabakalar arasındaki 

tuzaklanmıĢ yüklerin delokalizasyonu ile ilgilidir. Bir elektrik alan altında delokalize 

taĢıyıcılar lokalize bölgeler arasında sıçrama (hopping) yaparak, cihaz içinde indüktif bir 

etkinin oluĢmasına neden olur. Ġndüktif etki, Maxwell-Wagner ara yüzey polarizasyonunu 

aĢtığında NC etkisi gözlenir [113]. NC etkisi besleme voltajının artması ya da bir ac 

sinyalin uygulanması sonucu elektrotlar üzerindeki yüklerin azalması anlamına gelir. 

Tabakalar arasında çok sayıda lokalize kusur seviyeleri bulunur. Bu kusurlar elektrottan 

enjekte olan yüklerin bir kısmını tuzaklayabilir. Lokalize kusur durumlarının sayısının 

artması, lokalize seviyelerin içine daha fazla taĢıyıcının enjekte olmasını sağlar. Böylece 

bir iç elektrik alan oluĢur. Bu elektrik alanın etkisiyle tuzaklanmıĢ taĢıyıcıların bazıları 

tuzaktan kurtulur. Tuzaktan kurtulan taĢıyıcılar alan yönünde sıçrama yapabilir. 

TaĢıyıcıların tuzaklardan kurtulması için belli bir süreye ihtiyaçları duyulur. Dolayısıyla 

tuzaklardan kurtulan yüklerin oluĢturduğu akım uygulanan alanın gerisinde kalır. Negatif 

kapasitans etkisi, akımın voltaj değiĢiminin gerisinde kaldığı durumlarda gözlenir [113, 

114]. Bu olay indüktif etki olarak açıklanır. Wu ve arkadaĢları [115] NC etkisini; ileri 

besleme altında voltajın belli bir değere ulaĢması sonucu, oluĢan ıĢımalı rekombinasyon 

olayının difüzyonu geçmesi ile gerçekleĢtiğini savunur.  Jones‟e göre [21] ise NC, enjekte 
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olan yüklerin ara yüzeyde rekombine olması sonucu oluĢur. Schottky diyotlarla ilgili 

yapılan çalıĢmalarda ise NC‟ nin kökeni üç nedene bağlanmıĢtır. Bunlar; azınlık 

taĢıyıcılarının yarı iletken içine yüksek seviyede enjeksiyonu, impakt iyonizasyonu 

nedeniyle yarı iletken ve metal arasındaki lokalize ara yüzey durumlarındaki kayıplar ve 

seri direç etkisidir [25, 114]. 
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4. ÜRETĠLEN NANO YAPILARIN ÖZELLĠKLERĠ 

 

4.1. Titanyumdioksit (TiO2) 

 TiO2, amorf ve üç farklı kristal yapıda bulunabilir. Kristal yapıları brookit, anataz 

ve rutil olarak adlandırılır. Brookit formu çok az bulunduğu için uygulamalarda genellikle 

anataz ve rutil yapılar kullanılır. Anataz ve rutil yapıda her bir Ti
+4 

iyonu, altı tane O
-2

 

iyonundan oluĢan oktahedron yapı tarafından çevrelenir. Bir oksijen atomu üç tane 

titanyum atomu ile bağ oluĢturur [116]. ġekil 4.1‟ de yaygın olarak kullanılan anataz ve 

rutil yapıların kristal formları Ģematik olarak gösterilmiĢtir. 

 

(a) 

 

(b) 

ġekil 4.1. TiO2‟ nin kristal yapısı (a) anataz (b) rutil. ġekilde gri küreler titanyum, kırmızı küreler oksijendir 
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Anataz ve rutil yapının her ikisi de tetragonal, brookite ise ortorombik yapıdadır. Anataz 

ve rutil yapı birim hücre baĢına sırasıyla 12 ve 6 atom içerir. Ġki yapının komĢu atomlar 

arasındaki uzaklıkları birbirinden farklıdır. Ti-Ti arasındaki uzaklık, anataz yapıda rutil 

yapıdan daha kısa iken Ti-O arasındaki uzaklık rutile yapıdan daha uzundur. Bu yapısal 

farklar, anataz TĠO2‟ nin rutile göre daha aktif bir yapıda olmasını sağlar [117]. 

 TiO2; sahip olduğu fotokatalitik performans, kolay üretilmesi, zehirli olmaması ve 

uzun süre kararlılığını koruması ayrıca geniĢ bant aralığına sahip bir yarı iletken olması 

gibi özellikleri sayesinde önemli bir katalizör malzemesi konumuna gelmiĢtir. Katalizör 

olarak TiO2 kullanımında bütün bu avantajlarının yanı sıra, çeĢitli problemler de söz 

konusudur. Bu problemler; ıĢığın etkisiyle oluĢturulan elektron-hol çiftlerinin kısa sürede 

rekombine olması, TiO2‟ nin bant aralığının (Eg = 3,2 eV) ultraviyole (UV) bölgeye 

düĢmesi nedeniyle sadece UV ıĢığı altında uyarılabilir olması Ģeklinde sıralanabilir. Bu 

etkenler TiO2‟ nin fotokatalitik verimini önemli ölçüde düĢürür [118]. TiO2‟ nin güneĢ 

spektrumundaki görünür ıĢığı soğuramaması nedeniyle duyarlaĢtırıcılar kullanılır. 

DuyarlaĢtırıcı olarak genellikle boyalar ya da kuantum noktalar tercih edilir. Görünür 

bölgede soğurma sağlayabilen duyarlaĢtırıcıların üzerine ıĢık düĢtüğünde bir elektronları 

uyarılarak TiO2‟ nin iletkenlik bandına geçer böylece katalitik etki artırılmıĢ olur. Ancak 

son zamanlarda yapılan çalıĢmalar özellikle TiO2‟ nin bant arlığını daraltarak görünür ıĢık 

altında fotokatalitik aktivitesinin geliĢtirilmesi üzerine odaklanılmıĢtır. TiO2‟ nin C60, 

karbon nano tüp, grafen gibi karbon tabanlı malzemeler ile nanokompozit oluĢturması 

sayesinde fotokatalitik etkinin artırılması ümit edilmektedir. Bunlar arasında grafen sahip 

olduğu yük taĢıma mobilitesi, büyük yüzey alanı ve iyi elektrik iletkenliği sayesinde 

fotovoltaik ve fotokatalitik verimi artırması açısından diğer karbon malzemelere göre öne 

çıkmaktadır [51, 118, 119].    

4.2. Grafen 

 Grafen; bal peteği örgü Ģeklinde sp
2
 karbon atomu bağlarından oluĢan bir atom 

kalınlığında, ince tabaka Ģeklinde bir yapıdır. Grafen, özellikle malzeme bilimi ve katı hal 

fiziği alanında çalıĢan araĢtırmacıların gözde malzemesi haline gelmiĢtir. Dünyada bilinen 

en ince malzemedir. Grafen, çok çeĢitli karbon tabanlı malzemeleri üretmek için 

kullanılabilecek temel malzemedir. Grafenin bükülmesiyle karbon nano tüp elde edilirken, 

üst üste yığılması ile grafit elde edilir. Ayrıca, küresel yapıda sıfır boyutlu fullerenler de 

elde edilebilir. Bu anlamda bakıldığında grafen, bütün grafitik tabanlı malzemelerin 
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üretilmesinde kullanılabilecek ana malzemedir. Ġlk olarak 2004 yılında Geim ve Novoselov 

bir yapıĢtırıcı bandı grafite defalarca yapıĢtırıp çekerek grafeni üretmiĢ ve ardından 

elektronik ve yapısal özelliklerini karakterize etmeyi baĢarmıĢlardır [120, 121].  

 Grafen, elektronik özellikleri açısından sıfır bant aralığına sahip bir yarı iletkendir. 

Doğası gereği benzersiz elektronik özelliklere sahiptir. Zira grafenin yük taĢıyıcıları 

alıĢılmıĢ Schrödinger denkleminden ziyade, Dirac benzeri denklemler kullanılarak tarif 

edilir. Grafen içindeki yük taĢıyıcıları kütlesiz Dirac fermiyonları olarak adlandırılır. 

Grafenin kristal yapısı üçgen Ģeklinde iki eĢdeğer karbon alt örgüler gibi düĢünülebilir. 

Simetri özelliği sayesinde iki enerji bandı arasında elektron sıçraması (hopping) 

gerçekleĢir. Bu bantlar k noktasında kesiĢir. Bu geçiĢ noktası civarında elektronun enerjisi 

ile dalga vektörü birbirine lineer olarak bağlıdır [122]. Grafenin bant diyagramı Ģekil 4.2 

„de gösterilmiĢtir. 

 

 

 

  

  

 

 

 

 

 

 

ġekil 4.2. Sırasıyla geleneksel bir yarı iletkenin ve grafenin enerji bant diyagramı 
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Elektronlar 

BoĢluklar 
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Bu davranıĢ ile grafendeki elektronlar kütlesiz Dirac fermiyonlarına benzemektedir. Dirac 

fermiyonları (elektron ve hol) sıradan elektronlar ile karĢılaĢtırıldığında çok farklı 

özellikler gösterir. Bu sayede grafen oda sıcaklığında kuantum hall etkisi gösterebilir. 

Diğer bir dikkat çekici özelliği de dıĢ elektrostatik potansiyele karĢı duyarsız olmasıdır. 

Böylece potansiyel sınırlaması altında dalga fonksiyonunun hareket etmesi ve büyük 

ortalama serbest yol oluĢması anlamına gelir. Ancak tabaka sayısına bağlı olarak grafenin 

bant yapısı değiĢiklik gösterir. Ġki tabakalı grafen yapıda bantlar paraboliktir. Bu durumda 

Dirac elektronları gözlenmez. Bantlar fermi seviyesi ile çakıĢıktır. Ancak dıĢarıdan bir 

elektrik alan uygulandığında çakıĢık olan bantlar açılır. Bu özellik sayesine grafen 

teknolojik uygulamalarda kullanılabilecek eĢsiz bir malzeme konumuna gelir. Üç ve daha 

fazla tabakadan oluĢan grafen yapı ise ilginç bir Ģekilde tek ve çift katmanlı grafenin bir 

kombinasyonu Ģeklindedir. Genellikle N tabakadan oluĢmuĢ birkaç katlı grafende, N tek 

ise tek tabakalı grafende olduğu gibi Dirac fermiyonları yapısı gözlenir. N çift ise, iki 

tabakalı grafendeki bant yapısı gözlenir. Ancak tabaka sayısı arttıkça bant yapısı karmaĢık 

hale geldiğinden kolay bir Ģekilde açıklanamaz. Ġstiflenmenin düzeni ya da düzensizliği 

çok tabakalı grafenin elektronik özelliklerini önemli ölçüde değiĢtirir [122, 123]. Bütün bu 

sıra dıĢı fiziksel olaylar grafene diğer malzemelerde olmayan özellikler kazandırır. 

Grafenin dikkate değer önemli özellikleri arasında yüksek young modülü (125 GPa),  

oldukça yüksek bir termal iletkenlik (5.000 Wm
-1

K
-1

), yüksek yük taĢınım mobilitesi 

(200.000 cm
2
V

-1
s

-1
) ve büyük spesifik yüzey alanı (2.630 m

2
g

-1
) olarak sıralanabilir [124]. 

4.2.1. Grafen Sentezi 

 2004 yılından beri grafenin sentezlenmesi için pek çok yöntem üzerinde 

çalıĢılmıĢtır. Çünkü büyük ölçekli uygulamalarda grefen kullanımını sağlamak için gerekli 

ön koĢul, üretim verimini artırmaktır. Tek ve çok tabakalı grafen sentezi için birçok 

yöntem kullanılmıĢtır. Kullanılan bu yöntemleri altı grupta kategorize etmek mümkündür. 

Kullanılan sentez yöntemleri Ģekil 4.3‟ te verilmiĢtir.  
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ġekil 4.3. Grefen sentez yöntemleri 

 

Mekanik ayrıĢtırma 

 Bir yapıĢtırıcı bant kullanarak dağal grafit tabakalarından ya da yüksek ölçüde 

yönlendirilmiĢ grafitten mekanik olarak grafeni ayırmaktır. Bu teknik kolay ve güvenilir 

bir Ģekilde grafen üretimine olanak tanısa da verimi oldukça düĢüktür [120]. 

Epitaksiyel büyütme 

 Bu yöntem silisyum karbür (SiC) üzerindeki grafenin, metal (Ru, Pt gibi) tek kristal 

alt taĢlar üzerinde oda sıcaklığında ve yüksek vakumda büyütülmesi iĢlemidir. Bu 

yöntemde büyük ölçekli ve yüksek kaliteye sahip grafen üretmek için oldukça yüksek 

vakum Ģartlarına ihtiyaç vardır. Bu durum maliyeti oldukça artırmaktadır. Ayrıca grafenin 

metal alt taĢlara transfer iĢlemi oldukça zordur. Bu nedenle çok fazla tercih edilen bir 

yöntem değildir [125].  

Kimyasal buhar biriktirme (CVD) 

 Metal oksitler ya da Ni, Cu, Pt gibi metal alt taĢlar üzerine yüksek sıcaklıklarda 

hidrokarbonların ayrıĢtırılması ile elde edilen grafeninin, termal ya da plazma ile 

GRAFEN SENTEZ 
YÖNTEMLERĠ 

Mekanik AyrıĢtırma 

Epitaksiyel büyütme 

Kimysal döktürme 
Kimyasal Buhar 

Biriktirme 

Organik BileĢiklerden 
Sentezleme 

Diğer yöntemler 
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zenginleĢtirilmiĢ buhar yardımıyla biriktirilmesidir. Bu yöntemle büyük ölçekli düzenli ve 

yüksek kaliteye sahip grafen üretilebilir. Yüksek maliyet ve nispeten düĢük verim bu 

yöntemin en önemli dezavantajıdır. Ancak bu yöntem geliĢtirilmeyi bekleyen önemli bir 

potansiyele sahiptir [126]. 

Grafitin kimyasal olarak döktürülmesi 

 Bu yöntem grafit, grafit oksit, grafit florit gibi grafen türevi malzemelerin 

oksidasyon, araya ekleme, döktürme ve/veya indirgenmesini kapsayan bir süreçtir. Bu 

yöntemde, ilk olarak grafit oksitin indirgenmesi ve döktürülmesi kullanılarak grafen 

üretilmiĢtir. Ancak daha sonra grafen oksitin (GO) indirgenmesi kullanılarak büyük ölçekli 

grafen üretimi yapılmıĢtır. Günümüzde grafenin üretilmesinde, düĢük maliyeti ve üretim 

veriminin yüksek olması nedeniyle sadece kimyasal döktürme metodu yoğun olarak 

kullanılmaktadır. Bu yöntemde, öncelikle grafit oksitin yükseltgenmesi sağlanarak üst üste 

yığın yapıda grafen oksit elde edilir. Elde edilen bu grafen oksit kimyasal olarak 

indirgenerek grafen elde edilir. Kimyasal olarak indirgeme iĢleminde çoğunlukla N2H4 

(hidrazin), KOH (potasyum hidroksit), NaBH4 (sodyum bor hidrit), HI (hidrojen iyodür) 

gibi kimyasallar kullanılır [127].  

 Grafen oksitin indirgenmesinde diğer bir yöntem ise hidrotermal yöntemdir. Bu 

yöntemde termal süreç ağzı kapalı bir kap içinde gerçekleĢir. Kritik bir sıcaklığa kadar 

ısıtılmıĢ su (süper kritik su) indirgeme ajanı görevi yapar. Süper kritik suyun 

fizikokimyasal özellikleri basınç ve sıcaklıkla birlikte değiĢir. Böylece su organik 

çözücülere alternatif olacak Ģekilde güçlü elektrolitik çözücü gücü olan bir sıvı gibi 

davranır. Süper kritik su, grafen oksit üzerindeki fonksiyonel grupları kısmen ortadan 

kaldırır. Ayrıca karbon örgü içindeki aromatik yapıların iyileĢtirilmesini de sağlar. Böylece 

daha verimli grafen elde edilir [127, 128]. 

Organik bileĢiklerden sentezleme 

 Bu yöntem polisilik hidrokarbonlar kullanılarak nano ya da mikro ölçekli grafen 

sentezlenmesi iĢlemidir. Sentezleme süreci kontrol edilerek moleküler ve nano ölçekli 

grafen üretmek mümkündür. Ancak düĢük verim en önemli dezavantajıdır [129]. 
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Diğer yöntemler 

 Grafen; grafitin elektrokimyasal olarak döktürülmesi, katı haldeki karbondan 

grafenin büyütülmesi, grafitin ark boĢalım yöntemiyle direk üretilmesi, sodyum metali ile 

etanolün indirgenmesi ve SiC granüllerinin termal olarak ayrılması yöntemleri ile elde 

edilebilir [130].  

4.3. Metal Oksit Yarı Ġletken/Grafen Nanokompozitler 

 Nanokompozitler; son zamanlarda yoğun bir Ģekilde araĢtırılan, oldukça dikkat 

çekici bir malzemedir. Nanokompozitler, farklı nano ölçekli malzemelerin karıĢtırılmasıyla 

elde edilen yapılardır. Bu sayede elde edilen malzemenin; mekanik, optik, elektrik ve 

manyetik özellikleri önemli ölçüde geliĢtirilir. Nanokompozitler çoğunlukla mekanik ya da 

kimyasal karıĢtırma yöntemiyle üretilir. Bu karıĢtırma sürecinin nano ölçekte kontrol 

edilmesi, malzemenin özellikleri açısından büyük önem taĢır. Sahip olduğu benzersiz 

özellikler sayesinde grafen içerikli nano ölçekli malzemeler oldukça ilgi çekmeye 

baĢlamıĢtır [131]. Ancak grafen tek baĢına kullanıldığında çözeltinin disperse edilip 

kurutulması iĢleminin ardından, grafen nano tabakalar arasındaki van der Waals 

etkileĢimleri, grafenin ciddi oranda kümelenmesine ve yeniden yığılmasına yol açar. Bu 

nedenle grafenin sahip olduğu özelliklerin tamamını kullanmanın en etkili ve pratik yolu, 

metal oksit/grafen nanokompozitler üretmektir. Kompozit içindeki grafen, metal oksitlerin 

kolay bir Ģekilde yönlenmesine izin vererek yapı içinde uyumu ve kimyasal fonksiyonelliği 

sağlar. OluĢan bu kompozit yapı, kendisini oluĢturan malzemelerden bağımsız yeni 

özelliklere sahip fonksiyonel bir malzemedir. Bu nedenle metal oksit kullanılarak üretilen 

grafen tabanlı nanokompozitler; sıra dıĢı mekanik, elektronik ve elektrokimyasal özellikler 

sergiler.  

 Yapısal olarak incelendiğinde, grafen tabakalar üzerine yerleĢmiĢ ya da dağılmıĢ 

metal oksitler, sadece grafen tabakalarının yığılmasını ya da kümelenmesini baskılamakla 

kalmaz, aynı zamanda grafen tabakaların yüzey alanlarının artmasına da katkı sağlar. 

Böylece grafenin elektrokimyasal aktivitesi artırılmıĢ olur. Ayrıca bir destekleyici rolü 

üstlenen metal oksitler çekirdeklenmeyi de tetikler. Mikro ya da nano ölçekli metal oksitler 

kimyasal iĢlevselliği nedeniyle grafen tabakaları üzerinde düzgün bir dağılım gösterir. 

Metal oksitlerin grafen üzerine yerleĢmesiyle grafen destekli grafen/metal oksit kompozit 

oluĢur [132]. OluĢan kompozit yapı Ģekil 4.4‟ te gösterilmiĢtir. 
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ġekil 4.4. Grafen ve metal oksitin birleĢerek metal oksit/grafen kompozit oluĢturması 

 

Elde edilen bu nano kompozit yapıda, daha kısa iyon transfer yolları ve geliĢmiĢ bir 

elektron iletim ağı oluĢur. Metal oksit/grafen kompozitte gözlenen ara yüzey ve boyut 

etkileĢimleri nedeniyle yapı içinde önemli sinerjitik etkiler meydana gelir. Bu karĢılıklı 

etkiler Ģu Ģekilde sıralanabilir. 

1) Ġki boyutlu yapıya sahip olan grafen, metal oksitlerin yüzey üzerine düzgün bir Ģekilde 

dağılımını ve yerleĢmesini sağlayarak boyut ve Ģekil açısından düzgün bir kristallik sağlar. 

2) Grafen içindeki oksijen içerikli gruplar sayesinde oluĢan güçlü bağlar, metal oksit ile 

grafen arasındaki elektriksel kontağı ve ara yüzey etkileĢimlerini artırır. 

3) Saf oksitlerin, yük transfer yolları ve elektriksel özellikleri zayıftır. Nakokompozitte 

kullanılan grafen, yapı içinde bir ağ oluĢturarak elektriksel özellikleri geliĢtirir. 

4) Grafen, metal oksitin kümelenmesini ve hacim değiĢikliğini engeller. 

5) Metal oksitler grafenin tekrar yığılmasını engeller. 

Yukarıda sıralanan grafen ve metal oksit arasında gerçekleĢen bu karĢılıklı etkileĢimler 

metal oksit/grafen kompozit yapıya önemli avantajlar sağlar [132, 133].  
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5. DENEYSEL YÖNTEM 

 

5.1. Kullanılan Malzemeler 

 Tez çalıĢması boyunca, deneysel iĢlemlerde kullanılan kimyasal maddelerin 

özellikleri tablo 5.1‟ de verilmiĢtir. 

 

Tablo 5.1.  Deneylerde kullanılan kimyasal maddelerin özellikleri 

 

Kullanılan Madde Alındığı Firma Adı Saflık Derecesi (%) 

Sodyum sülfür (Na2S) Sigma-Aldrich 99,0 

Asetik asit (CH3COOH) Sigma-Aldrich 99,5 

Grafit tozu Sigma-Aldrich 99,0 

Titanyum (IV) izopropoksit Sigma-Aldrich 97,0 

Saf etanol (C2H6O) Sigma-Aldrich 99,8 

Sodyum nitrat (NaNO3) Sigma-Aldrich 99,0 

Kadmiyum nitrat tetra hidrat Sigma-Aldrich 98,0 

Kükürt (S) Sigma-Aldrich 99,9 

Potasyum klorür (KCl) Sigma-Aldrich 99,9 

Platin tel (Pt) Sigma-Aldrich 99,9 

Aseton (C3H6O) Sigma-Aldrich 99,9 

Sülfürik asit (H2SO4) MERCK 98,0 

Hidrojen peroksit (H2O2) MERCK 30,0 

Sodyum hidroksit (NaOH) CARLO ERBA 97,0 

Potasyum permanganat (KMnO4) J.T. Baker 99,0 

Polietilenglikol (MW 2.000) ABCR  

Triton X- 100 CARL ROTH  

FTO camlar (15 Ω cm
-2

) Hartford Glass  
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5.2.  Grafen Oksit (GO) Sentezi 

 Grafen oksit (GO), modifiye Hummers metodu [134] kullanılarak sentezlenmiĢtir. 

Öncelikle 1 g grafit tozu ve 0,5 g NaNO3, 23 ml H2SO4 içerisinde bir buz banyosu 

ortamında 2 saat karıĢtırıldı. Daha sonra yukarıdaki çözeltiye 3 g KMnO4 yavaĢ yavaĢ 

eklendi. OluĢan bu karıĢım 40 
o
C‟ de 2 saat boyunca ultrasonik olarak karıĢtırıldı. Böylece 

yoğun bir pasta oluĢturuldu. Elde edilen bu yoğun karıĢıma 100 ml de iyonize su ilave 

edilerek 1 saat karıĢtırıldı. Daha sonra azar azar 2 ml % 30 H2O2 eklenerek 2 saat daha 

karıĢtırıldı. OluĢan inorganik anyonları ve kirlilikleri yok etmek için 20 döngü santrifüj ve 

ultrasonik karıĢtırma yapıldı. Elde edilen çözeltinin pH‟ı 7 olana kadar de iyonize su ile 

yıkandı. Filtreleme yapıp tekrar de iyonize su ile yıkandıktan sonra elde edilen ürün 50 
o
C‟ 

de 48 saat etüvde kurutuldu. Böylece GO elde edilmiĢ oldu. GO sentez süreci Ģekil 5.1‟ de 

Ģematik olarak gösterilmiĢtir. 

 

 

 

  

   

 

 

 

 

 

 

 

 

ġekil 5.1. Grafen oksit sentezinin Ģematik olarak gösterimi 

23 ml H2SO4 içerisine 

1g grafit tozu 0,5 g 

NaNO3 eklenerek 2 

saat karıĢtırılır 

KarıĢtırma iĢlemi 

sürerken çözelti 

içerisine 3 g KMnO4 

yavaĢ yavaĢ eklenir (2 

saat içinde) 

OluĢan karıĢım 40 
o
C‟ 

de 2 saat boyunca 

ultrasonik olarak 

karıĢtırılır 

100 ml de iyonize su 

ilave edilerek 1 saat 

karıĢtırılır 

2 ml % 30 H2O2 azar 

azar eklenerek 2 saat 

karıĢtırılır 

Elde edilen çözeltinin 

pH‟ı 7 olana kadar de 

iyonize su ile yıkanır 

Elde edilen ürün 50 
o
C‟ de 48 saat etüvde 

kurutulur 
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5.3. TiO2/Grafen Nanokompozit Yapının Hidrotermal Yöntemle Sentezi 

 Dört ayrı kaptaki 8 ml etanol ve 2 ml de iyonize su karıĢımı içerisine 1 ml titanyum 

(IV) izopropoksit eklenerek 600 rpm de karıĢtırıldı. KarıĢtırma iĢlemi sürerken, çözeltiye 

20 ml de iyonize su eklenip karıĢtırma iĢlemine devam edildi. 5 ml etanol ve 5 ml de 

iyonize sudan oluĢan dört ayrı kaba sırasıyla 0,04 g, 0,08 g, 0,12 g, 0,20 g GO bırakılıp 

homojen olarak çözünene kadar ultrasonik olarak karıĢtırıldı. Elde edilen bu dört GO 

çözeltisi, titanyum (IV) izopropoksit çözeltilerine damla damla eklendi. Üretilen bu dört 

farklı orandaki çözelti 80 
o
C‟ de 2 saat riflaks yapıldı. Her bir çözeltiye 17 ml NaOH (10 

mol L
-1

) eklenerek 1 saat karıĢtırıldı. Elde edilen dört çözelti ayrı ayrı 100 ml‟ lik teflon 

kaplara bırakılarak hidrotermal uygulaması için ağzı kapalı paslanmaz çelik otoklavlara 

yerleĢtirildi. 180 
o
C‟ de 20 saat hidrotermal uygulamasının ardından, elde edilen ürün su ve 

etanol ile yıkanarak filtrelendi. Daha sonra 80 
o
C‟ de 3 saat kurutuldu. KarĢılaĢtırma 

yapılması için saf TiO2 nano parçacıklar, GO eklenmeden sadece titanyum (IV) 

izopropoksit kullanılarak aynı yöntemle üretildi. Bu deneysel iĢlemlerin ardından saf TiO2 

nano parçacık yapı ve dört farklı oranda grafen (GR) katkılı TiO2/GR nano kompozit 

yapılar üretildi. Hidrotermal yöntemle üretilen TiO2/grafen nanokompozitlerin sentez 

süreci Ģekil 5.2‟ de Ģematik olarak gösterildi. Bu çalıĢmada GO‟ nun indirgenmesinde 

hidrotermal yöntem kullanıldı. Ġndirgenme iĢleminde genellikle hidrazin kullanılmaktadır. 

Ancak hidrazin oldukça zehirli bir kimyasaldır. Bu nedenle hidrotermal yöntemde, süper 

kritik sıcaklıktaki suyun indirgenme ajanı olarak kullanılması daha temiz ve verimli bir 

yöntemdir. Hidrotermal süreç boyunca hem GO‟ nun indirgenmesi ile grafen elde 

edilmekte aynı zamanda grafenin TiO2 ile nanokompozit yapı oluĢturması sağlanmaktadır. 

Bu çalıĢmada elde edilen nano yapılar aĢağıda verilmiĢtir.  

Saf TiO2 nano parçacık 

TiO2/GR (0,04 g) nanokompozit  

TiO2/GR (0,08 g) nanokompozit  

TiO2/GR (0,12 g) nanokompozit  

TiO2/GR (0,20 g) nanokompozit  

 

 



63 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

ġekil 5.2. TiO2/grafen nanokompozit sentezinin Ģematik olarak gösterimi 

 

5.4. Saf TiO2 ve TiO2/Grafen Nankompozit Pasta Hazırlama 

 Öncelikle fotoanot olarak kullanılacak olan FTO camlar 2x2 cm ebatlarında kesildi. 

Kesilen camlar sırasıyla aseton, etanol ve de iyonize su ile beĢer dakika ultrasonik banyoda 

titreĢtirildi. Temizlenen camlar azot gazı ile kurutuldu. Dünyadaki ölçümler ile standart 

sağlaması açısından FTO camların 0,25 cm
2
‟ lik kısmı açıkta kalacak Ģekilde etrafları 

bantlanarak maskeleme yapıldı. Fotoanot kaplaması, açık bırakılan 0,25 cm
2
‟ lik yüzeye 

yapıldı. TemizlenmiĢ ve maskelenmiĢ FTO camlar Ģekil 5.3‟ te gösterildi. 

 

 

8 ml etanol ve 2 ml de 

iyonize su karıĢımı 

içerisine 1 ml titanyum 

(IV) izopropoksit 

eklenerek 600 rpm de 

karıĢtırılır 

5 ml etanol ve 5 ml de 

iyonize sudan oluĢan 

karıĢıma grafen oksit 

eklenir 

Elde edilen grafen oksit 

çözeltisi titanyum (IV) 

izopropoksit 

çözeltilerine damla 

damla eklenir 

Üretilen bu çözelti 80 
o
C‟ de 2 saat riflaks 

yapılır. 17 ml NaOH 

(10 mol L
-1

) eklenerek, 

180 
o
C‟ de 20 saat 

hidrotermal uygulanır 

Elde edilen ürün su ve 

etanol ile yıkanarak 

filtrelenir. Daha sonra 

80 
o
C‟ de 3 saat 

kurutulur 
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ġekil 5.3. TemizlenmiĢ ve maskelenmiĢ FTO camların görüntüsü 

0,01 g TiO2, TiO2/GR (0,04 g), TiO2/GR (0,08 g), TiO2/GR (0,12 g), TiO2/GR (0,20 g) 

nanokompozit tozlar ayrı ayrı kaplara bırakıldı. Her bir kaba 17,5 μl de iyonize su, 1 μl 

glasiel asetik asit, 0,4 μl Triton X-100 ve 0,0041 g poli etilen glikol bırakılarak karıĢtırıldı. 

KarıĢım, bir hamur kıvamına gelinceye kadar karıĢtırma iĢlemine devam edildi. Daha sonra 

her bir pasta Ģekil 5.3‟ te görülen temizlenmiĢ FTO camların açık olan 0,25 cm
2
‟ lik 

yüzeyine doctor blade yöntemiyle [135] ince bir tabaka Ģeklinde kaplandı. Kaplanan 

filmler 120 
o
C‟ de kurutuldu. Kurutma iĢleminin ardından maske bantları sökülerek 450 

o
C‟ de 1 saat fırınlandı. Böylece beĢ farklı yapıda fotoanot elde edilmiĢ oldu. 

Saf TiO2 nano parçacık yapıda fotoanot 

TiO2/GR (0,04 g) nanokompozit yapıda fotoanot 

TiO2/GR (0,08 g) nanokompozit yapıda fotoanot 

TiO2/GR (0,12 g) nanokompozit yapıda fotoanot 

TiO2/GR (0,20 g) nanokompozit yapıda fotoanottur. Elde edilen fotoanotlar Ģekil 5.4‟ de 

gösterilmiĢtir. 
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ġekil 5.4. Elde edilen saf TiO2 ve TiO2/GR nanokompozit fotoanotların görüntüsü 

 

5.5. Fotoanotların CdS Kuantum Nokta Ġle Kaplanması 

 Üretilen fotoanotlar SILAR yöntemi kullanılarak CdS kuantum nokta ile kaplandı. 

Öncelikle bir katyon kaynağı olarak kullanılacak olan 0,5 M kadmiyum nitrat 30 ml etanol 

içinde, anyon kaynağı olan 0,5 M Na2S ise de iyonize su içinde ayrı ayrı çözüldü. FTO 

üzerine üretilmiĢ 5 ayrı fotoanot, ilk olarak kadmiyum nitrat çözeltisine daldırılarak 2 

dakika bekletildi. Kadmiyum nitrat çözeltisinden çıkarılıp etanol ile yıkandıktan sonra bu 

kez Na2S çözeltisine daldırılarak 2 dakika bekletildi. Na2S çözeltisinden çıkarılıp tekrar 

etanol ile yıkandıktan sonra 150 
o
C‟ de 10 dakika kurtuldu. Böylece bir SILAR döngüsü 

tamamlanmıĢ oldu. Bu iĢlem her bir fotoanota 5 SILAR döngüsü olacak Ģekilde 

tekrarlandı. SILAR kaplama iĢlemi tamamlandıktan sonra fotanotlar 400 
o
C‟ de 1 saat 

fırınlandı. Kullanılan SILAR yöntemi Ģematik olarak Ģekil 5.5‟ te gösterildi.  
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      ġekil 5.5. SILAR yöntemiyle CdS kuantum nokta kaplama iĢlemi 

 

ġekil 5.5‟ te gösterilen SILAR yöntemi kullanılarak, CdS kuantum nokta ile kaplanmıĢ 

fotoanotlar üretildi. Üretilen fotoanotlar aĢağıda verilmiĢtir. 

TiO2 / CdS fotoanot 

TiO2-GR (0,04 g) /CdS fotoanot 

TiO2-GR (0,08 g) / CdS fotoanot 

TiO2-GR (0,12 g) /CdS fotoanot 

TiO2-GR (0,20 g) / CdS fotoanot 

Fotoanotların CdS kaplandıktan sonraki görüntüsü Ģekil 5.6‟ da verilmiĢtir. CdS 

kaplandıktan sonra fotoanotların rengi sarıya dönüĢmüĢtür. Bu renk değiĢimi, fotoanotların 

baĢarılı bir Ģekilde CdS kuantum nokta ile kaplandığının göstergesidir. 

 

Cd
+2

 S
2-

 

TiO2/CdS film 

FTO/TiO2 
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ġekil 5.6. CdS kuantum nokta kaplı fotoanotların görüntüsü 

 

5.6. Platin (Pt) Kaplı KarĢı Elektrotun Hazırlanması 

 Kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinde, oksitlenen elektrolitin karĢı elektrotta hızlı 

bir Ģekilde indirgenmesi gerekir. Bu indirgenmenin hızlı bir Ģekilde gerçekleĢmesi için bir 

katalizöre ihtiyaç duyulur. KarĢı elektrotta iyi bir katalizlemenin sağlanması için FTO 

camların iletken yüzeyleri düz ve homojen bir Ģekilde Pt nano parçacıklar ile kaplanır. 

Platinin tercih edilmesinin sebebi üretiminin kolay olması, elektrolit ortamında yüksek 

aktivitesi ve korozyona karĢı yeterli dirence sahip olmasıdır [57]. Bu nedenle karĢı 

elektrotta katalizör görevi üstlenecek Pt kaplı FTO camlar üretildi. Pt filmlerin 

üretilmesinde nanovak marka NVTS 22-01 termal buharlaĢtırma cihazı kullanıldı. Metal 

buharlaĢtırma iĢlemi 3.10
-6

 Torr basınç altında 0,2 Å/s hızında, FTO camın iletken yüzeyi 

20 nm kalınlığında Pt kaplanacak Ģekilde ayarlandı. Böylece FTO üzerinde 20 nm 

kalınlığında Pt kaplanarak karĢı eletrotlar üretilmiĢ oldu. Kullanılan termal buharlaĢtırma 

sistemi ve üretilen Pt filmler Ģekil 5.7‟ de gösterilmiĢtir.  
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ġekil 5.7. Termal buharlaĢtırma sistemi ve üretilen Pt filmler 

 

5.7. Elektrolitin Hazırlanması 

 Sıvı eklem güneĢ pillerinde önemli olan, redoks çiftine transfer olan holler ile 

hollerin etkisiyle oluĢan anodik korozyon arasındaki etkileĢimlerdir. Sülfit/polisülfit 

tabanlı elektrolitler foto uyarılma sonucu oluĢan hollerin taĢınmasını sağlayarak, hollere 

bağlı oluĢacak korozyonu engeller. Bu nedenle kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinde 

sülfit/polisülfit tabanlı elektrolitler tercih edilir [136]. Bu nedenle üreteceğimiz kuantum 

nokta duyarlı güneĢ pilinde sülfit/polisülfit elektrolit kullanıldı. Öncelikle 7 ml etanol ve 3 

ml de iyonize su karıĢımı içerisine 0,5 M Na2S eklendi. Na2S tamamen çözünene kadar 

karıĢtırıldı. KarıĢtırma iĢlemi sürerken, çözeltiye 2 M kükürt eklendi. Çözelti tamamen 

Ģeffaf olana kadar karıĢtırma iĢlemine devam edildi. Daha sonra 0,2 M KCl eklenerek 1 

saat daha karıĢtırıldı. Böylece sıvı elektrolit üretildi. Elektrolit sentez süreci Ģekil 5.8‟ de 

gösterildi. 
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    ġekil 5.8. Elektrolit sentezinin Ģematik olarak gösterimi 

 

5.8. Kuantum Nokta Duyarlı GüneĢ Pili Üretimi 

 Yapılan deneysel çalıĢmalar özetlenecek olursa, öncelikli olarak saf TiO2 ve 

TiO2/GR nanokompozit yapılar üretildi. Üretilen bu nano malzemeler bir pasta haline 

getirilerek FTO camların üzerine doctor blade metodu ile kaplandı. OluĢan bu filmlerin 

yüzeyi, SILAR metodu kullanılarak CdS kuantum nokta ile kaplandı. Böylece güneĢ 

pilinin fotoanaotları üretildi. Daha sonra fotoanot ile Pt karĢı elektrot arasına 

sülfit/polisülfit tabanlı elektrolit sıkıĢtırılarak kuantum nokta duyarlı güneĢ pilleri üretildi. 

GüneĢ pili yapım aĢamaları Ģekil 5.9‟ da özet bir Ģekilde gösterildi.  
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ġekil 5.9. Kuantum nokta duyarlı güneĢ pilinin üretim aĢamalarının Ģematik olarak gösterimi 
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6. DENEYSEL BULGULAR VE TARTIġMA 

 

 Üretilen nano ölçekli malzemelerin; X-ıĢını kırınımı (XRD) analizi, Fourier 

dönüĢüm kızıl ötesi (FTIR) spektrumu ölçümü, taramalı elektron mikroskobu (SEM) 

görüntüleri ve enerji dağılımlı X-ıĢını (EDX) ölçümleri yapılarak malzemelerin yapısal 

özellikleri ayrıntılı bir Ģekilde incelendi. 

 6.1. X-IĢını Kırınımı (XRD) Analizleri 

 Malzemelerin XRD analizleri Bruker D8 Advance marka X-ıĢını kırınım ölçer ile 

0,02
o
 tarama hızında 1,5405 Å dalga boylu CuKα ıĢını kullanılarak yapıldı. XRD analizleri 

sayesinde malzemelerin kristal fazları tespit edildi. Üretilen GO ve saf TiO2‟ ye ait XRD 

kırınımı analizleri sırasıyla Ģekil 6.1 ve Ģekil 6.2‟de ayrı ayrı verildi. Farklı oranlarda 

üretilen TiO2/GR nano kompozit yapıların XRD sonuçları ise Ģekil 6.3-6.6‟ da gösterildi. 

Üretilen saf TiO2 ile farklı oranlardaki dört farklı TiO2/GR nano kompozit yapının 

karĢılaĢtırılmasının yapılması için, malzemelerin XRD sonuçları tek bir grafik halinde Ģekil 

6.7‟ de gösterildi. Birim hücrede düzlemler arası mesafe eĢitlik 6.1‟ deki Bragg denklemi 

ile hesaplanır.  

 

                                                                                                                         (6.1) 

 

Denklemde λ ıĢığın dalga boyu, dhkl komĢu düzlemler arası mesafe, θ ise yansıma açısıdır. 

Tetragonal yapıdaki anataz TiO2‟ ye ait örgü sabitleri (a,c) ile düzlemler arasındaki mesafe 

ve (hkl) indisleri arasındaki bağıntı aĢağıdaki gibidir.  

 

 

  
 

     

  
 

  

  
                                                                                             (6.2)                                    

   

 

 



72 

Üretilen nano ölçekli malzemelerin kristal büyüklükleri (D); XRD piklerinden 

yararlanılarak, denklem 6.3‟ te verilen Debye-Scherrer denklemi ile hesaplandı. 

  
     

        
                                                                                                   (6.3) 

 

Denklemde D kristal büyüklüğü, β1/2 maksimum Ģiddetteki pikin radyan cinsinden yarı pik 

geniĢliği, θ Bragg açısı, λ XRD kırınımında kullanılan ıĢının dalga boyudur. ġekil 6.1‟ de, 

üretilen GO‟ nun XRD analiz sonuçları verilmiĢtir.  
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                  ġekil 6.1. GO‟ nun XRD analizi 

Doğal grafit tozları kimyasal yükseltgenme iĢleminden geçirilerek modifiye Hummers 

metodu ile grafen oksit (GO) sentezlendi. Doğal grafitin karakteristik kırınım piki 

2θ=26,5
o
‟dir. BaĢarılı bir yükseltgenme iĢleminin en önemli göstergesi kırınım pikinin 

2θ=11
o
 civarına kaymasıdır [137]. Pikteki bu kaymanın en önemli nedeni; oksijen içerikli 

fonksiyonel grupların yükseltgenmeyi sağlaması için, grafit tabakaları arasına girerek 

düzlemler arası mesafeyi (d) artırmasından kaynaklanır. Grafitin düzlemler arası mesafesi 

3,35 Å iken, tabakaları arasına fonksiyonel grupların girdiği GO‟ nun ise 8,26 Å dır [138]. 

ġekil 6.1‟ de ürettiğimiz GO‟ nun XRD kırınım piki 2θ=10,99
o
 dir. Kırınım pikindeki bu 

kayma, grafit tabakaları arasına fonksiyonel içerikli grupların girdiğini, böylece grafitin 

yükseltgenerek baĢarılı bir Ģekilde GO‟ nun üretildiğini gösterir. 
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                   ġekil 6.2. Saf TiO2 nano parçacıkların XRD analizi 

ġekil 6.2, saf TiO2 nano parçacıkların XRD analiz sonuçlarıdır. XRD sonuçları 

incelendiğinde tetragonal kristal yapıdaki anataz TiO2‟ye ait 2θ=25,36
o
, 2θ=48

o
, 

2θ=61,48
o
, 2θ=81,37

o
‟ de sırasıyla (101), (200), (213), (303) düzlemlerine ait pikler 

gözlenmiĢtir. Anataz TiO2‟ nin en güçlü piki 2θ=25,36
o
‟ deki (101)  düzlemine ait piktir 

(JCPDS 21-1272). XRD sonuçlarına göre, üretilen saf TiO2 anataz yapıdadır. Anataz TiO2‟ 

ye ait kristal yapı parametreleri denklem 6.2‟ den hesaplanarak, tablo 6.1‟ de verilmiĢtir. 

 

Tablo 6.1. Saf TiO2 nano parçacığa ait kristal yapı parametreleri 

2θ (derece) Kristal Yapısı d (nm) Miller Ġndisleri (hkl) 

25,36 Tetragonal 0,3510 (101) 

48,00 Tetragonal 0,1892 (200) 

61,48 Tetragonal 0,1489 (213) 

81,37 Tetragonal 0,1169 (303) 
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                   ġekil 6.3. TiO2/GR (0,04 g) nano kompozitin XRD analizi 

ġekil 6.3 titanyum çözeltisi içerisine 0,04 g GO eklenerek, hidrotermal yöntem ile üretilen 

TiO2/GR (0,04 g) nano kompozit yapının XRD analiz sonucudur. TiO2/GR nano kompozit 

yapı üretiminde kullanılan hidrotermal yöntemin temel amacı, yüksek basınç altında suyun 

sıcaklığını kritik bir değere yükselterek suyu bir indirgeme ajanı olarak kullanmaktır. 

Dolayısıyla baĢarılı bir hidrotermal süreçte, yükseltgenmiĢ durumda bulunan GO‟ nun 

indirgenmesi sağlanarak indirgenmiĢ grafen elde edilir. Ġndirgenmenin gerçekleĢmesi ile 

birlikte eĢ zamanlı olarak TiO2/GR nano kompozit üretilir. Burada önemli olan nokta GO‟ 

nun indirgenip indirgenmediğinin belirlenmesidir. XRD yöntemi, GO‟ nun grafene 

indirgendiğini belirlemede anahtar rol oynayan bir analizdir. ġekil 6.3‟ te ki TiO2/GR (0,04 

g) nano kompozite ait XRD analizi incelendiğinde 2θ=25,54
o
, 2θ=47,92

o
, 2θ=61,73

o
, 

2θ=81,79
o
‟ de sırasıyla (101), (200), (213), (303) düzlemlerine ait pikler gözlenmiĢtir 

[139]. Bu pikler anataz yapıdaki saf TiO2‟ de gözlenen pikler ile neredeyse aynıdır. XRD 

analizinde GO‟ ya ait 2θ=10,99
o
 pik gözden kaybolmuĢtur. Ancak TiO2/GR (0,04 g) nano 

kompozit yapıda grafene ait bir pik gözlenmemektedir. Bunun sebebi grafenin 2θ=26
o
‟ 

deki düĢük yoğunluklu pikinin, anataz TiO2‟ nin 2θ=25,36
o
‟ deki güçlü piki ile üst üste 

binmesinden kaynaklanır [140]. Bütün bu sonuçlar incelendiğinde, GO‟ nun baĢarılı bir 

Ģekilde indirgenerek TiO2/GR nano kompozit yapının oluĢtuğu sonucuna varılır. 
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                     ġekil 6.4. TiO2/GR (0,08 g) nano kompozitin XRD analizi 

TiO2/GR (0,08 g) nano kompozite ait XRD analizi incelendiğinde 2θ=25,64
o
, 2θ=37,76

o
, 

2θ=47,84
o
, 2θ=61,82

o
, 2θ=81,73

o
 de sırasıyla (101), (112), (200), (213), (303) 

düzlemlerine ait pikler gözlenmiĢtir. Bu yapı içinde saf TiO2 ve TiO2/GR (0,04 g)‟ den 

farklı olarak anataz TiO2‟ ye ait 2θ=37,76
o
‟ de (112) düzlemine ait bir pik tespit edilmiĢtir. 

Bu yapı içerisinde de TiO2/GR (0,04 g) örneğinde olduğu gibi GO‟ ya ait 2θ=10,99
o
 pik 

gözden kaybolmuĢtur. TiO2/GR (0,08 g) nano kompozit yapıda da grafene ait bir pik 

gözlenmemektedir. Bunun sebebi grafenin 2θ=26
o
‟ deki düĢük yoğunluklu pikinin, anataz 

TiO2‟ nin 2θ=25,36
o
‟ deki güçlü piki ile üst üste binmesinden kaynaklanır [140]. Böylece 

GO‟ nun indirgendiği belirlenmiĢ olur. 
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                  ġekil 6.5. TiO2/GR (0,12 g) nano kompozitin XRD analizi 

 

ġekil 6.5‟ te ki TiO2/GR (0,12 g) nano kompozite ait XRD analizi incelendiğinde 

2θ=25,48
o
, 2θ=37,95

o
, 2θ=47,60

o
, 2θ=61,56

o
, 2θ=81,55

o
 de sırasıyla (101), (112), (200), 

(213), (303) düzlemlerine ait pikler gözlenmiĢtir. TiO2/GR (0,12 g) nano kompozit yapının 

2θ=25,48
o
‟ deki temel pikinin Ģiddeti diğer numunelere göre daha yüksektir. Bu yüksek pik 

Ģiddeti, grafen ile TiO2‟ nin daha iyi bir kompozit yapı oluĢturduğunu gösterebilir. Diğer 

kompozit numunelerde olduğu gibi bu numunede de GO‟ ya ait 2θ=10,99
o
 pik, 2θ=25,48

o
 

civarına kaymıĢtır. Bu kayma hidrotermal süreç boyunca GO üzerindeki fonksiyonel 

grupların uzaklaĢtığını gösterir. Fonksiyonel grupların uzaklaĢması GO‟ nun grafene 

indirgendiğinin göstergesidir. Grafenin 2θ=26
o
‟ deki pikinin görülmemesinin sebebi, TiO2‟ 

nin 2θ=25,48
o
‟ deki güçlü piki ile üst üste binmesinden kaynaklanır. 
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                  ġekil 6.6. TiO2/GR (0,20 g) nano kompozitin XRD analizi 

 

TiO2/GR (0,20 g) nano kompozite ait XRD analizi incelendiğinde 2θ=25,74
o
, 2θ=47,82

o
, 

2θ=61,36
o
, 2θ=81,37

o
‟de sırasıyla (101), (200), (213), (303) düzlemlerine ait pikler 

gözlenmiĢtir. Bu numunede TiO2/GR (0,08 g) ve TiO2/GR (0,12 g) de gözlenen (112) 

düzlemine ait pik görülmemektedir. Bu pikin kaybolması, grafen oksit miktarının artması 

ile grafen tabakaları arasında yığılmanın gerçekleĢmesinden kaynaklanıyor olabilir. Ancak 

bu numunede de GO‟ ya ait 2θ=10,99
o
 pik gözden kaybolmuĢtur. Grafene ait olan 2θ=26

o
‟ 

deki pik ise TiO2‟ nin 2θ=25,48
o
‟ deki güçlü piki ile üst üste bindiğinden gözlenemez. Bu 

durum GO‟ nun indirgendiğini gösterir. Ancak tabakalar arasında yığılmanın gerçekleĢmiĢ 

olma ihtimali nano kompozitin kalitesini düĢürebilir.  
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                   ġekil 6.7. Saf TiO2 ve TiO2/GR nano kompozitlerin XRD analizleri 

 

ġekil 6.7 incelendiğinde TiO2/GR (0,04 g) TiO2/GR (0,08 g) TiO2/GR (0,12 g), TiO2/GR 

(0,20 g) olarak üretilen bütün nano kompozit yapıların XRD analizleri, saf TiO2 ile aynı 

pikleri vermektedir. Grafen içerikli her hangi bir pikin olmaması, ince grafen tabakalarının 

TiO2 parçacıklarının arasına girerek kompozit yapı oluĢturmasından kaynaklanır. TiO2 

tarafından izole edilen grafen, XRD analizinde belirgin bir pik vermez. Bu sonuçlar 

TiO2/GR nano kompozitlerin baĢarılı bir Ģekilde üretildiğini gösterir.  
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Tablo 6.2. Üretilen malzemelerin kristal büyüklükleri 

Malzemenin Adı D (nm) 

GO 7,49 

TiO2 8,19 

TiO2/GR (0,04 g) 7,22 

TiO2/GR (0,08 g) 6,10 

TiO2/GR (0,12 g) 5,32 

TiO2/GR (0,20 g) 7,39 

 

Deneysel çalıĢmalarda üretilen GO, TiO2, TiO2/GR (0,04 g) TiO2/GR (0,08 g) TiO2/GR 

(0,12 g), TiO2/GR (0,20 g) malzemelerin kristal büyüklükleri denklem 6.3‟ teki Debye-

Scherrer eĢitliği kullanılarak hesaplanmıĢtır. Her bir malzeme için hesaplanan kristal 

büyüklükleri tablo 6.2‟ de verilmiĢtir. Tablo 6.2 incelendiğinde üretilen malzemelerin 

kristal büyüklüklerinin 5-10 nm aralığında olduğu görülür. GO‟ nun kristal büyüklüğü 7,49 

nm, saf TĠO2‟ nin ise 8,9 nm dir. Üretilen bütün TiO2/GR nano kompozit yapıların kristal 

büyüklüğü, GO ve saf TĠO2‟ nin kristal büyüklüğünden küçüktür. Bu durumun 

oluĢmasında iki temel etki rol oynar. Ġlki, üretim sırasında kullanılan hidrotermal yöntem 

sayesinde GO‟ nun direk olarak grafene indirgenmesi ayrıca yüksek sıcaklık ve basınç 

altında kristal boyutunun daha iyi kontrol edilmesidir. Ġkinci etki ise Ģu Ģekilde 

açıklanabilir. Metal oksit yarı iletkenler tek baĢına çözelti içerisinde kullanıldıklarında 

topaklaĢmaya uğrayarak boyutları artar. Sadece grafen kullanılması halinde ise grafen 

tabakaları arasındaki van der Waals etkileĢimi grafenin ciddi oranda yığılmasına neden 

olarak kristal boyutunu artırır [132]. Sadece metal oksit ya da sadece grafenin tek baĢına 

kullanılması bu malzemelerden istenilen verimin alınmasını engeller. Ancak grafen ile 

metal oksitleri kompozit yapmak iki malzeme arasında karĢılıklı bir etkileĢime neden olur. 

Kompozit yapı içindeki grafen, metal oksitlerin topaklaĢmasını engellerken, iki boyutlu 

grafen tabakalar üzerine yerleĢen metal oksit nano parçacıklar ise grafenin yeniden 

yığılmasına engel olur. Böylece nano kompozitlerin kristal büyüklüğü, kendisini oluĢturan 

metal oksit ve GO‟ nun kristal büyüklüğünden küçük olur. Ürettiğimiz TiO2/GR nano 

kompozit yapılarda oluĢan bu karĢılıklı etki nano kompozitlerin kristal boyutunun hem 

GO‟ dan hem de TiO2‟ den küçük olmasını sağlar. Kristal boyutundaki bu küçülme, 

nanokompozit yapıların oluĢtuğunu gösterir. Ancak TiO2/GR (0,04 g)‟nin kristal 



80 

büyüklüğü 7,22 nm, TiO2/GR (0,08 g)‟ nin 6,10 nm, TiO2/GR (0,12 g)‟ nin 5,32 nm dir. 

BaĢlangıçta kullanılan GO miktarı 0,04 g‟ den 0,12 g‟ye çıktığında, kristal büyüklüğü 

giderek azalır. Bunun nedeni grafen ve TiO2 arasındaki karĢılıklı etkileĢimin topaklaĢmayı 

ve yığılmayı baskılamasıdır. Ancak GO miktarı 0,20 g olan TiO2/GR (0,20 g) 

numunesinde kristal büyüklüğü tekrar 7,39 nm ye çıksa da bu değer yine de saf TiO2 ve 

GO‟ nun kristal boyutundan küçüktür. Ancak TiO2/GR (0,20 g) numunesinde ki bu tersine 

artıĢın sebebi GO miktarının artması ile birlikte hidrotermal süreç boyunca oluĢan 

indirgenme oranının azalması ve karĢılıklı etkileĢim sürecinin, grafenin yığılmasını 

baskılayamamasından kaynaklanmıĢ olabilir. 

6.2. Fourier DönüĢüm Kızıl Ötesi (FTIR) Spektrumu Analizleri 

 FTIR spektrumu analizi kızıl ötesi (IR) radyasyonun soğurulması ile kimyasal 

bağlarda oluĢan titreĢimlerin ölçülmesine dayanır. Her fonksiyonel grup kendine özgü bir 

titreĢim sıklığına sahiptir. Üretilen malzemelerdeki kimyasal grupların analizinin yapılması 

malzeme bilimi açısından oldukça önemlidir. GO‟ nun üretilmesi için öncelikle grafit 

yükseltgenir. Yükseltgenme iĢleminde çeĢitli fonksiyonel grupların yapı içerisine 

bağlanması gerekir. Ancak TiO2/GR nano kompozitlerin üretiminde ise GO‟ nun grafene 

indirgenmesi ve böylece nano kompozit yapının oluĢması istenir. Fonksiyonel grupların 

yapı içindeki varlığı ve indirgenme sonrasında ne derece uzaklaĢtırıldığı nano kompozit 

yapının oluĢup oluĢmadığının belirlenmesi açısından önem taĢır. Bu nedenle ürettiğimiz 

malzemelerin ayrı ayrı FTIR analizleri yapılmıĢtır. Üretilen nano malzemelerin FTIR 

analizleri Thermo Scientific marka FTIR cihazı ile 4000-400 cm
-1

 aralığında alınmıĢtır. 

GO ve saf TiO2‟ ye ait FTIR analizleri sırasıyla Ģekil 6.8 ve Ģekil 6.9‟da ayrı ayrı 

verilmiĢtir. Farklı oranlarda üretilen TiO2/GR nano kompozit yapıların FTIR sonuçları 

Ģekil 6.10-6.13 arasında gösterilmiĢtir. Üretilen saf TiO2 ile farklı oranlardaki dört farklı 

TiO2/GR nano kompozit yapının karĢılaĢtırılmasının yapılması için, bu malzemelerin FTIR 

sonuçları tek bir grafik halinde Ģekil 6.14‟ de verilmiĢtir.  
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                  ġekil 6.8. GO‟nun FTIR analizi 

 

ġekil 6.8‟ de GO‟ nun FTIR analizi incelendiğinde, 3400 cm
-1

‟ de geniĢ aralıklı bir pik 

gözlenmektedir. Bu pik emilen suyun içerisindeki hidroksil (OH) gruplarından 

kaynaklanan O-H gerilme titreĢimine ait piktir. 1728 cm
-1

‟ deki pik, karbonil gruplarından 

kaynaklanan C=O gerilme titreĢimine ait piktir. 1610 cm
-1

‟ deki pik, aromatik zincir 

içindeki C=C titreĢiminden ya da su moleküllerinin hidroksil (OH) gruplarının O-H 

bükülme titreĢiminden kaynaklanır. 1215 cm
-1

‟ deki pik, epoksi gruplarından kaynaklanan 

C-O-C ya da C-O gerilme titreĢimine ait piktir. 2300 cm
-1

‟ deki pik, bütün numunelerde 

görülen, havadaki CO2‟ den kaynaklanan bir piktir. Bu pikin malzemelerin yapısı üzerinde 

her hangi bir etkisi yoktur. GO‟ nun FTIR analizinde fonksiyonel gruplara ait piklerin 

görülmesi; grafite ait konjuge π orbital yapının açılarak, oksijen içerikli fonksiyonel 

grupların yapı içerisine girdiğini böylece grafitin okside olarak GO‟ ya dönüĢtüğünü 

gösterir.  XRD sonuçları ile doğrulanan grafitin GO‟ ya yükseltgenmesi, FTIR analizleri ile 

teyit edilmiĢtir [141].  
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                  ġekil 6.9. Saf TiO2 nano parçacıkların FTIR analizi 

 

ġekil 6.9‟ da saf TiO2‟ nin FTIR analizi incelendiğinde, 3400 cm
-1

‟ de geniĢ aralıklı bir pik 

gözlenmektedir. Bu pik suyun içerisindeki hidroksil (OH) gruplarından kaynaklanan O-H 

gerilme titreĢimine ait piktir. 1647 cm
-1

‟ deki pik, su moleküllerinin hidroksil (OH) 

gruplarının O-H bükülme titreĢiminden kaynaklanır. 400-1000 cm
-1

 arasındaki geniĢ 

aralıklı pik, TĠO2‟ ye ait karakteristik Ti-O-Ti (690 cm
-1

) pikidir. FTIR pikleri 

incelendiğinde 3400 cm
-1

‟ de ve 1647 cm
-1

‟ deki hidroksil gruplarından kaynaklanan 

pikler, reaksiyonun hidrotermal ortamda gerçekleĢmesinden kaynaklanıyor olabilir. Ancak 

400-1000 cm
-1

 arasındaki Ti-O-Ti pikleri, TĠO2‟ nin baĢarılı bir Ģekilde üretildiğini gösterir 

[141]. 
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                  ġekil 6.10. TiO2/GR (0,04 g) nano kompozitin FTIR analizi 

 

ġekil 6.10‟ da TiO2/GR (0,04 g)‟ nin FTIR analizi incelendiğinde, 3400 cm
-1

‟ de görülen 

pik, hidroksil (OH) gruplarından kaynaklanan O-H gerilme titreĢimine ait piktir. Ancak bu 

pik saf TiO2 ve GO‟ da görülen O-H gerilme pikine göre oldukça zayıftır. Ayrıca saf TiO2‟ 

de görülen 1647 cm
-1

‟deki O-H bükülme titreĢiminin gözden kaybolması, malzeme 

içerisinde emilen suyun miktarının azalarak GO‟ nun grafene indirgendiğini gösterir. 

Ayrıca 1560 cm
-1

‟ de görülen oldukça zayıf pik GO‟ ya ait yapısal C-C titreĢim pikidir. Bu 

pikin gözlenmesi, yapı içinde indirgenmeden kalan GO‟ nun olduğunu gösterir. Ancak 

pikin zayıf olması GO‟ nun önemli ölçüde indirgendiğine iĢaret eder. 400-1000 cm
-1

 

arasında TiO2‟ ye ait Ti-O-Ti (690 cm
-1

) pikleri ve Ti-O-C (798 cm
-1

) pikleri gözlenir 

[140]. FTIR sunuçları incelendiğinde GO‟ nun hidrotermal süreç boyunca indirgendiği, 

TiO2‟ ye ait piklerin azalarak varlığını koruduğu ve yeni Ti-O-C piklerinin oluĢtuğu 

görülür. Bütün bu sonuçlar baĢarılı bir Ģekilde TiO2/GR (0,04 g) nano kompozitin üretildiği 

anlamına gelir.  
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                 ġekil 6.11. TiO2/GR (0,08 g) nano kompozitin FTIR analizi 

 

ġekil 6.11‟ de TiO2/GR (0,08 g)‟ nin FTIR analizi incelendiğinde, 3400 cm
-1

‟ de görülen 

pik, hidroksil (OH) gruplarından kaynaklanan O-H gerilme titreĢimine ait piktir. Ancak bu 

pik, saf TiO2 ve GO‟ da görülen O-H gerilme pikine göre oldukça zayıftır. Ayrıca saf TiO2‟ 

de görülen 1647 cm
-1

‟deki O-H bükülme titreĢiminin gözden kaybolması, malzeme 

içerisinde emilen suyun miktarının azalarak GO‟ nun grafene indirgendiğini gösterir [138]. 

Ancak bu numunede 1418 cm
-1

‟de karboksil gruplarına ait C=O gerilme titreĢimi görülür. 

Ayrıca 1560 cm
-1

‟ de GO‟ ya ait yapısal C-C titreĢim piki görülür. TiO2/GR (0,04 g) nano 

kompozitte görülmeyen 1418 cm
-1

‟de karboksil gruplarına ait C=O pikinin gözlenmesi 

GO‟ nun indirgenme oranının, TiO2/GR (0,04 g)‟ ye göre daha düĢük olduğu sonucuna 

varılır. Bütün bunlara rağmen 1560 cm
-1

 pikinin azalması, fonksiyonel içerikli gruplara ait 

piklerin önemli ölçüde yok olması ve 400-1000 cm
-1

 arasındaki TiO2‟ ye ait Ti-O-Ti ve Ti-

O-C piklerin gözlenmesi, nanokompozitin oluĢtuğunu gösterir.  
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                 ġekil 6.12. TiO2/GR (0,12 g) nano kompozitin FTIR analizi 

 

ġekil 6.12‟ de TiO2/GR (0,12 g)‟ nin FTIR analizi incelendiğinde, 3400 cm
-1

‟ de görülen 

pik, hidroksil (OH) gruplarından kaynaklanan O-H gerilme titreĢimine ait piktir. Ancak bu 

pik saf TiO2 ve GO‟ da görülen O-H gerilme pikine göre oldukça zayıftır. Ayrıca saf TiO2‟ 

de görülen 1647 cm
-1

‟deki O-H bükülme titreĢiminin gözden kaybolması, malzeme 

içerisinde emilen suyun miktarının azalarak GO‟ nun grafene indirgendiğini gösterir. 

Ancak 1416 cm
-1

‟de karboksil gruplarına ait C=O gerilme titreĢimi görülür. Bu pikin 

artması yapı içinde indirgenmeden kalan GO‟ bölgelerinin olduğunu gösterir. Pikteki artıĢ, 

GO miktarının fazla olmasından kaynaklanıyor olabilir. 400-1000 cm
-1

 arasındaki pikler 

saf TiO2‟ nin bu aralıktaki pikleri ile karĢılaĢtırıldığında, Ti-O-Ti ve Ti-O-C piklerinin 

zayıfladığı gözlenir [141]. OluĢan bu pikler indirgenmeden kalan GO bölgelerine iĢaret 

etsede, piklerin zayıflaması indirgenmenin önemli oranda gerçekleĢtiğini ve TiO2/GR (0,12 

g) nano kompozitin oluĢtuğunu gösterir.   
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                ġekil 6.13. TiO2/GR (0,20 g) nano kompozitin FTIR analizi 

 

ġekil 6.13‟ de ki TiO2/GR (0,20 g)‟ nin FTIR analizi incelendiğinde, 3400 cm
-1

‟ de görülen 

pik hidroksil (OH) gruplarından kaynaklanan O-H gerilme titreĢimine ait piktir. Ancak bu 

pik saf TiO2 ve GO‟ da görülen O-H gerilme pikine göre oldukça zayıftır. Ayrıca saf TiO2‟ 

de görülen 1647 cm
-1

‟deki O-H bükülme titreĢiminin gözden kaybolması, malzeme 

içerisinde emilen suyun miktarının azalarak GO‟ nun grafene indirgendiğini gösterir. 

Ayrıca 1560 cm
-1

‟ de görülen oldukça zayıf pik GO‟ ya ait yapısal C-C titreĢim pikidir. Bu 

pikin gözlenmesi yapı içinde indirgenmeden kalan GO‟ nun olduğunu gösterir. Pikin zayıf 

olması GO‟ nun önemli ölçüde indirgendiğine iĢaret eder. 400-1000 cm
-1

 arasında TiO2‟ ye 

ait Ti-O-Ti ve Ti-O-C pikleri gözlenir. Ancak bu pikler saf TiO2‟ ye göre oldukça zayıftır. 

Bütün bu sonuçlar incelendiğinde; GO‟ nun hidrotermal süreç boyunca indirgendiği, TiO2‟ 

ye ait piklerin azalarak varlığını koruduğu, böylece baĢarılı bir Ģekilde TiO2/GR (0,20 g) 

nano kompozitin üretildiği sonucuna varılır.  
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                  ġekil 6.14. Saf TiO2 ve TiO2/GR nano kompozitlerin FTIR analizleri 

 

ġekil 6.14 incelendiğinde; GO yapıda görülen fonksiyonel gruplara ait pikler, kompozit 

yapılarda gözlenmez. Bütün nano kompozitlerde; 400-1000 cm
-1

 arasındaki Ti-O-Ti 

pikleri, farklı yoğunluklarda gözlenir. Bu sonuçlar, hidrotermal süreç boyunca bütün 

numunelerin TiO2/GR kompozit yapıyı oluĢturduğu anlamına gelir. Özellikle TiO2/GR 

(0,04 g) numunede indirgenme iĢleminin oldukça baĢarılı bir Ģekilde gerçekleĢtiği görülür. 

TiO2/GR (0,12 g) numunede ise fonksiyonel gruba ait bir pik gözlenir. Ancak bu pik 

yapısal anlamda önemli bir değiĢiklik yaratmaz. Ayrıca fonksiyonel içerikli bu grubun 

varlığı nano kompozitin yüzey alanını büyütmesi açısından pozitif bir etki oluĢturabilir. 
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6.3. SEM Görüntüleri ve EDX Analizleri  

 SEM analizleri, üretilen nano yapıların yüzey morfolojisinin görüntülenmesi 

açısından son derece önemli bir yöntemdir. Bu görüntüler sayesinde üretilen nano yapıların 

yüzey Ģekilleri incelenerek malzemeler hakkında bilgi sahibi olunması sağlanır. Ayrıca 

EDX analizleri sayesinde malzeme içerisindeki elementlerin atomik oranları çıkarılarak 

istenilen ürünün elde edilip edilmediği kontrol edilir. Bu nedenle üretilen bütün nano 

malzemelerin SEM görüntüleri JEOL JSM 7001F elektron mikroskobu ve buna bağlı 

Oxford INC Ax-act dedektörü ile yapılmıĢtır. Üretilen GO, saf TiO2 nano parçacıklar ve 

farklı oranlardaki TiO2/GR nano kompozitler ile karĢı elektrot olarak kullanılan FTO cam 

üzerine kaplanmıĢ Pt filmin SEM görüntüleri 20.000X, 50.000X, 100.000X ve 150.000X 

büyütme oranında alınmıĢtır. Ayrıca her numunenin 50.000X büyütme oranındaki 

görüntüsüne ait EDX analizi yapılarak, malzemelerin atomik oranları çıkarılmıĢtır. Her 

numune için alınan SEM görüntüleri ve EDX analizleri ayrı ayrı verilerek 

değerlendirilmesi yapılmıĢtır. 

 

 ġekil 6.15‟te GO‟ ya ait SEM görüntüleri incelendiğinde, büyük yüzey alanına 

sahip tabakalı bir yapının oluĢtuğu gözlenir. Grafitin yükseltgenmesiyle; grafit tabakaları 

arasına giren fonksiyonel gruplar, geniĢ yüzey alanının oluĢmasını sağlar. Ayrıca 

görüntülerdeki buruĢukluk, yapının esnek olduğunu gösterir. GO‟ nun EDX analizi 

yapılarak yapı içerisindeki elementlerin ağırlıkça ve atomik oranları belirlenmiĢtir. GO bir 

karbon allatropu olduğundan yapı içerisinde büyük oranda C (karbon) ve O (oksijen) 

atomlarının olması beklenir. EDX analizine göre GO‟ yu oluĢturan elementlerin ağırlıkça 

oranı % 59,59 C, % 40,41 O dur. Atomik orana bakıldığında ise % 66,27 C, % 33,73 O 

dur. Bu sonuçlar yapı içerisinde büyük oranda C ve O atomlarının olduğunu gösterir. GO‟ 

ya ait SEM görüntüleri ve EDX analizleri GO‟ nun baĢarılı bir Ģekilde üretildiğini 

doğrular.   
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ġekil 6.15. GO‟ nun farklı büyütme oranlarında alınan SEM görüntüleri ve 50.000X büyütme oranındaki   

     EDX sonucu 
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ġekil 6.16. Saf TiO2 nano parçacıkların farklı büyütme oranlarında alınan SEM görüntüleri ve 50.000X   

     büyütme oranındaki EDX sonucu 
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ġekil 6.16‟da saf TiO2‟ ye ait SEM görüntüleri incelendiğinde, üretilen TiO2‟ nin pürüzlü 

ve yer yer tanecikli bir yapıya sahip olduğu görülür. Bu nedenle homojen ve düzgün bir 

yapının oluĢtuğu söylenemez. Ancak 100.000X ve 150.000X büyütme oranındaki 

görüntülerde tanecikli yapı oranının daha fazla olduğu görülür EDX analiz sonuçlarına 

göre, saf TiO2‟ yi oluĢturan elementlerin ağırlıkça oranı % 50,82 O, % 49,18 Ti dir. 

Atomik orana bakıldığında ise % 75,57 O, % 24,43 Ti dir. Bu sonuçlar yapı içerisinde 

büyük oranda Ti ve O atomlarının olduğunu gösterir. 

 

 Hidrotermal yöntemle üretilen metal oksit yarı iletken/grafen nanokompozit 

yapıların en önemli özelliği grafen ile metal oksit arasında gerçekleĢen karĢılıklı olumlu 

etkileĢimdir. Metal oksit ya da grafen tek baĢına kullanıldığında, Van der Waals 

etkileĢimleri nedeniyle metal oksitler topaklaĢırken, grafen tabakaları da yeniden istiflenir. 

Ancak kompozit yapılarda bu olumsuz durum gözlenmez. Bu olumsuz etkinin kompozit 

içinde görülmemesi; metal oksitlerin grafen tabakalarının arasına girerek grafenin 

yığılmasını baskılaması ve metal oksidin ise grafen sayesinde topaklaĢmadan nano 

ölçekteki boyutlarını korumasından kaynaklanır. ġekil 6.17‟de TiO2/GR (0,04 g)‟ ye ait 

SEM görüntüleri incelendiğinde, TiO2 parçacıklarının grafenin arasına girdiği ve böylece 

TiO2 ve grafen arasında iyi bir yapısal kontağın oluĢtuğu gözlenir. OluĢan bu kontak, 

elektronların hızlı bir Ģekilde taĢınmasına yardımcı olur. TiO2/GR (0,04 g) nano kompozit 

yapıya ait EDX analiz sonuçları incelendiğinde kompoziti oluĢturan elementlerin ağırlıkça 

oranı % 19,05 C, % 37,43 O, % 43,53 Ti dir. Atomik orana bakıldığında ise  % 32,81 C, % 

48,39 O, % 18,80 Ti dir. TiO2/GR (0,04 g) nano kompozitin yapının atomik oranlarına 

bakıldığında saf TiO2‟ de görülmeyen C elementinin görülmesi TiO2/GR nano kompozit 

oluĢtuğuna iĢaret eder.  
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ġekil 6.17. TiO2/GR (0,04 g)  nano kompozitin farklı büyütme oranlarında alınan SEM görüntüleri ve   

     50.000X büyütme oranındaki EDX sonucu 
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ġekil 6.18. TiO2/GR (0,08 g)  nano kompozitin farklı büyütme oranlarında alınan SEM görüntüleri ve   

     50.000X büyütme oranındaki EDX sonucu 
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ġekil 6.18‟de TiO2/GR (0,08 g)‟ ye ait SEM görüntüleri incelendiğinde, TiO2 

parçacıklarının grafenin üzerine yerleĢtiği ve böylece TiO2 ve grafen arasında iyi bir 

yapısal kontağın oluĢtuğu gözlenir. OluĢan bu kontak elektronların hızlı bir Ģekilde 

taĢınmasına yardımcı olur [142]. Ayrıca 100.00X ve 150.000X büyütme oranındaki 

görüntülerde tanecikli yapıdaki TiO2 parçacıkları net olarak görünmektedir. TiO2/GR (0,08 

g) nano kompozit yapıya ait EDX analiz sonuçları incelendiğinde, kompoziti oluĢturan 

elementlerin ağırlıkça oranı % 12,31 C, % 53,89 O, % 33,80 Ti dir. Atomik orana 

bakıldığında ise  % 20,10 C, % 66,06 O, % 13,84 Ti dir. TiO2/GR (0,08 g)‟ nin C oranı 

TiO2/GR (0,04 g)‟ nin C oranına göre artmıĢ, buna bağlı olarak Ti oranı TiO2/GR (0,04 g)‟ 

ye göre azalmıĢtır. TiO2/GR (0,08 g) nano kompozitin yapının atomik oranlarına 

bakıldığında saf TiO2‟de görülmeyen C elementinin görülmesi TiO2/GR nano kompozitin 

oluĢtuğuna iĢaret eder.  

 

 ġekil 6.19‟da TiO2/GR (0,12 g)‟ ye ait SEM görüntüleri incelendiğinde, tanecikli 

yapıdaki TiO2 parçacıklarının grafenin üzerine yerleĢtiği görülür. TiO2 parçacıklarının 

belirgin bir Ģekilde gözlenmesi, TiO2 parçacıklarının topaklaĢmamıĢ olma ihtimalini artırır. 

Ayrıca TiO2/GR (0,12 g) nano kompozitin, XRD analizinden hesaplanan ortalama kristal 

büyüklüğü 5,32 nm dir.  Bu değer bütün numuneler arasında hesaplanan en küçük değerdir.  

Dolayısıyla yapı içinde topaklaĢmanın olmadığı sonucuna varılır. TiO2‟ nin topaklaĢmaya 

uğramadan grafen üzerine baĢarılı bir Ģekilde yerleĢmesi, grafenin yığılmasını baskılayarak 

büyük yüzey alanına sahip nano kompozit yapının oluĢmasını sağlar.  TĠO2 ile kaplanmıĢ 

grafen tabakaları önemli bir elektron taĢıma ağı oluĢturur. OluĢan bu ağ elektronların hızlı 

bir Ģekilde taĢınmasına yardımcı olur.  Grafenin iki boyutlu yapısı, TĠO2 parçacıklarının 

yüzeye tutunması için önemli bir zemin oluĢturur. 100.00X ve 150.000X büyütme 

oranındaki görüntülerde, grafen üzerine yerleĢmiĢ olan tanecikli TiO2 parçacıkları net bir 

Ģekilde görülür. TiO2/GR (0,12 g) nano kompozit yapıya ait EDX analiz sonuçları 

incelendiğinde, kompoziti oluĢturan elementlerin ağırlıkça oranı % 49,15 Ti, %37,56 O % 

13,29 C,  Ģeklinde sıralanır. Atomik orana bakıldığında ise  % 52,40 O, % 24,70 C,  % 

22,91 Ti dir.  
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ġekil 6.19. TiO2/GR (0,12 g)  nano kompozitin farklı büyütme oranlarında alınan SEM görüntüleri ve   

     50.000X büyütme oranındaki EDX sonucu 
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ġekil 6.20. TiO2/GR (0,20 g)  nano kompozitin farklı büyütme oranlarında alınan SEM görüntüleri ve  

     50.000X büyütme oranındaki EDX sonucu 
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ġekil 6.20‟de TiO2/GR (0,20 g)‟ ye ait SEM görüntüleri incelendiğinde, grafenin üzerinde 

tanecikli yapıdaki TiO2 parçacıkları görülmez. TiO2 parçacıklarının grafen tabakaları 

üzerinde yerleĢmemesi TiO2 parçacıklarının topaklaĢmıĢ olma ihtimalini artırır. 

TopaklaĢan TiO2 ile grafen arasındaki etkileĢimlerin oluĢmaması grafenin yığılmasına 

sebep olur. TiO2/GR (0,20 g) nano kompozitin, XRD analizinden hesaplanan ortalama 

kristal büyüklüğü 7,39 nm dir.  Bu değer bütün nano kompozit numuneler arasında 

hesaplanan en büyük değerdir. Bu durumun temel nedeni, kompozit içerisindeki GO‟ nun 

miktarının fazla olmasından kaynaklanabilir. TiO2/GR (0,20 g) nano kompozit yapıya ait 

EDX analiz sonuçları incelendiğinde kompoziti oluĢturan elementlerin ağırlıkça oranı % 

43,26 Ti, % 43,01 O % 13,74 C,  Ģeklinde sıralanır. Atomik orana bakıldığında ise  % 

56,77 O, % 24,15 C,  % 19,07 Ti dir.  

 ġekil 6.21 karĢı elektrotta kullanılmak üzere, FTO camın üzerine termal olarak 

kaplanmıĢ 20 nm kalınlığındaki Pt ince filmin SEM görüntüleridir. Görüntüler 

incelendiğinde; FTO camın üzerine Pt, oldukça homojen bir Ģekilde kaplanmıĢtır. Yapısal 

olarak Pt oldukça tanecikli bir yapıya sahiptir. Pt filmin EDX analizi sonucu 

incelendiğinde filmi oluĢturan elementlerin ağırlıkça oranı % 60,92 Sn, % 37,40 O % 1,68 

Pt,  Ģeklinde sıralanır. Atomik orana bakıldığında ise  % 81,75 O, % 17,95 Sn,  % 0,30 Pt 

dir. Yapı içerisinde kalay (Sn), platin (Pt) ve oksijen görülmektedir. Bunun nedeni Pt 

filmin flor katkılı kalay oksit (FTO) camların üzerine kaplanmıĢ olmasından kaynaklanır. 

Pt oranının düĢük olması, filmin 20 nm gibi oldukça ince olmasından kaynaklanır.  
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ġekil 6.21. FTO üzerine kaplanmıĢ Pt filmin farklı büyütme oranlarında alınan SEM görüntüleri ve 50.000X 

      büyütme oranındaki EDX sonucu 
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6.4. Elektriksel Özelliklerin Ġncelenmesi 

 Saf TiO2 ve nano kompozit yapıların üzerine CdS kuantum noktalar kaplanarak 

fotoanotlar oluĢturuldu. OluĢan foto anotlar ve Pt karĢı elektrot arasına elektrolit 

bırakılarak, kuantum nokta duyarlı güneĢ pilleri (KNDGP) üretildi. Üretilen güneĢ pilleri 

Ģu Ģekilde özetlenebilir. 

TiO2-CdS/Pt 

TiO2/GR (0,04 g)-CdS/Pt   

TiO2/GR (0,08 g)-CdS/Pt 

TiO2/GR (0,12 g)-CdS/Pt   

TiO2/GR (0,20 g)-CdS/Pt    

GüneĢ pillerinin elektriksel özellikleri, güneĢ simülatörüne bağlı KEITHLEY 4200 yarı 

iletken karakterizasyon cihazı ile incelendi. ġekil 6.22‟ de ölçümlerde kullanılan 

karakterizasyon cihazı gösterilmiĢtir. 

 

ġekil 6.22.GüneĢ simülatörüne bağlı KEITHLEY 4200 yarı iletken karakterizasyon cihazı  
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6.4.1. Fotovoltaik Özelliklerin Belirlenmesi 

6.4.1.1. TiO2/CdS KNDGP’ nin Jsc- V, Jsc-P, P-V ve I-t Karakteristikleri 

 Üretilen güneĢ pillerinin I-V ölçümleri, gelen ıĢığın gücü 10 mW/cm
2
‟ den 30, 60, 

80 ve 100 mW/cm
2
‟ ye çıkarılarak yapılmıĢtır. Akım yoğunluğu (J); ölçülen kısa devre 

akımının, pilin aktif alanına (0,25cm
2
) bölünmesi ile hesaplanmıĢtır. Daha sonra her pil 

için ayrı ayrı J-V grafikleri çizilmiĢtir. ġekil 6.23‟ te saf TiO2/CdS fotoanota sahip 

KNDGP‟ nin J-V karakteristiği verilmiĢtir. ġekil 6.24‟ te ise güneĢ piline ait P-V grafiği 

gösterilmiĢtir.  
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                          ġekil 6.23. Saf TiO2/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-V karakteristiği 

 

Saf TiO2/CdS fotoanota sahip kuantum nokta duyarlı güneĢ pilinin (KNDGP) J-V 

karakteristiği incelendiğinde, gelen ıĢığın gücü 10 mW/cm
2
 den 30, 60, 80, 100 

mW/cm
2
‟ye çıkarıldığında, ıĢığın gücündeki artıĢa bağlı olarak akım yoğunluğu da 

artmaktadır. Akım, 10 mW/cm
2
 de 0,005 mA/cm

2
 değerinden 100 mW/cm

2 
de 0,478 

mA/cm
2
‟ye çıkmaktadır. Gelen ıĢığın gücüne bağlı olarak akımdaki artıĢ, uyarılan 

fotoelektronların sayısının artmasıyla açıklanır. Ancak voltaj değeri, 30-100 mW/ cm
2 

arasındaki ölçümlerde 0,40-0,45 V değerleri arasında neredeyse sabit kalmaktadır. ġekil 

6.24‟ teki P-V grafiği incelendiğinde, güç değeri maksimuma ulaĢana kadar voltaj ile 

birlikte artmakta, maksimum değere ulaĢtıktan sonra güç azalarak sıfıra inmektedir. 
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ġekil 6.24. Saf TiO2/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin P-V grafiği 

 

Saf TiO2/CdS KNDGP‟ nin 1,5 AM standart koĢullarına karĢılık gelen 100 mW/cm
2
‟de I, 

P-V grafiği çizilmiĢtir. ġekil 6.25‟ teki I, P-V grafiği yardımıyla, güneĢ pilinin dolum 

faktörü (FF) denklem 2.11‟den, verimi (η) ise denklem 2.12‟ den yararlanılarak 

hesaplanmıĢ ve tablo 6.3‟ te verilmiĢtir.  
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                   ġekil 6.25. Saf TiO2/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟ de I, P-V grafiği 
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Tablo 6.3. Saf TiO2/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟ deki fotovoltaik parametreleri 

Numune Isc (mA) Jsc (mA/cm
2
) Voc (V) FF η (%) 

TiO2/CdS 0,120 0,480 0,448 0,396 0,085 

 

GüneĢ pilinin akım değerini etkileyen en önemli faktör, elektron ve holler arasında 

gerçekleĢen rekombinasyonlardır. Rekombinasyon mekanizmasının açıklanması, pilin 

verimini artırmak için yapılabilecek yeni çalıĢmalara ıĢık tutacaktır. KNDGP‟ nin 

rekombinasyon sürecini açıklamak için gelen ıĢığın gücü (P) ile akım yoğunluğu (J) 

arasındaki iliĢkinin incelenmesi gerekir. P ile J arasındaki iliĢki PαJ
m

 Ģeklinde verilir [143]. 

Burada m bir sabit olup rekombinasyonun türünü gösterir. ġekil 6.26‟da J-P ve Log J-LogP 

karakteristikleri aynı grafikte verilmiĢtir. LogJ-LogP grafiğinin eğiminden m değeri 

hesaplanmıĢtır. 
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     ġekil 6.26. Saf TiO2/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-P ve Log J-Log P grafiği 

m değeri 0 ile 1 arasında ise güneĢ pili içinde tuzaklanmayan elektron ve hollerin direk 

olarak birleĢmesi ile oluĢan bimoleküler rekombinasyonlar etkilidir. Ancak m, 1‟ den 

büyük ise bimoleküler rekombinasyonlar etkili değildir. Bu durumda malzeme içerisinde 

monomoleküler rekombinasyonlar etkilidir. Bir yük taĢıyıcısının, ara yüzey durumlarında 

bulunan tuzak seviyelerine yerleĢmiĢ, kendisiyle zıt iĢaretli hareketsiz yük ile birleĢmesi 
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sonucu oluĢan rekombinasyonlar monomoleküler rekombinasyon olarak açıklanır [144]. 

TiO2/CdS güneĢ pilinin m değerinin 1,84 olması, ara yüzey durumlarındaki tuzaklardan 

kaynaklanan monomoleküler rekombinasyonların etkili olduğunu gösterir. Fotoanot yapı 

içerisinde rekombinasyonların oluĢması, akımın ve verimin düĢmesine neden olur. ġekil 

6.27 TiO2/CdS KNDGP‟ nin 5 s aralıklarla ıĢığın açılıp kapanması ile ölçülen akımın (I) 

zamana (t)  karĢı grafiğidir. 

0 10 20 30

0.00

0.05

0.10

0.15

 

 I 
(m

A
)

t (s)

 10 mW/cm
2

 30 mW/cm
2

 60 mW/cm
2

 80 mW/cm
2

 100mW/cm
2

 

ġekil 6.27. Saf TiO2/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin I-t grafiği 

 

Akım değerleri gelen ıĢığın gücüyle orantılı bir Ģekilde, ıĢığın açılmasıyla birlikte 

maksimum bir değere çıkmakta ıĢığın kapatılmasıyla birlikte düĢmektedir. 100 mW/cm
2
‟ 

de ıĢığın açılmasıyla akım değeri 0,122 mA çıkmakta, ıĢığın sönmesiyle birlikte 2.10
-5

 

mA‟ e düĢmektedir. Akımın zamana göre değiĢimi periyodik olarak tekrarlanmaktadır. 

IĢığın açılıp kapanmasıyla birlikte akımdaki bu değiĢim, CdS kuantum nokta ile kaplı TiO2 

fotoanotun ıĢığa karĢı duyarlı olduğunu ve ıĢığın etkisiyle elektron hol çiftlerinin 

oluĢtuğunu gösterir. Ayrıca I-t grafiğindeki bu değiĢim fotoanatun tekrar tekrar 

kullanılabileceğini de gösterir.   
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6.4.1.2. TiO2-GR (0,04 g)/CdS KNDGP’ nin Jsc- V, Jsc-P, P-V ve I-t Karakteristikleri 

 ġekil 6.28, TiO2-GR (0,04 g)/CdS nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin 10 -

100 mW/cm
2
 aralığındaki J-V karakteristiğidir. TiO2-GR (0,04g)/CdS nanokompozit 

fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-V karakteristiği incelendiğinde, gelen ıĢığın gücü arttıkça 

akım yoğunluğu da artmaktadır. Akım değeri 10 mW/cm
2
‟ de 0,025 mA/cm

2
, 100 

mW/cm
2
‟ de ise 1,533 mA/cm

2
 olarak ölçülmüĢtür. Voltaj değeri 30-100 mW/ cm

2 

arasındaki ölçümlerde 0,266-0,478 V aralığında değiĢmektedir. Saf TiO2 fotoanota göre 

akım değeri önemli ölçüde artmıĢtır. Bu artıĢ nanokompozit yapı içerisindeki grafenin 

rekombinasyonları baskılamasından kaynaklanır. ġekil 6.29, TiO2-GR (0,04 g)/CdS 

nanokompozitin 30-100 mW/ cm
2
 arasındaki P-V grafiğidir. P değeri voltaj ile birlikte 

artarak maksimum güç noktasına ulaĢmakta daha sonra düĢmektedir.  
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     ġekil 6.28. TiO2-GR (0,04 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-V karakteristiği 
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ġekil 6.29. TiO2-GR (0,04 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin P-V grafiği 
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   ġekil 6.30. TiO2-GR (0,04 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟de I, P-V 

        grafiği 

ġekil 6.30 TiO2-GR (0,04g)/CdS nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 

mW/cm
2
‟de I, P-V grafiğidir. Bu grafikten yararlanılarak güneĢ pilinin fotovoltaik 

parametreleri hesaplanmıĢ ve tablo 6.4‟ te verilmiĢtir. TiO2-GR (0,04 g)/CdS KNDGP‟ nin 

akım yoğunluğu saf TiO2‟ ye göre  % 220, verimi ise % 188 artmıĢtır.  
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Tablo 6.4. TiO2-GR (0,04 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟ deki fotovoltaik parametreleri 

Numune Isc (mA) Jsc (mA/cm
2
) Voc (V) FF η (%) 

TiO2-GR(0,04g)/CdS 0,385 1,540 0,476 0,335 0,245 

 

ġekil 6.31‟de J-P ve Log J-Log P karakteristikleri aynı grafikte verilmiĢtir. Log J-Log P 

grafiğinin eğiminden m değeri hesaplanmıĢtır. Hesaplanan m değerine göre TiO2-GR 

(0,04g)/CdS nanokompozit yapı içerisinde gerçekleĢen rekombinasyonların türü tespit 

edilmiĢtir. Log J- Log P grafiğinin eğiminden m değeri 1,78 olarak hesaplanmıĢtır. 

TiO2/CdS güneĢ pilinin m değerinin 1,78 olması, ara yüzey durumlarındaki tuzaklardan 

kaynaklanan monomoleküler rekombinasyonların etkili olduğunu gösterir. TiO2-GR (0,04 

g)/CdS nanokompozitin m değerinin, saf TiO2‟nin m değerinden (1,84) küçük olması, 

nanokompozit içerisindeki ara yüzey durumlarının saf TiO2‟nin ara yüzey durumlarından 

daha az olduğunu gösterebilir. TiO2-GR (0,04 g)/CdS nanokompozit içindeki ara yüzey 

durumlarının azalması, rekombinasyonların gerçekleĢme ihtimalini düĢürerek verimi 

artırır.  
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     ġekil 6.31. TiO2-GR (0,04 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-P ve Log J-Log P  

         grafiği 
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 ġekil 6.32. TiO2-GR (0,04 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin I-t grafiği 

 

ġekil 6.32, TiO2-GR (0,04 g)/CdS KNDGP‟ nin I-t grafiğidir. 100 mW/cm
2
‟ de ıĢığın 

açılmasıyla akım değeri 0,316 mA çıkmakta, ıĢığın sönmesiyle birlikte 0,0048 mA‟ e 

düĢmektedir. IĢığın açılıp kapanmasıyla birlikte akımdaki bu değiĢim, CdS kuantum nokta 

ile kaplı TiO2-GR (0,04 g) fotoanotun ıĢığa karĢı duyarlı olduğunu gösterir. Bu sonuç 

TiO2-GR (0,04 g) nanokompozit yapının optoelektronik cihazlarda kullanılabileceğini 

gösterir. 
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6.4.1.3. TiO2-GR (0,08 g)/CdS KNDGP’ nin Jsc- V, Jsc- P, P-V ve I-t Karakteristikleri 

 ġekil 6.33, TiO2-GR (0,08 g)/CdS nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin 10 -

100 mW/cm
2
 aralığındaki J-V karakteristiğidir. TiO2-GR (0,08g)/CdS nanokompozit 

fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-V karakteristiği incelendiğinde, gelen ıĢığın gücü arttıkça 

akım yoğunluğu da artmaktadır. Akım değeri 10 mW/cm
2
‟ de 0,013 mA/cm

2
, 100 

mW/cm
2
‟ de ise 1,0193 mA/cm

2
 olarak ölçülmüĢtür. Voltaj değeri 30-100 mW/ cm

2 

arasındaki ölçümlerde 0,311-0,463 V aralığında değiĢmektedir. Saf TiO2 fotoanota göre 

akım değeri önemli ölçüde artmıĢtır. Bu artıĢ nanokompozit yapı içerisindeki grafenin 

rekombinasyonları baskılamasından kaynaklanır. ġekil 6.34, TiO2-GR (0,08 g)/CdS 

nanokompozitin 30-100 mW/ cm
2
 arasındaki P-V grafiğidir. P değeri voltaj ile birlikte 

artarak maksimum güç noktasına ulaĢmakta daha sonra düĢmektedir.  
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       ġekil 6.33. TiO2-GR (0,08 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-V karakteristiği 
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             ġekil 6.34. TiO2-GR (0,08 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin P-V grafiği 
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              ġekil 6.35. TiO2-GR (0,08 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟de I, P-V  

       grafiği 

ġekil 6.35, TiO2-GR (0,08g)/CdS nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 

mW/cm
2
‟de I, P-V grafiğidir. Bu grafikten yararlanılarak güneĢ pilinin fotovoltaik 

parametreleri hesaplanmıĢ ve tablo 6.5‟ te verilmiĢtir. TiO2-GR (0,08 g)/CdS KNDGP‟ nin 

akım yoğunluğu saf TiO2‟ ye göre  % 113, verimi ise % 103 artmıĢtır.  
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Tablo 6.5. TiO2-GR (0,08 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟ deki fotovoltaik parametreleri 

Numune Isc (mA) Jsc (mA/cm
2
) Voc (V) FF η (%) 

TiO2-GR(0,08g)/CdS 0,256 1,024 0,460 0,369 0,173 

 

ġekil 6.36‟da J-P ve Log J-Log P karakteristikleri aynı grafikte verilmiĢtir. Log J-Log P 

grafiğinin eğiminden m değeri hesaplanmıĢtır. Hesaplanan m değerine göre TiO2-GR 

(0,08g)/CdS nanokompozit yapı içerisinde gerçekleĢen rekombinasyonların türü tespit 

edilmiĢtir. Log J- Log P grafiğinin eğiminden m değeri 1,76 olarak hesaplanmıĢtır. 

TiO2/CdS güneĢ pilinin m değerinin 1,76 olması, ara yüzey durumlarındaki tuzaklardan 

kaynaklanan monomoleküler rekombinasyonların etkili olduğunu gösterir. TiO2-GR (0,08 

g)/CdS nanokompozitin m değerinin, saf TiO2‟nin m değerinden (1,84) küçük olması, 

nanokompozit içerisindeki ara yüzey durumlarının saf TiO2‟nin ara yüzey durumlarından 

daha az olduğunu gösterebilir. TiO2-GR (0,08 g)/CdS nanokompozit içindeki ara yüzey 

durumlarının azalması, rekombinasyonların gerçekleĢme ihtimalini düĢürerek verimi 

artırır.  
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                             ġekil 6.36. TiO2-GR (0,08 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-P ve Log J-Log P grafiği 
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         ġekil 6.37. TiO2-GR (0,08 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin I-t grafiği 

 

ġekil 6.37, TiO2-GR (0,08 g)/CdS KNDGP‟ nin I-t grafiğidir. 100 mW/cm
2
‟ de ıĢığın 

açılmasıyla akım değeri 0,253 mA çıkmakta, ıĢığın sönmesiyle birlikte 0,0021 mA‟ e 

düĢmektedir. IĢığın açılıp kapanmasıyla birlikte akımdaki bu değiĢim, CdS kuantum nokta 

ile kaplı TiO2-GR (0,08 g) fotoanotun ıĢığa karĢı duyarlı olduğunu gösterir. Bu sonuç 

TiO2-GR (0,08 g) nanokompozit yapının optoelektronik cihazlarda kullanılabileceğini 

gösterir.  
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6.4.1.4. TiO2-GR (0,12 g)/CdS KNDGP’ nin Jsc- V, P-V, Jsc- P ve I-t Karakteristikleri 

 ġekil 6.38, TiO2-GR (0,12 g)/CdS nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin 10 -

100 mW/cm
2
 aralığındaki J-V karakteristiğidir. TiO2-GR (0,12 g)/CdS nanokompozit 

fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-V karakteristiği incelendiğinde, gelen ıĢığın gücü arttıkça 

akım yoğunluğu da artmaktadır. Akım değeri 10 mW/cm
2
‟ de 0,033 mA/cm

2
, 100 

mW/cm
2
‟ de ise 2,015 mA/cm

2
 olarak ölçülmüĢtür. Bu değer ölçülen en yüksek akım 

yoğunluğu değeridir. Voltaj değeri 30-100 mW/ cm
2 

arasındaki ölçümlerde 0,259-0,432 V 

aralığında değiĢmektedir. Saf TiO2 fotoanota göre akım değeri önemli ölçüde artmıĢtır. Bu 

artıĢ nanokompozit yapı içerisindeki grafenin, rekombinasyonları baskılaması ve 

elektronların hızlı bir Ģekilde FTO‟ ya taĢınmasından kaynaklanır. ġekil 6.39, TiO2-GR 

(0,12 g)/CdS nanokompozitin 30-100 mW/ cm
2
 arasındaki P-V grafiğidir. P değeri voltaj 

ile birlikte artarak maksimum güç noktasına ulaĢmakta daha sonra düĢmektedir.  
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                   ġekil 6.38. TiO2-GR (0,12 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-V karakteristiği 
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    ġekil 6.39. TiO2-GR (0,12 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin P-V grafiği 
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                           ġekil 6.40. TiO2-GR (0,12 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟de I, P-V  

                   grafiği 

ġekil 6.40, TiO2-GR (0,12g)/CdS nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 

mW/cm
2
‟de I, P-V grafiğidir. Bu grafikten yararlanılarak güneĢ pilinin fotovoltaik 

parametreleri hesaplanmıĢ ve tablo 6.6‟ da verilmiĢtir. TiO2-GR (0,12 g)/CdS KNDGP‟ nin 

akım yoğunluğu saf TiO2‟ ye göre  % 319, verimi ise % 250 artmıĢtır.  
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Tablo 6.6. TiO2-GR (0,12 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟ deki fotovoltaik parametreleri 

Numune Isc (mA) Jsc (mA/cm
2
) Voc (V) FF η (%) 

TiO2-GR(0,12g)/CdS 0,503 2,012 0,432 0,344 0,298 

 

ġekil 6.41‟de J-P ve Log J-Log P karakteristikleri aynı grafikte verilmiĢtir. Log J-Log P 

grafiğinin eğiminden m değeri hesaplanmıĢtır. Hesaplanan m değerine göre TiO2-GR 

(0,12g)/CdS nanokompozit yapı içerisinde gerçekleĢen rekombinasyonların türü tespit 

edilmiĢtir. LogJ -Log P grafiğinin eğiminden m değeri 1,78 olarak hesaplanmıĢtır. 

TiO2/CdS güneĢ pilinin m değerinin 1,78 olması, ara yüzey durumlarındaki tuzaklardan 

kaynaklanan monomoleküler rekombinasyonların etkili olduğunu gösterir. TiO2-GR (0,12 

g)/CdS nanokompozitin m değerinin, saf TiO2‟nin m değerinden (1,84) küçük olması, 

nanokompozit içerisindeki ara yüzey durumlarının saf TiO2‟nin ara yüzey durumlarından 

daha az olduğunu gösterebilir. TiO2-GR (0,12 g)/CdS nanokompozit içindeki ara yüzey 

durumlarının azalması, rekombinasyonların gerçekleĢme ihtimalini düĢürerek verimi 

artırır.  
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  ġekil 6.41. TiO2-GR (0,12 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-P ve Log J-Log P grafiği 
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        ġekil 6.42. TiO2-GR (0,12 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin I-t grafiği 

 

ġekil 6.42, TiO2-GR (0,12 g)/CdS KNDGP‟ nin I-t grafiğidir. 100 mW/cm
2
‟ de ıĢığın 

açılmasıyla akım değeri 0,551 mA çıkmakta, ıĢığın sönmesiyle birlikte 0,0022 mA‟ e 

düĢmektedir. IĢığın açılıp kapanmasıyla birlikte akımdaki bu değiĢim, CdS kuantum nokta 

ile kaplı TiO2-GR (0,12 g) fotoanotun ıĢığa karĢı duyarlı olduğunu gösterir. Ayrıca TiO2-

GR (0,12 g) nanokompozit yapının güneĢ pillerinde tekrar tekrar kullanılabileceğini 

gösterir.  
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6.4.1.5. TiO2-GR (0,20 g)/CdS KNDGP’ nin Jsc- V, Jsc- P, P-V ve I-t Karakteristikleri 

 ġekil 6.43, TiO2-GR (0,12 g)/CdS nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin 10 -

100 mW/cm
2
 aralığındaki J-V karakteristiğidir. TiO2-GR (0,20 g)/CdS nanokompozit 

fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-V karakteristiği incelendiğinde, gelen ıĢığın gücü arttıkça 

akım yoğunluğu da artmaktadır. Akım değeri 10 mW/cm
2
‟ de 0,029 mA/cm

2
, 100 

mW/cm
2
‟ de ise 1,412 mA/cm

2
 olarak ölçülmüĢtür. Voltaj değeri 30-100 mW/ cm

2 

arasındaki ölçümlerde 0,297-0,449 V aralığında değiĢmektedir. Saf TiO2 fotoanota göre 

akım değeri önemli ölçüde artmıĢtır. Bu artıĢ nanokompozit yapı içerisindeki grafenin, 

rekombinasyonları baskılaması ve elektronların hızlı bir Ģekilde FTO‟ ya taĢınmasından 

kaynaklanır. ġekil 6.44 TiO2-GR (0,20 g)/CdS nanokompozitin 30-100 mW/ cm
2
 

arasındaki P-V grafiğidir. P değeri voltaj ile birlikte artarak maksimum güç noktasına 

ulaĢmakta daha sonra düĢmektedir.  
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                   ġekil 6.43. TiO2-GR (0,20 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-V karakteristiği 
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           ġekil 6.44. TiO2-GR (0,20 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin P-V grafiği 
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                                ġekil 6.45. TiO2-GR (0,20 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟de I, P-V 

           grafiği 

ġekil 6.45, TiO2-GR (0,20g)/CdS nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 

mW/cm
2
‟de I, P-V grafiğidir. Bu grafikten yararlanılarak güneĢ pilinin fotovoltaik 

parametreleri hesaplanmıĢ ve tablo 6.7‟ de verilmiĢtir. TiO2-GR (0,20 g)/CdS KNDGP‟ nin 

akım yoğunluğu saf TiO2‟ ye göre  % 196, verimi ise % 174 artmıĢtır.  
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Tablo 6.7. TiO2-GR (0,20 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100 mW/cm
2
‟ deki fotovoltaik parametreleri 

Numune Isc (mA) Jsc (mA/cm
2
) Voc (V) FF η (%) 

TiO2-GR(0,20 g)/CdS 0,356 1,424 0,446 0,368 0,233 

 

ġekil 6.46‟da J-P ve Log J-Log P karakteristikleri aynı grafikte verilmiĢtir. Log J-Log P 

grafiğinin eğiminden m değeri hesaplanmıĢtır. Hesaplanan m değerine göre TiO2-GR (0,20 

g)/CdS nanokompozit yapı içerisinde gerçekleĢen rekombinasyonların türü tespit 

edilmiĢtir. LogJ -Log P grafiğinin eğiminden m değeri 1,68 olarak hesaplanmıĢtır. 

TiO2/CdS güneĢ pilinin m değerinin 1,68 olması, ara yüzey durumlarındaki tuzaklardan 

kaynaklanan monomoleküler rekombinasyonların etkili olduğunu gösterir. TiO2-GR (0,20 

g)/CdS nanokompozitin m değerinin, saf TiO2‟nin m değerinden (1,84) küçük olması, 

nanokompozit içerisindeki ara yüzey durumlarının saf TiO2‟nin ara yüzey durumlarından 

daha az olduğunu gösterebilir. TiO2-GR (0,20 g)/CdS nanokompozit içindeki ara yüzey 

durumlarının azalması, rekombinasyonların gerçekleĢme ihtimalini düĢürerek saf TiO2‟ ye 

göre verimin artmasını sağlar.  
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   ġekil 6.46. TiO2-GR (0,20 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin J-P ve Log J-Log P grafiği 
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ġekil 6.47. TiO2-GR (0,12 g)/CdS fotoanota sahip KNDGP‟ nin I-t grafiği 

ġekil 6.47, TiO2-GR (0,20 g)/CdS KNDGP‟ nin I-t grafiğidir. 100 mW/cm
2
‟ de ıĢığın 

açılmasıyla akım değeri 0,351 mA çıkmakta, ıĢığın sönmesiyle birlikte 0,0030 mA‟ e 

düĢmektedir. IĢığın açılıp kapanmasıyla birlikte akımdaki bu değiĢim, CdS kuantum nokta 

ile kaplı TiO2-GR (0,20 g) fotoanotun ıĢığa karĢı duyarlı olduğunu gösterir. Ayrıca TiO2-

GR (0,20 g) nanokompozit yapının güneĢ pillerinde tekrar tekrar kullanılabileceğini 

gösterir. ġekil 6.48, numunelerin 100 mW/cm
2
‟ de ki J-V karakteristikleridir. 
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       ġekil 6.48. Numunelerin 100 mW/cm
2
‟ de J-V grafiği 
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Tablo 6.8. TiO2/CdS ve farklı oranlardaki TiO2/GR nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin 100    

      mW/cm
2
‟ deki fotovoltaik parametreleri 

Numune Isc (mA) Jsc (mA) Voc (V) FF η (%) 

TiO2/CdS 0,120 0,480 0,448 0,396 0,085 

TiO2-GR(0,04g)/CdS 0,385 1,540 0,476 0,335 0,245 

TiO2-GR(0,08g)/CdS 0,256 1,024 0,460 0,369 0,173 

TiO2-GR(0,12g)/CdS 0,503 2,012 0,432 0,344 0,298 

TiO2-GR(0,20 g)/CdS 0,356 1,424 0,446 0,368 0,233 

 

Tablo 6.8‟ de saf TiO2 fotoanota sahip KNDGP ile farklı oranlardaki TiO2-GR/CdS 

nanokompozit fotoanota sahip KNDGP‟ nin fotovoltaik özellikleri verilmiĢtir. Tabloya 

göre tüm TiO2-GR/CdS yapıdaki güneĢ pillerinin hem akım yoğunlukları hem de verimleri 

saf TiO2/CdS‟ ye göre önemli ölçüde artmıĢtır. En yüksek akım yoğunluğu 2,012 mA, en 

yüksek verim % 0,298 ile TiO2-GR(0,12g)/CdS güneĢ pilinde sağlanmıĢtır. Ancak açık 

devre gerilimi ve FF‟ de önemli bir değiĢiklik söz konusu değildir. Grafen ile TiO2‟nin 

kompozit oluĢturulması sayesinde yapı içerisinde elektron taĢıma yolları oluĢur, oluĢan bu 

yollar elektronların hızlı bir Ģekilde FTO elektrota enjekte olmasını sağlayarak, 

rekombinasyonları baskılar böylece akım yoğunluğu ve verim artar [88]. Grafen 

eklenmesi, açık devre geriliminde herhangi bir değiĢiklik yaratmamıĢtır. Çünkü Voc, 

elektrolit içerisindeki redoks çiftlerinin potansiyeli ile yarı iletkenin (TiO2) ıĢık altındaki 

fermi enerjisi farkına eĢittir. Voc‟ nin değiĢmemesi, grafenin sıfır bant aralıklı bir malzeme 

olması ve grafenin iĢ fonksiyonu (-4,42 eV) ile FTO‟ nun iĢ fonksiyonunun (-4,40 eV) 

birbirine yakın olmasından kaynaklanır [43]. FF, seri dirence (Rs) bağlı olarak değiĢen bir 

niceliktir [145]. Kompozit içerisine grafen eklenmesi seri direnci değiĢtirmediğinden, FF 

değerinde de belirgin bir değiĢiklik gözlenmemiĢtir.  
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6.4.2. Frekansa Bağlı Admitans Karakterisitikleri 

 Fotoanot, sıvı elektrolit ve karĢı elektrottan oluĢan bir yapıda (KNDGP gibi) ara 

yüzey durumlarının etkilerini incelemek için kullanılabilecek yöntemlerden biri, geniĢ bir 

frekans aralığında kapasite-voltaj (C-V), iletkenlik-voltaj (G/ω-V) karakteristiklerinin 

incelenmesidir. Böylece fotoanaotta kullanılan kompozit malzemenin C tipi negatronik 

özellik segileyip sergilemediği araĢtırılabilir. Bu amaç doğrultusunda, yapıların -2V, 2 V 

arasında 10 kHz‟ den – 10 MHz‟ e kadar uzanan geniĢ bir frekans aralığında, C-V ve G/ω-

V karakteristikleri incelenmiĢtir. Ayrıca bu frekans aralığında ara yüzey durum yoğunluğu 

(Dit) ve seri direnç değerleri hesaplanmıĢtır. Saf TiO2 fotoanaot ile farklı oranlardaki 

TĠO2/GR nanokompozit yapılardan oluĢan fotoanaotlara ait C-V, G/ω-V, Dit-f, Rs-V 

grafikleri ayrı ayrı çizilerek analizleri yapılmıĢtır. 
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6.4.2.1.Kapasite-Voltaj (C-V) Grafikleri 
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    ġekil 6.49. (a) Saf TiO2/CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki C-V grafiği (b) 

     kapasite değerinin pozitiften negatife geçiĢi 

ġekil 6.49, -2V, 2V aralığında saf TiO2‟ ye ait C-V grafiğidir. Grafik incelendiğinde, 10 

kHz‟ de kapasite 5,9.10
-8 

F‟ den baĢlayarak,  -0,92 V‟ de maksimum değer olan 9,4.10
-8 

F‟ 

ye ulaĢmıĢ daha sonra düĢmeye baĢlayarak 0,91 V‟ de, 8.10
-9

 F değerinde sabit kalmıĢtır. 

10 kHz gibi düĢük frekansta negatif kapasite gözlenmemiĢtir. Ancak 50 kHz‟ de 

kapasitenin 1,4.10
-9

 F‟ lik baĢlangıç değeri giderek düĢmeye baĢlamıĢ -0,12 V‟ de ise 

kapasite negatife kayarak -6,3.10
-11

 F olmuĢtur. Voltaj ile birlikte giderek negatife kayan 

kapasite 1,3 V civarında -2,8.10
-9

 F değerinde sabit kalmıĢtır. Dolayısıyla TiO2/CdS için 

pozitiften negatife geçiĢ frekansı 50 kHz, geçiĢ voltajı (VG) ise -0,12 V dir. 50 kHz‟ den 

büyük frekanslarda, tüm kapasite değerleri birbirine oldukça yakın ve negatiftir. 

a 

b 
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   ġekil 6.50. (a) TiO2-GR(0,04g)/CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki C-V 

         grafiği (b) kapasite değerinin pozitiften negatife geçiĢi 

ġekil 6.50, -2V, 2V aralığında TiO2-GR(0,04g)/CdS‟ ye ait C-V grafiğidir. Grafik 

incelendiğinde, 10 kHz‟ de kapasite 9,7.10
-9 

F‟ den baĢlayarak,  -0,86 V‟ de maksimum 

değer olan 1,2.10
-8 

F‟ ye ulaĢmıĢ daha sonra düĢmeye baĢlayarak 1,70 V‟ de, 3,4.10
-9

 F 

değerinde sabit kalmıĢtır. 10 kHz ve 50 kHz gibi düĢük frekanslarda negatif kapasite 

gözlenmemiĢtir. Ancak 100 kHz‟ de kapasitenin baĢlangıç değeri -9,5.10
-11

 F ile negatiftir. 

Voltaj ile birlikte kapasite daha da negatife kayarak -2.10
-10

 F‟ de sabitlenmiĢtir. 100 kHz‟ 

nin üzerindeki frekanslarda kapasite değerleri birbirine oldukça yakın ve negatiftir. 

Dolayısıyla TiO2-GR(0,04g)/CdS‟ nin pozitiften negatife geçiĢ frekansı 100 kHz dir.   

a 

b 
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   ġekil 6.51. (a) TiO2-GR(0,08g)/CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki C-V 

         grafiği (b) kapasite değerinin pozitiften negatife geçiĢi 

ġekil 6.51, -2V, 2V aralığında TiO2-GR(0,08g)/CdS‟ ye ait C-V grafiğidir. Grafik 

incelendiğinde, 10 kHz‟ de kapasite 3,5.10
-9 

F‟ den baĢlayarak giderek düĢmeye baĢlamıĢ 

1,72 V‟ de, 8.10
-10

 F değerinde sabit kalmıĢtır. 10 kHz ve 50 kHz gibi düĢük frekanslarda 

negatif kapasite gözlenmemiĢtir. Ancak 100 kHz‟ de kapasitenin baĢlangıç değeri 5,8.10
-12

 

F, giderek düĢmeye baĢlamıĢ ve -1,44 V‟ de -2,7.10
-13 

F ile negatife kaymıĢtır. Voltaj ile 

birlikte giderek daha da negatife kayan kapasite 1,82 V civarında -1,2.10
-10

 F‟ de 

sabitlenmiĢtir. 100 kHz‟ nin üzerindeki frekanslarda kapasite değerleri birbirine oldukça 

yakın ve negatiftir. Dolayısıyla TiO2-GR(0,08g)/CdS için pozitiften negatife geçiĢ frekansı 

100 kHz, geçiĢ voltajı (VG) ise -1,44 V dir. 100 kHz‟ den büyük frekanslarda, tüm kapasite 

değerleri birbirine oldukça yakın ve negatiftir. 

a 

b 
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     ġekil 6.52. (a) TiO2-GR(0,12g)/CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki C-V 

           grafiği (b) kapasite değerinin pozitiften negatife geçiĢi 

ġekil 6.52, -2V, 2V aralığında saf TiO2-GR(0,12g)/CdS‟ ye ait C-V grafiğidir. Grafik 

incelendiğinde, 10 kHz‟ de kapasite 1.10
-8 

F‟ den baĢlayarak,  -0,74 V‟ de maksimum 

değer olan 1,5.10
-8 

F‟ ye ulaĢmıĢ daha sonra düĢmeye baĢlayarak 1,74 V‟ de, 2,7.10
-9

 F 

değerinde sabit kalmıĢtır. 10 kHz gibi düĢük frekansta negatif kapasite gözlenmemiĢtir. 

Ancak 50 kHz‟ de kapasitenin 3,8.10
-10

 F‟ lik baĢlangıç değeri giderek düĢmeye baĢlamıĢ 

0,33 V‟ de ise kapasite negatife kayarak -2,7.10
-12

 F olmuĢtur. Voltaj ile birlikte giderek 

negatife kayan kapasite 1,8 V civarında -3,7.10
-10

 F değerinde sabit kalmıĢtır. Dolayısıyla 

TiO2-GR(0,08g)/CdS için pozitiften negatife geçiĢ frekansı 50 kHz, geçiĢ voltajı (VG) ise 

0,33 V dir. 50 kHz‟ den büyük frekanslarda, tüm kapasite değerleri birbirine oldukça yakın 

ve negatiftir. 

a 

b 
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           ġekil 6.53. (a) TiO2-GR(0,20g)/CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki C-V  

        grafiği (b) kapasite değerinin pozitiften negatife geçiĢi 

ġekil 6.53, -2V, 2V aralığında TiO2-GR(0,20g)/CdS‟ ye ait C-V grafiğidir. Grafik 

incelendiğinde, 10 kHz‟ de kapasite 1.10
-8 

F‟ den baĢlayarak,  -0,80 V‟ de maksimum 

değer olan 1,5.10
-8 

F‟ ye ulaĢmıĢ daha sonra düĢmeye baĢlayarak 1,86 V‟ de, 2,6.10
-9

 F 

değerinde sabit kalmıĢtır. 10 kHz gibi düĢük frekansta negatif kapasite gözlenmemiĢtir. 

Ancak 50 kHz‟ de kapasitenin 3,7.10
-10

 F‟ lik baĢlangıç değeri giderek düĢmeye baĢlamıĢ 

0,34 V‟ de ise kapasite negatife kayarak -2,7.10
-12

 F olmuĢtur. Voltaj ile birlikte giderek 

negatife kayan kapasite 1,8 V civarında -3,7.10
-10

 F değerinde sabit kalmıĢtır. Dolayısıyla 

TiO2-GR(0,20g)/CdS için pozitiften negatife geçiĢ frekansı 50 kHz, geçiĢ voltajı (VG) ise 

0,34 V dir. 50 kHz‟ den büyük frekanslarda, tüm kapasite değerleri birbirine oldukça yakın 

ve negatiftir. 

a 

b 
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 Heteroeklem yapılarda görülen negatif kapasitans, çoğunlukla ara yüzey durumları 

ile açıklanır. Ara yüzey durumlarındaki yüklerin düĢük frekanslarda ac (alternatif akım) 

sinyalini takip etmesi ilave bir kapasite oluĢturur. Ancak yüksek frekanslarda ara yüzey 

yükleri ac sinyalini takip edemediğinden ilave bir kapasite sağlayamaz. Böylece kapasite 

negatife kayar. Ancak sıvı eklemli KNDGP‟ de negatif kapasitans, sadece ara yüzey 

durumları ile açıklanamaz.  Sıvı eklemli KNDGP gibi yapılarda, kapasitansın negatife 

kayması FTO elektrotun yüzeyinden TiO2‟ enjekte olan elektronlardan kaynaklanır. 

Enjekte olan bu elektronlar boĢluk ileten yapıdaki hollerin sayısını değiĢtirerek, gözenekler 

içindeki direnci düĢürür. Hollerin konsantrasyonundaki değiĢim ile enjekte olan elektronlar 

arsındaki zaman farkı, indüktif davranıĢın görülmesine yol açar. FTO elektrottan TiO2‟ ye 

enjekte olan elektronlar kapasitansın negatife kaymasına yol açar [8, 146].  
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6.4.2.2. Ġletkenlik-Voltaj (G/ω-V) Grafikleri 

 

 

     

     ġekil 6.54. Saf TiO2/CdS‟ nin (a) 10 kHz‟ de (b) 50 kHz‟ de (c) 100 kHz‟ de (d) 500 kHz‟ de (e) 1 MHz‟ 

           de (f) 2 MHz‟ deki C,G/ω-V grafikleri 
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ġekil 6.54‟ te saf TiO2/CdS‟ nin 10 kHz, 50 kHz, 100 kHz, 500 kHz, 1 MHz, 2 MHz‟ de 

ölçülen C,G/ω-V grafikleridir. 10 kHz‟ de öncelikle, voltaj artarken kapasitede artmakta ve 

-0,92 V‟ da bir pik verdikten sonra azalmaya baĢlamaktadır. Ancak kapasite azalırken 

iletkenlik artmaktadır. 1,56 V‟ de kapasite değeri minimum olurken, iletkenlik maksimum 

değeri alır. 1,56 V‟ den sonra kapasite ve iletkenlik voltajdan bağımsız hale gelir. 10 kHz‟ 

de negatif kapasitans etkisi gözlenmez. Ancak 50 kHz‟ de kapasitans pozitiften negatife 

kayarken, iletkenlikte -2V, 2V aralığında artar. Bu artma indüktif etki nedeniyle FTO‟ dan 

TiO2‟ ye enjekte olan yüklerden kaynaklanır. Ayrıca iletken sıvı elektrolit, FTO‟ dan yük 

çekerek iletkenliğe ilave bir katkı sağlar. 100 kHz‟ den sonra numunelerin kapasiteleri       

-1,6.10
-9

, -2.10
-9

 F arasında negatif değerlerde sabit kalırken, iletkenlikleri 2,8.10
-9

, 6,2.10
-9

 

F arasında maksimum değerlerde sabit kalır. Ancak 1,8 V‟ den sonra numunelerin 

kapasiteleri sıfıra yaklaĢarak büyürken, iletkenlik değerinin düĢmesi sıvı elektrolitin 

kurumuĢ olması sonucu iletkenliğe sağladığı katkının azalmıĢ olmasından kaynaklanabilir. 

1MHz‟ den sonra kapasite ile iletkenlik arasında anlamlı bir değiĢiklik gözlenmez.  
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ġekil 6.55. TiO2-GR (0,04g)/CdS‟ nin (a) 10 kHz‟ de (b) 100 kHz‟ de (c) 500 kHz‟ de (d) 1MHz‟ de (e)      

      2 MHz‟de (f) 4 MHz‟ deki C,G/ω-V grafikleri 
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ġekil 6.55‟ te TiO2-GR (0,04g)/CdS‟ nin 10 kHz, 50 kHz, 500 kHz, 1 MHz, 2 MHz‟, 4 

MHz‟ de ölçülen C,G/ω-V grafikleridir. 10 kHz‟ de öncelikle, voltaj artarken kapasitede 

artmakta ve -0,82 V‟ da bir pik verdikten sonra azalmaya baĢlamaktadır. Ancak kapasite 

azalırken iletkenlik artmaktadır. 1,9 V‟ de kapasite değeri minimum olurken, iletkenlik 

maksimum değeri alır. 1,9 V‟ den sonra kapasite ve iletkenlik voltajdan bağımsız hale 

gelir. 10 kHz‟ de negatif kapasitans etkisi gözlenmez. Ancak 50 kHz‟ de kapasitans 

pozitiften negatife kayarken, iletkenlikte -2V, 2V aralığında artar. Bu artma indüktif etki 

nedeniyle FTO‟ dan TiO2‟ ye enjekte olan yüklerden kaynaklanır. Ayrıca iletken sıvı 

elektrolit, FTO‟ dan yük çekerek iletkenliğe katkı sağlar. 100 kHz‟ den sonra numunelerin 

kapasiteleri -2,5.10
-10

,-2,8.10
-10

 F arasında negatif değerlerde sabit kalırken, iletkenlikleri 

1,4.10
-9

, 6.10
-10

 F arasında maksimum değerlerde sabit kalır. Ancak 1,9 V‟ den sonra 

numunelerin kapasiteleri sıfıra yaklaĢarak büyürken, iletkenlik değerinin düĢmesi sıvı 

elektrolitin kurumuĢ olması sonucu iletkenliğe sağladığı katkının azalmıĢ olmasından 

kaynaklanabilir. 4MHz‟ den sonra kapasite ile iletkenlik arasında bir değiĢim gözlenmez. 
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ġekil 6.56. TiO2-GR (0,08g)/CdS‟ nin (a) 10 kHz‟ de (b) 100 kHz‟ de (c) 1 MHz‟ de (d) 2 MHz‟ de (e)      

      4 MHz‟de (f) 6 MHz‟ deki C,G/ω-V grafikleri 
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ġekil 6.56‟ da TiO2-GR (0,08g)/CdS‟ nin 10 kHz, 100 kHz, 1 MHz, 2 MHz, 4 MHz‟, 6 

MHz‟ de ölçülen C,G/ω-V grafikleridir. 10 kHz‟ de voltaj artarken kapasite değeri 

düĢmektedir. Ancak kapasite azalırken iletkenlik artmaktadır. 2 V‟ de kapasite değeri 

minimum olurken, iletkenlik maksimum değeri alır. 10 kHz ve 50 kHz‟ de negatif 

kapasitans etkisi gözlenmez. Ancak 100 kHz‟ de kapasitans pozitiften negatife kayarken, 

iletkenlikte -2V, 2V aralığında artar. Bu artma indüktif etki nedeniyle FTO‟ dan TiO2‟ ye 

enjekte olan yüklerden kaynaklanır. Ayrıca iletken sıvı elektrolit, FTO‟ dan yük çekerek 

iletkenliğe katkı sağlar. Ancak bu numunede 4 MHz‟ e kadar olan yüksek frekanslarda bile 

kapasite düĢtükçe iletkenlik artmaya devam eder. Bu durum iletken sıvı elektrolitin diğer 

numunelere göre geç kurumuĢ olmasından kaynaklanabilir. Böylece numune daha yüksek 

frekanslarda bile C tipi negatron özelliği gösterir.  6 MHz‟ den sonra kapasite ile iletkenlik 

arasında bir değiĢim gözlenmez. 
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ġekil 6.57. TiO2-GR (0,12g)/CdS‟ nin (a) 10 kHz‟ de (b) 50 kHz‟ de (c) 500 kHz‟ de (d) 1 MHz‟ de (e)      

      2 MHz‟de (f) 4 MHz‟ deki C,G/ω-V grafikleri 
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ġekil 6.57‟ de TiO2-GR (0,12g)/CdS‟ nin 10 kHz, 50 kHz, 500 kHz, 1 MHz, 2 MHz‟, 4 

MHz‟ de ölçülen C,G/ω-V grafikleridir. 10 kHz‟ de öncelikle, voltaj artarken kapasitede 

artmakta ve -0,76 V‟ da bir pik verdikten sonra azalmaya baĢlamaktadır. Ancak kapasite 

azalırken iletkenlik artmaktadır. 2 V‟ de kapasite değeri minimum olurken, iletkenlik 

maksimum değeri alır.  10 kHz‟ de negatif kapasitans etkisi gözlenmez. Ancak 50 kHz‟ de 

kapasitans pozitiften negatife kayarken, iletkenlikte -2V, 2V aralığında artar. Bu artma 

indüktif etki nedeniyle FTO‟ dan TiO2‟ ye enjekte olan yüklerden kaynaklanır. Ayrıca 

iletken sıvı elektrolit, FTO‟ dan yük çekerek iletkenliğe katkı sağlar. Ancak 50 kHz‟- 4 

MHz‟ gibi geniĢ bir frekans aralığında numune oldukça benzer ama bir o kadar da ilginç 

bir özellik gösterir. -2 V‟ den -0,9 V‟ ye kadar kapasite değeri sıfıra yaklaĢarak büyürken, 

iletkenlik değeri ise aynı oranda azalır. -0,9 V‟ den -0,7 V‟ ye kadar kapasitans ve 

iletkenlik değerleri sabit kalır. Ancak 0,7 V, 2V arasında ise kapasite daha da negatife 

kayarak minimum değerini alırken, iletkenlik maksimum değerini alır. Bu durum kompozit 

içerisindeki grafen miktarının optimum seviyede olmasından ve TiO2 ile grafenin iyi bir 

kontak oluĢturmasından kaynaklanıyor olabilir. Bu sonuçlar TiO2-GR (0,12g)/CdS‟ nin 

geniĢ bir frekans aralığında iyi bir C tipi negatronik malzeme olabileceğini gösterir. Ayrıca 

bu malzemenin KNDGP‟ de ki yüksek verimi iyi bir C tipi negatronik malzeme ile 

KNDGP‟ nin veriminin artırılabileceğini gösterebilir. 4 MHz‟ den sonra kapasite ile 

iletkenlik arasında bir değiĢim gözlenmez. 
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ġekil 6.58. TiO2-GR (0,20g)/CdS‟ nin (a) 10 kHz‟ de (b) 50 kHz‟ de (c) 500 kHz‟ de (d) 1 MHz‟ de (e)      

      2 MHz‟de (f) 4 MHz‟ deki C,G/ω-V grafikleri 
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ġekil 6.58‟ de TiO2-GR (0,20g)/CdS‟ nin 10 kHz, 50 kHz, 500 kHz, 1 MHz, 2 MHz‟, 4 

MHz‟ de ölçülen C,G/ω-V grafikleridir. 10 kHz‟ de öncelikle, voltaj artarken kapasitede 

artmakta ve -0,78 V‟ da bir pik verdikten sonra azalmaya baĢlamaktadır. Ancak kapasite 

azalırken iletkenlik artmaktadır. 2 V‟ de kapasite değeri minimum olurken, iletkenlik 

maksimum değeri alır. 10 kHz‟ de negatif kapasitans etkisi gözlenmez. Ancak 50 kHz‟ de 

kapasitans pozitiften negatife kayarken, iletkenlikte -2V, 2V aralığında artar. 500 kHz‟ de 

kapasite voltajla birlikte daha da negatife doğru kayarken, iletkenlik 0,8 V‟ ye kadar 

4,4.10
-9

 F‟ değerinde sabit kalır. Ancak 0,8 V‟ den sonra kapasitansın düĢmesiyle iletkenlik 

maksimum değerini alır. 500 kHz-2MHz‟ ye kadar kapasitans ve iletkenlik birlikte 

düĢerken, 0,76 V‟ den itibaren iletkenlik artmaya baĢlar. 2 MHz‟ den sonra kapasite ile 

iletkenlik arasında bir değiĢim gözlenmez. 
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6.4.2.2. Seri Direnç -Voltaj (Rs-V) Grafikleri 

 Kapasite-voltaj karakteristiklerinde, sıra dıĢı bir olgu olarak nitelendirilen negatif 

kapasitans gözlenmiĢtir. Negatif kapasitans gibi sıra dıĢı bir davranıĢın açıklanmasında, 

seri direnç (Rs) etkisinin incelenmesi önemli bir parametredir. Bu nedenle her bir 

numunenin seri direnci (Rs), farklı frekanslarda ölçülen C-V ve G/ω-V 

karakteristiklerinden yararlanılarak hesaplanmıĢtır. Seri direncin hesaplanmasında 

Nicollian ve Brews [147] tarafından geliĢtirilen yöntem kullanılmıĢtır. GüneĢ pili için 

oluĢturulan eklemin toplam admitansı denklem 6.1‟ de verilmiĢtir. 

 

     
   

⁄                                                                                                    (6.4) 

 

Denklemdeki Zma empedans, Gma ve Cma ölçülen iletkenlik ve kapasite, ω ise açısal 

frekanstır. RS, empedansın gerçek kısmı olup denklem 6.2‟ den yararlanılarak 

hesaplanmıĢtır.  

 

   
   

   
       

                                                                                                            (6.5) 

 

Her bir numunenin 10 kHz-10MHz aralığındaki seri direnci, denklem 6.5 yardımıyla 

hesaplanmıĢ ve Rs-V grafikleri ayrı ayrı çizilmiĢtir. 
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                ġekil 6.59. Saf TiO2/CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki Rs-V grafiği 

 

ġekil 6.59, saf TiO2/CdS‟ nin 10 kHz-10 MHz aralığındaki Rs-V grafiğidir. TiO2/CdS‟ nin 

10 kHz‟ de kapasitesi pozitiftir. Kapasitenin pozitif olması, düĢük frekanslarda ara yüzey 

durumlarının ac sinyalini takip etmesinden dolayı ilave bir kapasitenin oluĢması ile 

açıklanır. Bu ilave kapasite seri direncin değerini artırır. Bu nedenle 10 kHz‟ de seri direnç, 

baĢlangıçta 50 Ω dur. Ancak voltajın artmasıyla birlikte düĢerek 0,2 V civarında ara yüzey 

durumlarının yeniden yapılanması nedeniyle bir pik verir. Bu pikten sonra tekrar düĢerek 

44,5 Ω değerinde sabit kalır. Ancak negatif kapasitansa geçiĢ frekansı olan 50 kHz‟ de seri 

direncin baĢlangıç değeri 43,4 Ω ile minimumdur. Bu durum ani bir indüktif etkinin 

oluĢması ve ara yüzey durumlarındaki yüklerin yeniden yapılanması sonucu oluĢabilir. 

Ancak baĢlangıçtaki minimum seri direnç değeri, voltajla birlikte artmaya baĢlayarak 

negatif kapasitansa geçiĢ voltaj değeri olan -0,12 V‟de bir pik verdikten sonra tekrar 

düĢmeye baĢlar. -0,12 V‟ den sonra negatife kayan kapasitans, iletkenliğin artmasına neden 

olur. Ġletkenlik arttıkça seri direnç düĢer. Bu nedenle -0,12 V‟den sonra Rs hızla düĢerek 

1,32 V‟ de 38,5 Ω ile minimum değerine ulaĢır. Daha sonra voltajın artmasıyla birlikte seri 

direnç artarak 45,2 Ω olur. 50 kHz‟ den sonraki frekanslarda seri direnç 46 Ω civarında 

sabit kalır. Bu durum yüksek frekanslarda ara yüzey durumlarının ac sinyali takip 

edememesi sonucu ilave kapasite sağlayamamasından kaynaklanıyor olabilir. 
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      ġekil 6.60. TiO2-GR (0,04g) /CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki Rs-V grafiği 

 

ġekil 6.60, TiO2-GR (0,04g) /CdS‟ nin 10 kHz-10 MHz aralığındaki Rs-V grafiğidir. Seri 

direncin değeri 116-120 Ω değerinden baĢlayarak düĢmekte, -1,54 V civarında ise sabit bir 

değere ulaĢmaktadır. Voltajın artmasıyla birlikte seri direnç değerlerinde önemli bir etki 

gözlenmemiĢtir. Seri direnç 10 kHz-10 MHz aralığında frekansın artmasıyla azalmıĢtır. 

Bunu sebebi yüksek frekanslarda ara yüzey durumlarının ac sinyali takip edememesidir. 

Negatif kapasitansa geçiĢ, kompozit malzemenin seri direnci üzerinde önemli bir etki 

yaratmamıĢtır. Ayrıca grafenin seri direncin değerini düĢürmediği gözlenmiĢtir. Bu durum 

grafen eklenmesiyle KNDGP‟ nin FF değerlerinin değiĢmemesi ile uyumludur. Çünkü FF 

seri dirence bağlı bir parametredir. Seri direnç düĢtükçe FF değeri artar. Saf TiO2‟ nin FF 

değeri 0,396 iken TiO2-GR (0,04g) /CdS‟ nin FF değeri 0,335 dir. Bu durum TiO2-GR 

(0,04g) /CdS‟ nin seri direnç değerinin, saf TiO2‟ den nispeten yüksek olmasını açıklar. 
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      ġekil 6.61. TiO2-GR (0,08g) /CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki Rs-V grafiği 

 

ġekil 6.61, TiO2-GR (0,08g) /CdS‟ nin 10 kHz-10 MHz aralığındaki Rs-V grafiğidir. Seri 

direncin değeri frekansın artmasıyla birlikte düĢmektedir. Bunu sebebi yüksek frekanslarda 

ara yüzey durumlarının ac sinyali takip edememesidir. Voltaj artıĢı, seri direnç 

değerlerinde önemli bir etki oluĢturmaz. Negatif kapasitansa geçiĢ, kompozit malzemenin 

seri direnci üzerinde önemli bir etki yaratmamıĢtır. Ayrıca grafenin seri direncin değerini 

düĢürmediği gözlenmiĢtir. Bu durum grafen eklenmesiyle KNDGP‟ nin FF değerlerinin 

değiĢmemesi ile uyumludur. Çünkü FF, seri dirence bağlı bir parametredir. Seri direnç 

düĢtükçe, FF değeri artmaktadır. Saf TiO2‟ nin FF değeri 0,396 iken TiO2-GR (0,08g) 

/CdS‟ nin FF değeri 0,369 dur. Bu durum seri direncin değerinin, saf TiO2‟ den yüksek 

olmasını da açıklar. 
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    ġekil 6.62. TiO2-GR (0,12g) /CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki Rs-V grafiği 

 

ġekil 6.62, TiO2-GR (0,12g) /CdS‟ nin 10 kHz-10 MHz aralığındaki Rs-V grafiğidir. Seri 

direncin değeri frekansın artmasıyla birlikte düĢer. Bunu sebebi yüksek frekanslarda ara 

yüzey durumlarının ac sinyali takip edememesidir. Voltajın artması, seri direnç 

değerlerinde önemli bir etki oluĢturmaz. Negatif kapasitansa geçiĢ, kompozit malzemenin 

seri direnci üzerinde önemli bir etki yaratmamıĢtır. Negatif kapasitansa geçiĢ frekansında; 

seri direnç değerinde herhangi bir anomalinin gözlenmemesi, kompozit malzemenin kararlı 

bir yapıda olduğunu gösterebilir. Malzemenin kararlı bir Ģekilde negatif kapasitansa 

geçmesi, iyi bir negatronik özellik göstermiĢ olabileceğini düĢündürebilir. Ayrıca grafenin 

seri direncin değerini düĢürmediği gözlenmiĢtir. Bu durum grafen eklenmesiyle KNDGP‟ 

nin FF değerlerinin değiĢmemesi ile uyumludur. Çünkü FF, seri dirence bağlı bir 

parametredir. Seri direnç düĢtükçe, FF değeri artmaktadır. Saf TiO2‟ nin FF değeri 0,396 

iken TiO2-GR (0,12g) /CdS‟ nin FF değeri 0,344 dur. Bu durum TiO2-GR (0,12g) /CdS‟ 

nin seri direncinin, saf TiO2‟ den nispeten yüksek olmasını da açıklar. 
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  ġekil 6.63. TiO2-GR (0,20g) /CdS fotoanotun 10 kHz-10MHz arasındaki Rs-V grafiği 

 

ġekil 6.63, TiO2-GR (0,20g) /CdS‟ nin 10 kHz-10 MHz aralığındaki Rs-V grafiğidir. Seri 

direncin değeri, frekansın artmasıyla birlikte düĢer. Bunu sebebi yüksek frekanslarda ara 

yüzey durumlarının ac sinyali takip edememesidir. Voltaj artıĢı, seri direnç değerlerinde 

önemli bir etki oluĢturmaz. Negatif kapasitansa geçiĢ, kompozit malzemenin seri direnci 

üzerinde önemli bir etki yaratmamıĢtır. Negatif kapasitansa geçiĢ frekansında; seri direnç 

değerinde herhangi bir anomalinin gözlenmemesi, kompozit malzemenin kararlı bir yapıda 

olduğunu gösterebilir. Malzemenin kararlı bir Ģekilde negatif kapasitansa geçmesi, iyi bir 

negatronik özellik göstermiĢ olabileceğini düĢündürebilir. Grafenin, seri direncin değerini 

düĢürmediği gözlenmiĢtir. Bu durum grafen eklenmesiyle KNDGP‟ nin FF değerlerinin 

değiĢmemesi ile uyumludur. Çünkü FF, seri dirence bağlı bir parametredir. Seri direnç 

düĢtükçe FF değeri artmaktadır. Saf TiO2‟ nin FF değeri 0,396 iken TiO2-GR (0,20g) 

/CdS‟ nin FF değeri 0,368 dur. Bu durum seri direncin değerinin, saf TiO2‟ den nispeten 

yüksek olmasını da açıklar. 
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6.4.2.3. Ara Yüzey Durum Yoğunluğu – Frekans  (Dit-f) Grafikleri 

 Ara yüzey durumlarının etkisini incelemek için, her bir numunenin 10 kHz-10 MHz 

aralığında arayüzey durum yoğunluğu hesaplanmıĢtır. Ara yüzey durum yoğunluğu, 

denklem 6.3‟ te verilmiĢtir [148].  

  

    
(  ⁄ )    

        
                                                                                             (6.6) 

 

Denklemde G iletkenlik, ω açısal frekans, q elektronun yükü, A ise diyot alanıdır. 

Numunelerin Dit-f grafikleri Ģekil 6.64-6.68 arasında verilmiĢtir. 

0 300k 600k 900k 1M

0

1x10
13

2x10
13

 

 

D
i 

t (
eV

-1
cm

-2
)

f (Hz)
 

        ġekil 6.64. Saf TiO2/CdS fotoanotun Dit-V grafiği 

 

ġekil 6.64, saf TiO2/CdS fotoanotun Dit-f grafiğidir. Dit değerleri, artan ferkansla birlikte 

azalarak sabit bir değere ulaĢmaktadır. DüĢük frekanslarda Dit değeri 2,14.10
13

 eV
-1

cm
-2

 

iken, yüksek frekanslarda ortalama 4.10
9
 eV

-1
cm

-2
 dir. Ara yüzey durum yoğunluğunun, 

düĢük frekanslarda aniden düĢerek yüksek frekanslarda sabit kalması negatronik 

malzemelere özgü bir davranıĢtır. 
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ġekil 6.65. TiO2-GR(0,04g)/CdS fotoanotun Dit-V grafiği 
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ġekil 6.66. TiO2-GR(0,08g)/CdS fotoanotun Dit-V grafiği 
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ġekil 6.67. TiO2-GR(0,12g)/CdS fotoanotun Dit-V grafiği 

 

0 2M 4M 6M

0.0

6.0x10
12

1.2x10
13

 

 

D
i 

t (
e
V

-1
c
m

-2
)

f (Hz)  

ġekil 6.68. TiO2-GR(0,20g)/CdS fotoanotun Dit-V grafiği 
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Grafen katkılı nanokompozitlerin Dit- f grafikleri incelendiğinde, saf TiO2/CdS‟ de olduğu 

gibi ara yüzey durum yoğunluğu artan frekansla birlikte azalmıĢtır. Ancak grafen katkılı 

nanokompozit numunelerin, ara yüzüey durum yoğunlukları saf TiO2‟ den düĢüktür. TiO2-

GR(0,04g)/CdS ve TiO2-GR(0,08g)/CdS numunelerin durum yoğunlukları düĢük frekans 

bölgesinde sırasıyla 9.10
12

 ve 4.10
12

 eV
-1

cm
-2

, yüksek frekans bölgesinde ise 1,3.10
10

 ve 

1,4.10
10 

eV
-1

cm
-2

 dir. TiO2-GR(0,12g)/CdS ve TiO2-GR(0,20g)/CdS numunelerin düĢük 

frekanslarda durum yoğunluğu sırasıyla 1,24.10
13

 ve 1,2.10
13

 eV
-1

cm
-2

, yüksek frekans 

bölgesinde ise 1,3.10
10

 eV
-1

cm
-2 

dir. Bu sonuçlar; grafen katkısı ile ara yüzey durum 

yoğunluğunun azaldığı ve yapı içindeki kusurların ve safsızlıkların iyileĢtiği anlamına 

gelir. Frekansa bağlı admitans analizlerinden elde edilen minimum kapasitans (Cmin), 

maksimum iletkenlik (G/ω)max, Rs ve Dit değerleri her bir numune için ayrı ayrı tablo 6.9-

6.13‟ te ayrıntılı bir Ģekilde verilmiĢtir.  
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Tablo 6.9. Saf TiO2/CdS fotoanotun frekansa bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar  

f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

10  5,29.10
-9

 3,57.10
-7

 45,66 2,14.10
13

 

50 -2,83.10
-9

 7,14.10
-8

 44,86 4,30.10
12

 

100 -2,89.10
-9

 3,52.10
-8

 44,84 2,14.10
12

 

200 -2,62.10
-9

 1,71.10
-8

 45,44 1,04.10
12

 

300 -2,42.10
-9

 1,11.10
-8

 45,76 6,74.10
11

 

400 -2,27.10
-9

 8,04.10
-9

 45,96 4,88.10
11

 

500 -2,15.10
-9

 6,17.10
-9

 46,17 3,74.10
11

 

600 -2,00.10
-9

 4,90.10
-9

 46,35 2,97.10
11

 

700 -1,89.10
-9

 3,99.10
-7

 46,45 2,42.10
11

 

800 -1,77.10
-9

 3,31.10
-8

 46,63 2,00.10
11

 

900 -1,66.10
-9

 2,81.
10-9

 46,79 1,68.10
11

 

1000 -1,56.10
-9

 2,77.10
-9

 46,88 1,51.10
11

 

2000 -1,26.10
-9

 2,35.10
-9

 46,94 4,32.10
10

 

4000 -1,29.10
-9

 2,42.10
-9

 46,95 1,40.10
10

 

6000 -1,03.10
-9

 3,28.10
-9

 46,92 5,87.10
9
 

8000 -1,37.10
-10

 2,89.10
-9

 46,94 3,05.10
9
 

10000 -9,64.10
-11

 2,97.10
-9

 46,93 1,84.10
9
 

 

Tablo 6.9 incelendiğinde 50 kHz‟ den itibaran kapasite negatife değerlere kaymıĢtır. 400 

kHz‟ ye kadar kapasite değeri giderek negatife kayarkan, 400 kHz‟den sonra sıfıra 

yaklaĢarak artmıĢtır. Kapasitenin minimum olduğu değerlerde iletkenlik maksimum değer 

almıĢtır. Seri direnç değerleri 45-47 Ω arasındadır. Ara yüzey durumları ise frekansla 

birlikte azalarak 10 kHz‟ de 2,14.10
13

 eV
-1

cm
-2 

iken 10000 kHz‟ de 1,84.10
9
 eV

-1
cm

-2
 

değerine inmiĢtir. 
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Tablo 6.10. TiO2-GR(0,04g)/CdS fotoanotun frekansa bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar 

f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

10 3,32.10
-9

 1,58.10
-7

 117,00 9.63.10
12

 

50 1,34.10
-11

 1,55.10
-8

 115,39 1.89.10
12

 

100 -2,11.10
-10

 7,79.10
-9

 114,38 9.44.10
11

 

200 -3,06.10
-10

 1,37.10
-9

 110,51 4.73.10
11

 

300 -3,22.10
-10

 5,13.10
-9

 109,83 3.12.10
11

 

400 -3,12.10
-10

 3,73.10
-9

 111,19 2.26.10
11

 

500 -2,59.10
-10

 2,72.10
-9

 111,63 1.65.10
11

 

600 -2,69.10
-10

 2,27.10
-9

 106,24 1.38.10
11

 

700 -2,73.10
-10

 1,95.10
-9

 104,16 1.18.10
11

 

800 -2,94.10
-10

 1,75.10
-9

 102,19 1.07.10
11

 

900 -2,88.10
-10

 1,54.10
-9

 102,94 8.93.10
10

 

1000 -2,82.10
-10

 2,28.10
-9

 102,44 8.36.10
10

 

2000 -2,52.10
-10

 6,15.10
-10

 105,14 4.67.10
10

 

4000 -2,02.10
-10

 5,32.10
-11

 97,98 1.35.10
10

 

6000 -1,37.10
-10

 3,19.10
-11

 91,53 5.49.10
9
 

8000 -9,60.10
-11

 5,31.10
-11

 86,63 2.79.10
9
 

10000 -7,35.-10
11

 3,20.10
-11

 78,98 1.61.10
9
 

  

Tablo 6.10 incelendiğinde 100 kHz‟ den itibaran kapasite değerleri negatife kaymıĢtır. 400 

kHz‟ ye kadar kapasite değerleri giderek negatife kayarkan, 400 kHz‟den sonra kapasite 

sıfıra yaklaĢarak artmıĢtır. Kapasitenin minimum olduğu değerlerde iletkenlik maksimum 

değer almıĢtır. Seri direncin değeri frekansın artmasıyla birlikte 117 Ω‟ dan 78 Ω‟ a 

düĢmüĢtür. Ara yüzey durumları ise frekansla birlikte azalarak 10 kHz‟ de 9,63.10
12 

      

eV
-1

cm
-2 

iken 10000 kHz‟ de 1,61.10
9
 eV

-1
cm

-2
 değerine inmiĢtir. 

 

 

 

 



150 

Tablo 6.11. TiO2-GR(0,08g)/CdS fotoanotun frekansa bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar 

f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

10  8,43.10
-10

 7,72.10
-8

 218,35 4.68.10
12

 

50 4,17.10
-11

 2,15.10
-8

 133,86 1.54.10
12

 

100 -1,20.10
-10

 1,32.10
-8

 141,73 8.02.10
11

 

200 -2,00.-10
-10

 4,97.10
-9

 141,24 4.30.10
11

 

300 -2,70.10
-10

 3,75.10
-9

 121,14 3.00.10
11

 

400 -3,41.10
-10

 3,86.10
-9

 102,33 1.40.10
11

 

500 -3,57.10
-10

 3,19.10
-9

 99,33 1.92.10
11

 

600 -3,71.10
-10

 2,66.10
-9

 97,53 1.62.10
11

 

700 -3,79.10
-10

 2,30.10
-9

 96,14 1.40.10
11

 

800 -3,85.10
-10

 2,02.10
-9

 95,10 9.91.10
10

 

900 -3,95.10
-10

 1,81.10
-9

 93,24 1.22.10
11

 

1000 -3,99.10
-10

 1,63.10
-9

 92,20 1.10.10
11

 

2000 -3,52.10
-10

 7,12.10
-10

 90,21 4.32.10
10

 

4000 -2,30.10
-10

 2,31.10
-10

 86,61 1.40.10
10

 

6000 -1,51.10
-10

 9,64.10
-11

 79,50 5.87.10
9
 

8000 -1,04.10
-10

 5,01.10
-11

 74,26 3.05.10
9
 

10000 -7,78.10
-11

 3,02.10
-11

 68,97 1.84.10
9
 

 

Tablo 6.11 incelendiğinde 100 kHz‟ den itibaran kapasite değerleri negatife kaymıĢtır.  

1000 kHz‟ ye kadar kapasite değerleri giderek negatife kayarkan, 1000 kHz‟den sonra 

kapasite sıfıra yaklaĢarak artmıĢtır. Bu yüksek frekans değerine kadar kapasitenin sürekli 

olarak negatife kayması, numunenin iyi bir negatronik malzeme olma ihtimalini artırır. 

Kapasitenin minimum olduğu değerlerde iletkenlik maksimum değer almıĢtır. Seri direncin 

değeri frekansın artmasıyla birlikte 117 Ω‟ dan 78 Ω‟ a düĢmüĢtür. Ara yüzey durumları 

ise frekansla birlikte azalarak 10 kHz‟ de 4,68.10
12

 eV
-1

cm
-2 

iken 10000 kHz‟ de 1,84.10
9
 

eV
-1

cm
-2

 değerine inmiĢtir. 
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Tablo 6.12. TiO2-GR(0,12g)/CdS fotoanotun frekansa bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar 

f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

10 2,51.10
-9

 2,05.110
-7

 85,26 1.24.10
13

 

50 -3,87.10
-10

 4,19.10
-8

 82,16 2.55.10
12

 

100 -5,71.10
-10

 2,10.10
-8

 81,68 1.27.10
12

 

200 -6,38.10
-10

 1,00.10
-8

 81,42 6.36.10
11

 

300 -6,44.10
-10

 6,67.10
-9

 81,36 4.21.10
11

 

400 -6,41.10
-10

 4,98.10
-9

 81,14 3.13.10
11

 

500 -6,22.10
-10

 4,12.10
-9

 80,74 2.50.10
11

 

600 -6,37.10
-10

 3,29.10
-9

 80,35 2.06.10
11

 

700 -6,28.10
-10

 2,80.10
-9

 80,17 1.75.10
11

 

800 -6,17.10
-10

 2,42.10
-9

 80,08 1.51.10
11

 

900 -6,04.10
-10

 2,11.10
-9

 80,16 1.32.10
11

 

1000 -5,88.10
-10

 1,92.10
-9

 80,08 1.16.10
11

 

2000 -4,68.10
-10

 7,71.10
-10

 79,89 4.67.10
10

 

4000 -2,65.10
-10

 2,24.10
-10

 77,93 1.35.10
10

 

6000 -1,61.10
-10

 9,04.10
-11

 72,97 5.49.10
9
 

8000 -1,07.10
-10

 4,59.10
-11

 68,84 2.79.10
9
 

10000 -7,81.10
-11

 2,65.10
-11

 62,15 1.61.10
9
 

 

Tablo 6.11 incelendiğinde 50 kHz‟ den itibaran kapasite değerleri negatife kaymıĢtır.  1000 

kHz‟ ye kadar kapasite değerleri negatife kayarak, ortalama -6.10
10

 F değerinde nispeten 

sabit kalmıĢtır. 1000 kHz‟den sonra kapasite sıfıra yaklaĢarak artmıĢtır. Bu yüksek frekans 

değerine kadar kapasitenin negatif değerini koruması, numunenin kararlı bir negatronik 

malzeme olma ihtimalini artırır. Kapasitenin minimum olduğu değerlerde iletkenlik 

maksimum değer almıĢtır. Seri direncin değeri frekansın artmasıyla birlikte 85,26 Ω‟ dan 

62,15 Ω‟ a düĢmüĢtür. Ara yüzey durumları ise frekansla birlikte azalarak 10 kHz‟ de 

1,24.10
13

 eV
-1

cm
-2 

iken 10000 kHz‟ de 1,61.10
9
 eV

-1
cm

-2
 değerine inmiĢtir. 
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Tablo 6.13. TiO2-GR(0,20g)/CdS fotoanotun frekansa bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar 

f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

10 2,60.10
-9

 2,12.10
-7

 77,55 1.28.10
13

 

50 -3,81.10
-10

 4,30.10
-8

 74,46 2.61.10
12

 

100 -5,65.10
-10

 2,15.10
-8

 74,04 1.31.10
12

 

200 -6,38.10
-10

 1,04.10
-8

 70,90 6.81.10
11

 

300 -6,44.10
-10

 6,94.10
-9

 70,74 4.51.10
11

 

400 -6,41.10
-10

 5,17.10
-9

 70,50 3.38.10
11

 

500 -6,35.10
-10

 4,42.10
-9

 70,41 2.68.10
11

 

600 -6,37.10
-10

 3,41.10
-9

 70,23 2.21.10
11

 

700 -6,28.10
-10

 2,89.10
-9

 70,06 1.88.10
11

 

800 -6,17.10
-10

 2,49.10
-9

 69,99 1.62.10
11

 

900 -6,04.10
-10

 2,17.10
-9

 69,94 1.42.10
11

 

1000 -5,90.10
-10

 2,07.10
-9

 69,88 1.29.10
11

 

2000 -4,68.10
-10

 8,21.10
-10

 69,68 4.98.10
11

 

4000 -2,65.10
-10

 2,30.10
-10

 67,75 1.39.10
11

 

6000 -1,61.10
-10

 8,98.10
-11

 64,08 5.44.10
9
 

8000 -1,07.10
-10

 4,59.10
-11

 60,26 2.71.10
9
 

10000 -7,88.10
-11

 2,65.10
-11

 54,29 1.56.10
9
 

 

Tablo 6.12 incelendiğinde 50 kHz‟ den itibaran kapasite değerleri negatife kaymıĢtır.  1000 

kHz‟ ye kadar kapasite değerleri negatife kayarak, ortalama -6.10
10

 F değerinde nispeten 

sabit kalmıĢtır. 1000 kHz‟den sonra kapasite sıfıra yaklaĢarak artmıĢtır. Bu yüksek frekans 

değerine kadar kapasitenin negatif değerini koruması, numunenin kararlı bir negatronik 

malzeme olma ihtimalini artırır. Kapasitenin minimum olduğu değerlerde iletkenlik 

maksimum değer almıĢtır. Seri direncin değeri frekansın artmasıyla birlikte 77,55 Ω‟ dan 

54,29 Ω‟ a düĢmüĢtür. Ara yüzey durumları ise frekansla birlikte azalarak 10 kHz‟ de 

1,28.10
13

 eV
-1

cm
-2 

iken 10000 kHz‟ de 1,56.10
9
 eV

-1
cm

-2
 değerine inmiĢtir. 
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6.4.3. Voltaja Bağlı Admitans Karakterisitikleri 

 Sadece frekansa bağlı admitans analizi yapılarak negatronik malzemeler hakkında 

yeterli bilgi elde edilemez. Bu nedenle, üretilen malzemelerin voltaja bağlı admitans 

analizlerinin yapılması gerekir. Üretilen her bir numunenin kapasite-frekans (C-f) 

karakteristikleri; 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla, 2 kHz ile 10 MHz arasında yapılmıĢtır. 

Kapasite-frekans ölçümleri kullanılarak, iletkenlik-voltaj (G/ω-V) karakteristikleri 

incelenmiĢtir. Her bir voltaj değeri için ara yüzey durum yoğunluğu (Dit) ve seri direnç 

değerleri hesaplanmıĢtır. Saf TiO2 fotoanaot ile farklı oranlardaki TĠO2/GR nanokompozit 

yapılardan oluĢan fotoanaotlara ait C-f, G/ω-f, Dit-f, Rs-f grafikleri ayrı ayrı çizilmiĢtir. 

Elde edilen bu sonuçlar C-V analizlerinden elde edilen analizlerle karĢılaĢtırılarak 

malzemelerin negatronik özellikleri hakkında önemli bilgilere ulaĢılmıĢtır. 
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6.4.3.1.Kapasite-Frekans (C-f) Grafikleri 
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                                    ġekil 6.69. (a) Saf TiO2/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen C-f 

               grafiği (b) C-Log f grafiği 

 

Saf TiO2/CdS fotoanotun C-f grafiği incelendiğinde, 0-1 V aralığındaki bütün voltaj 

değerlerinde 80 kHz‟ de kapasite negatif değere kaymıĢtır. Kapasite 500 kHz‟ de minimum 

değerine ulaĢırken bu frekansta iletkenlik maksimum değer almıĢtır. 0 V „den 1 V‟ ye 

gidildikçe kapasite, -5,14.10
-10

 F‟ den sıfıra doğru yaklaĢarak -5,10
-10

 F‟ ye çıkmıĢtır. 

Voltajın artmasıya birlikte, kapasitenin negatif değeri sıfıra doğru yaklaĢarak artmıĢtır. 

a 

b 
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                ġekil 6.70. (a) TiO2-GR (0,04g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen 

        C-f grafiği (b) C-Log f grafiği 

 

TiO2-GR (0,04g)/CdS‟ nin C-f grafiği incelendiğinde, 0-1 V aralığında kapasite değerleri 

60-80 kHz arasında negatife kaymıĢtır. Kapasite değeri 500 kHz‟ de minimum değerine 

ulaĢır. Kapasite minimum olduğunda iletkenlik maksimum olur. Ancak saf TiO2/CdS‟ den 

farklı olarak 0 V‟ den 1 V‟ ye doğru gidildikçe kapasite değerleri dahada negatife kayarak           

-3,67.10
-10

 F‟ den -3,71.10
-10

 F‟ ye ulaĢır. Bu durum TiO2-GR (0,04g)/CdS‟ nin negatronik 

özellik sergilemesinin bir sonucu olabilir.  

 

a 

b 
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           ġekil 6.71. TiO2-GR (0,08g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen 

                C-f grafiği (b) C-Log f grafiği 

 

TiO2-GR (0,08g)/CdS‟ nin C-f grafiği incelendiğinde, 0-1 V arasında kapasite değerleri 

80-90 kHz arasında negatife kaymıĢtır. Kapasite 500 kHz‟ de minimum değerine ulaĢır. 

Kapaite minimum olduğunda iletkenlik maksimum olur. 0 V „den 1 V‟ ye gidildikçe 

kapasite -5,10.10
-10

 F‟ den sıfıra doğru yaklaĢarak -5,05
-10

 F‟ ye çıkmıĢtır. Voltajın 

artmasıya birlikte, kapasitenin negatif değeri sıfıra doğru yaklaĢarak artmıĢtır.  
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          ġekil 6.72. TiO2-GR (0,12g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen 

               C-f grafiği (b) C-Log f grafiği 

 

TiO2-GR (0,12g)/CdS‟ nin C-f grafiği incelendiğinde, 0-1 V aralığında kapasite değerleri 

60-70 kHz arasında negatife kaymıĢtır. Kapasite 400 kHz‟ de minimum değerine 

ulaĢmıĢtır. Kapasite minimum olduğunda iletkenlik maksimum olur. Ancak saf TiO2/CdS‟ 

den farklı olarak 0 V‟ den 1 V‟ ye doğru gidildikçe kapasite değerleri dahada negatife 

kayarak -5,70.10
-10

 F‟ den -5,88.10
-10

 F‟ ye ulaĢır. Bu durum TiO2-GR (0,12g)/CdS‟ nin iyi 

bir negatronik özellik sergilemesinin bir sonucu olabilir.  
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                   ġekil 6.73. TiO2-GR (0,20g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen 

                C-f grafiği (b) C-Log f grafiği 

 

TiO2-GR (0,20g)/CdS‟ nin C-f grafiği incelendiğinde, 0-1 V aralığında kapasite değerleri 

50-70 kHz arasında negatife kaymıĢtır. Kapasite 400 kHz‟ de minimum değerine ulaĢır. 

Kapasite minimum olduğunda iletkenlik maksimum olur. Ancak saf TiO2/CdS‟ den farklı 

olarak 0 V‟ den 1 V‟ ye doğru gidildikçe kapasite değerleri dahada negatife kayarak           

-7,20.10
-10

 F‟ den -7,37.10
-10

 F‟ ye ulaĢır. Bu durum TiO2-GR (0,20g)/CdS‟ nin negatronik 

özellik sergilemesinin bir sonucu olabilir.  
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6.4.3.2.Ġletkenlik-Frekans (G/ω-f) Grafikleri 
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     ġekil 6.74. Saf TiO2/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen (G/ω)-f grafiği 
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     ġekil 6.75. TiO2-GR(0,04g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen (G/ω)-f grafiği 
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ġekil 6.76. TiO2-GR(0,08g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen (G/ω)-f grafiği 
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ġekil 6.77. TiO2-GR(0,12g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen (G/ω)-f grafiği 
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ġekil 6.78. TiO2-GR(0,20g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla ölçülen (G/ω)-f grafiği 
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ġekil 6.74-6.78, saf TiO2/CdS fotoanot ile farklı oranlarda hazırlanmıĢ olan TiO2-GR/CdS 

fotoanotların (G/ω)-f grafikleridir. Numunelerin kapasitelerinin, minimum olduğu frekans 

değerlerine karĢılık gelen maksimum iletkenlik değerleri 2,67.10
-9 

F ile 5,66.10
-9

 F 

aralığında olup birbirine yakındır. Tüm numunelerin iletkenlik değerleri, artan ferekansla 

birlikte azalmaktadır. Ancak frekansın artmasıyla iletkenliğin düĢmesi ilginçtir. Bu durum 

frekans arttıkça, taĢıyıcıların taĢıma sürecinin donmasıyla açıklanabilir. 0-1 V arasında her 

bir numunenin iletkenliği, 2 kHz-10MHz aralığında neredeyse aynı değeri almıĢtır. Bu 

durum iletkenliğin voltajdan bağımsız olduğunu göstermektedir. 

 

6.4.3.3. Seri Direnç -Frekans (Rs-f) Grafikleri 
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        ġekil 6.79. Saf TiO2/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında RS-Log F grafiği 

 

RS-Log F grafiği incelendiğinde 0-1 V aralığında direnç değerleri neredeyse 

değiĢmemektedir. Frekansın artmasıyla, RS bir miktar düĢüĢ gösterse de direnç değerleri 

birbirine oldukça yakındır. Saf TiO2/CdS için C-V ölçümlerinden hesaplanan direnç 

değerleri 45-47 Ω arasında iken C-f ölçümünden hesaplanan RS değerleri 80-83 Ω 

arasındadır. 
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   ġekil 6.80. TiO2-GR(0,04 g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında RS-Log F grafiği 

 

RS-Log F grafiği incelendiğinde, frekansın artmasıyla birlikte seri direnç değerleri 

neredeyse birbirine eĢittir. Voltaj arttıkça RS bir miktar düĢüĢ gösterse de değerler birbirine 

oldukça yakındır. Direnç değeri, 800 kHz civarında küçük bir pik verdikten sonra tekrar 

aynı seviyesine ulaĢmıĢtır. TiO2-GR(0,04 g)/CdS için C-V ölçümlerinden hesaplanan 

direnç değerleri 78-117 Ω arasında iken C-f ölçümünden hesaplanan RS değerleri 97-99 Ω 

arasındadır. Dolayısıyla C-V ve C-f ölçümlerinden hesaplanan RS değerlĢeri birbirleriyle 

uyumludur. 
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   ġekil 6.81. TiO2-GR(0,08 g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında RS-Log F grafiği 

 

RS-Log F grafiği incelendiğinde 0-1 V aralığında seri direnç neredeyse aynı davranıĢı 

sergilemiĢtir. Frekansın artmasıyla RS bir miktar düĢüĢ gösterse de direnç değerleri 

neredeyse sabittir. 500 kHz civarında küçük bir pik verdikten sonra tekrar aynı seviyesine 

ulaĢmıĢtır. TiO2-GR(0,08 g)/CdS için C-V ölçümlerinden hesaplanan direnç değerleri 88-

218 Ω arasında iken C-f ölçümünden hesaplanan RS değerleri 80-82 Ω arasındadır. 
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   ġekil 6.82. TiO2-GR(0,12 g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında RS-Log F grafiği 

 

RS-Log F grafiği incelendiğinde, diğer numunelerde olduğu gibi frekansın artmasıyla 

birlikte RS neredeyse sabit kalmıĢtır. Ancak bu numunede; diğer numunelerden farklı 

olarak, voltajın artmasıyla birlikte seri direnç değerlerinde azalma göze çarpmaktadır. 

Ayrıca 900 kHz civarında küçük bir pik verdikten sonra direnç tekrar aynı seviyesine 

ulaĢmıĢtır. TiO2-GR(0,12 g)/CdS için C-V ölçümlerinden hesaplanan direnç değerleri 62-

85 Ω arasında iken C-f ölçümünden hesaplanan RS değerleri 78-80 Ω arasındadır. 

Dolayısıyla C-V ve C-f ölçümlerinden hesaplanan RS değerlĢeri birbirleriyle uyumludur. 
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   ġekil 6.83. TiO2-GR(0,20 g)/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında RS-Log F grafiği 

 

TiO2-GR(0,20 g)/CdS numunesi için, RS öncelikle bir miktar düĢmekte, 200 kHz‟ de ise 

tekrar artarak maksimum bir değere ulaĢtıktan sonra, 900 kHz civarında tekrar 

düĢmektedir. Voltajın artmasıyla birlikte seri direnç düĢmüĢtür. Ancak bütün bu azalıp 

artmalar oldukça dar bir aralıkta gerçekleĢmektedir. Dolayısıyla RS değeri frekansın 

artmasıyla birlikte neredeyse sabit kalmıĢtır. TiO2-GR(0,20 g)/CdS için C-V ölçümlerinden 

hesaplanan direnç değerleri 54-77 Ω arasında iken C-f ölçümünden hesaplanan RS değerleri 

68-70 Ω arasındadır. Dolayısıyla C-V ve C-f ölçümlerinden hesaplanan RS değerleri 

birbirleriyle uyumludur. 
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6.4.3.4. Ara Yüzey Durum Yoğunluğu – Frekans  (Dit-f) Grafikleri 
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           ġekil 6.84. Saf TiO2/CdS fotoanotun 0-1 V aralığında Dit-Log F grafiği 

 

ġekil 6.84, saf TiO2/CdS fotoanotun, voltaja bağlı admitans ölçümlerinden (C-f) elde 

edilen Dit değerlerinin frekansa karĢı çizilmiĢ grafiğidir. Dit değerleri 10 kHz‟ ye kadar 

sürekli bir artıĢ göstermiĢtir. Dit değerleri 10 kHz‟ de maksimum noktaya ulaĢmıĢ, daha 

sonra frekansın artmasıyla birlikte düĢmüĢtür. Frekansın artmasıyla birlikte Dit 

değerlerindeki düĢüĢ; ara yüzey durumlarının, düĢük frekanslarda uygulanan voltajın 

sinyalini takip etmeleri ancak yüksek frekanslarda sinyali takip edememelerinden 

kaynaklanır. C-V ölçümlerinin 10 kHz-10MHz, C-f ölçümlerin ise 2 kHz-10MHz arasında 

olduğu göz önüne alındığında, C-V ve C-f ölçümlerinden elde edilen grafiğin oldukça 

uyumlu olduğu görülür. Her iki ölçümden elde edilen Dit değerleri 10 kHz‟ den sonra 

düĢmeye baĢlar. 10 kHz‟ de C-V ölçümünden elde edilen Dit değeri 2,14.10
13

 eV
-1

cm
-2

, C-f 

ölçümünden elde edilen değer ise 5,69.10
13

 eV
-1

cm
-2

 dir. Her iki değer 10
13

 mertebesinde 

olup birbiriyle uyumludur.  
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  ġekil 6.85. TiO2-GR(0,04g) /CdS fotoanotun 0-1 V aralığında Dit-Log F grafiği 

 

ġekil 6.85, TiO2-GR (0,04 g) /CdS fotoanotun 0-1 V aralığındaki Dit-Log F grafiğidir. 

Grafik incelendiğinde 0 V‟ de negatif kapasitansa geçiĢ frekansı olan 70 kHz‟ de 

karakteristik bir pik vermekte daha sonra kararlı seviyeye geri dönmektedir. 0 V‟ de 

görülen bu durum diğer voltaj değerlerinde gözlenmemektedir. 0,2 ile 1 V arasında, Dit 

değeri 10-20 kHz civarında zayıf bir pik verdikten sonra, frekansın artmasıyla birlikte 

azalmaktadır. 0 V‟ de görülen bu karakteristik pik, voltajdan bağımsız olarak negatif 

kapasiteye geçerken yapı içerisinde oluĢan impakt iyonizasyonuyla açıklanabilir. Ġmpakt 

iyonizasyonu KNDGP‟ de çoklu eksiton oluĢumu sağlayarak akımın artmasını sağlar. 

Literatürde daha önce gözlenmemiĢ olan bu pik, negatronik malzemeler için ayırt edici bir 

özellik olabilir. Bu pik TiO2-GR (0,04 g)/CdS fotoanotun iyi bir negatronik olduğunu 

gösterebilir. Ayrıca bu numunenin KNDGP verimi % 0,245, saf TiO2/CdS fotoanotun 

verimi ise % 0,085 dir. Dolyısıyla yapı içinde gözlenen NC etkisi, yarı iletken içerisine yük 

enjeksiyonuyla değil impakt iyonizasyonu yoluyla oluĢur. Bu açıdan bakıldığında TiO2-GR 

(0,04g) nanokompozit yapıdaki negatronik özellikli malzemenin, KNDGP‟ de fotoanaot 

olarak kullanılması pilin verimi üzerinde önemli bir avantaj sağlar. 
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  ġekil 6.86. TiO2-GR(0,08g) /CdS fotoanotun 0-1 V aralığında Dit-Log F grafiği 

 

ġekil 6.86, TiO2-GR (0,08 g) /CdS fotoanotun 0-1 V aralığındaki Dit-Log F grafiğidir. 

Grafik incelendiğinde Dit değerleri 10-20 kHz‟ ye kadar sürekli bir artıĢ göstermiĢtir. 

Ancak daha sonra frekansın artmasıyla birlikte düĢmüĢtür. Numunenin Dit-Logf 

karakteristiği, saf TiO2/CdS yapıya benzerlik göstermektedir. TiO2-GR(0,04 g)/CdS 

numunesinde görülen 0 V‟ deki karakteristik pik bu numunede gözlenmemiĢtir. Bu durum, 

üretim sırasında optimum Ģartların sağlanamamıĢ olmasından kaynaklanabilir. Ayrıca bu 

numunenin KNDGP verimi % 0,173 olup diğer numunelerden oldukça düĢüktür.   
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        ġekil 6.87. TiO2-GR(0,12g) /CdS fotoanotun 0-1 V aralığında Dit-Log F grafiği 

 

ġekil 6.87, TiO2-GR (0,12 g) /CdS fotoanotun 0-1 V aralığındaki Dit-Log F grafiğidir. 

Grafik incelendiğinde 0 V‟ de ve tam negatif kapasitansa geçiĢ frekansı olan 70 kHz‟ de 

karakteristik bir pik vermekte daha sonra kararlı seviyeye geri dönmektedir. Bu durum 

diğer voltaj değerlerinde gözlenmemektedir. 0,2 ile 1 V arasında, Dit değeri 10 kHz 

civarında bir pik verdikten sonra, frekansın artmasıyla birlikte düĢmektedir. 0 V‟ de 

görülen bu karakteristik pik, negatif kapasiteye geçerken impakt iyonizasyonu nedeniyle 

ara yüzey durumlarının yeniden düzenlenmesi sonucu oluĢmuĢ olabilir. Bu pik TiO2-GR 

(0,12 g)/CdS fotoanotun iyi bir negatronik olduğunu gösterebilir. Ayrıca bu numunenin 

KNDGP verimi % 0,298 olup TiO2/CdS fotoanotun veriminden (% 0,085) oldukça 

yüksektir.  
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      ġekil 6.88. TiO2-GR(0,20g) /CdS fotoanotun 0-1 V aralığında Dit-Log F grafiği 

 

ġekil 6.88, TiO2-GR (0,20 g) /CdS fotoanotun 0-1 V aralığındaki Dit-Log F grafiğidir. 

Grafik incelendiğinde 0 V‟ de ve tam negatif kapasitansa geçiĢ frekansı olan 60 kHz‟ de 

karakteristik bir pik vermekte daha sonra kararlı seviyeye geri dönmektedir. Bu durum 

diğer voltaj değerlerinde gözlenmemektedir. 0,2 ile 1 V arasında, Dit değeri 20 kHz 

civarında bir pik verdikten sonra, frekansın artmasıyla birlikte düĢmektedir. 0 V‟ de 

görülen bu karakteristik pik, negatif kapasiteye geçerken ara yüzey durumlarının yeniden 

düzenlenmesi sonucu oluĢmuĢ olabilir. Bu pik TiO2-GR (0,20 g) /CdS fotoanotun iyi bir 

negatronik olduğunu gösterebilir. Ayrıca bu numunenin KNDGP verimi % 0,233 olup 

TiO2/CdS fotoanotun veriminden oldukça yüksektir.  

 Voltaja bağlı admitans analizlerinden elde edilen; minimum kapasitans (Cmin), 

maksimum iletkenlik (G/ω)max, Rs ve Dit değerleri ile bu değerlerin ölçüldüğü frekanslar 

her bir numune için ayrı ayrı tablo 6.14-6.18‟ de ayrıntılı bir Ģekilde verilmiĢtir.  
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Tablo 6.14. Saf TiO2/CdS fotoanotun voltaja bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar  

V(V) f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

0 500 -5,14.10
-10

 3,79.10
-9

 82,37 5,17.10
11

 

0,2 500 -5,14.10
-10

 3,79.10
-9

 82,38 6,83.10
11

 

0,4 500 -5,13.10
-10

 3,79.10
-9

 82,31 7,13.10
11

 

0,6 500 -5,12.10
-10

 3,79.10
-9

 82,32 6,99.10
11

 

0,8 500 -5,11.10
-10

 3,79.10
-9

 82,32 6,25.10
11

 

1 500 -5,11.10
-10

 3,79.10
-9

 82,32 4,94.10
11

 

 

 

Tablo 6.15. TiO2-GR(0,04g)/CdS fotoanotun voltaja bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar 

V(V) f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

0 600 -3,67.10
-10

 2,65.10
-9

 98,71 6,79.10
10

 

0,2 500 -3,68.10
-10

 2,67.10
-9

 98,80 6,28.10
11

 

0,4 500 -3,69.10
-10 2,67.10

-9 98,81 5,72.10
11 

0,6 500 -3,70.10
-10

 2,67.10
-9

 98,71 5,20.10
11

 

0,8 500 -3,70.10
-10 2,67.10

-9 98,61 7,70.10
11 

1 500 -3,71.10
-10 2,67.10

-9 98,61 5,61.10
11 

 

 

Tablo 6.16. TiO2-GR(0,08g)/CdS fotoanotun voltaja bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar 

V(V) f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

0 500 -5,10.10
-10

 3,78.10
-9 82,66 6,79.10

10
 

0,2 500 -5,09.10
-10 3,78.10

-9 82,67 6,28.10
11 

0,4 500 -5,08.10
-10 3,78.10

-9 82,68 5,72.10
11 

0,6 500 -5,07.10
-10 3,78.10

-9 82,68 5,20.10
11 

0,8 500 -5,06.10
-10 3,78.10

-9 82,69 7,70.10
11 

1 500 -5,05.10
-10 3,78.10

-9 82,69 5,61.10
11 
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Tablo 6.17. TiO2-GR(0,12g)/CdS fotoanotun voltaja bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar 

V(V) f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

0 500 -5,70.10
-10

 3,93.10
-9

 79,30 1,06.10
11

 

0,2 400 -5,72.10
-10 4,95.10

-9 79,26 1,22.10
12 

0,4 500 -5,73.10
-10 3,93.10

-9 79,28 6,61.10
11 

0,6 400 -5,78.10
-10

 4,96.10
-9

 79,18 1,08.10
12

 

0,8 400 -5,82.10
-10

 4,96.10
-9

 79,04 1,08.10
12

 

1 400 -5,88.10
-10

 4,98.10
-9

 78,71 3,57.10
11

 

 

 

Tablo 6.18. TiO2-GR(0,20g)/CdS fotoanotun voltaja bağlı admitans ölçümlerinden elde edilen sonuçlar 

V(V) f (kHz) Cmin (F) (G/ω)max (F) RS (Ω) Dit (eV
-1

cm
-2

) 

0 400 -7,20.10
-10

 5,67.10
-9

 69,06 9,52.10
10

 

0,2 400 -7,23.10
-10 5,66.10

-9 69,09 7,54.10
11 

0,4 400 -7,27.10
-10

 5,66.10
-9

 69,08 7,04.10
11

 

0,6 400 -7,30.10
-10 5,66.10

-9 69,03 7,09.10
11 

0,8 300 -7,34.10
-10 7,62.10

-9 68,99 1,56.10
12 

1 300 -7,37.10
-10 7,62.10

-9 68,94 5,44.10
11 

 

Tablolar incelendiğinde bütün numuneler 300-500 kHz arasında minimum kapasite ve 

maksimum iletkenlik değerine ulaĢmıĢtır. Tablo incelendiğinde saf TiO2/CdS ve TiO2-

GR(0,08g)/CdS yapıda voltaj artarken kapasite sıfıra yaklaĢarak artmıĢtır. Bu numunelerde 

görülen negatif kapasitans FTO‟ dan yarı iletkene enjekte olan yüklerin etkisiyle oluĢan 

indüktif etkiden kaynaklanmıĢ olacağı tahmin edilmektedir. Ancak diğer numunelerde ise 

voltajla birlikte kapasite daha da negatife kaymıĢtır. Bu durum impakt iyonizasyonu ile 

oluĢan negatif kapasite etkisinin, indüktif etkiye göre daha baskın olmasıyla açıklanabilir. 

Ancak iletkenlik değerleri nispeten sabit olsada TiO2-GR(0,12g)/CdS ve TiO2-

GR(0,20g)/CdS numunelerinde, kapasite negatife kayarken iletkenlik değeri artmıĢtır. Bu 

sonuçlar üretilen nano kompozit malzemelerin voltaja karĢı anahtarlama yapamadğının bir 

göstergesi olabilir.  
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7. SONUÇLAR VE TARTIġMA 

  

Bu tez çalıĢmasında öncelikli amacımız negatif kapasitansa sahip C tipi nano 

negatronik malzemelerin üretilmesidir. Ġkincil hedefimiz ise üretilen nano negatronik 

malzemelerin kuantum nokta duyarlı güneĢ pillerinde (KNDGP) fotoanot olarak 

kullanılmasını sağlamaktır. Bu amaç doğrultusunda ilk olarak hidrotermal yöntemle saf 

TiO2 nano parçacıklar ve farklı oranlarda grafen katkılanmasıyla TiO2-GR(0,04g), TiO2-

GR(0,08g), TiO2-GR(0,12g), TiO2-GR(0,20g) Ģeklinde dört farklı nanokompozit yapı elde 

edilmiĢtir. Bu nanokompozit yapıların yüzeyi SILAR yöntemi kullanılarak CdS kuantum 

noktalar ile kaplanmıĢtır. Üretilen malzemelerin yapısal özellikleri XRD, FTIR, SEM ve 

EDX analizleri yapılarak ayrıntılı bir Ģekilde incelenmiĢtir.  

 Öncelikle doğal grafit tozları kimyasal yükseltgenme iĢleminden geçirilerek 

modifiye Hummers metodu ile grafen oksit (GO) sentezlenmiĢtir. Sentezlenen GO‟ nun 

XRD analizi incelendiğinde, doğal grafitin 2θ=26,5
o
‟deki karakteristik kırınım pikinin 

baĢarılı bir yükseltgenme iĢleminin ardından 2θ=10,99
o
 civarına kaydığı gözlenmiĢtir. 

Pikteki bu kaymanın en önemli nedeni; oksijen içerikli fonksiyonel grupların 

yükseltgenmeyi sağlaması için, grafit tabakaları arasına girerek düzlemler arası mesafeyi 

(d) artırmasından kaynaklanır. Grafitin düzlemler arası mesafesi 3,35 Å iken, tabakaları 

arasına fonksiyonel grupların girdiği GO‟ nun ise 8,26 Å dır. Kırınım pikindeki bu kayma; 

grafit tabakaları arasına fonksiyonel içerikli grupların girdiğini, böylece grafitin 

yükseltgenerek baĢarılı bir Ģekilde GO‟ nun üretildiğini gösterir. Saf TiO2 nano 

parçacıklara ait XRD analiz sonuçları incelendiğinde, tetragonal kristal yapıdaki anataz 

TiO2‟ye ait 2θ=25,36
o
, 2θ=48

o
, 2θ=61,48

o
, 2θ=81,37

o
‟ de sırasıyla (101), (200), (213), 

(303) düzlemlerine ait pikler gözlenmiĢtir. Anataz TiO2‟ nin en güçlü piki 2θ=25,36
o
‟ deki 

(101)  düzlemine ait piktir (JCPDS 21-1272). XRD sonuçlarına göre, üretilen saf TiO2 

anataz yapıdadır.  

 TiO2-GR(0,04g), TiO2-GR(0,08g), TiO2-GR(0,12g), TiO2-GR(0,20g) nano 

kompozit yapılara ait XRD analizleri incelendiğinde, tüm numunelerde 2θ=25,54
o
, 

2θ=47,92
o
, 2θ=61,73

o
, 2θ=81,79

o
‟ de sırasıyla (101), (200), (213), (303) düzlemlerine ait 

pikler gözlenmiĢtir. Bu pikler anataz yapıdaki saf TiO2‟ de gözlenen pikler ile neredeyse 

aynıdır. XRD analizlerinde GO‟ ya ait 2θ=10,99
o
 pik gözden kaybolmuĢtur. Ancak 

TiO2/GR nano kompozit yapılarda grafene ait bir pik de gözlenmemektedir. Bunun sebebi, 
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grafenin 2θ=26
o
‟ daki düĢük yoğunluklu pikinin, anataz TiO2‟ nin 2θ=25,36

o
‟ deki güçlü 

piki ile üst üste binmesinden kaynaklanır. Bütün bu sonuçlar incelendiğinde GO‟ nun, 

hidrotermal yöntemle baĢarılı bir Ģekilde grafene indirgenerek hidrotermal süreç boyunca 

TiO2/GR nano kompozit yapıların oluĢtuğu sonucuna varılır. Ayrıca üretilen bütün 

nanokompozit yapıların kristal büyüklüğünün (5,32-7,29 nm) saf TĠO2‟ nin (8,19 nm)  

kristal büyüklüğünden küçük olması, grafen sayesinde TĠO2‟ nin topaklaĢması 

engellenerek nano kompozit yapının oluĢtuğunu gösterir. 

 Üretilen nano yapıların FTIR analiz sonuçları incelendiğinde GO‟ ya ait 3400 cm
-1

‟ 

de geniĢ aralıklı bir pik, 1728 cm
-1

‟ de karbonil gruplarından kaynaklanan C=O gerilme 

piki görülür. 1610 cm
-1

‟ de aromatik zincir içindeki C=C piki ve 1215 cm
-1

‟ de epoksi 

gruplarından kaynaklanan C-O-C pikleri görülür. XRD ve FTIR analizi birlikte 

değerlendirildiğinde, GO‟ nun baĢarılı bir Ģekilde üretildiği teyit edilmiĢ olur. Saf TiO2 ve 

TiO2-GR(0,04g), TiO2-GR(0,08g), TiO2-GR(0,12g), TiO2-GR(0,20g) nano kompozitlerin 

FTIR analizlerinde birbirine benzer pikler görülmüĢtür. TiO2-GR nanokompozitlerde 400-

1000 cm
-1

 arasında TiO2‟ ye ait Ti-O-Ti ve Ti-O-C pikleri gözlenmiĢtir. SEM 

görüntülerinde saf TĠO2‟ nin tanecikli bir yapıda olduğu, GO‟ nun ise tabakalı bir yapıya 

sahip olduğu açıkça görülmüĢtür. TiO2-GR(0,04g), TiO2-GR(0,08g), TiO2-GR(0,12g) 

nanokompozitlerin SEM görüntülerinde, TĠO2 nano parçacıkların grafen tabakaları üzerine 

yerleĢtiği görülmüĢtür. Ancak TiO2-GR(0,20g) yapıda, TiO2 nano parçacıklar 

gözlenmemektedir. Bu durum grafen miktarının fazla olması nedeniyle, TĠO2 nano 

parçacıkların grafen tarafından izole edilmiĢ olması ile açıklanabilir. Ayrıca EDX analiz 

sonuçlarıdan elde edilen atomik oranlar, TiO2 ve TiO2-GR nano kompozit yapıların baĢarılı 

bir Ģekilde üretildiğini göstermiĢtir.  

 Üretilen optoelektronik bir cihazın, elektriksel karakterizasyonun yapılabilmesi için 

uygulanacak en temel yöntem cihazın I-V karakterisitiğinin incelenmesidir. Bu nedenle 

üretilen TiO2-CdS ve TiO2-GR(0,04g)/CdS, TiO2-GR(0,08g)/CdS, TiO2-GR(0,12g)/CdS, 

TiO2-GR(0,20g)/CdS fotoanotlara sahip KNDGP‟ nin I-V karakteristikleri 10-100 

mW/cm
2
 aralığında incelenmiĢtir. Üretilen güneĢ pillerinin elektriksel parametreleri AM 

1,5 standart Ģartlara karĢılık gelen, 100 mW/cm
2
‟ de yapılan I-V ölçümleri kullanılarak 

hesaplanmıĢtır. Hesaplanan parametrelere göre grafen katkılı tüm nanokompozit fotoanota 

sahip güneĢ pillerinin verimi önemli ölçüde artıĢ göstermiĢtir. Saf TiO2-CdS fotoanotun 

verimi % 0,085 iken nanokompozit yapıdaki fotoanota sahip güneĢ pillerinin verimi 
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%0,173-% 0,298 arasındadır. Verimdeki artıĢın en temel sebebi, grafenin nanokompozit 

yapı içerisinde önemli ölçüde elektron taĢıma yolları oluĢturmasıdır. OluĢan bu elektron 

taĢıma ağı, taĢıyıcıların hızlı bir Ģekilde FTO elektrota enjekte olmasını sağlayarak 

rekombinasyonları baskılanmasından kaynaklanır. Rekombinasyonların baskılanması akım 

yoğunluğunu ve buna bağlı olarak verimi artırır. 

 Üretilen malzemelerin negatronik özelliklerinin belirlenmesi için frekansa ve 

voltaja bağlı admitans analizleri yapılmıĢtır. Frekansa bağlı admitans analizleri -2V, 2 V 

arasında 10 kHz‟ den – 10 MHz‟ e kadar uzanan geniĢ bir frekans aralığında, voltaja bağlı 

admitans analizleri ise 0-1 V aralığında 0,2 V adımlarla, 2 kHz ile 10 MHz arasında 

yapılmıĢtır. C-V ve C-f eğrileri kullanılarak her iki durum için ayrı ayrı iletkenlik değerleri 

hesaplanarak, iletkenliğin frekansa ve voltaja karĢı değiĢimi incelenmiĢtir. Admitans 

analizleri kullanılarak, yapıların ara yüzey durum yoğunlukları hesaplanmıĢtır. Böylece, 

ara yüzey durumları ve negatronik özellik arasındaki iliĢki incelenmiĢtir. 

  C-V karakteristikleri incelendiğinde saf TiO2‟ nin kapasitesi 50 kHz‟ den itibaren 

negatif değere kaymıĢtır. 400 kHz‟ ye kadar kapasite değeri giderek negatife kayarkan, 400 

kHz‟den sonra sıfıra yaklaĢarak artmıĢtır. Kapasitenin minimum olduğu değerlerde 

iletkenlik maksimum değer almıĢtır. Seri direnç ise 45-47 Ω arasındadır. Ara yüzey 

durumları, frekansla birlikte azalarak 10 kHz‟ de 2,14.10
13

 eV
-1

cm
-2 

iken 10 MHz‟ de 

1,84.10
9
 eV

-1
cm

-2
 değerine inmiĢtir. TiO2-GR(0,04g)/CdS‟nin kapasitesi 100 kHz‟ den 

itibaran negatife kaymıĢtır. 400 kHz‟ ye kadar kapasite değerleri giderek negatife 

kayarkan, 400 kHz‟den sonra kapasite sıfıra yaklaĢarak artmıĢtır. Kapasitenin minimum 

olduğu değerlerde iletkenlik maksimum değer almıĢtır. Seri direncin değeri frekansın 

artmasıyla birlikte 117 Ω‟ dan 78 Ω‟ a düĢmüĢtür. Ara yüzey durumları ise frekansla 

birlikte azalarak 10 kHz‟ de 9,63.10
12

 eV
-1

cm
-2 

iken 10 MHz‟ de 1,61.10
9
 eV

-1
cm

-2
 

değerine inmiĢtir. TiO2-GR(0,08g)/CdS‟nin kapasitesi 100 kHz‟ den itibaran negatife 

kaymıĢtır. 1 MHz‟ ye kadar kapasite negatife kayarken 1 MHz‟ den sonra kapasite sıfıra 

yaklaĢarak artmıĢtır. Seri direncin değeri ise frekansın artmasıyla birlikte 218 Ω‟ dan 68 Ω‟ 

a düĢmüĢtür.  Ara yüzey durumlarının sayısı, frekansla birlikte azalarak 10 kHz‟ de 

4,68.10
12

 eV
-1

cm
-2

, 10 MHz‟ de ise 1,84.10
9
 eV

-1
cm

-2
 değerine inmiĢtir. TiO2-

GR(0,12g)/CdS‟ nin kapasitesi 100 kHz‟ den itibaran negatife kaymıĢtır. 1 MHz‟ ye kadar 

kapasite değerleri giderek negatife kayarkan 1 MHz‟den sonra kapasite sıfıra yaklaĢarak 

artmıĢtır. Bu yüksek frekans değerine kadar kapasitenin sürekli olarak negatife kayması, 
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numunenin iyi bir negatronik malzeme olma ihtimalini artırır. Kapasitenin minimum 

olduğu değerlerde iletkenlik maksimum değer almıĢtır. Seri direncin değeri frekansın 

artmasıyla birlikte 117 Ω‟ dan 78 Ω‟ a düĢmüĢtür. Ara yüzey durumları ise frekansla 

birlikte azalarak 10 kHz‟ de 4,68.10
12

 eV
-1

cm
-2 

iken 10 MHz‟ de 1,84.10
9
 eV

-1
cm

-2
 

değerine inmiĢtir. TiO2-GR(0,20g)/CdS‟ nin kapasitesi 50 kHz‟ den itibaran negatif değere 

kaymıĢtır.  1 MHz‟ ye kadar kapasite değerleri negatife kayarak, ortalama -6.10
10

 F 

değerinde nispeten sabit kalmıĢtır. 1 MHz‟den sonra kapasite sıfıra yaklaĢarak artmıĢtır. 

Bu yüksek frekans değerine kadar kapasitenin negatif değerini koruması, numunenin 

kararlı bir negatronik malzeme olma ihtimalini artırır. Kapasitenin minimum olduğu 

değerlerde iletkenlik maksimum değer almıĢtır. Seri direncin değeri frekansın artmasıyla 

birlikte 85,26 Ω‟ dan 62,15 Ω‟ a düĢmüĢtür. Ara yüzey durumları ise frekansla birlikte 

azalarak 10 kHz‟ de 1,24.10
13

 eV
-1

cm
-2 

iken 10 MHz‟ de 1,61.10
9
 eV

-1
cm

-2
 değerine 

inmiĢtir. 

 Ancak sadece C-V karakteristiğinin incelenmesi malzemelerin negatronik 

özellikleri hakkında yeterli bilgiyi vermez. Bu nedenle C-f karakteristiğinin incelenmesi 

son derece önemlidir. Malzemelerin voltaja bağlı admitans analizleri (C-f) incelendiğinde, 

TiO2/CdS ve TiO2-GR(0,08g)/CdS yapıda voltaj artarken kapasite sıfıra yaklaĢarak 

artmıĢtır. TiO2-GR(0,04g)/CdS, TiO2-GR(0,12g)/CdS ve TiO2-GR(0,20g)/CdS 

numunelerinde ise voltajın artmasıyla birlikte kapasite giderek daha da negatife kaymıĢtır. 

Ayrıca C-f ölçümünden hesaplanan Dit değerlerinin analizi yapıldığında TiO2-

GR(0,04g)/CdS, TiO2-GR(0,12g)/CdS ve TiO2-GR(0,20g)/CdS numunelerinde 0 V‟ de 

negatif kapasitansa geçiĢ frekansında (70,80 kHz) karakteristik bir pik gözlenmiĢtir. Bu pik 

TiO2/CdS ve TiO2-GR(0,08g)/CdS numunelerinde gözlenmemiĢtir. Dolayısıyla C-V ve C-f 

analizleri birlikte değerlendirildiğinde, TiO2-GR(0,04g)/CdS, TiO2-GR(0,08g)/CdS, TiO2-

GR(0,12g)/CdS ve TiO2-GR(0,20g)/CdS nanokompozit yapıdaki C tipi negatronların 

frekansa bağlı olarak negatronik özellik gösterdiği sonucuna varılır. Ancak üretilen 

nanokompozitlerin, voltaja bağlı olarak anahtarlama yapamadığı iletkenlik-frekans 

eğrilerinde açıkça görülür.   

 Ayrıca Üretilen nano negatronik malzemeler KNDGP‟ de fotoanaot olarak 

kullanılmıĢtır. TiO2/CdS fotoanotun verimi % 0,085 iken TiO2-GR(0,04g)/CdS, TiO2-

GR(0,08g)/CdS, TiO2-GR(0,12g)/CdS ve TiO2-GR(0,20g)/CdS fotoanotların verimi 

sırasıyla % 0,173, % 0,245, % 0,298 ve % 0,233 tür. Bu sonuçlara göre nano negatronik 
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malzemelerin, KNDGP‟ nin verimlerini önemli ölçüde artırdığı gözlenmiĢtir. Negatif 

kapasite etkisi, yarı iletken içerisine enjekte olan taĢıyıcılardan ve impakt 

iyonizasyonundan kaynaklanmaktadır. Ancak bu durum heteroeklem yapılar ve Schottky 

diyotlar için geçerli olup, olumsuz bir durum olarak nitelendirilir. Oysa impakt 

iyonizasyonu KNDGP‟ de çoklu eksiton oluĢumu yaratarak verimin artmasına katkı sağlar 

[75, 76]. Nano negatronik malzeme kullanılarak üretilen KNDGP‟ de gözlenen verim 

artıĢı; negatif kapasitans oluĢumunda, impakt iyonizasyonunun yarı iletken içerisine 

enjekte olan yüklerin oluĢturduğu negatif kapasite etkisinden daha baskın olmasıyla 

açıklanır. 

 Sonuç olarak nanokompozit tabanlı heteroeklem diyotlarda gözlenen negatif 

kapasitans büyük ölçüde yarı iletken içerisine enjekte olan yüklerden kaynaklanır.  Oysa 

ürettiğimiz C tipi negatronik malzemelerde (TiO2-GR(0,04g)/CdS, TiO2-GR(0,08g)/CdS, 

TiO2-GR(0,12g)/CdS ve TiO2-GR(0,20g)/CdS) gözlenen negatif kapasitans ise impakt 

iyonizasyonundan kaynaklanır. Ayrıca C tipi negatronik özellik gösteren nano kompozit 

yapıların KNDGP‟ nin verimini önemli ölçüde artırdığı gözlenmiĢtir. Verimdeki bu artıĢ, 

negatronik malzemelerde negatif kapasitansın impakt iyonizasyonu sonucu oluĢmasıyla 

açıklanır. Çünkü impakt iyonizasyonu KNDGP‟ de çoklu eksiton oluĢumuna katkı 

sağlayarak verimi artırır. Frekansa ve voltaja bağlı olarak yapılan admitans analizleri 

değerlendirildiğinde, ürettiğimiz C tipi negatronik malzemelerin, frekansa bağlı olarak 

anahtarlama yapabileceğini göstermiĢtir. Ancak voltaja bağlı admitans analizlerinde 

iletkenlik değerlerinde bir değiĢiklik gözlenmemesi nagatronik malzemelerin voltaj 

değiĢimine karĢı duyarlılı olmadığını gösterir. Sonuç olarak grafen katkılı nano kompozit 

malzemeler kullanılarak negatif kapasite özelliğine sahip yüksek frekanslarda anahtarlama 

yapabilen C tipi negatronik malzemeler üretilmiĢtir. C tipi negatronik malzemelerin en 

belirgin özelliği kapasiteleri giderek negatife kayarken, iletkenliğin artmasıdır. Bu simetrik 

etki frekansa bağlı olarak yapılan admitans analizlerinden elde edilen C,G/ω-f eğrilerinde 

açıkça görülmektedir. 
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8.ÖNERĠLER 

 

 Grafen katkılı yeni negatronik malzemelerin sentezi yapılabilir. 

 Grafenin, nagatronik özelliklerinin incelenmesi için farklı ölçüm teknikleri 

üzerinde çalıĢmalar yapılabilir. 

 Farklı yapıda, nano kompozit tabanlı C tipi negatron üretimi ile ilgili çalıĢmalar 

yapılabilir. 

 C ve R tipi negatronların birleĢimi ile yeni hibrit negatron malzemelerin 

sentezlenmesi ile ilgili çalıĢmalar yapılabilir. 

 C, R ve L tipi negatronlar ile ilgili çalıĢmalar yapılabilir. 

 Negatronların optoelektronik cihazlarda kullanımı sağlanabilir. 

 Biyonegatronik, optonegatronik, mikronegatronik ve nanonegatronik gibi alanlarda 

yeni çalıĢmalar yapılabilir. 

 Negatronların özellikle güneĢ pillerinde kullanılması ile ilgili çalıĢmalar yapılabilir. 
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