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 باز نشر این مقاله با ذکر منبع آزاد است.
 باشدمی المللیبین 4,0مجوز کریتیو کامنز تخصیص این مقاله تحت 

 نازك هايهیلا بر خواص فیزیکینشانی لایهبررسی اثر زمان 
N:ZnO  

  فاطمه مروتی ،*سارا سادات پرهیزگار
 تهران، ایران، پلاسما، دانشگاه آزاد اسلامی واحد علوم و تحقیقات مرکز تحقیقات فیزیک، 1آزمایشگاه نانو

  25/12/1397پذیرش:    29/11/1397: ینهائ یرایشو   05/05/1397دریافت: 

   چکیده
در مخلوط  Torr 2-10×2 فشار کاري در DC کندوپاش با استفاده ازروي زیر لایه شیشه  N:ZnOهاي نازك لایهدر این تحقیق 

ان در سه زم هاکریستالی و خواص اپتیکی لایه ساختارشناسی، شدند. ضخامت، ریختنشانی لایهگازهاي آرگون و نیتروژن 
ها یابد. لایهها افزایش میها، زبري سطح و ارتفاع دانه. با افزایش زمان لایه نشانی، ضخامت لایهندمختلف شناسایی شد کندوپاش

 هستند. با ورود نیتروژن به درون ساختار بلوري (ورتسایست) با ساختار هگزاگونال )002کریستالی در راستاي ( قوي داراي بافت
ZnO  ثابت شبکهc به حالت  نسبتZnO  دست آمدهب الکترون ولت 2/3 نزدیک هااپتیکی لایه شکاف باند. یابدمیافزایش خالص 

و ورود  XRDطیف رامان مؤید نتایج  .یید شدانس تأساین نتیجه با طیف سنجی فوتولومین افزایش یافت ،که با افزایش ضخامت
ها با روش سوین پل محاسبه شد که نزدیک به ضخامت ضخامت لایه آلایش نیتروژن به درون ساختار کریستالی اکسید روي بود.

  گیري شده بود.اندازه
 N:ZnO، طیف فوتولومینسانس، طیف رامانروش سوین پل،  ،DC کندوپاش :واژگانکلید

 
  مقدمه

رسانا با نیماز مواد شفاف  یکی) ZnO( يرو یدکسا   
این نازك  هايیلمف .است الکترون ولت 3/3 شکاف باند

 یهاحدر ن زیاد ينور یتمانند شفاف یخواص یلدلبه ماده
همچنان مورد توجه  مادون قرمز یکو نزد یمرئ

 هايگروه ].1-4[هستند هاي متفاوت در صنعت زمینه
اند که از انجام دادهرا  ZnO ساخت یاديز یقاتیتحق
، ]5[کندوپاش  از جمله یلم،مختلف رشد ف يهایکتکن

 یواکنش یحرارت أخل یر]، تبخ6[ یمیاییرسوب حمام ش
اسپري  ]9[ سل ژل]، 8[ یپالس یزر]، رسوب ل7[

  .انداستفاده نموده ]10-11پایرولیز [
مختلف ظاهر  يهاینهدر زم يکاربرد يهابرنامههر روز 

 پایدار دارند pنوع  ZnOبه  یازاغلب آنها نکه  شوندیم
. یکی از ناخواسته است nنوع به یدنتر از رسکه سخت

                                                        
  s.parhizgar@srbiau.ac.ir نویسنده مسئول:* 

درون ، ورود نیتروژن بهpنوع  ZnOها براي ایجاد گزینه
عنوان یک آلایش نیتروژن به .است ZnOساختار 

پذیرنده که در جایگاه اکسیژن قرار گرفته بسیار مورد 
، اپتوالکترونیکعنوان مثال، در بهتوجه محققان است. 

 يماد قوي در انسسنیلوم همراه بابالا  ينور یتشفاف
از فن  یخوب یاربس یشرفتپ يتواند راه را برایاتاق م

 هایزرل ، دیودهاي نوري یاهادي اي المانند  ییهايآور
  . ]12-14[ باز کندو غیره 
اي طور گستردهبه N یده باآلای ZnO ۀلای خواص

هاي نازك و شرایط ورود نیتروژن شرایط رشد فیلمبه
]. اکسید روي 15دارد [بستگی  ZnO در ساختار شبکه

هاي فیزیکی و شیمیایی روشآلاییده با نیتروژن به
 ها اکسیژن و] در تمام ساخت17 و 16[ اندساخته شده

یا در گرمادهی پس از نشانی لایهدر حین نیتروژن 

mailto:s.parhizgar@srbiau.ac.ir
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در  نیترژن هم با شود. آلایشوارد ساختار مینشانی لایه
روش کاشت یون پس از ساخت بسیاري از مقالات به

در این  ].19و  18[ شودلایه نازك اکسید روي انجام می
و متمایز از سایر مقالات موجود  تازهتحقیق نکته 

کمک بهلاییده با نیتروژن آنازك اسید روي  ۀساخت لای
با فشار  Ar2N/در گازهاي آرگون و نیتروژن پاش وکند
اکسید  است که بدون ورود اکسیژن، Torr  2-10 يکار

  شد.خوبی تشکیل روي آلاییده به
اثر ورود نیتروژن در خواص اپتیکی،  ی،قبل ۀدر مطالع

هاي و لایه حجیم ZnOالکترونی و ساختاري در حالت 
]. در تحقیق 20[ بررسی شد VASPشبه گرافن با کد 

ذکر شده در بند روش به N:ZnOنازك  هايحاضر لایه
  .ه استهاي مختلف تهیه و بررسی شددر زمان قبل

  روش آزمایش 
 DC استفاده از کندوپاشبا N:ZnO  هاي نازكلایه   

میلی آمپر  60و جریان  ولت 60در اختلاف ولتاژتخت 
مخلوط در  99/99%خلوص  با Zn هدف، با وات) 6/3(

 کندوپاششروع  دماي هاي آرگون و نیتروژن کهگاز
 لایه شیشه توسط. سطح زیرندشدتهیه  ،دماي اتاق بود

 15 مدتلتراسونیک در الکل و سپس استون هرکدام بهآ
 شود.از هرگونه آلودگی پاك  دقیقه تمیز تا سطح زیرلایه

کاهش  Torr  3-10ابتدا فشار محفظه رشد تا فشار پایه
نسبت  گازهاي آرگون و نیتروژن با یافت سپس

1=/Ar2N تا فشار کار به ندوارد محفظه شد         
Torr2-10×2 نمونه  سید. سهرA ،B  وC ترتیب در به
ذکر لازم به نشانی شدند.دقیقه لایه 80و 70،40 هايزمان

پس از ده دقیقه  کندوپاشاست از آنجا که دماي محفظه 
 اینرفت ساخت در مراحل متعدد انجام شد، بهبالا می

نیتروژن در مدت زمان  قابل بررسی سبب مصرف
و تغییر درصد ورود نیتروژن وجود نخواهد  کندوپاش

رنگ زرد ، شفاف بههاي تشکیل شدهنمونه داشت.
ر است د شاهد تشکیل اکسید رويکه نارنجی هستند 

با شکاف باند اپتیکی کمتر از یک  2N3Znکه حالی
الکترون ولت رنگ تیره دارد. همچنین نتایج آنالیزها، 

ی انس و اسپکتروسکپس، رامان، فوتولومینXپراش پرتو 
  . ستنده تشکیل اکسید روي آلاییده با نیتروژنمؤید هم 

ر د بدون نیاز به گرمادهی کندوپاشبا توجه به شرایط  
ایجاد شده  ZnOهاي نمونه ،کندوپاشاکسیژن، پس از 

نشانی یهلاو توان کم  دلیل خلأ پایینتواند بهکه می است
 alpha-stepضخامت سنجی توسط دستگاه باشد. 

(Decktak 500) .ها در ضخامت لایه ةانداز  انجام شد
هاي طیف از دادههمچنین  است. خلاصه شده 1جدول
 )Swanepoel( سوین پل ها با روشضخامتعبور 

دستگاه ضخامت سنجی در  محاسبه شد که با نتایج
، XRDها باکمک توافق است. ساختار بلوري لایه

)SEM, TESCAN VEGA 3(با تابش ، αKCu 
ا بها و زبري سطح شدند. بررسی سطح نمونهتحلیل 

 تماسی مدل AFM یامیکروسکپ نیروي اتمی 

(AUTOPROBE CP) ساخت شرکتPark 

scientific Instrument  .اپتیکی  شکافانجام شد
           ازطیف عبور با استفاده ها با توجه بهلایه

UV/Vis spectrophotometer (Varian 500 scan 
vary( طیف سنجی  ۀوسیلطیف رامان به .ندمحاسبه شد
با طول  HeNeبا لیزر  Thermo Nocolet 960رامان 
انس با دستگاه سو طیف فوتولومین nm633موج 

با لیزریون آرگون  Aglient G9800A انسسفوتولومین
nm325 .انجام شد  
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 شکاف باند
 (eV)اپتیکی 

زبري یا 
RMS 

Rough. 
(nm) 
 

ارتفاع میانگین 
  هادانه
(nm)  حاصل
 AFMآنالیز 

 هاقطر میانگین بلورك

(nm)  محاسبه شده از
  XRDشرر  ۀرابط

شده  محاسبه ضخامت
 پلروش سوینبه

(nm) 

ضخامت 
 )nmتجربی(

 نمونه

21/3  01/3  4/11  5/11  302  277  A  
22/3  79/3  0/13 3/17 522 566 B 

28/3  45/9  3/33  5/20  1102  1078  C 

 

براي  یاپتیک شکاف باندها و ها، زبري سطح نمونهارتفاع میانگین دانه ها،محاسبه شده، اندازه میانگین بلوركتجربی و هاي ضخامت .1جدول
 .Cو  A ،Bهاي نمونه

 گیريبحث و نتیجه 
ترتیب که به Cو  A ،B سه نمونۀ XRD 1شکل   

دقیقه  80و  70، 40نشانی در سه زمان مربوط به لایه
 ساختار هگزاگونال ،دهد. نتایجاست را نشان می

ا ها را ببا بافت کریستالی قوي لایه (ورتسایست)
کند. مشخص میدرجه  34ۀ ) در زاوی002گیري (جهت

خالص در  ZnO) در 002با توجه به اینکه قله (
2/34=Ɵ2  قلهبا ورود نیتروژن مکان  ]21[قرار دارد 
جا شده است که سمت زوایاي کوچکتر جابه)، به002(

 26/5به  237/5از  cافزایش ثابت شبکه  ةنشان دهند
کسان ی گزارش شده تئوري و تجربیاست که با نتایج 

با توجه به اینکه نیتروژن از نظر ساختار ]. 21و 20است [
 نزدیک است احتمال قرار گرفتن آناکسیژن الکترونی به

وچکتر ک ة، با وجود اندازدر جایگاه اکسیژن بیشتر است
عاد افزایش اباتم نیتروژن تغییر نوع پیوندها منجر به

باقی  در ساختار خودشود اما همچنان بلور می ۀشبک
آن است که ورود نیتروژن اندك و  ةدهندمانده که نشان

با  XRDي هاقلهکاهش پهناي در حد آلایش است. 
 تواند مربوط به افزایش اندازهمینشانی لایهافزایش زمان 

ها محاسبه شده بلورك ةانداز ها باشد.بلوركمیانگین 
آورده شده است. در  1شرر در جدول ۀمطابق رابط

 هاانهد میانگین بلورك با ارتفاع میانگیناندازه  Aنمونه 
  .برابر است

  
  .Cو  A ،Bمربوط به سه نمونه  XRD .1شکل

، زبري سطح و ارتفاع میانگین AFMکمک آنالیز به
تصاویر حاصل از  2در شکل ها بررسی شد.دانه

ها مشاهده میکروسکپ نیروي اتمی از سطح نمونه
ها نشانی در سطح نمونهبا افزایش زمان لایه شود کهمی

ها بزرگتر شده است، همچنین ها و جزیرهدانه ةانداز
ها با گذشت زمان بیشتر ناهمواري یا زبري سطح نمونه

ها بازتاب از نمونه که منجر به کاهششده است 
شود. نتایج مربوط به ضخامت، زبري و ارتفاع می

   خلاصه شده است. 1ها در جدولمیانگین دانه
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 از سطح سه نمونه ،AFM حاصل از سه بعدي تصاویر .2شکل

N:ZnO ) نمونه(الفA )نمونه(بB  ) ج)نمونهC 

 حاصل از طیف سنجی مرئی/فرابنفش، نشان 3شکل
نشانی، افزایش ضخامت دهد با افزایش زمان لایهمی

کاهش درصد عبور اپتیکی از سطح ها منجر بهنمونه
لت عها شده است. درصد بالاي عبور اپتیکی بهنمونه

ضریب  1اتمعادلبا توجه به .است هاشفافیت نمونه
ها با نمونه gE اپتیکیشکاف باند و   جذب اپتیکی
، dها، و ضخامت لایه(عبور)  هاي اپتیکیاستفاده از داده
 شکاف باندبراي  nاپتیکی ( شکاف باندبا بررسی نوع 

است) محاسبه شد.  5/0و براي مستقیم  2غیر مستقیم 
h نرژي فوتون استا.  

 

1( )
2.303

n

g
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T

d
و
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                           1 

  
  .Cو  A ،B عبور از سه نمونهدرصد طیف  .3شکل

را  n=5/0ازاي نمودار ضریب جذب اپتیکی به 4شکل
جه شکاف باند اپتیکی مستقیم و دهد در نتینشان می

براي الکترون ولت  28/3و  22/3، 21/3ترتیب به
دست آمد. افزایش شکاف باند به Cو  A ،Bهاي نمونه

ت ورود علتواند بهها میاپتیکی با افزایش ضخامت لایه
و  22هاي قبل [مطابق گزارشها در نمونه باشد. نقص

] با ورود آلایش نیتروژن در شکاف نواري، نوار 20
ه شود که منجر بنیتروژن ظاهر میاي مربوط بهپذیرنده
 الکترون ولت 3/3هاي کمتر از تیکی در انرژيجذب اپ

. شودمی )جذب اکسید روي خالص استکه مربوط به(
 و افزایشنشانی لایهافزایش زمان با ها افزایش نقص

زبري و تغییر انرژي سطحی منجر به افزایش شکاف 
ل گزارش سوین پ از ها شده است.این لایه اپتیکیباند 

توان ] می23آمورف [براي سیلیکون  1983 در سال
هاي ههاي اپتیکی لایضخامت و سایر ثابت ۀبراي محاسب

 علتها چنانچه بهنازك با کمک طیف عبوري این لایه
راي ب ترتیباینبه ،تداخل، موجی باشد استفاده کرد

هاي عبور از داده N:ZnO يهاتعیین ضخامت لایه
فاده است طیف سنجی مرئی/ فرابنفش،آنالیز از حاصل 

 با این روش هانمونهمحاسبه شده  ضخامتشد. 
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هاي شود با ضخامتدیده می 1همانطور که در جدول
قابل مقایسه است، لذا این روش یک  گیري شدهاندازه

هاي روش قابل اطمینان براي محاسبه ضخامت لایه
   است. N:ZnOنازك 

  
، مماس بر منحنی براي Cو A  ،Bهايضریب جذب نمونه .4شکل
    ترسیم شده است. Cبراي نمونه  اپتیکی شکاف باندیافتن 

دهد در این را نشان می Bۀطیف رامان نمون 5شکل
و  (پایین)푬ퟐمدهاي (یا حالات) غیر قطبی  طیف

푬ퟐ(بالا) 1 در-cm100 1و-cm 437 شود. این دیده می
مربوط  ZnOها به ساختار هگزاگونال (ورتسایست) قله
در تطابق است.  XRD] که با نتایج 24شود [می

مربوط به ارتعاش زیر شبکه (پایین)푬ퟐ پایین  فرکانس
Zn ] و فرکانس بالاي 25است [푬ퟐ(بالا)  مربوط به
ات الهاي اکسیژن است. آلایش نیتروژن منجر به حاتم

]. 26[ شودمی cm 512-1و  cm280-1 رامان اضافی در
مشخص شده است) به  ON(که با  cm280-1حالت 

مربوط است که در  Znهاي ارتعاش موضعی ایزوتوپ
احتمالاً  cm512-1قرار دارند و حالت  Nهمسایگی 

دلیل است که به iO-iZn هايمربوط به تشکیل کمپلکس
]. 27ایجاد شده است [ ZnOآلایش نیتروژن در ساختار 

ب ترتیبه cm650-1و  cm200-1واقع در  Mهاي حالت
و  (پایین)ퟐ푬ퟐوط به برانگیختگی چند فونونی مرب

ퟐ(푬ퟐ(بالا) − 푬ퟐ(پایین))  1است. قله در-cm 570 
است. در بافت جهت  1A(LO)مربوط به حالت قطبی 

حالات غیر  هاي اکسید روي معمولاً تنهادار قوي فیلم

شوند که همخوان با نتایج دیده می 1Aو قطبی  2Eقطبی 
XRD  دیگر نیز مشابه این  ۀاست. طیف رامان دو نمون

ها و افزایش پهناي جایی قلههنمونه است که اندك جاب
هاي کمتر ها در ضخامتدانه ةها با کاهش اندازقله
بل اول قا ۀدلیل محدودیت فونونی در تقریب مرتببه

 .]28[ توجیه است

 
 اب آلاییده روي اکسید نازك لایه اتاق دماي در رامان طیف .5شکل

 .شیشه زیرلایه روي) B نمونه( نیتروژن

 
 6در شکل Cو  A ،Bطیف فوتولومینسانس سه نمونه  

فرابنفش مربوط  ةاول در محدود ۀآورده شده است. قل
به نشر از لبه باند است همچنین با افزایش زمان 

هاي بیشتر سمت انرژيجابجایی قله بهنشانی لایه
شود که با نتایج شکاف باند اپتیکی حاصل مشاهده می

از طیف سنجی فرابنفش/مرئی در تطابق است. قله 
توان به کپی فونونی را می eV 08/3مشاهده شده در 

-DAP) پذیرندة-اپتیکی طولی باز ترکیب جفت دهنده

1LO) ۀنسبت داد که به فاصل meV 71 باز  ۀاز قل
 eV 15/3در  (DAP)پذیرنده -ترکیب جفت دهنده

] که با نتایج طیف سنجی رامان در 29فاصله دارد [
خوبی با به eV 7/1موجود در حدود  ۀتطابق است. قل

ییدي بر أ] و ت22[ عمیق در تطابق است-مدل پذیرنده
ورود باند پذیرنده عمیق حاصل از آلایش نیتروژن است. 

الکترون ولت قله  77/1و  7/1در  Cنمونه  PLطیف 
از هم قرار دارند این  meV 71ود حد ۀدارد که به فاصل

 1A(LO)تواند حاصل از فونون اپتیکی طولی فاصله می
  باشد.
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هاي نازك اکسید طیف فوتولومینسانس دماي اتاق لایه .6شکل

)، قسمت بزرگ شده Cو  A ،Bهاي روي آلاییده با نیتروژن (نمونه
 eV 7/1در حدود  C ۀدرون شکل مربوط به فوتولومینسانس نمون

  است.

 يگیرنتیجه
با  N:ZnOهاي نازك در این مطالعه پس از ساخت لایه

 80و  70،  40هاي تخت در زمان DC کمک کندوپاش
روي، مشاهده  هدف دقیقه، در خلاء آرگون و نیتروژن با

 (ورتسایست) داراي ساختار هگزاگونال هاشد که لایه
 c)، هستند و ثابت شبکه 002گیري مرجح (با جهت
علت ورود خالص به ZnOدرصد نسبت به  4حدود 

زبري  .درون ساختار شبکه افزایش یافته استنیتروژن به
ا بنشانی لایهها با گذشت زمان و ارتفاع میانگین دانه

علت همچنین به .بزرگتر شد AFMتوجه به آنالیز 
اپتیکی با افزایش ضخامت  شکاف باندها وجود نقص

د که با طیف فوتولومینسانس هم تأیی لایه افزایش یافت
ها با روش سوین پل نشان داد . بررسی ضخامت لایهشد

این روش براي محاسبه ضخامت لایه مورد نظر قابل 
طیف سنجی رامان و فوتولومینسانس  اعتماد است.

 ZnOمؤیدي بر ورود نیتروژن در ساختار ورتسایست 
ته، ار گرفعنوان یک آلایش، که در جایگاه اکسیژن قربه

  هستند.
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