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OZET

FE/PZT VE CO/PZT INCE FiLMLERININ DiELEKTRIK OZELLIiKLERININ
INCELENMESI

Ahmet DEMIRKAYA
Diizce Universitesi
Lisaniistii Egitim Enstitiisii, Fizik Anabilim Dal1
Yiiksek Lisans Tezi
Danisman: Dr. Ogr. Uyesi Aliye KAHYAOGLU

Ocak 2024, 33 sayfa

Ferroelektrik o6zelliklere sahip PbZrosTiosOs seramik malzemesi elektriksel ve
elektromekaniksel ~oGzelliklerinden dolay1r arastirmacilar tarafindan  biyik ilgi
gormektedir. Bu ¢alismada, Ferroelektrik PbZrosTiosOz (PZT) seramik malzemesi
lizerine vakum buharlagtirma teknigi ile ferromanyetik 6zelliklere sahip Fe ve Co
malzemeleri ayr1 ayri kaplanmigtir. Hazirlanmig ince filmlerin dielektrik sabitinin reel
ve sanal kisimlari, kayip tanjanti, cole-cole diyagram gibi dielektrik o6zelliklerin
frekansla degisimi incelenmistir. Saf PZT, Fe kapli PZT ve Co kapli PZT ince filmlerin
dielektrik sabitinin reel ve sanal kisimlari, kayip tanjanti, cole-cole diyagrami oda
sicakliginda frekansin bir fonksiyonu olarak yiiksek frekans (1 MHz — 3 GHz)
araliginda empedans analizorii ile 6l¢lilmiistiir.

Anahtar sozciikler: Dielektrik, Multiferroik, PZT
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ABSTRACT

INVESTIGATION OF DIELECTRIC PROPERTIES OF FE/PZT AND CO/PZT
THIN FILMS

Ahmet DEMIRKAYA
Diizce University
Institute of Postgraduate Education, Department of Physics
Master’s Thesis
Supervisor: Assist. Prof. Dr. Aliye KAHYAOGLU

January 2024, 33 pages

PbZrosTiosO3 ceramic material, which has ferroelectric properties, attracts great
attention from researchers due to its electrical and electromechanical properties. In this
study, Fe and Co materials with ferromagnetic properties were coated separately on the
ferroelectric PbZrosTiosO3 (PZT) ceramic material by vacuum evaporation technique.
The variation of dielectric properties such as the real and imaginary parts of dielectric
constant, loss tangent, cole-cole diagram of the prepared thin films with frequency was
examined. The real and imaginary parts of dielectric constant, loss tangent, cole-cole
diagram of pure PZT, Fe-coated PZT and Co-coated PZT thin films were measured with
an impedance analyzer as a function of frequency in the range of high frequency (1
MHz — 3 GHz) at room temperature.

Keywords: Dielectric, Multiferroics, PZT
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1. GIRIS

Multiferroik, hem manyetik hem de ferroelektrik 6zelliklere sahip olan bir malzeme
veya malzeme sinifim1 ifade eder. Manyetik 6zellikler, malzemenin bir manyetik alan
altinda davranisini belirlerken, ferroelektrik 6zellikler, malzemenin elektrik alan altinda
davranigini belirtir. Geleneksel olarak, ¢ogu malzeme bu Ozelliklerden sadece birine
sahip iken multiferroik malzemeler hem manyetik hem de ferroelektrik 6zelliklere sahip
olduklart i¢cin 6zel ve ilgi ¢ekicidir. Bu tiir malzemelerde, manyetizasyon (manyetik
ozellik) ile polarizasyon (elektrik 6zellik) arasinda bir iligki bulunabilir. Yani, bir
manyetik alan uygulandiginda elektriksel bir polarizasyon elde edilebilir veya tersi
durumda bir elektrik alan1 uygulandiginda bir manyetik alan ortaya cikabilir. Iki farkls
ozellige sahip olmalari, ¢esitli alanlarda kullanimlarini miimkiin kilar ve baz1 potansiyel

uygulama alanlar1 sunlardir:

e Veri Depolama Teknolojileri: Multiferroik malzemeler, manyetik alanlarin
elektrik alanlariyla kontrol edilebildigi manyetoelektrik etkileri sayesinde bilgi
depolama alaninda kullanilabilirler. Bu, daha hizli ve daha enerji verimli veri

depolama teknolojilerinin gelistirilmesine olanak saglar.

e Sensor Teknolojileri: Multiferroik malzemeler, manyetik alanlara ve elektriksel
alanlara  duyarliblk gosterdikleri icin hassas sensorlerin  yapiminda
kullanilabilirler. Bu sensérler, manyetik alan degisikliklerini veya elektriksel

sinyalleri algilamak i¢in kullanilabilir.

e Enerji Doniisiimii: Multiferroik malzemeler, manyetoelektrik etkileri sayesinde
enerji doniisiimii uygulamalarinda da potansiyele sahiptirler. Manyetik alan
enerjisini dogrudan elektrik enerjisine doniistirme veya tersi islemi
gerceklestirme yetenekleri, enerji tiretimi ve doniisiimii alaninda yeni firsatlar

sunabilir.

e Spintronik: Spintronik, elektronlarin sadece yiikleri degil, ayn1 zamanda spinleri
tizerine odaklanan elektronik bir alandir. Multiferroik malzemeler, manyetik ve
elektriksel alanlarin spintronik cihazlarinda kontrol edilmesine olanak tanir, bu

da daha gelismis ve verimli elektronik cihazlarin olusturulmasina yardimeci



olabilir.

e Manyetik Bellek ve Sensorler: Manyetik alanlarin ferroelektrik o6zelliklerle
kontrol edilebildigi multiferroik malzemeler, veri depolama i¢in yeni nesil bellek
cihazlarinin gelistirilmesinde kullanilabilir. Ayrica, hassas manyetik sensdrlerin

yapiminda da kullanimlar1 potansiyeldir.

Bu alanlar, multiferroik malzemelerin kullanimi1 i¢in ornek olusturur; ancak bu
malzemelerin uygulamalar1 hala arastirma ve gelistirme asamasindadir ve endiistriyel
Olcekte kullanimlari i¢in daha fazla ¢aligma gerektirmektedir. Bu amacla hem literatiire
hem de endiistriyel alana katki saglama diisiincesiyle bu ¢alismada vakum buharlastirma
yontemiyle multiferroik film elde edilmesi hedeflenmistir. Tezin 2. Boliimiinde ¢alisma
ile ilgili teorik bilgilere yer verilmistir. Ozellikle multiferroik ve dielektrik hakkinda
durulmustur. 3. Boliimde deneyde kullanacagimiz malzemeler ile ilgili bilgiler yer
almaktadir. Daha sonrasinda kaplama yontemleri ve analiz yontemleri hakkinda bilgi
verilmistir. Daha sonraki boliimde, hazirlanan ince filmlerin 6l¢iim sonuglart sonunda
elde edilen analizleri tartisilmistir. Bu tez ¢alismasinda ferroelektrik PbZrosTios03
(PZT) seramik malzemesi iizerine vakum buharlastirma teknigi ile ferromanyetik
ozelliklere sahip Fe ve Co malzemeleri ayr1 ayr1 kaplanmistir. Hazirlanmis ince
filmlerin morfolojisi taramali elektron mikroskobu (SEM) ile dielektrik sabitinin reel ve
sanal kisimlari, kayip tanjanti, cole-cole diyagram gibi dielektrik 6zelliklerin frekansla
birlikte degisimi tetkik edilmistir. Saf PZT, Fe kapli PZT ve Co kapli PZT ince filmlerin
dielektrik sabitinin reel ve sanal kisimlari, kayip tanjanti, cole-cole diyagrami oda
sicakliginda frekansin bir fonksiyonu olarak (1 MHz ile 3 GHz araliginda) empedans
analizorii ile Ol¢ilmistir. Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerin dielektrik
sabitinin reel kisminin, artan frekansla azaldigi gozlemlenmistir. Dielektrik
polarizasyondan dolay1 nispeten diisiik frekans alaninda dielektrik sabitinin reel kismi1
daha yiiksek iken, yiiksek frekans alaninda dielektrik sabitinin reel kisminin azaldigi
gozlemlenmistir. Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerin dielektrik sabitin sanal
kismi degerinin artan frekansla Once arttigi, daha sonra parabolik olarak azaldigi
gozlenmistir. Disiik frekans bolgesinde Co/PZT ve Fe/PZT o6rneklerinin dielektrik
sabitin sanal kism1 benzer degerlere sahipken, saf PZT 6rneginin dielektrik sabitin sanal
kismi daha diisiik bir degere sahiptir. Cole-cole grafigi tim ince filmlerde tek bir
gevsemenin oldugunu ve bunun bir RC devresine karsilik geldigini gostermektedir.

Tim sonuglar 1s18inda, Fe/PZT ince filmin yiiksek frekans bolgesinde daha iyi



dielektrik 6zellikler gosterdigini sdylemek miimkiindiir.



2. TEORIK BILGI

Malzeme, bir nesneyi veya iirlinii olusturan herhangi bir madde veya bilesendir.
Malzeme; etrafimizda gordiigiimiiz, kullandigimiz ve bir sey olabilecek potansiyele
sahip her seydir. Malzeme, genellikle bir ama¢ dogrultusunda kullanilan ve belirli
ozelliklere sahip olan hammaddelerdir. Insaat, imalat, endiistri, teknoloji ve bilim gibi
bir¢ok alanda kullanilan malzemeler, ¢esitli 6zelliklere sahiptir. Malzemeler, kimyasal,
fiziksel ve mekanik 6zelliklere sahip olabilir. Ornegin, metaller miikemmel iletkenlik
saglayabilirken, seramikler yiiksek sicaklik dayanimina sahip olabilir. Plastikler
esneklik ve hafiflik sunarken, camlar seffaflik ve dayaniklilik saglar. Malzemeler, dogal
kaynaklardan elde edilebildigi gibi yapay olarak da iiretilebilir. =~ Malzemeler,
kullanilacaklar1 alanlara gore 6zelliklerini optimize etmek i¢in 6zel olarak tasarlanabilir

veya degistirilebilir. Bu da yeni malzemelerin kesfine ve gelistirilmesine yol agar [1].

Makro ol¢ekteki malzemelerin kimyasal ve fiziksel 6zellikleri, nano 6l¢ekte hazirlanan
ayni malzemelerin fiziksel ve kimyasal Ozelliklerinden biiyiikk farkliliklar
gostermektedir. Aslinda makro boyutlarda iletken olan bir malzeme, nano boyutlara
indirgendiginde yalitkan hale gelebilmektedir. Nanometre seviyesindeki malzemelerin
kuantum boyut etkisi olarak bilinen yeni ozellikler gdstermesi bu konuda yapilan
aragtirmalarin artmasina neden olmustur. Bu sayede bilgi depolama, bilgisayarlardaki
manyetik okuma ve yazma kafalari, manyetik sensorler, manyetik bellek, tek elektron
tabanl kuantum bilgi isleme cihazlari, mikrodalga elektronik cihazlar gibi ¢ok cesitli

alanlarda teknolojik uygulamalar i¢in potansiyel yaratmaktadir [1], [2].

2.1. MULTIFERROIK MALZEMELER

Birden fazla “ferro” ozellige (ferroelektrik, ferromanyetik, ferroelastik gibi) sahip
malzemelere multiferroik malzeme denir. En bilinen Ornekleri arasinda TbMnOs3,
HoMn,Os, BiFeOs, BiMnOs, BaNiFs, ZnCr,Ses sayilabilir. Bu malzemeler, belli sartlar
altinda farkli ferroik 6zellikleri ayni anda gosterirler [3], [4], [5].

Multiferroik malzemelerin  6zelliklerden biride elektrik polarizasyonudur. Kati



malzemeleri olusturan atomlar Oteleme hareketi yapamazlar, mevcut konumlarinin
etrafinda titresirler. Ancak elektronlar tamamen bir atoma bagl degildir. Elektronlarin
hareketi sebebiyle toplamda malzeme yiiksiiz olsa dahi, malzemenin bazi boliimleri
pozitif baz1 boliimleri ise negatif yliklenerek elektriksel polarizasyon meydana getirirler
[3]. Ferroelektrik malzemeler elektriksel alan uygulanmadan kendiliginden
kutuplasmaya, ferromanyetik malzemeler ise manyetik alan olmadan kendiliginden
miknatislanmaya sahip malzemelerdir. Bu maddelerin manyetik ve dielektrik
duygunluklarinin diger malzemelere gore ¢ok yiiksek olmasi ve dis etkenlere karsi
lineer olmayan tepki sergilemeleri, bu malzemeleri uygulama agisindan cazip hale

getirmektedir [2].
2.1.1. Ferromanyetik Malzemeler

Manyetizma temelde elektronlarin yoriingesel ve spin hareketleri ile elektronlarin
birbirleriyle olan etkilesimiyle ilgilidir. Farkli manyetizma 6zelliklerini gérmenin en iyi
yolu malzemelerin manyetik alana kars1 verdigi tepkilere bakmaktir. Aslinda biitiin

maddeler manyetik 6zellik gosterir ancak maddelerin gosterdigi manyetik ozellikler

birbirinden farklidir. M muknatislanma vektoriidiir ve miknatislanma (M = 5) birim

hacimdeki manyetik momente karsilik gelmektedir. H : Uygulanan manyetik alan ve

7 : manyetik duygunluk (uygulanan manyetik alana, malzemenin verdigi cevap) olmak

tizere [6]:

<
Il

~
I,

2.1)

seklinde ifade edilir.

7z pozitif ise madde paramanyetik, M ile H ayni yonliidiir.

7 negatif ise madde diamanyetik, M ile H zit yonliidiir.
Ferromanyetik malzemeler i¢in bu sekilde bir lineer bagimlilik s6z konusu degildir.

Diamanyetik Madde: Manyetik alan igerisinde zit yonde ve zayif olarak miknatislanan
maddeler iken, Paramanyetik Madde: Manyetik alan igerisinde aym1 yonde ve zayif

olarak miknatislanan maddelerdir [7], [8], [9].



Ferromanyetik malzemeler (ferromiknatislar) en gilicli miknatislardir ve giinliik
hayatimizda kullandigimiz miknatislarin asagi yukart hepsi bu malzemelerden
tiretilmistir. Bu malzemeler kendiliginden yonelmis manyetik momentlere sahiplerdir.
Element halinde bulunan kalict miknatislar tabiatta son derece azdir (Fe, Ni ve Co). Bu
elementleri igeren bilesiklerin ¢ogunlugu ferromanyetik 6zellik gostermektedir. Ayrica,
kismen yeni bir tiir olarak, giliclii ve kalict bir miknatis olan nadir toprak miknatislart da
son yillarda 6n planda olmaktadir. Lantanit bilesikleri olarak ta bilinen bu nadir toprak
bilesikleri, d orbitallerindeki gii¢lii manyetik momentleri sebebiyle giiglii ferromanyetik

ozellik gosterirler [10].

Ferromanyetik maddeler olan Demir (Fe), Nikel (Ni), Godolinyum (Gd) ve Disprosyum
(Dy) kuvvetli manyetik maddelerdir. Bu ferromanyetik maddeler miknatis yapiminda
kullanilirlar. Bu maddeler zayif dis manyetik alan igerisinde kendi i¢inde dahi
birbirlerine paralel yonelmeye calisan atomik manyetik dipol momente sahiptirler.
Momentler paralel olduktan sonra dis manyetik alan kaldirilsa dahi madde
miknatislanmig olarak kalmaya devam edecektir. Bu sekilde devam etmesinin sebebi
komsu manyetik momentler arasinda olan kuvvetli etkilesimden dolayidir.
Ferromanyetik malzemelerde her atom net manyetik momente sahiptirler ve bu
atomlarin manyetik momentleri birbirleriyle etkilesim halindedir. Bundan dolay1 da
manyetik momentlerin hepsi birbirleriyle ayn1 yonde ve paraleldirler. Bu etkilesim
olayina ilk defa Weiss tarafindan “molekiiler alan teorisi” denmistir ve bu teoriye gore,
manyetik momentlerin hepsi ayn1 yonde ve paralel olmasi sebebiyle miknatislanmada
daha fazla artis ger¢eklesmez dolayisiyla ferromiknatislar manyetik alan altinda doyum
miknatislanmasina ulasirlar. Ferromanyetizmanin Heisenberg modelinde kuantum
mekaniksel olarak, manyetik momentlerin paralel sekilde olusmasi, komsu manyetik
momentler arasindaki degis-tokus etkilesimi sebebiyledir. Ferromanyetik bir maddeye,
dis manyetik alan uygulanmadiginda ve uygulandiginda olusan manyetik dizilim Sekil

2.1 ve Sekil 2.2’de gosterilmistir.
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Sekil 2.1. Ferromanyetik bir maddeye dig manyetik alan uygulanmadiginda olusan
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Sekil 2.2. Ferromanyetik bir maddeye dig manyetik alan uygulandiginda olusan

manyetik dizilim.

Ferromanyetik bir maddeye dis manyetik alan (H) uygulandiginda, manyetizasyon (M)
yani miknatislanma artarak malzeme igerisindeki atomlar diizenlenmeye baslar.
Miknatislanma artirilmaya devam ettikge bir slire sonra malzemedeki atomlarin hepsi
artik diizenlenmis oldugu i¢in miknatislanma nihai olarak doyuma ulasir ve sabitlenir.

Bu durum Sekil 2.3’te sematik olarak gosterilmistir.
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Sekil 2.3. Ferromanyetik malzemenin, miknatislanma(M) ve dis manyetik alan(H)

egrisi.

Malzeme i¢inde bulunan manyetik bdlgelerde (domainlerde) olan manyetik
momentlerin hepsinin paralel ve ayni yonde oldugunu Weiss molekiiler alan teorisinde
bahsetmistir. Dis manyetik alan uygulandiginda malzemenin davranig bi¢imini
malzemede bulunan bu manyetik bolgeler belirler. Ferromanyetik malzemeler genellikle

doyum miknatislanmasina gore karsilastirilip siniflandirilirlar [8].

Manyetik bolge o6zelliginden dolayr uygulanan dis manyetik alan ve dolayisiyla
manyetizmadaki degisim, manyetik momente sahip olan Ferromanyetik-Ferrimanyetik
malzemelerde c¢izgisel olmayan bir egri meydana getirir. Sekil 2.4’te bu durum
gosterilmistir. Bu grafik manyetik malzemenin manyetik sertlik ve yumusaklik
durumunu, miknatislanmanin doyum, kalic1 ve zorlayict alan degeri gibi parametreler
hakkinda bilgi verir. 0 (sifir) noktasinda manyetik bolgeler rastgele ve diizensiz olarak
yonelmisglerdir. Dis alan arttik¢a bolgeler daha ¢ok paralel olur ve a noktasinda ise
yaklasik hepsi paralel olurlar. Burasi malzemenin doyum noktasidir. Doyum noktasi ise
bir malzemenin alabilecegi en biiyiik miknatislanma degeridir ve biitiin bolgelerin ayni
yoneldikleri durumu gosterir. Bundan sonra dis alan azaltilirsa egri ab yolunu takip eder
ve b noktasinda uygulanan dig alan O (sifir) olmasina ragmen madde halihazirda
miknatislanmig oldugundan dolayr artik kalict miknatislanma gerceklesmistir. Dis
alanin yoni degistirilir ve siddeti artirilirsa malzeme tekrar miknatislanmamis duruma
yani ¢ noktasina gelene kadar bolgeler yon degistirir. C noktasinda ise malzemeden
artik miknatislanma s6z konusu olmaz. Dolayisiyla disaridan uygulanan manyetik alan

etkisiyle miknatislanma 0 (sifir) olur. Bu degere zorlayici alan denir ve bu deger bize



malzemenin miknatislanmasinin ne kadar kolay veya zor olacagi hakkinda bilgi verir.
Son olarak ta dis alan ters olarak uygulanirsa malzeme bu sefer ters yonde miknatislanir
ve bu sefer d noktasinda doyuma ulasir ve dis alan baglangigta oldugu gibi ayni yonde
artirtlirsa benzer olaylar silsilesi tekrar eder, miknatislanma egrisi d-e-f yolunu izlemeye
devam eder. Dis alan artirilmaya devam ederse egri bagladigi noktaya geri donerek a

noktasina geri gelir yani miknatislanma tekrar doyum noktasina ulagsmis olur.

=B |

Sekil 2.4. Manyetik Histerisiz Egrisi (B: Miknatislanma, H: Uygulanan Alan).
2.1.2. Ferroelektrik Malzemeler

Ferroelektrik malzemeler, dis elektrik alan olmadiginda bile kendiliginden olusan bir
polarizasyona yani elektriksel dipol momente sahiptir. Ters elektrik alan uygulandiginda
malzemedeki polarizasyon ters yone cevrilebilir. Belirli bir sicaklik altinda (Tc),
elektriksel dipol momentin elektrik alana kars1 grafigi cizildiginde bir histerezis egrisi
olusur. Histerisiz egrisinde Ec: koersiv alan noktasi, Pr: kalict polarizasyon noktasi ve

Ps: doyma polarizasyon noktasi olmak iizere ii¢ dnemli nokta bulunmaktadir [2], [11].



Polarizasyon

>Elektrik Alan

Sekil 2.5. Ferroelektrik histerisiz dongiisii [11].

Malzemeye maksimum elektrik alan uygulandiginda veya ortadan kaldirildiginda, bu
elektrik alandan dolay1 olusan polarizasyon ortadan kalkmadigi gibi bir miktar kalici
polarizasyonu da (Pr) geride birakir. Bu kalici polarizasyonu ortadan kaldirmak igin
onceden uygulanan elektrik alan degerinin tersi yoniinde zorlayici elektrik alan (Ec)
uygulanmas: gerekmektedir. Kisaca kritik elektrik alan yani zorlayici elektrik alan,

yonlenmis polarizasyonu sifirlar yani ortadan kaldirir. (Sekil 2.5)

Histerisiz grafiginin dogrusal kismindan, lineer bir ¢izgiyle sifir1 (0) gosterdiginde,
egrinin polarizasyon eksenini kestigi nokta kendiliginden polarizasyonu (Ps) verir.
Elektrik alanin sifir (0) oldugu noktada, histerisiz egrisinin polarizasyon eksenini kestigi
nokta ise kalici polarizasyonu (Py) verir. Ps ile Py noktalari arasindaki olgiilen
polarizasyon degerleri, elektrik alan ile olusturulmus dielektrik polarizasyon degerini
vermektedir [12].

Histerisiz dongiisiinde kaplanan alan, bir yonden diger yone polarizasyonun kaymasi
icin gerekli enerjiyi temsil eder. Kalici polarizasyonun olmasi bilgisayar devrelerinde

bilgi saklanmasi i¢in malzemeyi kullanish hale getiren bir 6zelliktir.

2.2. DIELEKTRIK MALZEMELER

Dis elektrik alan uygulandiginda net olarak elektriksel yiik akisi olmayan, bunun yerine
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yiklerin yer degistirerek polarize olma ozelligine sahip, yik ve enerjinin
depolanabildigi malzemelere dielektrik malzeme denir. Dielektrik malzeme, elektrik
akimini iletebilecek serbest elektronlari olmayan, yani elektrik yiiklerini iletmeyen,
elektrik alaniyla kutuplanma 6zelligi tasiyan, hi¢ elektrik iletkenligi olmayan veya c¢ok
zayif elektrik iletkenligi olan malzemedir. Elektrik alani i¢inde bulundugunda,
polarizasyon olusturarak elektrik alani iginde bir enerji depolar. Bu malzemelerin kendi
baslarina iletken olmadiklari, ancak elektrik alan1 altinda polarize olduklar
bilinmektedir. Dielektrik malzemeler elektrigi iletmezler ancak, elektrik alandan
etkilenirler. Uygulanan elektrik alan etkisiyle malzemedeki yiik merkezleri kayar ve
uygulanan alana uygun olarak yonlenirler. Bunun sonucunda malzemede olusan

dipoller, malzemede elektriksel yiik depolanmasina olanak saglar [13].

Dielektrik malzemeler deneysel olarak elde edilebilen boyutsuz bir biiyiiklige sahiptir,
dielektrik sabit olarak karakterize edilir ve & sembolii ile gosterilir. Elektrik alanin
varliginda olusan dipol etkilesimler bu malzemelerin kondansatér iiretimine elverisli
olmasini saglayan ylizey tabakalardaki elektriksel yiiklerin birikmesini miimkiin kilar.
Kondansatore bir dis gerilim uygulandiginda, plakalardan biri negatif digeri pozitif
elektriksel yiikle yiiklenmis olur. iki plaka arasindaki elektrik alan pozitiften negatife
dogru yonelir. Kapasitans (C), her iki plakada da depolanan yiik miktar1 ile ilgili olup,
kapasitansin degeri
c_Q

Vi (2.2)

seklinde hesaplanir. Burada V, kondansatdre uygulanan potansiyel farki, Q ise
kondansatoriin levhalarindan birinde depolanan yiiktiir. Eger ki bir diizlem kapasitor

inceliyorsak ve levhalar arasinda bosluk var ise kapasitans;

A
C=5 = (23)

formiilii ile hesaplanir [7]. &, vakumun gegirgenligi olarak ifade edilir ve evrensel bir

sabit olup, degeri 8.85 x 102 C¥/Nm?dir. A, levhalardan birinin yiizey alani; | levhalar
aras1 mesafedir. Eger ki levhalar arasina, levhalarin yiik depolama kapasitesini artirmak

amaciyla bir dielektrik malzeme konulursa bu durumda kapasitans degeri,
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C=8T (2.4)

formiiliiyle hesaplanir. Burada € dielektrik ortamin gegirgenligi gosterir ve bu, vakumun

gecirgenliginden biyiiktiir. Genellikle dielektrik  sabitinin  reel kismi olarak

isimlendirilen goreceli gegirgenlik ise

& =— (2.5)

formiilityle verilir ve dielektrik ortamin gecirgenliginin, vakumun gecirgenligine

oranina esittir [14].

Dielektrik malzemelerin en iyi karakterize eden olgusu, dielektrik sabitinin reel
kismiin frekans bagimliligidir ve bu, bu malzemelerin teknolojideki uygulamalari i¢in
olduk¢a Onemlidir. Tipik olarak, dielektrik malzemelere dis bir elektrik alan veya
gerilim uygulandiginda akim zamanla yon degistirir, yani alternatif akimdir (AC).
Alternatif akim (AC) elektrik alanina maruz kalmis bir dielektrik malzeme
diistintildiiglinde, belirli bir siire iginde olusan dipoller, harici alana bagli olarak her
yonde yeniden hizalanmaya ¢alisir. Farkli polarizasyon tipleri i¢in, dipollerin alanin
yoniine bagli olarak yeniden hizalanma kabiliyetine gére minimum ve maksimum

hizalanma siireleri farklilik gosterebilir [13].

Dielektrik ozelliklerin incelenmesinde faydalanilan en temel ve en 6nemli durum
kapasitans ve kayip faktorii degerlerinin Slgiilmesidir. Olgiilen kapasitans ve kayip
faktorii degerlerinden faydalanilarak, normalde karmasik olan dielektrik sabitinin reel
ve sanal kisimlarinin degerleri tespit edilir. Elektrik enerjisinin depo edilebilme
ozelligini gosteren kapasitans ifadesini dielektrik sabitin reel kismina baglayan denklem
asagidaki gibi ifade edilir [15], [16], [17].

_cd

E =
EA

(2.6)

d: malzemenin kalinlig1, A: malzemenin alani

Dielektrik malzemelerin en temel Ozellikleri, karmasik dielektrik sabiti (&) ile
gosterilir. Uygulanan dis elektrik alan etkisinde olan dielektrik malzemenin igerisinde

ne kadar enerji depolandigini dielektrik sabitin reel kismi (&'), malzemelerde meydana
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gelen enerji kaybinin ne kadar oldugunu ise dielektrik sabitinin sanal kismi1 (&") ortaya
koyar. Bu durum Denklem (2.7)’ de gosterilmistir [16], [18], [19], [20].

g =& —j&" 2.7

Burada &' ger¢ek bilesendir ve maddenin kapasitansi ve elektrik enerjisini
depolayabilme yetenegi ile ilgilidir. C malzemenin kapasitansi, Co boslugun kapasitansi

olduguna gore, dielektrik sabitinin reel kismu 2.8’deki gibi hesaplanabilir.

& ZC_O (2.8)

&" sanal bilesendir ve enerji dagiliminin gesitli sogurma mekanizmalariyla ilgilidir.

Kayiplar hakkinda kisaca bilgi verir [14], [21]. G malzemenin iletkenligi, w ise agisal

frekanstir.

(2.9)

Kayip tanjanti, karmasik dielektrik sabitinin sanal kisminin reel kisma oranidir.
Dielektrikte 1s1 olarak agiga ¢ikan enerji miktarint degerlendirmek igin kullanilir [15],

[21].

"

. £
tand = —

& (2.10)

Bir dielektrik maddenin 6zelliklerini belirlemek icin bazi dlgiimler yapilir. Frekans ve
sicaklik gibi baz1 degiskenlere kars1 gerceklestirilen bu dielektrik 6l¢timlerde maddenin
belirleyici 6zelliklerinden olan gegirgenlik, dielektrik sabitin sanal kisimlart gibi bazi
nicelikler hakkinda bilgi edinilebilir. Bu niceliklerin frekansin logaritmik degerine
karsilik cizilen grafikleri oldukg¢a yararl bilgiler saglayabilir. Olgiimlerde elde edilen
sonuglar kullanilarak pek ¢ok grafik olusturulabilir. Bu grafiklerden en verimlisi ve
kullanigh olan bir tanesi var ki, bu grafikten dielektrigin enerjiyi depolama ve kaybetme
oranlar1 net olarak goriilebilir. Bu ¢izime “argand diyagrami” denir ve ilk defa Cole-
Cole tarafindan gerceklestirildigi i¢in “Cole-Cole ¢izimi” olarak ta adlandirilir. Cole-
Cole ¢izimi, bir sistemin tek bir durulma zamanina sahip olup olmadigimnin bulunmasi

icin Ozel bir metot saglar. Bu metot, dagilim fonksiyonunun farkli tiplerini karakterize
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etmek i¢in de kullanighidir [22].

T

£'(w)

‘ <

Sekil 2.6. Tek durulma zamanh dielektrik sabitinin reel ve sanal kisimlarinin Cole-Cole

egrileri [14].

Sekil 2.6”ya gore; dielektrik materyalin merkez noktasi £"=0 yatay eksendeki durulmay1
bununla birlikte de kayip faktorii ifadesini 1/t pik degerinde yarim dairesel bir tek
durulma frekans1 mevcuttur. Bir¢ok durulma frekansina sahip olan materyallerin, Cole-
Cole diyagrami €=0 ekseninin asagisinda kalacak sekilde benzer ya da asimetrik yatay
yarim ¢emberlerden olusur. Dielektrik sabitinin sanal bileseninin maksimum oldugu
noktada yarigap degeri bu ifadeye esit olur. Frekans degisimi ise egriden saat yoniiniin

tersi istikamette yani pozitif yonde degisim gosterir [17].
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3. MATERYAL VE YONTEM

Bu ¢alismada ferroelektrik 6zelliklere sahip PbZrosTios03 (PZT) tizerine ferromanyetik
Ozelliklere sahip demir ve kobalt malzemeleri ayr1 ayr1 kaplanarak ince film elde
edilmesi planlanmistir. Bu boéliimde kullanilan malzemeler, kaplama yontemi ve analiz

yontemleri hakkinda bilgi verilecektir.

3.1. PbZrTiOs (PZT) OZELLIKLERI

PZT, BaTiOs, PbTiOs, (Sr,Ba)TiOs, PLT, PLZT, BisTizO12 ve PbsGesOss5 ince film
olarak hazirlanan ferroelektrik malzemelerin ( bu malzemeler ayn1 zamanda seramiktir)
baglicalarindandir. Kursun Zirkonyum Titanat (PZT) kati eriyik sistemleri, Japon
aragtirmacilar Gen Shirane, Etsuro Sawaguchi ve arkadaglari tarafindan 1954 yilinda
ortaya c¢ikarilmistir. PZT tabanli seramikler, ¢esitli kullanimlar i¢in gerekli olan yiiksek
performans Ozelliklerini nispeten diisiik bir maliyetle sagladilar ve piezoelektrik
malzemelerin krali olarak adlandirildilar [23]. 1950‘lerden beri bilim insanlarinin PZT
lizerine yaptig1 caligmalar giin gectikce artti ve hizlandi. PZT esasli malzemeler
piroelektrik, piezoelektrik, ferroelektrik, elastooptik, kimyasal kompozisyona bagl
olarak lineer ve kuadratik elektrooptik ozellikler gibi cesitli 6zellikler gosterdikleri
tespit edildi [24]. Bu nedenden dolay1 oldukg¢a genis bir kullanim alanina sahip oldular.
En genis sekilde arastirilan malzeme ise perovskit yapidaki PZT dir. Sekil 3.1°de de

PZT malzemesinin kristal yapis1 goriilmektedir.

A A awand
0o {,é,c - < & =
| £ \J 4 [ s

Sekil 3.1. Perovskit yapidaki PZT kristali [25].
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Diger malzemelere gore PZT nin daha fazla g¢alisilmasinin nedenleri arasinda; Daha
yiiksek sicakliklarda galisilmasia imkan veren Tc degerine sahip olmasi, kolay polarize
olmasi, dielektrik katsayis1 degerinin genis bir aralikta bulunmasi, iiretilmesi kolay
olmast ve farkli oranlarda farkli malzeme katkilandirilmasiyla farkli 6zellikler

kazanabilmesi sayilabilir [11].

3.2. DEMIR VE KOBALT ELEMENTLERININ OZELLIKLERI

Demir, periyodik tablonun 4. periyodunun 8. grubunda yer alan bir elementtir. Demirin
atom numarasi 26'dir ve metaldir. Demir, yer kabugunda en yaygin bulunan ikinci metal
ve dordiincii elementtir. Demir kolayca paslanmasina ragmen en onemli metaldir.
Gliniimiizde islenen metallerin %90’1 demirdir. Nikel, krom, vanadyum, tungsten,
manganez gibi metallerle liretilen alasimlar hayli saglam olur ve islenmeleri kolaylasir.
Kopriilerden elektrikli aygitlara, bisikletlerden kesici aletlere pek c¢ok alanda
kullanilirlar. Demirin ¢ogu ¢elik haline getirilir ve insaatlarda kullanilir. Demirin ¢esitli
metallerle bir araya gelmesiyle farkli ¢esitlerde celik {iretilir. Bunlarin en yaygini

karbon ¢eligidir [26].

Kobalt (Co), periyodik tablonun 4. periyodunun 9. grubunda yer alan bir elementtir.
Kobaltin atom numaras: 27'dir ve metaldir. Genel olarak miknatis yapiminda, Erime
noktasinin yiiksek olmasi nedeniyle jet tiirbinlerinde ve gaz tiirbin jeneratorlerinde,
paslanmaya olan direnci nedeniyle kaplama malzemelerinde ve boya, porselen, cam,
comlek ve emayelere mavi renk vermesinde, bazi iilkelerde yiyecekleri 1s1nla steril hale

getirmek ve uzun siire saklamak amaciyla kullanilmaktadir [27].

Demir ve kobalt, olduk¢a kuvvetli manyetik maddelerdir ve bunlara ferromanyetik
maddeler denir. Fe ve Co gibi d orbitali gecis metallerinin manyetizmasinin kaynagi, d
orbitallerinin dolulugundan kaynaklanmaktadir. 3d gecis metalleri, 4s ve 3d degerlik
elektronlart barindirir. 3d orbitali gérece olarak daha dar bir enerji araligina ( 4-7 eV)
sahipken, 4s orbitali genis ve daha uzun erimli bir enerji araligina sahiptir (15-20 eV) bu
sebeple komsu atomlar iist liste binmektedir. Temel durumda, biitiin en diisiik enerji
seviyeleri, Pauli disarlama ilkesine gore elektronlarla doldurulur. En yiiksek ve dolu
enerji seviyesi Fermi seviyesi, Er olarak adlandirilir. Manyetik olmayan (paramanyetik)
metallerde (Sekil 3.2) enerji seviyesi yukar1 ve asagi yonlii spine sahip esit sayida

elektronlarla doludur ve net manyetik moment yoktur. Ferromanyetik metallerde enerji
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seviyelerini dolduran asagi ve yukari yonlii spine sahip elektronlarin sayist yaklasik
olarak esit olmalarina ragmen, enerji seviyeleri arasinda birbirlerine gore bir kayma
mevcuttur. Bu kayma net manyetik momentin kaynagidir ve enerji bandinda benzersiz

bir doluluk sekline sebep olur [6].

Paramanyetik Ferromanyetik

E

Sekil 3.2. Paramanyetik ve ferromanyetik metallerin durum yogunlugu [28].

(P: Spin polarizasyon faktorii)

3.3. VAKUM BUHARLASTIRMA TEKNIiGi

Vakum buharlastirma, fonksiyonel filmlerin ¢esitli alttaglar {izerine biriktirilmesi i¢in en
yaygin kullanilan yontemlerden biridir. Vakum, buhar parcaciklarinin dogrudan alt
tabaka tiizerinde birikmesine izin vermek i¢in kullanilir; burada buhar parcaciklari,
tekrar katt bir duruma yogunlagarak islevsel bir kaplama olusturur. Vakum
buharlastirma iglemi iki temel asamayi icerir: islevsel bir malzemenin buharlastirilmasi
ve alttag Tlizerinde yogunlagsma. Yiiksek vakumlu buharlastirmada, kaplama
malzemelerini eritmek, gazlastirmak ve buharlastirmak igin elektrikli 1sitma veya
elektron 1gmiyla 1sitma kullanilir ( Sekil 3.3). Kaplama malzemesinin buhari daha sonra
alttasin ylizeyine dogru hareket eder ve yavag yavas sogur, sonunda iyi kalitede ince bir
film tabakasi olusur. Vakum, buharlasan parcaciklarin arka plandaki gazla veya diger
istenmeyen parcaciklarla ¢arpismasini 6nlemek i¢in kullanilir. Buharlasan fonksiyonel

malzemeler alt tabakanin ylizeyinde birikir [29].

Sekil 3.3’de gosterilen termal vakum buharlastirma diizenegini yakindan incelersek;
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1: Paslanmaz c¢elik fanus, 2: Pencere, 3: Yiizey isiticisi, 4: Yiizey tutucu, 5: Deklansor
Kapagi, 6: Besleme kanali, 7: Kalinlik monitorii, 8: Kaynak teknesi, 9: Hava Valfleri,
10: Filament akim telleri, 11: Kaynak 1sitic1, 12: Kaba valf, 13: On Hat Valfi, 14:
Diflizyon pompasi, 15: S1vi Azot Tuzagi, 16: Difiizyon Pompasi 1siticisi.

Sicaklik Kontrol6ri

Vakum Kontrol Unitesi
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Sekil 3.3. Termal Vakum Buharlastirma diizenegi [30].

Vakum buharlastirma teknolojisi, asinmaya, korozyona, yiiksek sicakliklara,
oksidasyona ve radyasyona kars1 direngli, farkli fiziksel 6zelliklere (manyetik, iletken,

vs.) sahip fonksiyonel filmleri hazirlamak i¢in yaygin olarak kullanilmaktadir. [30]

3.4. TARAMALI ELEKTRON MiKROSKOBU (SEM)

Bir¢cok mikroskop c¢esidi bulunmaktadir. Bunlardan en 6nemlileri optik mikroskop
(OM) ve taramal1 elektron mikroskobu (SEM). Birincisi, son iki yiizyildan beri sinirh
yeteneklere sahip basit bir cihaz seklinde kullanilan en eskisidir. Isik mikroskobu da
denir. OM'deki calismanin ana prensibi, elektron emisyonuna bagli olan SEM'den farkli
olarak 1siktir. Basit OM'nun yalnizca bir mercegi var iken bilesik OM'nun iki mercegi
vardir. Mercekler, goriintiileri biiyiitmek i¢in 15181 biikmeye baglidir. Modern OM'nun
biiyilitmesi orijinal boyutlarin 400-1000 kat1 araligina ulasir, bu da biiyiitme 300.000x'e

ulasan SEM'e kiyasla ¢ok diisiiktiir. Hem canli hiicreler hem de cansiz maddeler OM ile
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incelenebilir. Bununla birlikte, ¢ok az sayida kiiclik organik maddeler goriilebilir ve
kiigiik kat1 parcalar gozlemlenebilir. Bunun nedeni, OM'nin yalnizca kiigiikk ve ince
numuneler alabilmesidir. Aksine SEM gri tonlamal1 goriintiilerle daha ayrintili bir alan
saglar. Bu nedenle, SEM'in OM'den daha pahal1 oldugu ve bakiminin kolay olmadigi
sOylenebilir. OM'den {iretilen goriintiiler, incelenen nesnenin gergek renklerini gosterir.
Stereo zoom optik mikroskop, petrografik mikroskop ve otomatik optik mikroskop

olmak tizere OM'nin iig ticari tiirti vardir [31].

Orijinal adi “Scanning Electron Microscope” (SEM) olan Tirk¢e kullanimiyla
“Taramal1 Elektron Mikroskobu”, ylizey yapilar1 hakkinda yiiksek c¢oziintirliklii
goriintiiler elde etmek i¢in kullanilan bir mikroskop tiiridiir. Elektron demetini tizerinde
arastirma yapilacak numunenin ylizeyine taramali olarak gondererek ¢aligir. Numunenin
yiizeyinden geri yansiyan sinyalleri toplayarak yiiksek ¢oziiniirliklii goriintiiler elde
edilir. Taramali elektron mikroskoplar1 biiyiik alan derinligine sahip oldugundan dolay1
aragtirma yapilan Ornekleri {i¢ boyutlu olarak gozlemlemek ve inceleme yapmak
miimkiindiir. Uzerinde arastirma yapilan 6rneklerle ilgili, alan derinliginin bilyiikligii
oraninda bilgi elde edilebilir. Sekil 3.4’de Taramali Elektron Mikroskobu (SEM)
cthazinin ana bilesenleri gosterilmektedir. Taramali Elektron Mikroskobu (SEM),
lizerinde inceleme yapilan kati Orneklerin yiizeyinde cesitli sinyaller {iretmek igin
yiiksek enerjili elektronlardan olusan odaklanmis kiris demetlerini kullanir. Elektron-
numune etkilesimlerinden ortaya ¢ikan sinyaller, dig morfoloji (doku), kimyasal bilesim
ve numuneyi olusturan kristal yap1 da dahil olmak tizere numune hakkinda bir¢ok bilgi
verir. Taramali Elektron Mikroskobu (SEM), ayn1 zamanda numune {izerindeki segilen

noktasal yerleri incelemek igin de kullanilir [32].
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Sekil 3.4. Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) sematik gosterimi [33].

Taramali Elektron Mikroskobunun (SEM) ¢alisma prensibi ikincil elektronlar tarafindan
nokta-nokta ve ¢izgi-¢izgi olusturulan ve gergek olmayan ii¢ boyutlu goriintiilerdir. Bu
elektronlar; Ornegin yiizeyini kare sekilde taramak i¢in gonderilen ilk 151 demeti,
ornekle etkilesime girdigi anda sagilarak olusur. Inceleme yapilan érnegin yiizeyinin
herhangi bir noktasindan yayilan ikincil elektronlarin miktarina bagl olarak yiizeyin
topografik degisimleri, kompozisyonu ve yapisi hakkinda bilgi elde edilebilir. Taramali
Elektron Mikroskobunda (SEM) goriintli, elektron mikroskoplarinda veya optik
mikroskoplarda oldugu gibi dogrudan numunenin goriintlisiiniin yansimasi1 olmayip,
televizyon yaymlarinda oldugu gibi numune goriintiisiiniin i¢inde bulundugu iki boyutlu
ortamdan ekran ortamina nokta-nokta tasimnmasi ile elde edilir. Taranan noktalardan
toplanan sinyaller kuvvetlendiricilerden gegirilir ve her nokta goriintii ekraninda
numune iizerindeki konumuna karsilik gelen noktada parlaklik siddetine gore belirlenir.
Numune iizerindeki herhangi bir noktanin S siddetli sinyali X ve Y koordinatlar1 ile
ekran {lizerine taginmas1 ve bu noktalarin ekran tizerinde birlesmesiyle taramali elektron

mikroskobu goriintiisii elde edilmis olur [32].
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3.5. EMPEDANS SPEKTROSKOPISi

Empedans Spektroskopisi, bir malzemenin elektriksel o6zelliklerini incelemek i¢in
kullanilan bir tekniktir. Bu teknik, malzemenin frekansina bagli olarak elektrik akimiyla
karsilik verme yetenegini Ol¢meyi amaclar. Empedans, bir elektrik devresindeki
direncin  (ohm) yami sira indiiktans ve kapasitansin (farad) kompleks bir
kombinasyonudur. Empedans Spektroskopisi, malzemenin bu kompleks elektriksel
direncini belirleyerek, malzemenin i¢ yapisi, iletkenlik, dielektrik ozellikleri, yiizey
ozellikleri ve kimyasal reaksiyonlar gibi cesitli 6zelliklerini analiz etmeye olanak tanir.
Bu teknik genellikle ¢ok genis bir frekans araliginda c¢aligabilir. Frekansin
degistirilmesiyle, malzeme iizerindeki farkli elektriksel olaylar veya davraniglar
incelenebilir. Olgiilen verilerin analizi, malzemenin elektriksel davranis1 ve 6zellikleri
hakkinda detayli bilgi saglar. Empedans Spektroskopisi yontemiyle, malzemelerin yiik
iletim mekanizmasi, kimyasal reaksiyon mekanizmasi, dipol davraniglar1 ve dielektrik
sabitinin reel kism1 gibi 6zellikleri hakkinda bilgi elde etmek miimkiindiir. Bu bilgiler,
malzemenin karakterizasyonu, sensorlerin tasarimi, elektrokimya ve malzeme bilimi

alanlarinda kullanilabilir [14].

3.6. CALISMANIN AMACI

Ferroelektrik ozelliklere sahip PbZrosTiosOs seramik malzemesi elektriksel ve
elektromekaniksel ozelliklerinden dolayr aragtirmacilar tarafindan  biiyiik ilgi
gormektedir. Bu ¢alismada, Ferroelektrik PbZrosTiosOz (PZT) seramik malzemesi
tizerine vakum buharlagtirma teknigi ile ferromanyetik Ozelliklere sahip Fe ve Co
malzemeleri ayr1 ayr1 kaplanmistir. Bu sekilde multiferroik 6zelliklere sahip ince filmler
elde edilmesi hedeflenmistir. Hazirlanmis ince filmlerin yiizey ozellikleri, dielektrik
sabitinin reel ve sanal kismi, kayip tanjanti, cole-cole diyagram gibi dielektrik
ozelliklerin frekansla degisimi incelenmistir. Saf PZT, Fe kapli PZT ve Co kapli PZT
ince filmlerin yiizey 6zellikleri SEM ile dielektrik sabitinin reel ve sanal kismi, kayip
tanjanti, cole-cole diyagrami oda sicakliginda frekansin bir fonksiyonu olarak yiiksek

frekans araliginda dl¢ilmistiir.
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4. DENEYSEL BULGULAR

Ferroelektrik PbZrosTios03 (PZT) seramik malzemesi tizerine termal buharlastirma
teknigi ile ferromanyetik Ozelliklere sahip Fe ve Co malzemeleri, Gebze Teknik
Universitesi laboratuvarlarinda, Vakum Buharlastirma Teknigi ile ayr1 ayr
kaplanmistir. Bu sekilde multiferroik 6zelliklere sahip ince filmler elde edilmesi
hedeflenmistir. Alttas olarak secilen PZT malzemesi 0,5 mm kalmligindadir. Uzerine

kaplanan demir ve kobalt ince filmleri ise 100 nm kalinligindadir (Sekil 4.1)

> Fe (100 nm) Co (100 nm)

PZT (0,5 mm) PZT (0,5 mm)

Sekil 4.1. Hazirlanan ince filmlerin temsili gosterimi.

4.1. SEM SONUCLARI

Vakum buharlastirma yontemiyle kaplanmis Fe kapli PZT (Fe/PZT) ve Co kapli PZT
(Co/PZT) ince filmlerin yiizey kontrolii Taramali Elektron Mikroskobu (SEM) ile
gerceklestirildi. SEM goriintiilemerinde amag, hazirlanan filmlerin yiizeylerinin kalite
kontroliinii saglamaktir. Hazirlanan ince filmlerin yapisal olarak biiyiikk oranda
polikristal oldugu tespit edilmistir. Burada sunu da belirtmek gerekir, bu filmlerin tek
kristal olmas1 yapilan ¢aligmanin hedefleri arasinda degildir ayrica secilen kaplama
yontemi de epitaksiyel yontem olmadigl i¢in tek kristal olmasi miimkiin degildir.
Fe/PZT ince filminin SEM sonuglar1 Sekil 4.2’de, Co/PZT ince filminin SEM sonuglari
Sekil 4.3°de verilmistir.
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Sekil 4.3. Co/PZT ince filmlerin SEM goriintiileri.

50 pm biiyiitmede Fe/PZT ince filmlerin daha piiriizsiiz bir yilizeye sahipken (Sekil 4.2),
Co/PZT ince filmlerin daha piiriizlii bir yapiya sahip olduklari (Sekil 4.3) goriilmiistiir.
10 um biiyiitmede, Fe/PZT ince filmlerin tetrahedral yapida ve gozenekler daha fazla
iken, Co/PZT ince filmlerin yiizey yapisinin degisip daha az gézenekli bir yapiya sahip
oldugu ve kiimelenmelerin olustugu goriilmiistiir. Ayrica Co kapli ince filmlerde tanecik

boyutunun kiiciildiigii gozlemlenmistir.

4.2. EMPEDANS SPEKTROSKOPI SONUCLARI

Dielektrik malzemeleri en iyi sekilde karakterize edebilen parametre olarak karsimiza
cikan dielektrik sabitinin reel ve sanal kisminin frekans bagimliligi, bu malzemelerin
teknolojideki uygulamalar1 agisindan olduk¢a dnemlidir. Dielektrik malzemelere bir dis

elektrik alan uygulandigi anda, alan etkisinde kalan elektriksel yiiklii elektronlar, iyonlar
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ve molekiiller yon degistirirler. Elektriksel yiiklerin yon degistirmesine bagli olarak
elektriksel yiikk merkezleri kayar ve neticede bir polarizasyon olusur. Maddelerin
alternatif akima vermis olduklar1 tepki, maddelerin yapilariyla (gézenekler, arayiizey
kutuplanmalar1 vs.) ilgili Onemli bilgiler saglamasi nedeniyle kompozitlerin

incelenmesinde giizel bir yontemdir [14].

Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerinin dielektrik sabitinin reel kismu (€') - frekans
bagimliligi Sekil 4.4’te, Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerinin dielektrik
sabitinin sanal kismi (") - frekans bagimliligi Sekil 4.5°te, Saf PZT, Fe/PZT ve
Co/PZT ince filmlerinin tanjant kayip faktor (tand)-frekans bagimlilig: Sekil 4.6’da, Saf
PZT, Co kapli PZT ve Fe kapli PZT ince filmlerin dielektrik sabitin sanal kismi (¢"’) -

dielektrik sabitin reel kismu (e') grafigi (cole-cole diyagrami) Sekil 4.7’de verilmistir.
Hazirlanan ince filmlerin dielektrik 6zelliklerinin 6lgtimleri, HP 4287 A LCR Metre
cihazi ile oda sicakliginda, 1 MHz-3GHz frekans aralifinda gergeklestirilmistir. Yiiksek

frekansta ol¢lim yapilmasinin bir nedeni de PZT malzemesinin iyi bir yalitkan olmasi

dolayisiyla diisiik frekanslarda polarizasyon gézlemlenmemesidir.

900

. PZT
o PZT+Fe 750 |-

600 |

450 |-

300

150 -

) . n L L L
75 80 8s 9.0 95 75 80 85 9,0 95
Log (f) (Hz) Log (1) (Hz)

Sekil 4.4. Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerinin dielektrik sabitinin reel kismi1

(£)- frekans bagimlilig.
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Sekil 4.5. Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerinin dielektrik sabitinin sanal kismui

(€")- frekans bagimlilig.

Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerinin dielektrik sabitinin reel kismi (¢')- frekans

bagimhiligi sekil 4.4’te gosterilmistir. Oda sicakliginda Saf PZT 6rneginin &’ degeri
yiiksektir. Saf PZT malzemenin oda sicakligindaki dielektrik sabitinin reel kisminin bu
kadar yiiksek olmasmin nedeni dipolar polarizasyondur [34]. Saf PZT, Fe/PZT ve
Co/PZT ince filmlerin frekans arttik¢a dielektrik sabitinin reel kisminin azaldig:
gozlemlenmistir. Nispeten diisiik frekans bolgesinde dielektrik sabitinin reel kismi daha
yiiksek iken, yiiksek frekans bolgesinde dielektrik sabitinin reel kisminin azaldigi
gozlemlenmistir. Diisiik frekans bolgesinde dielektrik sabitinin reel kismi1 en yiiksek
olan 6rnek Fe/PZT olurken, dielektrik sabitinin reel kismi en diisiik olan 6rnek ise saf
PZT'dir. Tim numunelerin artan frekansla benzer dielektrik davraniglar sergiledigi
gozlemlenmistir. Uygulanan dis elektrik alani altinda malzeme icerisinde hareket eden
yiiklii pargaciklar dipolar polarizasyona ugrar. Bu nedenle Cizelge 4.1°den de gorildiigi

gibi dielektrik parametreler diisiik frekans bolgesinde yiliksek degerlere sahiptir.

Cizelge 4.1. Hazirlanan ince filmlerin gorece diisiik frekansta €' degerleri.

PZT 7,60 783
Fe/PZT 7,60 913
ColPZT 7,60 852
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Dielektrik parametrelerin artan frekansla iistel olarak azalmasi, dielektrik relaksasyonun
bir sonucudur. Demir ve kobalt kapli ince filmlerde dipolar polarizasyon etkisinin
artmasmin temel sebebi polarizasyona olan katkilaridir. Demir kapli filmde bu
katkilarin daha fazla olmasi Fe ve PZT arasindaki araylizey etkilesiminin daha az

olmasindan kaynaklanmaktadir. Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerinin dielektrik
sabitin sanal kism1 (") - frekans bagimlilign Sekil 4.5’te verilmistir. Tiim orneklerde
frekans arttikca " 'in Once arttig, ardindan parabolik olarak azaldigi gozlendi. &'
degerinin maksimum aldig1 degerler Cizelge 4.2’de verilmistir. Co/PZT ve Fe/PZT
orneklerinin "' degerleri diigiik frekans bolgesinde benzer degerlere sahipken, saf PZT

orneginin "’ degeri daha diigiik bir degere sahiptir.

Cizelge 4.2. Hazirlanan ince filmlerin kritik frekansta €" degerleri.

PZT 29,15 8,13
FelPZT 35,14 8,21
Co/PZT 35,25 8,25
» oo p
' o PZT+Fe g

tan §
°

4

4
tan &

T T T
5 80 85 920 9.5 0,00 1 4 1

7.5 8,0 85 9.0 95
Log(f) (Hz)

Log (1) (Hz)

Sekil 4.6. Saf PZT, Co kapli PZT ve Fe kapli PZT ince filmlerin tanjant kayip faktor
(tand)-frekans grafigi.
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Sekil 4.7. Saf PZT, Co kapli PZT ve Fe kapli PZT ince filmlerin dielektrik sabitin sanal

kismi (€ ”)- dielektrik sabitinin reel kismi (€ ') grafigi (cole-cole diyagramn).

Sekil 4.6, saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerin tanjant kayip faktoriiniin (tand)
frekansa bagl degisimini gostermektedir. €' ve tand, dielektrik sabitin sanal kisimlari
hakkinda bilgi verir ancak tand malzemeyi daha detayli incelememize olanak tanir. Saf
PZT, Co kapli PZT ve Fe kapli PZT ince filmlerin artan frekansla birlikte tand
degerinde ilk 6nce artis, sonrasinda ise azalma goriilmektedir, 9,2 GHz civarinda ise

yeniden polarizasyon etkisi goriilmektedir [34].

Sekil 4.7°de saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerin cole-cole diyagramini
gostermektedir. Dielektrik malzemelerdeki enerji depolama ve kayip faktorii hakkinda
bilgiyi cole-cole relaksasyon modellerinden elde edilebilir. Cole-Cole egrileri, bir
dielektrik malzeme i¢inde tek bir relaksasyon siiresine sahip olup olmadigini belirlemek
icin ¢ok 6nemlidir. Tek bir relaksasyon siireli dielektrik malzeme i¢in, cole-cole egrileri
yarim daireye karsilik gelir. Sekil 4.7'de gorildigi gibi tim numuneler igin tek bir

gevseme siiresi vardir ve bu bir RC devresine karsilik gelir.
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5. SONUCLAR VE TARTISMA

Bu ¢alismada, vakumlu buharlastirma yontemiyle multiferroik ince filmler tiretilmesi
amaglanmis ve multiferroik filmler basariyla iiretilmistir. Ferromanyetik ozelliklere
sahip Fe ve Co malzemeleri (100 nm kalinliginda), ferroelektrik PbZrosTiosO3 (PZT)
izerine ayr1 ayri ince filmler halinde kaplanmistir. Taramali elektron mikroskobu
(SEM) ile hazirlanan ince filmlerin yiizey 6zellikleri incelenmistir. Fe kapli PZT ince
filmlerin daha piiriizsiiz bir yapiya sahip oldugu, Co kapli PZT ince filmlerin ise daha
gozenekli bir yapiya sahip oldugu goriilmiistiir. Fe/PZT ince filmlerin tetrahedral yapida
ve gozenekler daha fazla iken, Co/PZT ince filmlerin ylizey yapisinin degisip daha az
gbzenekli bir yapiya sahip oldugu ve kiimelenmelerin olustugu goriilmiistiir. Ayrica Co

kapli ince filmlerde tanecik boyutunun kii¢iildiigii gézlemlenmistir.

Hazirlanan Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerin dielektrik sabitinin reel ve sanal
kismi, kayip faktorii (tand), cole-cole diyagrami, 1 MHz ila 3 GHz araliginda frekansin
bir fonksiyonu olarak empedans analizorii ile oda sicakliginda Sl¢iilmiistir. Saf PZT,
Fe/PZT ve Co/PZT ince filmlerin dielektrik sabitinin reel kisminin, artan frekansla
azaldigr gozlemlenmistir. Dielektrik polarizasyondan dolayr nispeten diisiik frekans
bolgesinde dielektrik sabitinin reel kismi daha yiiksek iken, yiiksek frekans bolgesinde
dielektrik sabitinin reel kismmin azaldigi gozlemlenmistir. Diisiik frekans bolgesinde
dielektrik sabitinin reel kism1 en yiiksek olan drnek Fe/PZT olurken, dielektrik sabitinin
reel kismi en diistik olan 6rnek ise saf PZT'dir. Demir ve kobalt kapli ince filmlerde
dipolar polarizasyon etkisinin artmasiin temel sebebi polarizasyona olan katkilaridir.
Demir kapl filmde bu katkilarin daha fazla olmasi Fe ve PZT arasindaki ara yiizey
etkilesiminin daha az olmasindan kaynaklanmaktadir. Saf PZT, Fe/PZT ve Co/PZT ince
filmlerin dielektrik sabitin sanal kismi degerinin artan frekansla dnce arttigi, daha sonra
parabolik olarak azaldig1r gozlenmistir. Diislik frekans bolgesinde Co/PZT ve Fe/PZT
orneklerinin dielektrik sabitin sanal kism1 benzer degerlere sahipken, saf PZT 6rneginin
dielektrik sabitin sanal kismi daha diisiik bir degere sahiptir. Cole-Cole egrileri, bir
dielektrik malzeme icinde tek bir gevseme siiresine sahip olup olmadigini belirlemek
icin ¢ok Onemlidir. Sekil 4.6 gevsemenin 9,2 GHz civarinda bittigini ve yeniden
kutuplagsmanin ayni noktada bagladigin1 gostermektedir. Cole-cole grafigi tim ince

filmlerde tek bir gevsemenin oldugunu ve bunun bir RC devresine karsilik geldigini

28



gostermektedir. Tiim sonuglar 15181nda, Fe/PZT ince filmin yiiksek frekans bolgesinde
daha iyi dielektrik ozellikler gosterdigi belirlenmistir. Ayrica Fe/PZT filminin bilgi
depolama, manyetik sensér ve manyetik bellek gibi uygulama alanlar1 i¢in ideal bir
aday oldugunu hem deneysel olarak hem de literatiirdeki ¢alismalara bakarak soylemek
de miimkiindiir [2], [35], [36], [37], [38], [39].
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