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OZET

Anahtar kelimeler:Kompleks Empedans, durulma zamani, sicrama yulksekli
sicrama mesafesi

Bu calsma, TIGaSe kristalinin yuksek sicaklikta iletkenlik ve durudm
mekanizmasinin incelenmesini kapsamaktadir.

Ferroelektrik TIGaSge kristalinin empedansinin reel ve imajiner kisinmar
sicaklga ve frekansa Ighli g incelenmgtir. Olgiimler 298—-468 K ile 100 Hz—80
kHz aralginda ve empedans spektroskopi yontemi ile gergeklmistir.
Malzemenin durulma olaylarinin gerceftigi sicakliklar tayin edilmitir. Bunun
yani sira ayni sicaklik ve frekans aggaida iletkenlik mekanizmasi incelergnie
iletkenlik davrargi CBH modeli ile aciklanngtir.

Son olarak, elde egiimiz deneysel veriler teorik formulasyonlara fileds ve bu fit

islemleri sonunda sicaga bal durulma zamani, sicrama yuksegklve sigrama
mesafesi hesaplangtr.
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THE INVESTIGATION OF CONDUCTIVITY MECHANISM OF
LAYERED FERROELECTRIC TIGaSe , CRYSTAL AT HIGH
TEMPERATURE

SUMMARY

Key Words: Complex Impedance, Relaxation time, Hogpheight, Hopping
distance

In this work, relaxation and conductivity mechanishiayered ferroelectric TIGage
crystal investigated at high temperature.

The measurements of the frequency and temperatapendence of real and
imaginary part of impedance for ferroelectric TIG@aSvere carried out at the
temperature range 298-468 K and frequency range H00 80 kHz. In this
frequency and temperature interval, the condugtiviechanism of material has been
explainedwith CBH model.

Finally, the data getting from experimental weréefli to the theory and the

temperature dependence of the relaxation time, ihggpeight and hopping distance
werecalculated.
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BOLUM 1. GiRis

Ferroelektrik malzemeler 1935 yilinda fark edigmie 1945 yilina kadar Uzerinde

calisilan tek basit yapili ferroelektrik krist@8aTiO, dir [1].

Bir ferroelektrik malzeme, bir glielektriksel alan olmaginda bile elektriksel dipol
momente sahiptir. Dgadaki malzemelerin bazilari ferroelektrik 6zelliksterir.
Ferroelektriklik genellikle faz gegisicaklgl denilen 6zel bir sicaklikla ortaya ¢ikar
veya kaybolur. Bu malzemelerin gesiicaklgindan 6nceki sicakliklardaki yapisi ile
geck sicaklgl sonrasindaki yapisi ayni @ieir ve geck sicaklgl civarinda 6nemili
fiziksel desisimler gozlenmgtir. Kalicl polarizasyonun okwmuyla sonuglanan
ferroelektriklik ve faz gegleri pratik acidan ilgi cekici 6zellikler gosterntefir.
Ferroelektrik malzemeler optoelektronik aletlerdejodiilatorlerde, kizilétesi
ceviricilerde, hafiza elemanlari ve yansitmasiz |l&ap sistemlerinde sik¢a
kullanilmaktadir [2—4]. Bu uygulamalara karar verdsi acisindan daha detayli
fiziksel calsmalara ihtiyac duyulmgur

Katmanli yapidakiTIGaSeg ferroelektrik kristallerden biridir.TIGaSe katmanli

kristali ilk kez 1963 sentezlengmve uzun yillar yariiletken olarak incelerytm [5].

Bu kristalin ferroelektrik ozelliklerinin incelenmame 1980'li yillarda ve dielektrik
Ozelliklerin incelenmesine ise 1983'lu yillardasl@amstir [9-12]. Ayni zamanda
1980'li yillarda ferroelektrik kristallerin oransiZaz icindeki en c¢ok yapilan
aratirmalari hafiza etkisi tzerinedir [9—12]. Son 1biginde bu kristal 100-300 K
sicakliklari arasinda akgk ferroelektrik faz gegleri ortaya koymasi bakimindan
blyuk ilgi uyandirmgtir. Ginumuze kadar birgok fiziksel 6zgllicesitli deneysel

tekniklerle incelenen kristalin halen bilinmeyeuailisel 6zellikleri olmakla beraber

bilinip de tam olarak aciklanamayan bircok dawada mevcuttur [1].



Ug katmanli kalgojen yapiya sahip oldfGaSe kristali ferroelektrik ve yariiletken

Ozellikleri bir arada bulundurmasi ve yapisal feggigne usramasindan dolayi
tzerindeki calmalar son zamanlarda ganlasmistir. Faz gegi sirasinda ortaya

cikan dger Ozellikleriyle de dikkatleri Usttine cekgtit. TIGaSeg kristalinin safsizlik

ve kusur durumlari ve onlarin faz gediizerideki etkisi, argik olarak oransiz ve
oranl faz gegi ortaya koymasi bunlardan bazilardir. Ayni zansamtielektrik,
elastik, termodinamik, optik, mekanik, kristalogkatzellikleri argtiriimaktadir.
Son yillarda Tl tabanh benzer yapilarla ilgili gahalar sikgca gbze carpmaktadir [6—
8]. Halen, oda sicakiinin tzerinde bu malzemenin elektriksel 6zellikiekapsayan
detayl bir cakma literatirde mevcut dadir. Bu sebeple bu c¢aimada, katmanli
TIGaSeg kristalinin 298-468 K sicakliklarda ortaya kogduytksek sicaklik faz

gecki, iletkenlik mekanizmasi ve durulma olaylar ire@inesi tercih edilmgtir.



BOLUM 2. LITERATURDEK i iLGILI DENEYSEL
CALI SMALAR

2.1 Yapisal Calsmalar

2.1.1 X-Isini calismasi

TIGaSe kristali icin X-igini analizi; yuksek simetrilTIGaSe kristalinin C5, uzay
simetri grubuna uydtunu ve bu kristalinin oransiz faz gggin T, =120 K de,

oranl faz geginin ise T,=110 K sicaklgl arasinda meydana geltii ortaya

koymuwstur. Bu kristal icin dalga vektorindeki geim ainc:(5,0,0.25j kadardir.
Burada ki oransizlik parametresi=0.04 kadar dgisim gostermgtir [13,14]. Bu

kristalin temel hicresi oranh faz icinde dort kattmstir ki bu improper
ferroelektrikler icin tamamen karakteristik bir d#eir. Bu calismalar monoklinik
yapida farkli politipteki kristallerin vagiini ortaya koyarlar. Ayrica oransiz fazda
dielektrik sabitin dgeri kristalin politip ve safsizlik konsantrasyonuda bglidir
[14].

Dustik sicakhklarda ise TIGaSeg'nin degisik fiziksel Ozelliklerinin detayli
arastirmalari, optiksel absorbsiyon, i1sI kapasitesakastik emisyon, 101-103 K ve
246-253 K sicakliklarl arasinda an#ti faz gecgi ortaya koydgunu gosternsiir.
TIGaSeg kristali igin oda sicakfiinda X-sini ¢alsmasi Sekil 2.1'de gosterilmitir

[29].
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Sekil 2.1. TIGaSe, katmanli kristalinin X-gini kirinimi

2.1.2. Nétron saciimasi

Son zamanlardd1GaSeg nin tek kristal nétron sagiimasi gahalari (Kashida et al.)

desisen dalga vektoru ile birliktefﬁnc =(3,0,0.25, 0=0.04) 107 ve 118 K arasinda

bir oransiz durumunun vagini gostermgtir. DUsUk sicakliktaki fazda T<107 K),
extra yansimalar oranli durumda.=(0,0,£0.025 ortaya cikarngtir. Ek olarak

notron saclimasi deneylerinde ywak modun incelenmesinden ve Brillouin
bolgesinin neresinde yurpadgindan hareketle faz gatgrinin varligl ve tipi
seklinden bir yorum getirmek mumkuandur.

2.2. Optik Olgumler

2.2.1 Raman cakmasi

Yapisal argtirmalarin yanisira, TIGaSeg kristalinin Raman saciimasi deneyleri

sicaklga baimli bir yyumwak modun varfiini improper ferroelektrikler icin ortaya



koyar [15]. Fakat burada z ekseni boyunca temelrdmiic hacminin dort kath

olmasinin sebebi acik giedir.

Bir baska deyile Raman cagmalari; spektrum icinde sadece yuwakibir modun var
oldugunu ortaya koymaktadir. Fakat birim hicre hacmishimt katli olmasiyla faz
gecklerinde bazi kayda ger 6zellikler hakkinda bilgi verememektedir.

TIGaSeg kristali farkl sicakliklarda Raman spektrumu ilecenistir. Raman

piklerinin 10-320 cm™ frekans bolgesi icinde c¢izgi gslhikleri ve frekans
desisiminin sicaklga balihgi 50-320 K sicakliklari arasinda incelegtini Bu
inceleme sonunda cizgi gelkleri ve fonon frekanslarinin sicagh baslili g
katkilara kagl termal genileme ve 6rgu dinangi ile acik birsekilde tanimlanngtir.
Dokuzuncu ve onyedinci Raman cizgileri sirasiyl® 32 50 K de gozlenrstir.
Ayrica artan sicaklikla birlikte Raman-aktif modfan deistigi ve gengledigi
gorulmektedir [15].

"
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Sekil 2.2. TIGaSe, katmanli kristalininT=50 K ve 320 K de Raman spektroskopisi



2.2.2. NMR calgmasi

Sicaklga bali NMR spektrumu ve spin-6rgt durulma o6lcumleri,ansiz faz
geckindeki modulasyon dalga dinagmin ve oransiz yapinin uzaysalgi@mini iyi
bir sekilde yansitmaktadir. Bu nedenle Nukleer MagnBizonans (NMR), oransiz

faz gecgi sistemlerinin cakmalari igin kullanilan gsiz bir tekniktir.

TIGaSeg katmanli kristali i¢in oda sicainda oransizlik durumunu ve faz
gecklerini incelemek icin NMR c¢agmasi yapilnmgtir [16]. Bu calsmada toz haline
gelmis TIGaSg malzemesinden alinan®"'Ga ve **Tl datasi oda sicaklinda

incelenmgtir ve 118 K, 108 K ve 65 K civarinda faz ggeri oldugu
gozlemlenmitir. Faz gegilerinin yani sira®Ga ve "Ga izotoplarinin spin-6rgii

durulma zamaniT,'in 118-108 K sicaklik aratinda ¢ok kisa hatta neredeyse
sicakliktan bgimsiz oldgu ortaya koyulmstur. BuradaT,, oransizlik durumu igin
karakteristik bir 6zelliktir. TIGaSe’nin *Ga ve "Ga izotoplarinin NMR

spektroskopisinin farkh sicakliklardaki gigimi Sekil 2.3 ve 2.4’de verilnstir [16].

—e—202K| |

Nispi siddet

100 -80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80
frekans (kHz)

Sekil 2.3. TIGaSe, kristalinin farkli sicaklikta®®Gaatomunun NMR spektroskopisi
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Sekil 2.4. TIGaSe, kristalinin farkli sicaklikta”'Ga atomunun NMR spektroskopisi

Bu calsma sonucunda, 118-108 K sicaklik agmmda faz geginin oldugu
dogrulanms ve bu fazin iki domainin bir arada bulunmasindaeaydana geldi

ispatlanmgtir [16].
2.3. Kalorimetrik Olgtimler

TIGaSeg kristalinin 1s1 sgasi olgumleri 90-250 K sicaklik am@inda adyabatik
kalorimetre Unitesinde gercekteilmistir. Bu olcimlerSekil 2.5'de go6sterilmtir.
Sekil 2.5'de goruldgu tzere kristalin i1s1 gasinin sicaklik amhligl dikkate dger
desisimler ortaya koymstur. Ayrica T<10 K olan sicakliklarda kristalin sgasinin
Debye’'nin kibik kanunu uydiu ve karakteristik Debye sicaginin 97+2 K
civarinda oldgu saptanngtir [23].
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Sekil 2.5. TIGaSeg, kristalinin 1s1 kapasitesinin sicakliklaglgimi

2.4. Dielektrik Olgiimler

2.4.1. TIGaSe kristalinin sicakl ga baglili gi

Gecmi yillarda yapilan c¢ajmalarda dielektrik oOlguimler sonucund&@lGaSeg

kristalinin oda sicak@indan digik sicakliklarda ardik faz gegglerine radigi
anlasiimistir.

Sogutulan TIGaSe kristali 116 K ve 107 K sicakliklarinda ardi arairfaz

gecklerine pramaktadir. 98-135 K sicaklik agahda, dielektrik sabitin sicalda
baghli g1 Sekil 2.6’da gosterilmtir [17-19].

Yapisal incelemelere gore, oransiz faza gBeillouin bdlgesindekig; (6,5,0.25) ile
karakterize edilen modun yugamasi ile olur. Burad& oransizlik parametresi olup,
degeri 6=0.012'dir. T,[1107 K sicaklginda oranh antiferroelektrik faz g&gi
yumusak modun ¢, (0,0,0.25 deki degerinde iken yumgamasi ile olur. Bu faz

geckinde birim hiicre katmanlara dik yénde dort katrarta
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Sekil 2.6. TIGaSe, kristalinin dielektrik sabitinin sicaklikla ggimi

Sekil 2.7'de goruldga tzere, art arda gercekdm faz gegierine ek olarak 65 K de
zayif bir ferroelektrik faz gegi ortaya cikmgtir [30]. Bu durum gt olmayan alt
orguler modelinin kullaniimasi ile aciklanir. Buzfgecsinde dielektrik sabit sadece
birkac birimlik bir arts gbstermektedir.

Ayni zamanda, TIGaSg kristali T, [ 242 K sicaklginda paraelektrik fazdan

oransiz faza ikinci tir faz geciortaya koyar. Dielektrik 6lcimlere uygun olarak,
sonuclar oransiz faz gemin bu sicaklikta gerceldggini dogrulamaktadir.

Dielektrik sabitin reel kisminin sicagl balli g1 Sekil 2.8’de gdsterilmektedir [17].

Bu zamana kadar catnalar, 90-140 K sicakhk argindaki boélgede art arda
gerceklgen faz gegleri sirasinda malzemenin fiziksel 6zellikleri (linele
odaklanmgtir. Kisa bir stire 6nce dielektrik spektroskopi tgmi ile yeni oransiz faz
geckinin 242 K sicakiginda gerceklgigi gbzlenmitir [17].
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Sekil 2.7. Zayif ferroelektrik faz gegiile TIGaSe nin dielektrik sabitinin reel kisminin sicagh
baglili gi
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Sekil 2.8. Oransiz faz gegile TIGaSe 'nin dielektrik sabitinin reel kisminin sicagh balili g1

2.4.2. TIGaSe kristalinin dielektrik sabitinin farkli frekanslar da sicaklga
baglih gi

TIGaSeg kristalinin dielektrik sabitinin reel ve imajinekisminin dgisik

frekanslarda sicalda balih gl 1 kHz—15 MHz frekans ar&inda incelenngtir. Bu
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Olcimler sgutma esnasinda yapilgtir. Yapilan 6lgimde frekans arttikga dielektrik
sabitin reel kisminda azalma ofglugdzlenmgtir. Bu olay artan frekansla dielektrik
sabite katki veren bijenlerin azalmasindan meydana galddistincesi ile
aciklanmgtir. Ayni zamanda bu camada 108 K ve 115 K de faz ggicoldugu
dogrulanmaktadir. Bu dgsim Sekil 2.9'da gosterilmtir [31].
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Sekil 2.9. TIGaSe, 'nin dielektrik sabitinin reel kisminin farkli fkanslarda sicakia balh gi

Dielektrik sabitin imajiner kisminin da ayni frelsawe sicaklik argiinda olgimler
yapiimstir. Yapilan 6lciimler sonucunda 105 K sicgiida tek bir pikin ortaya
ciktigl gozlenmgtir (Sekil 2.10). Bu pik, dielektrik sabitin reel kismmsicaklga
baghli gindaki 115 K ve 108 K deki faz gein sonucunda tek bir antiferroelektrik
yapinin olgumu ile iligkili oldugu soylenebilir. Ayni zamanda frekans arttik¢a,

dielektrik sabitin imajiner kisminin aggtda gozlenmitir [31].
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Sekil 2.10. TIGaSeg 'nin dielektrik sabitinin imajiner kisminin farkirekanslarda sicalga balili gi
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BOLUM 3. DENEYSEL AYRINTILAR

3.1. TIGaSe Kristal Yapisi

TIGaSe kristali, kimyasal formuli TIBX (B = Ga veya In ve X = S veya Se) ile
ifade edilen ferroelektrik 6zelliklere sahip kristmubunda yer almaktadir. Bu kristal

oda sicakifinda C5, simetrisine sahip monoklinik yapiya uymaktadiristal;
koselerine metal kalgojenipi atomlarin bgli oldugu Ga,Seg, tetrahedralerinden

olusur. Yan yanagelen ardyik tetrahedralerin klerindeki Ga atomlari ortaktir. Tl
atomlari tcgerkaviteler icinde yerlgmistir [17-19]. Ardsik tetrahedral tabakalar
birbirine diktirler. Kristali meydana getiren atcamlarasi mesafeler 3.458° (TI-Se),

. e-o¢€e) ve o. , .
3.92 A° (Se-Se) ve 3.42° (TI,TI) [22]

Tablo 3.1.TIGaSe2 katmanl kristalinin 6rgi Sabitleri ve eksenleasandaki acilar [5]

, Kristal 0 0 0
Kristal Yapisi a(A’) b (A°) c(A”) B

TIGaSg Monoklinik 10.772  10.771  15.636 100.08

Ayni zamanda,TIGaSeg kristali daha koyu kirmizi renkte, saydam, ¢ok,dartlgan

bir yapiya da sahiptir. Bu kristal yapfkil 3.1’'de gosterilmektedir [32].
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Sekil 3.1. TIGaSe, kristalinin yapisi

3.2. Dielektrik Olgtimler

Kristalin dielektrik sabiti ve iletkenlik 6lcimleiicin dielektrik spektroskopi uygun
yontemlerden biridir. Dielektrik Olcimler icin ma&meye uygulanan bir
elektromagnetik dalga ve bu sinyale &awerdigi cevap kapasitans koprusu
metoduyla dgerlendirmek suretiyle elektriksel yikgasi ve iletkenfii ayni anda
Olculebilir. Kristallerin elektrot gorevi gormesiedeniyle paralel kenarlari gimu
pasta ile kaplanmaktadir. Sonunda ol¢tlen malzem&apasitansseklini almistir.
Bir baska deysle; plakalar arasinda dielektrik madde @dwlurumda, arasi kalan

durumdan daha fazla yik depo edilir.
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Sekil 3.2. Devresemasi

Bu kapasitans dielektrik sabiteghalir ve gagidaki sitliklerle ifade edilir;

C.R o

X" X

Acg
“©=a

(3.1)

(3.2)

(3.3)

(3.4)

Burada C, 0rnesin kapasitansi,R, 1siya b&l kayip, C, boslugun (vakum)

kapasitansl, e, boslugun dielektrik sabiti, ¢ dielektrik sabitin reel kismi,g"

dielektrik sabitin imajiner kismi,o acisal frekans, A numunenin alani, d ise

numunenin kalinfidir.

Dielektrik dgilimini aciklamak icin genellikle kullanilan diekelk fonksiyonu en

genelsekliyle kompleks olarak ifade edilir;
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¢ (0)=¢ (0)-ic (o) (3.5)

Kompleks dielektrik sabitg'(w) reel vee"(w) imajiner kisimlarindan ofmaktadir.

Empedansin dielektrik sabite g gi;

e (0) :m (3.6)
vy z
& (‘D)—m (3.7)

ile ifade edilmektedir.

Ayni sekilde kompleks empedans, reel ve imajiner kisimddmmakta ve

kapasitansa lgh ifadeleri;

1

z ((D) =Z (0)) iz (0)) :m (38)
. _ R,

£ ((’))_1+(<,)RXCX)2 ©9)
R oR,C,

z (w)_R{—H(wRXCX)Z} (3.10)

formulleri ile verilmektedir.

Kapasitans ¢ok kicuk olgundan dolay gifaktorlerden etkilenmesi s6z konusudur.
Bu etkilerden kurtulmak icin tim sistemin toprakisasi gerekmektedir. Bu sebeple
firrn ve empedans analizérl arasindaki kablolamstemsiinde kayip faktori ik

kablolar kullanilmgtir
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Sekil 3.3. Dielektrik spektroskopi deney duzgne




BOLUM 4. TEORIK TEMELLER

4.1. Klasik Sigrama Modeli

Durulma olayindan kaynaklanan sigrama, bir enexjiyleri ile ayriimg iki seviyenin

Uzerindeki klasik termal aktivasyon icermektediu &irec goreli bir yiksek sicaklik

olayidir ve buradaki rasgele glgm &= W/k,T, seviyeler arasi mesafe uzerindeki

baghli g1 belirgin bir sekilde ortaya koymaz. [¥sik tipteki sicrama modelleri alt

basliklar altinda verilmektedir.

4.1.1. Atomik sicrama (AH)

Amorf yariiletkenler igin dielektrik durulmada bteorik sigrama modelinin ilk
uygulamasi Pollak ve Pike tarafindan yapglie sonralari bu alandaki gahalar Le
Cleach tarafindan devam ettirilgtir. Onlar calgmalarinda, tim atomlarin veya bir
kisminin iyonlamis oldugunu, bir bariyer yiksekli W Gzerinde sigramayi, ayrilgi
iki seviye ve bu seviyelerilA enerji farkina sahip oldgunu farz etmlerdir. Bu
olusum Sekil 4.1'de gosterilmektedir. Bu sigrama surecigigien aralikta sigrama
(VRH) olarak ta isimlendirilir. Bu nedenle, bu baar ylkseklgi seviyeler arasi
mesafe R’den Bamsiz oldgu icin dikkate alinmgtir. Ayrica, n atomik gegi
kapsayan dipol momentin bir sabit ve W'nin, R’deagimsiz oldgu dikkate
alinmstir.  Farz  edelim  ki; bariyer  yikseglnin -~ P(W)  dasilimi

0» W » W, araliginda dgismez olsun ve enerji farkf, O ileA, arasinda rast gele

bir deger alsin. Bu sureg igin iletkenlik ifadesi;

o(w)= ﬁnpéwtan 4, (4.1)
BW,A, 2k, T
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ile verilmektedir. Buradak, boltzman sabiti, N ise birim hacimdeki c¢iftlenim
sayisidir. Bundan dolayi, (4.13iti ginde aciksekilde ifade edilen atomik sicrama,

frekans ve sicakin bali a.c. iletkenlikte lineer bir davraga neden olmaktadir. Bu

lineer davrary, sicrama mesafedk,,’'nin (veya dipol momentin)o’'dan b&imsiz
oldugundan kaynaklanmaktadir.

Sekil 4.1. Bariyer tizerindeki klasik sicrama. W lyariyikseklgi, R seviyeler arasi mesafd
seviyeler arasi enerji farki

Bundan bgka, belirli bir o, frekansindaki Olgimde vest=1 durumu igin
muhtemel sigcrama enerjisi;

W, =k, TIn(Lioty)

(4.2)

ifadesi ile verilir. Bu ifade bariyer ylkseldinin seviyeler arasi mesafR,,'den
bagimsiz oldgunu ortaya koymaktadir. Bununla birlikte belirli arh malzemeler

icin R, 'nin, bariyer yuksekii W’nin bir fonksiyonu oldgu bulunmugtur. Bu olay!
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aciklamak icin ise bir enerji bariyeri ile O6ztesmis sicrama modeli (CBH)

gelistirilmi stir [33].
4.2.2. Enerji bariyeri ile 6zdslesmis sicrama modeli (CBH)

1972 yilinda Pike, iki seviye arasindaki bariyeerizdeki termal aktivasyon ile bir
elektron transfer modeli ileri sUrngtiir. Bu modele gore a.c. iletkenlik, yapisal
kusurlar arasindaki elektron hareketinden ortayemaktadir. Seviyeler arasi

mesafenin yakinkigl durum igin efektif bariyer yikselgdi W, 'nin bir W dezerinde
kuculmesi sonuc§ekil 4.2'de gosterilmektedir [33]. Tek elektron gegcin W,

4né?
W=W, -3 (4.3)

esitli gi ile verilmektedir. Buradee efektif dielektrik sabittir. ger R, ¢ok buyik ise

€, bulk dielektrik sabiti olur. n ise sigcrayan elektlarin sayisidir. (4.2)s#igi
bariyer yuksekki ile seviyeler arasi mesafe arasindakkilyi verir. Bundan dolayi

bu stire¢ enerji bariyeri ile 6zgesmis sigrama olarak isimlendirilir.

Tetkenlik Band

Sekil 4.2. R mesafesindeki birsigicinin deneyle balasmis potansiyeli
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Bu sigrama i¢in durulma zamaru, dezisené nin fonksiyonudur ve

= 1oexp( Wik, T) (4.4)

esitli gi ile verilir. Dar band icin (4.5)«tli gi kullanilarak, a.c. iletkengin reel kismi;

G((D) :Taln(T)(]_:O—;TZTZ)dT (4.5)
c(co):NNanjﬁx al(r,g)ﬁm (4.6)

esitli gi ile verilir. Burada N veN, sinirlandirimg durumlarin konsantrasyonu,

durulma zamanidir ve =1, ile t,,=t.exp(W,/k; T) arasinda deer alir. a(t,&)

ise T ve& parametreleri tarafindan ifade edilen, istatigikdarak ciftlerin ortalama

kutuplanabilirlgidir ve matematiksel olarak (4.73iti gi ile verilir.
&R’

= 47
M7 3k Tcosk A/2KT) (4.7)

Fakat ayni enerji seviyesinde iké&y= 0 oldugundan (4.7) gtli gi;

n?e’ R?

4.8
12k, T (48)

a, =

seklinde ifade edilir.

Seviyelerdeki sinirli dalim icin olasilik,

P(R)dR=4R’dR e

ile verilir. (4.8) ve (4.9) gtli gi, (4.6) ifadesinde yerine yazilirsa,
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2 2 P2 2
TeexpW g TY N E" R 07T
o(w)=NN,[”

47R?*dR 4.10
% 12k, T (1+0%?) " (4.10)

esitli gi elde edilir. Buna ek olarak (4.33i#i gini

eR?
4né€

dR=—"" dW (4.11)

seklinde yazmamiz mumkundur. (4.1%)tiegi (4.10) ifadesine uygulanginda,

NN pnoTE

12|<B { (1+w - )Eze dw (4.12)

esitli gi elde edilmektedir.

Ayrica, (4.4) eitliginde deiskenlere gore @tligin her iki tarafinin tirevi

alindginda,

dr = kTO exp(W/KT)dW (4.13)
B

aw =KeT (4.14)

esitlikleri elde edilir. Burada (4.13) ve (4.14)itikleri, (4.12) ifadesinde yerine

yazilirsa,

(4.15)

NN LNOTE 7
'([(1+(o T )

ifadesi ortaya ¢ikmaktadir. Bu ifadede kutup naktakot=1 oldugunda gecerlidir ve
integral d-fonksiyonu tipindedir. Boylece, bu bdlgeler a.tetkenlige katkida
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bulunurlar. Buradawt=1 ve R, ® gibi t’dan b&imsizdir. Boylece (4.15)s#li gini
basitletirecek olursak [33],

NN nomne < OT ot
-V RS hald 4.16
c((u) 12 H-([(1+w212) T ( )
ifadesi elde edilir. Bu integral ¢6zulgiinde,
Yoot
———-tan 4.17
{ oAy, T A o) (4.17)
NN nwneRH T
—————| —-tan 4.18
o) =t {2 (wro)} (4.18)
ssitlikleri elde edilir. Cok kuclUko deserinde (4.18) gtli gi,
NN_non’eR?
c(w) - VN0 ERy (4.19)

24

seklinde ifade edilir. Burada bipolaron sicrama igin2 deerini alir. Bununla

birlikte seviyeler arasi mesafR,, 'nin basitlgtiriimesiyle CBH modelinin yiksek

frekanstaki davrami calsiimistir ve (4.3) eitli gi ile verilir [33].

R,=——— (4)20

(4.4) sitli ginde W yerine koyuldgunda,

Ané

R. =
" g(W, -kgTIn(Lwt,))

(4.21)
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esitli gi elde edilir. (4.21) gtli ginden R, ’'nin hem frekansa hem de sic&dibasli
oldugu acikca gorulmektedir. (4.19%i#i ginin ¢cozima , (4.22) stligi gz onlne
alinarak yapilnytir [33].

RS :(‘mﬂ(wH -w)* (4.22)
€

Fakat(W,-W)* ifadesi,

6 _ 6 W -
(W,-W)" =(1/W, ) (1 W j (4.23)

esitli gi ile verilir ve bu ifadeye binom acilimi uygulagchda,

2 3 4
(WH-W)'G:L6 14g N | OXT W 6x7xg W) 6x7x8x) W)
W W, ) 20w, 3 (W, 4w,

(4.24)
(WH-Wf:i{l{ﬂv}_l(ﬂvj ng_wj S ] |
we T lw, ) 21w, w, ) 21lw,

esitlikleri elde edilir. Fakat parantez icindeki kéréadeler Ustel olarak yazilir ve

(4.25) aitli gi de sadelgtirildi ginde,

(W, W)° =2 ex Mj ex;(g—wj (4.26)
W, W,
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ifadesi elde edilir. FakatW=k,TIn(L/wt,) olugundan dolayi (4.26)séli gi,

6k TV, 2
(WH-W)'6=#(éj ex{[‘?’\f\f} |n?(éj] (4.27)
B 2
(W, -W)° :%(LJ exp{(g\f\ij Inz( 1 ﬂ (4.28)
H \ OTg H 0T,

esitlikleri ile ifade edilir. (4.19) daki iletkenlik ifadesinde (4.28) siligi

uygulandginda,
3k, TY 1
( s ] mz(_j] (4.29)
W, 0T,

esitli gi elde edilir. Bu sitlik, bir ¢esit Gstel yaklaim ile gengletildiginde,

(0) NN’ 1 ( 1 Bex
o(w)= ®
24 WE (o1, g

NN_nn? °
6(w)=—2=2 me ) 8¢ —103(1‘8'” (4.30)
24 eW, ) 1

esitli gi elde edilir. Burada

2
p=SKaT e y=6(kB—Tj W(ij (4.31)
W, W, Qwr,
olur.
Bu nedenle,

6(0) 0o’ (4.32)
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esitli gi yazilabilir ve burada s=f-y degerini alir. Maksimum bariyer yuksekine

bagl ifade,

(6ksTiW,) . 6k, T

= (4.33)
{ . 1\<:/T n(1 /03'[0):| [ W, -k Tin (Liot,) |

s=1

esitli gi ile verilir.

Boylece Ustel ‘s’ dgeri, sicaklik ve frekansa da dalir ve T - 0 K dogrultusuna
gittikce artg gostermektedir. Cok kugukW,/k;T) deseri icin, s=1'dir ve

frekanstan bamsizdir. Bir tek yaklamla ‘s’ deseri,

(4.34)

esitli gi ile ifade edilmektedir.

4.2. Dielektrik Durulma

Dielektrik durulma, molekullerin igyapilarina ve etkktrik malzemenin
molekillerinin  yapisina veya molekiler duzenine glbaolarak yonelme
polarizasyonuna Igadir. Durulma zamani ise, dielektrik malzemede umain
molekillerin hareketinin bir 6l¢isudir. Ayni zamandurulma zamani, elektrik
alanin bir periyot icinde dgsim yapmasi sonucunda, o periyot icinde dipolin
yonelme yapmasi i¢in gegen sure olarak ta ifadeel@tii. Bir malzemede dgsen
frekans d@rultusunda birden ¢ok durulma olay1 gozlemlenebilir

Yuksek frekanslara dou gidildikce rezonans olayr ortaya cikmaktadir.
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10 b T T T T T T T T T
g 51 7
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15 X T J T Y T J T p T
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Sekil 4.3. Farkli frekansta durulma ve rezonans lalaginsematik gosterimi

Dielektrik malzemelerde genibir frekans arafiinda farkl tipteki polarizasyonlar
farkll dagihm bolgelerine kanlik gelmektedir. Bu dalim bélgeleri Sekil 4.3'de
gorulmektedir [21]. Frekans agitizaman, iceren bu mekanizmalarin sayisingi ba
polarizasyon azalir. Cok yuksek sicakliklarda is¢apzasyonu sadece elektronik
katki etkilemektedir. Ayni zamanda dielektrik sabiteel kisminin azah, frekansin

azalmasiyla meydana gelir.
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Her bir polarizasyon mekanizmasi bir kritik frekarfis (durulma frekansi) ile

karakterize edilir. Bu kritik frekans dipollerin éliigine balidir. Bu frekans
uygulanan elektrik alan ile polarizasyon arasind&ksimum faz dgsimine kagilik
gelmektedir. Bunun sonucunda maksimum bir dielkkayip meydana ¢ikmaktadir.
Bununla birlikte yonelim polarizasyonlari, araylzeylarizasyon (ylzey yukleri) ve
dipol polarizasyonu, diilk frekanstan mikro dalga frekansinagdo gidildikce
gOzlenir. Bu kuvvete kar koyan hareket surtinme kuvvetidir yani durulmayahi
ifade etmektedir. Deformasyon polarizasyonlari,nitove elektronik polarizasyon
ise kisa mikrodalga ve infrared bolgesinde meydankmaktadir. Sonraki
mekanizmalarda rezonans tip dielektrikgdienlara (titresim sidreci ve harmonik

osilator tipi) yol agmaktadir.

Farkli frekans bdlgelerine kahk gelen durulma ve rezonans olaylari ifade exdile

olunursa;

1. Yiuzey yiik durulma: bu olayil 10° —10F Hz frekans arafinda gercekigr ve
iletkenlik mekanizmasi ile gkilidir. Buradaki f, degeri ylzey yukleri tarafindan
etkilenir. Ayni zamanda ylUzey yukleri de sicaklik basin¢ gibi etkenlere de
baghdir.

2. Ferroelektrik durulma: bu olayil 10° - 10 Hz frekans araginda gergeklgr ve
nanoyapidaki ferroelektrikleriglevlerini ortaya koyar.

3. Yiksek frekans bolgesinde durulma: bu olayl is&é0’—10° Hz frekans

aralginda gerceklgr ve rezonans bolgesidir.
Ayni zamanda dipollerin meydana getfiidpolarizasyon kavrami Debye tarafindan
ileri surdlmistir. Debye modeli, elastik gerigaici kuvvetin olmadii tamamiyla

akicli bir ortam icinde etkilneyen dipollerin tekrar yonelimlerini hesaba katm.

Bu modele gore kompleks dielektrik sabit,
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* €, -€
e (0)=¢g +0 = 4.35
(@) =5, +225 (4.35)

ile ifade edilir. Kompleks dielektrik sabit, reet ¥majiner kisimlarina ayrilginda;

g(0)=¢, +8°;8°'5 (4.36)
l+((or)
£'(0) = —0 " Ea ~ 01 (4.37)
1+(wr)

esitlikleri elde edilmektedir. Buradat durulma zamani,e, disik frekansta
malzemenin dielektrik sabiti f([] durulma frekansi) vee_yiksek frekanstaki

malzemenin dielektrik sabitidif (Ll durulma frekanst).

4.3. Elektrokimyasal Empedans Spektroskopisi

4.3.1. Elektrokimyasal empedans kavrami

Elektrik akimina kan direnme tim devre elemanlarinin bir yetgde. Ohm Yasasi,

bu gerceklik Gzerine kurularak direnci; voltajiy akimal orani olarak tanimlanir.

R=— (4.38)

Her devre elemanina bir tur direng gozilyle bakiiladdeal bir direng;
1. Batin akim ve voltaj gerlerinde Ohm yasasiyla uyumludur.
2. Direncin dgeri, frekanstan Gamsizdir.

3. Bir direng Uzerindeki akim ve voltaj ayni fazdad

Ozelliklerine sahiptir.
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Fizik, cok fazla karmg@k davrangi sergileyen devre elemanlar igerir. Bu elemanlar,
direncin basit dgiincesini gelitirmek zorunda birakngtir. Onun yerine biz daha
genel bir devre parametresi olan empedansi kullamabDireng¢ gibi empedans da,
akima direnme yetegismin bir Ol¢listdir denilebilmektedir. Direncten Karolarak

empedans sinirsizdir.

Genellikle elektrokimyasal empedans, bir elektroksal hiicreye a.c ya da d.c
potansiyel uygulanarak ve hiicre boyunca akim Olelleelde etmektir. Hicre bir
sinisoidal potansiyel ile uyarilgh varsayilirsa; bu potansiyele yanit, bir a.c akim

sinyalidir. Bu akim sinyali Fourier serisinin toplaolarak analiz edilebilmektedir.

Elektrokimyasal empedans normalde kiguk bir uyamyadi kullanilarak
Olctlmektedir. Bu hicrenin cevabinin pseudo-linelenasi icin yapilmgtir. Lineer
bir sistemde, bir sintisoidal potansiyele yanit dyekansta ancak farkl evrede yine

bir sinsoidal olacaktir.

C
S

faz degisim

Sekil 4.4. Lineer bir sistemde sinlisoidal akim cevab

Bu gengleyen sinyal, (4.39)sili gindeki gibi zamanin bir fonksiyongeklinde ifade

edilmektedir.
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E(t) = E,coqwt) (4)39
Burada E(t), bir t zamanindaki potansiyeE, sinyalin bilyukligi, o ise agisal
frekanstir vew=2xf ile verilir. Lineer bir sistemde, akimin cevat(rt), faz (p) ve

sahip oldgu farkh buytkltkle (,) degismektedir.
I (t) = IOCOS(wt-(p) (4.40)

Bunun yani sira Ohm yasasina benzer bir ifadegtersin empedansi, (4.419ité gi

ile hesaplanabilir.

- E(t) _ E,cofot) _ . cos(wt) (4.41)

I (t) - Iocos(cot-(p) ° Cos(cot-(p)

Eger bu ifadenin gragi cizilecek olursa, ortaya bir kapalgre cikmaktadir. Bu gri
“Lissajous Egrisi” olarak adlandirilir. Lissajous gasinin osiloskop aracgyla
cizimi, frekans analizorlerinin kullaniimaya g@nmasindan dnceki donemde kabul

edilen bir empedans 6l¢im tekgiyidi.

Ly

m ¥

— T ——

I—'—I

+dE

Sekil 4.5. Gergek Lissajouggsi
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Empedans ifadesi, Euler denklemixp(ip)=cosp+ising) ile baslantiidir ve

empedansi, bir kompleks fonksiyon gibi ifade etnrmeimkindir. Bu potansiyel
(4.42) aitli gindeki gibi ifade edilmektedir.

E(t)=E,exp( ist) (4)42
Bu sinyale akimin vergdi cevap ise,
1 (t)=1exp(iot-ip) (4.43)

dir. Boylece (4.41) @tligindeki empedans ifadesi, kompleks bir nicelik gibi

yazilmaktadir.

Z

=TE = Z,exp(ip) = Z,(cosp +ising) (4.44)

Bu ssitlik incelendiginde ifadenin, biri reel @eri imajiner olmak tzere iki kisimdan
olustugu gorilmektedir. Reel kisma ait grleri x-eksenine, imajiner kisma ait
deserleri y-eksenine yerigirilirse ortaya Sekil 4.6’da gosterildii gibi bir yarim

daire cikar [34]. Bu dairenin y-ekseni negatifte daire Gzerindeki her nokta farkli

bir frekansta empedanstir. Daire tzerinde soldga géatikce frekans azalir.

A
-l

=l

(I Feal?

Sekil 4.6. Empedansin reel kisminin imajiner kisnbggih 1.
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Yarim daire tek bir zaman sabitinin karaktepstir. Elektrokimyasal empedans
cizimleri genellikle birkag zaman sabitini icerme#tir. Bu durumda birbirini takip

eden dairelef20,24,27] olabilecg gibi, i¢c ice gecmy dairelerseklinde de kendini

gostermektedir [25,26].

—{

Sekil 4.7.Tek zaman sabitingdeger basit devre

Sekil 4.7'de gosterilen devrenin beklenen yan$iekil 4.8'de gosterildii gibidir
[34].

log |Z|

log w

log @

-90°

Sekil 4.8. Tek zaman sabitli devrenin beklenen ygrafigi



BOLUM 5. DENEYSEL SONUCLAR

5.1. TIGaSe Kristalinin Empedans Analizi

5.1.1. Empedansin reel kisminin sicakhk @amlili g

Empedansin sicaklik analizi; 396 Hz, 891 Hz, 2 kBl4, kHz, 4.5 kHz, 10.1 kHz
frekans arafiinda gercekigiriimistir. Genel olarak bakil@ginda frekans arttikca
empedansin reel kisminda azalma goérilmektedir. Zgmanda sicaklik arttikca da
empedansin reel kismi azalmaktadir. 298-380 K kcakaliginda ani bir azaji
ortaya cikmygtir ve bu dgisim artan frekans ile ortadan kalkmaktadir. Bununla
birlikte ylksek sicaklik (360—468 K) ve yuksek fagls bolgesinde kucik bir gigim
daha ortaya cikngtir. Buradaki dgisim, sadece ylksek frekans ve sicaklikta etkisini

gostermektedir. Bu olay ise dipollerden kaynaklaktaur.

Sonug olarak, iki fakli sicaklik ve frekans bolges dgisimin olmasi malzemenin
iletkenlik analizinde ortaya koy@u davrargla ortismektedir. Sicakfia balh bu
desisim Sekil 5.1'de gosterilmektedir.
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Sekil 5.1. TIGaSe, kristalinin empedansin reel kisminin sicg&lballi gi

5.1.2. Empedansin imajiner kisminin sicaklik bgmlili gi

Olgumler 396 Hz, 891 Hz, 2 kHz, 3.1 kHz, 4.5 kHB.11 kHz frekans araiinda
gerceklatirilmi stir. Empedansin imajiner kismi artan frekanslailkigl azalmgtir. Bu
desisim Sekil 5.2’de gorulmektedir. Burada 298-380 K sidaldralginda bir pik
ortaya cikmgtir. Bu pik yuksek frekanslara gau gidildikge ortadan kalkmaktadir.
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1,0x10° ]

8,0x10°

Z"(1/ohm)
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0,0

5 el
- B
<432

—v—

=

396 Hz
891 Hz
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3,1 kHz
4,5 kHz
10,1 kHz

— T T T T T T T T T T 1
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= A
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Sy
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T
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Sekil 5.2. TIGaSe, kristalinin empedansin imajiner kisminin sicgklbalili g1
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5.1.3. Empedansin reel kisminin frekans igamlili gi

TIGaSe kristali icin oda sicakfinda [20] ve diuk sicakliklarda elektriksel

Ozellikleri literattirde mevcuttur [28].

Bu calsmada, kristalin oda sicaglnin tzerindeki sicakliklarda empedans analizi
yapiimstir. Bu analiz, 100Hz-80kHz ve 298-468 K sicaklik analda
gerceklatirilmistir. Empedansin reel kisminin frekansalbaegisimi Sekil 5.3'de
gOsterilmitir.  Artan sicaklik ve frekans ile birlikte empedam reel kismi
azalmaktadir. Bu davranidielektrikler icin karakteristik bir Ozelliktir. &yle bir
davrang sergilemesi, o bdlgede bir durulma olayl yani aliita bir enerji kaybi
oldugunu gosterir. MalzemegSekil 5.3'de goruldgu Uzere iki farkli durulma
mekanizmasi ortaya koymgtur. Baglangi¢c sicakiiindan (298 K) itibaren frekans
attikca kompleks empedansin reel kisminin agafghrilmektedir. Bununla birlikte
artan frekans ile 298-338 K sicakliklari arasindi@ndd durulma olayr ve daha
yiuksek frekanslara @ou gidildikce ayni sicaklik ar@inda zayifta olsa ikinci
durulma olay! ortaya ¢ikmaktadir. Genel olarakudkifrekans araginda gerceklgen
durulma olayl yuzey yuklerinin kutuplanmasindan raklanmaktadir. Frekansin
artmasiyla birlikte meydana c¢ikan ikinci durulmaayl ise dipollerden meydana
gelmektedir [21]. Sicaklik arttikga ylizey yuklerinetkisi ortadan kalkrngive 338—
468 K sicakhk arafinda bir tek durulma olayr gorulngtiir. Fakat yuksek
sicakliklarda durulma olay! tam olarak bitmetini Bunun godzlemlenmesi i¢in daha
yuksek frekanslara ihtiyac vardir.
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Sekil 5.3. TIGaSe, kristalinin farkli sicakliklarda empedansin reesrkinin frekansa
baglili g

5.1.4. Empedansin imajiner kisminin frekans bgamlih g

Kompleks empedansin imajiner kismi aslinda kaykitfa ifade eder. er bir
ifadeyle bu nicelik malzemedeki enerji kayiplarsambolize etmektedir. Bu enerji
kaybi bir pik olarak ortaya cikar.ger bir pik ortaya cikiyorsa faz geciolmus
demektir. Faz gegi olmasi demek malzemenin minimum enerji durumuabfaak

icin direnmesi ve yapisinda ggiklik olmasidir. TIGaSg kristali igin bu dgisim Sekil

5.4de gorulmektedir.imajiner kisim icin olgimler, ayni frekans ve sidakaralginda
gerceklatirilmistir. 298-338 K sicakliklari arasinda ve farkl frekdridgesinde iki
durulma olayina ait pikler gérulmektedir. Yuksekadiklara dgru gidildikce tek
durulma olayr gorilmektedir. Artan sicaklikla itk imajiner kisim azalmaktadir.
Imajiner kisimdaki bu dgsim, reel kisimda goriilen durulma olayi ile aynkfas ve
sicaklik bdlgesinde ortaya c¢ikmasi, sonuclarin ibyle tutarh oldysunu

gostermektedir.
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Sekil 5.4. TIGaSe, kristalinin farkli sicakliklarda empedansin imajirkisminin frekansa
baglili gi

5.1.5. Empedansin reel kisminin imajiner kismina kgl g

Durulma mekanizmalarini incelemek igin kullanilam leullangli metotlardan biri,

Cole—Cole diyagramlaridir. Bu diyagramlag 'in ¢’a bagh olarak cizilen

grafiklerinde ortaya c¢ikangelerdir. Ayni sekilde durulma mekanizmasinz "’'nin
Z'"a bagh grafiklerinden de analiz etmek miumkinduir. Geeeldurulma olaylar

grafikte bir yarim daire olarak ortaya ¢ikar.

Daha acliksekilde ifade etmek gerekirse dielektrik durulma,delektrik malzemeye

uygulananE alanina kan sistemin bu etkiye hemen cevap verersieye denge
durumuna gelme sirecidir. Durulma olayinirslamasi ile biti arasinda gecen
zaman durulma zamani olarak bilinir. Bir malzemdutelen fazla durulma olayi

g6zlemek mimkuanddr.

TIGaSe kristali icin yapilan bu ¢aimada, 298, 308 ve 318 K sicakliklarinda ¢ok

kucukte olsa bir durulma olay! gorilmektedsekil 5.5). Bunun yani sira frekans
arttikca baka bir durulma olayl da sistemi etkilemektedir. 3488 K sicaklik

aralginda ise sistemde sadece tek bir durulma olayilg@ktedir Sekil 5.5). Fakat
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bu aralikta gercekéen durulma olayl tamamiyla bitmeytii. Bunu goézlemlemek

icin daha yiksek frekanslara ihtiyacimiz vardir.
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Zl
Sekil 5.5. TIGaSe, kristalinin reel kisminin imajiner kisminagbé g

Durulma olayinin yani sira, énemli olan durulma aamin tespit edilmesidir.
Malzemenin sergiledi bu davrary dogrultusunda kompleks empedansi (5.1)

esitli gindeki sekliyle ifade edebiliriz.

R

[1+(ia)r)”}

Z' () = (5.1)

Bu ssitlik durulma zamani dalim fonksiyonunun simetrik geglemesini ifade eder.
(5.1) aitli gi reel ve imajiner kisimlarina ayriiginda,

R[1+ (wr)sin((1-a)m/ 3}

£ 1+(wr)™ +2(wr)” sin((a)m /2

(5.2)
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Rl (wr)”cos(1-a) /9]
1+ (a)r)20/ + 2(0)1')” sin(( 1- a) T /3 (5.3)

Z"=

ifadeleri elde edilir [35].

Burada R, empedansgresinde digik frekansin x eksenindeki kadrgidir. o
durulma parametresidir ve giam gensli gini verir. t ise durulma zamanidir ve

v parametrelerin dgeri 0 ile 1 arasinda d@asmektedir. Bunun yani sira
a=0durumunda durulma olayl Debye tipi ofltnu goOsterir ve bu ise cole-cole
diyagraminin bir tam yarim daire olmasina skac gelir. Farkli sicakliklar igin
yapilan durulma zamani hesaplamalari, (5gfi ginin empedansin reel kisminin
frekansa bgll cizilen grafigine fit yaparak elde edilrgir. Durulma zamaninin

sicaklga bali degisimi Sekil 5.6’da gosterilmtir.

1,5x10° — 77777

1,0x10™ - i

5,0x10™ A A -

T(sn)

0,0 4

-5,0x10™ ——

— —
280 300 320 340 360 380 400 420 440 460 480
T(Kelvin)

Sekil 5.6. Durulma zamaninin sicakliklagigmi
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5.2. TIGaSe Kristalinin iletkenlik Calismasi

5.2.1. A.C. iletkenlgin frekansa baglili g

Bu bolimde, katmanl kristallGaSeg icin desisen frekans ve sicaklik arginda a.c

iletkenlik calsmasi yapilmgtir. Genel olarak, Sekil 5.7'de goruldgu Uzere
malzemenin iletkengii evrensel bir davragisergilemgtir. Olcuimler, her bir sicaklik
icin frekans taramasi ile gerceftielmistir. Dikkat edilecek olursa, malzeme sabit bir
sicaklikta frekans arttikgca belli bir noktaya kadetkenlikte kayda dger bir degisim
olmamstir. Fakat artan sicaklikla birlikte malzemenintkknligi belli bir noktadan
sonra hizlica artmaktadir. Bu davramygulanan frekans ile malzeme icindeki yuk
tagtyicilarinin sayisi ve iletkerge desisik mekanizmalarin katki vermesiyle aciklanir.
Sekil 5.7’den goruldgu tzere 298, 308 ve 318 K sicakliklarinda malzemeni
iletkenligine iki farklh mekanizmanin katkida bulunglinu séyleyebiliriz. Fakat artan
sicaklik ve frekans ile iletker@é katki bir tek mekanizma tarafindarglsair. Yiksek
sicaklik ve frekanslara gau gidildikge bu mekanizma iletkegk katkida bulunmaz.

Bu davrangi sergileyen frekansa pliletkenlik,

6(0,T)=0,4(T)+o,(®,T) (5.4)

Gpc(@,T)=A(T) 0" (5.5)

esitlikleri ile verilir.

Sekil 5.7’de goze carpan bir @@r nokta iletkenfiin bir bukim noktasina sahip
olmasidir. Bukiim noktasinda yuksmacilari sicrama yaparlar. Bu bukim noktasi
sicaklik arttikca daha yuksek frekanslara kayamuBusebebi, artan sicaklikla yik
tastyicilarinin  kinetik enerjilerinin artmasi ve sigra icin daha fazla enerji

gerektgidir. Bu enerji ancak yuksek frekanslara gidildilsgglanir.
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Sekil 5.7. TIGaSe, kristalinin farkli sicakliklarda a.c iletkeglnin frekansa bgili 3

(5.6) sitli gindeki s(T), sicakfia ba&ll 6nemli parametrelerden biridir. s parametresi,

0<s<1 arasinda deer alir. TIGaSg kristali i¢in farkli sicakliklardaki s parametresi

(5.6) saitligine fit yapilarak hesaplangtir. Sicaklikla dgisen s dgerleri Tablo

5.1'de verilmitir.

Tablo 5.1. Farkli sicakliklarda 6l¢lilen szederi

T(Kelvin) S T(Kelvin) S
298 0.45622 388 0.56114
308 0.68928 398 0.45676
318 0.85951 408 0.35511
328 0.9936 418 0.34075
338 0.90949 428 0.32325
348 0.89079 438 0.31222
358 0.84827 448 0.34446
368 0.73844 458 0.31285

378 0.66059 468 0.39533
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Burada s parametresinin sicakliklazggeminde, ilk olarak ¢ok kicuk bir agtisonra
artan sicaklikla birlikte diizgin bjekilde azalma gozlenstir (Sekil 5.8). Buradaki
davrang, kuantum mekanik tinelleme (QMT) ve enerji bariyge Ozdslesmis
sicrama (CBH) modelleri ile agiklanmaktadir.

09 . o i
0,8 i
0,7 o i
0,6 i
05
0,4 & =

0.3 4 [ ] [ ] n

— T T~ 1 T T T - T T 1 1T T
280 300 320 340 360 380 400 420 440 460 480
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Sekil 5.8. TIGaSe, kristalinin s parametresinin sicatdi balh g

5.2.1.1. Kuantum mekanik tinelleme modeli (QMT)

Sekil 5.8'de 320 K sicakfina kadar olan bélgede artan bgilien normal olarak
QMT modeline garet eder. Ancak iletkenlik mekanizmasinin bu bdéke bu
davrangl, cok az sicaklik noktasinda elde edinsonuclar oldgu icin bu model
cercevesinde incelenmeyecektir. Bu sicakliktakirdimgu icin daha fazla sicaklik

noktasinda ayni deneyler gercekig@melidir.
5.2.1.2. Enerji bariyeri ile 6zdglesmis sicrama modeli (CBH)
Bu model ilk defa Pike tarafindan 6ne surugmilliot tarafindan gegtirilmi stir. Bir

enerji bariyeri ile ayrilmy iki band arasinda bir sicrama konsepti Uzerineulkous

modeldir.
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Sicaklikla dgisim gosteren s parametresi, Olcilen malzeme ileli ilglarak

karakteristik bazi ©zellikleri ortaya koyar. Burdan en onemlileri; bariyer
yuksekligi W, , sicrama mesafest,, ve durum ygunlugu N’dir. CBH modelinin

iletkenlige yaklgimi;

3

Gac (0) =%N2880wRﬂ (5.6)

e2

R, =
" mee, [WH -k;TIn (1/(010)]

(5.7)

. 6k, T
[W, -ks T(Lot,)]

(5.8)

esitlikleri ile ifade edilir. Buradag,, boslugun dielektrik sabiti,& ise malzemenin
dielektrik sabitidir. 7, ise malzemenin karakteristik durulma zamanidir.nBadele
gore s parametresi, (5.8t gi ile tutarli olmalidir. Buradaw,, bariyer yuksek§i,
(1-s) { 6k, T) karsi gizilen grafgin egiminden hesaplanmive deeri 0,0713 eV
bulunmutur. Bu degisim Sekil 5.9'da gosterilmtir
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Sekil 5.9. TIGaSe, kristalinin (1-s) - 6k; T) degisimi

Bunun yani sira, bu ¢caimada bariyer yikselinden sonra bizim i¢cin énemli olan

ikinci parametre R,, sicrama mesafesidir. Burada sicaklik analizi, 268-K

sicaklik aralginda yapilmgtir. Sigcrama mesafesinin sica@di bali degisimi, Sekil
5.10'da gosterilngitir. Ayrica tim sicaklik argiindaki sicrama mesafesi gizleri
Tablo 5.2'de verilmitir. Buradan gorultyor ki; yiksek sicakliklaragdo gidildikge
sicrama mesafesi artghir. Sicrama mesafesinin artmasi, yukiyecilarinin daha
fazla enerjiye sahip olmasindan kaynaklanir. Barjerancak yiksek sicakliklara

dogru gidildikce artar.
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Sekil 5.10. TIGaSeg, kristalinin sigrama mesafesinin sicakliklgigani

Tablo 5.2.TIGaSe, kristalinin farkli sicaklik arafinda sigrama mesafesigdeleri

T (Kelvin) R, (m) T (Kelvin) R, (m)
298 2.072E-14 388 6.9067E-14
308 2.0881E-14 398 8.1155E-14
318 2.2635E-14 408 9.6319E-14
328 2.3491E-14 418 1.2033E-13
338 2.6408E-14 428 1.529E-13
348 2.5332E-14 438 1.9122E-13
358 2.7865E-14 448 2.1811E-13
368 3.9038E-14 458 2.8031E-13

378 5.2134E-14 468 3.4416E-13



BOLUM 6. SONUCLAR VE ONERILER

Bu calsma 298-468 K sicaklik arglnda ve 100 Hz—80 kHz frekans agahda
yapiimstir. Deneysel cajma sonucunda elde edilen sonuclagagedaki gibi

aciklanir:

Empedansin reel kismi artan sicaklik ve frekanbiil&kte azalma gosterdi. 298- 338
K sicakliklari arasinda birinci durulma olayi, aymcaklik aralginda daha yuksek
frekanslara dgru gidildikge ikinci durulma olayr gozlendi. 338-8&K sicaklik
aralginda birinci durulma olay! bu frekans apgahda kendini tamamlayamasgtr.
Burada birinci durulma olay! yizey yiklerinden, gmsiz frekans araiindan dolayi
tamamlanmayan ikinci durulma olay! ise dipol duratmdan meydana gejdi
tahmin edilmektedir. Empedansin imajiner kismgigken frekans argiinda bir pik
ortaya koyar. Boyle bir davransergilemesi, o bélgede bir durulma olay! yani o
aralikta bir enerji kaybi oldiw dasrular. 298-338 K sicakliklari arasinda ve iki farkl

frekans bolgesinde iki durulma olayina ait piklérigmektedir.

Empedansin reel kisminin imajiner kisminaskagizilen grafginden Cole-Cole

diyagramlari elde edildi. Literatirde mevcut olah ve Z formilasyonlarini
deneysel datalara fit ederek her sicaklik i@n durulma zamani gerlerini
hesaplandi. Durulma olaylarinin gercaki@ sicakliklarda durulma zamaninin

arttigi gozlendi.

Malzemenin iletkenlik olcimleri her bir sicaklikinggerceklgtirildi. Malzemenin
iletkenliginde balangigta frekans afiina r&men bir dgisim olmadi. Sicakfin
artmasiyla iletkenlik hizli bir agigosterdi. Bu davragiuygulanan frekans ile
malzeme icindeki yUk tayicilarinin sayisinin artmasiyla aciklandi. Sermggn bu
davrang genel guc kanunu ile aciklandi. Deneysel dataletkenlik esitli gine fit

edilerek sicakfia bali “s(T)” parametresi hesaplandi.
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‘s’ parametresinin sicalda bal cizilen grafisi azalan bir gilim gostermesi sonucu

iletkenlik mekanizmasi CBH modeli ile aciklandi.aBgin egiminden W,; sigrama
yuksekliginin degeri, 0,0713 olarak hesaplandi. Ayrica her bir dikakcin R,
sicrama mesafesi gerleri hesaplandi.R,, degerlerinin sicaklik arttikga asti

gostermesi yuk tayicillarinin daha fazla enerjiye sahip olmasiylakiapdi. Bu

deserin 10“ mertebelerinde oldiu belirlendi.
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