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OZET

Mikro elektronik teknolojisinin boyutlarinin limit degerlere dogru hizli sekilde
yaklagmasi, yeni nesil manyeto elektronik cihazlar i¢in {imit vadeden spintronik
teknolojisi biiyiik dikkat ¢ekmistir. Ozellikle seyreltilmis manyetik yariiletkenlerde
(DMS) ferromanyetik gecisin elektrik alan ile kontrol edilebilmesi, manyetoelektronik
cihazlarda diisiik gii¢ tiiketimi ve diislik kararsizlik gibi 6zellikler sunmaktadir. Bu
calismada, Si teknolojisi ile uyumundan dolayi, Mn katkilanmis Ge yariiletken filmler
Si alttas lizerine molekiiler demet epitaksi yontemi ile bilyiitilmiistiir. Ge yariiletkeni,
yiiksek mobilitesi ve silikon ile uyumundan dolay1 oldukga dikkat ¢ekicidir. Mn ise,
Mn atomlar1 arasindaki mesafeye bagli olarak ferromanyetik davranisinin kontrol
edilebilmesinden dolay1 tercih edilmistir.

Bu tezde, Mn katkilanmis Ge-baz1 seyreltilmis manyetik yariiletken biiyiitme
calismalarinda kargilagilan ana engeller iizerinde durulmustur. Tezin ilk adiminda
MnGe ince filmler, Mn atomlarinin Ge igerisindeki dagilimini kontrol edebilmek
adma, atomik boyutta Mn/GeMn ¢oklu katmanlar seklindeki depolanmustir. Ikinci
adimda ise Mn atomlarinin Ge ara katmanlari i¢erisindeki diflizyon araligin1 ayarlamak
icin Mno.04Geo.9s filmler Si(100) alttas tizerine farkli sicakliklarda (100, 130, 150 °C)
bityiitiilmiistiir. Uciincii adimda Ge atomlar1 yerine oturmus Mn atomu sayisini kontrol
ederek filmlerin manyetik 6zelliklerini arttirmak amaci ile MnGe filmlerin igerisine
nitrojen katkilar1 dahil edilmistir. Bu amag dogrultusunda Ge/MnGe katmanlari ardisik
olarak Si(100) alttas iizerine, 5x107> Torr N2 kismi basimnci altinda depolanarak
yiiksek kalitede Mno.osGeogs Ornekler hazirlanmistir. Son kisimda yiiksek spin
enjeksiyon verimliligi, ylksek spin polarizasyonu ve oda sicakligindaki
ferromanyetizmasindan dolayr umut vadeden MnsGes yapist arastirilmistir. MnsGes
yapist farkli kalinliklardaki (35, 70, 140, 210, 280 nm) Ge katmanlar1 SPE yontemi
ile bitylitiilmistir. Boylece Ge ara katmanin kalinliginin ve yiizey morfolojisinin

MnsGes yapisinin olusumuna ve manyetik 6zelliklerine etkisi arastirilmastir.

Anahtar Kelimeler: Seyreltilmis Manyetik Yariiletkenler (DMS), Molekiiler
Demet Epitaksi (MBE), Spintronik, Desik Tasiyicih Ferromanyetizma, Ge ve Si
Tabanh Manyetik Malzemeler, MnxGei-x, MnsGes.



SUMMARY

With seemly fast approaching the limit of scaling on microelectronics spintronic
has received enormous attention as it promises next generation magnetoelectronic
devices. Especially the electric field control of ferromagnetic transition in diluted
magnetic semiconductors (DMS), offers magnetoelectronic devices a potential for low
power consumption and low variability. In this thesis, due to compatibility with
existing Si technology, Mn doped Ge semiconductor films have been growth on
Si(100) by molecular beam epitaxy. Ge is a desirable semiconductor because of its
high mobility and its compatibility with silicon. Manganese was choosen for its
property which enables ferromagnetism control over the distance of Mn atoms.

In this thesis are focussed on the key challenges for the growth of Mn doped Ge
Firstly Mno.0sGeo g6 thin films were grown by altering deposition of atomic-scale layer
of Mn and MnGe to carefully control the distribution of Mn atoms in Ge. Secondly, to
adjust the diffusion range of Mn atoms in Ge spacer, MnGe thin films were growth on
Si(100) substrate at different growth temperatures (100, 130, 150 °C). Thirdly
nitrogen impurities were introduced into to the films to control the number of
substitutional Mn atoms with the final goal of improving their magnetic properties. In
accordance for this purpose high quality MnGe films were obtained by sequantial
evaporation of stacked Mn and Ge layers on Si(100) substrate under 5x10~> Torr N
partial pressure. Finally, MnsGes structure was investigated due to the its high spin
injection efficiency, high spin polarization and room temperature ferromagnetism.
MnsGes structure was grown on Ge buffer layers with varying thicknesses (35, 70,
140, 210, 280 nm) using Solid Phase Epitaxy (SPE). Thus, the role of Ge layer
thickness and surface morphology on the formation of MnsGes structure and their

magnetic properties was examined.

Key Words: Diluted Magnetic Semiconductors (DMS), Molecular Beam Epitaxy
(MBE), Spintronic, Hole Mediated Ferromagnetism, Ge and Si-Based Magnetic
Materials, MnxGei-x, MnsGes.

Vi



TESEKKUR

Doktora Ogrenimim boyunca arastirmalarimin her asamasinda bilgi ve
Onerilerini esirgemeyerek fikirleri ile gelismemde paya sahip olan degerli danigmanim,
Dog. Dr. Leyla COLAKEROL ARSLAN’ a tesekkiirlerimi ve saygilarimi sunarim.

Tezimi okuyarak, degerli fikirleri ile beni ydnlendiren c¢ok kiymetli jiiri
tiyelerim, Prof. Dr. Faik MIKAILZADE, Dog. Dr. Ozhan OZATAY, Dog. Dr. Fikret
YILDIZ ve Dog. Dr. Kemal OZDOGAN” a tesekkiirlerimi sunarim.

Dogdugum giinden itibaren benim kiiltiirel ve ahlaki en iyi egitimi almami amag
edinen ve bunun i¢in en giizel imkanlar1 sunarak beni yetistiren aileme sonsuz tesekkiir
ederim. Hayatimdaki biitlin bagarilarda en biiyiikk hakka sahip olduklarinin
farkindaligiyla, yanimda olduklari i¢in duydugum sonsuz giiven, huzur ve minneti
vurgulamak isterim.

Calismalarim boyunca yanimda olan, doktora siirecimin daha mutlu ve huzurlu
gecmesine sebep olan grup arkadaslarrm Aykut Can ONEL ve ilknur GUNDUZ
AYKAC’ a uyumlarindan dolay1 tesekkiirlerimi sunarim. Ayrica en stresli zamanlari
gecirdigim tez yazim ve savunma siirecinde, her tiirlii nazimi gekerek bana katlanan
ve yardimci olmaya g¢alisan Esra OKUMUS, Ayse MARASLI ve sevgili Emre
YASASUN’a tesekkiirii bir borg bilirim.

Son olarak egitim hayatim boyunca birlikte ¢alistigim tiim arkadaslarima ve
tizerimde emegi bulunan 6gretmenler basta olmak {izere, iilkesine ve milletine faydali
bireyler yetistirmeyi amag¢ edinen tiim Ogretmenlere en icten tesekkiirlerimi ve

saygilarimi sunarim.

Vii



ICINDEKILER

OZET

SUMMARY

TESEKKUR

ICINDEKILER

SIMGELER ve KISALTMALAR DiZiNi
SEKILLER DiZINi

1. GIRIS
1.1. Motivasyon
1.2. Tezin Genel Hatlar1 ile Tanitim1
2. SEYRELTILMIS MANYETIK YARIILETKENLER
2.1. DMS Sistemlerinin Tanitimi
2.2. DMS Sistemlerinin Gelisim Siireci
2.3. DMS Sistemlerinde Ferromanyetizmanin Kaynagi
2.3.1. Direkt Degis-Tokus Etkilesimi
2.3.2. Direkt Olmayan Degis-Tokus Etkilesimleri
2.3.2.1. RKKY- Tastyic1 Aracili Degis-Tokus
2.3.2.2. Ikili Degis-Tokus Mekanizmasi
2.3.2.3. Siiper Degis-Tokus Etkilesimi
2.3.3. Bagli Manyetik Polaronlar
2.3.4. Spin Glass
2.4. GeMn Uzerine Teorik Yaklasimlar
2.5. GeMn Uzerine Yapilan Deneysel Calismalar
3. DENEYSEL TEKNIKLER
3.1. Molekiiler Demet Epitaksi
3.1.1. Vakum
3.1.2. Manipiilator
3.1.3. Buharlastiricilar
3.2. Kat1 Faz Epitaksi (SPE)
3.3. X-1s1n1 Kirinimi (XRD)

viii

Vi
Vil
viil
Xi

Xiii

o N ~N Uk R

12
13
15
15
16
17
18
20
22
25
33
33
35
38
39
41
42



3.4. X-151n1 Fotoelektron Spektroskopisi (XPS)
3.5. Titresimli Ornek Manyetometresi (VSM)
3.6. Elektron Spin Rezonans (ESR)
3.6.1. ESR Sistemi Bilesenleri
4. DENEYSEL SONUCLAR
4.1. Alttas Temizleme Prosediirii
4.1.1. Alttag Temizliginin Filmin Elektronik Yapisina Etkisi
4.1.2. Alttag Temizliginin Filmin Morfolojik Yapisina Etkisi
4.2. Ornek Biiyiitme Prosediirii
4.3. Biiyiitme Yonteminin MnxGe1-x Filmlerine Etkisi
4.3.1. Motivasyon ve Orneklerin Hazirlanmasi
4.3.2. MnxGe1x Filmlerin Yapisal Karakterizasyonu
4.3.3. MnxGe1x Filmlerin Manyetik Karakterizasyonu
4.3.4. Sonuglar
4.4. Alttag Sicakliginin Mno 04Geo.96 Filmlerine Etkisi
4.4.1. Motivasyon ve Orneklerin Hazirlanmasi
4.4.2. MnxGe1x Filmlerin Yapisal Karakterizasyonu
4.4.3. MnxGe1x Filmlerin Manyetik Karakterizasyonu
4.4.4. Sonuglar
4.5. Mno04Geo.96 Filmlerde Nitrojen Basincinin Etkisi
4.5.1. Motivasyon ve Orneklerin Hazirlanmasi
4.5.2. Mng.04Geo.9s Filmlerin Yapisal Karakterizasyonu
4.5.3. MnoosGeo.gs Filmlerin Elektronik Karakterizasyonu
4.5.4. Mno0sGeo.gs Filmlerin Manyetik Karakterizasyonu
4.5.5. Sonuglar
4.6. MnsGes Yapisinda Germanyum Ara Katman Kalinliginin
Etkisi
4.6.1. Literatiir Ozeti
4.6.2. Motivasyon ve Orneklerin Hazirlanmasi
4.6.3. MnsGes Filmlerin Yapisal Karakterizasyonu
4.6.4. MnsGes Filmlerin Manyetik Karakterizasyonu
4.5.5. Sonuglar
5. SONUCLAR ve ONERILER

44
45
48
50
51
51
52
54
55
56
56
58
60
61
62
62
63
65
72
73
73
75
77
78
85
86

86
92
94
99
103
106



KAYNAKLAR 108
OZGECMIS 118



SIMGELER ve KISALTMALAR DiZINi

Simgeler ve Aciklamalar

Kisaltmalar

A : Angstrom

Ug . Manyetik Moment

Wo . Serbest Uzayin Gegirgenligi
Y : Yayilim sabiti

kg . Elektrik alan vektorii

Ecx . Degis-tokus Enerjisi

€ . Dielektrik sabiti

C . Karbon

Co . Kobalt

Cr : Krom

eV Elektron Volt

Fe : Demir

Ge : Germanyum

Mn : Mangan

mT . Militesla

nm Nanometre

N . Azot

Ni . Nikel

Oe . Oersted

rpm . Devir/Dakika

Si : Silisyum

Ti : Titanyum

T, . Curie Sicakligi

AES . Auger Elekron Spektroskopi
AFM . Atomik Gii¢ Mikroskobu
DMS . Seyreltilmis Manyetik Yariiletkenler
DFT : Yogunluk Fonksiyonu Teorisi

ESCA . Kimyasal Analizler i¢cin Elektron Spektroskopi

xi



ESR . Elektron Spin Rezonans
FLAPW : Tam Potansiyel Genisletilmis Diizlem Dalga

FC . Alan Altinda Sogutma

GMR :  Devmanyeto Direng

IBS . Iyon Demeti Sagtirma

MBE . Molekiiler Demet Epitaksi
MRAM : Manyetik RAM

RAM . Kalic1 Rastgele Erisilebilir Hafiza
RE . Nadir Toprak Elementi

RKKY . Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida
RTA :  Hizli Termal Tavlama

SEM Taramali .Elektron Mikroskobu
SPE . Kat1 Faz Epitaksi

SWR . Spin Dalga Rezonans

TEM . Gegirimli Elektron Mikroskobu
™ : Gegis Metali

TMR . Tiinelleme Manyetodireng

UHV . Ultra Yiiksek Vakum

VSM . Titresimli Ornek Manyetometresi
XPS . X-Isin1 Fotoelektron Spektroskopisi
XRD o X-Isimi Kirmimi

ZFC . Sifir Alan Altinda Sogutma

Xii



SEKILLER DiZiNi

Sekil No:

1.1:  W. Gerlach’in manyetik alan olmadan (sol), manyetik alan
altinda(sag) aldig1 orijinal datalar.

1.2: a) GMR etkisinin sematik gosterimi, b) manyetik katmanlarin paralel
ve antiparalel olma durumlarina gore elektronun transferi sirasinda
karsilastig1 manyetodireg.

2.1:  Ge oOrgiisiine Mn atomlarinin dahil olmasi ile olusan seyreltilmis
kristal manyetik yariiletkenin gosterimi. Sistem icerisine Ge atomlari
(mor daireler) ile yer degistirerek (sar1 daireler) ve ara bolgelere
girerek (siyah daire) dahil olan atomlarimin gosterimi.

2.2 Ug gesit yariletkenin gdsterimi.

2.3:  Spintronik malzeme gelistirme ¢alismalarinin zaman ¢izelgesi.

2.4: Atomlar aras1 mesafenin a) kiiciik ve b) biiylik oldugu durumlarda
elektronlarin spinlerinin dogrudan etkilesim sonucu sergiledikleri
diizen.

2.5:  Atomlar arasi mesafe ve orbital yarigaplarina bagli olarak degis-tokus
integralinin pozitif ya da negatif oldugu durumlar1 ifade eden Bethe-
Slater egrisi.

2.6: RKKY etkilesim mekanizmasina gore atomlar arasi mesafeye gore
degis-tokus integralinin sergiledigi sontimlii salinim hareketi.

2.7:  Manyetik iyonlar arasindaki etkilesim iletkenlik elektronlar: ile
saglandigi RKKY etkilesimi. Sistemde oklarin eklenmis oldugu
kirmiz1 daireler manyetik atomlari, bunlara ters yonelimde bulunan
siyah daire ise elektronu temsil etmektedir.

2.8: Mn*® ve Mn*™ iyonlar1 arasindaki cift degis-tokus etkilesimi ile
olusan ferromanyetik diizen.

2.9:  Mn*? iyonlan arasindaki siiper degis-tokus etkilesimi ile olusan

diizen. Aralarinda uzun mesafe bulunan esit degerlilik elektronuna
sahip manyetik iyonlar1 arasindaki etkilesim ve manyetik diizenin esit

degerliklere sahip anyonlar iizerinden saglanmasi.

Xiii

11
14

14

15

16

17

18



2.10:
2.11:
2.12:

2.13:

3.1:
3.2:

3.3:

3.4
3.5:
3.6:
3.7

3.8:
3.9:

3.10:

3.11:
3.12:
3.13:

4.1:

4.2:

4.3:

4.4:

Bagli manyetik polaron modelinin sematik gosterimi.

Polaron ¢ifti modeline gore ara bolgenin sematik gdsterimi.

Spin glass yapisinin olusmasinda etken davraniglardan sikistirmanin
sematik gdsterimi.

Mn atomlart arasindaki mesafeye bagli olarak degis-tokus
etkilesimindeki degisimin a) DFT ve b) FLAPW hesaplamalari
sonugclari.

MBE sisteminin 6nden goriiniisii.

Sirastyla homoepitaksi ve gerinimli, relakse olmus sistemdeki
heteroepitaksi biiylitme.

Sitemleri atmosfer basincindan 1x10° Torr’ a getiren mekanik
pompanin ¢alisma diyagrami.

Turbo molekiiler pompanin sematik gosterimi.

[yon pompanin ¢alisma mekaizmasinin sematik gosterimi.

Efiizyon hiicresi mekanizmasi ve bilesenleri.

Yiizeyler arasi enerjiye bagli olarak degisen epitaksiyel biiylime
modlari.

Kristal diizleminde x-1511 kiriniminin meydana gelisi.

UHV XPS sisteminde bulunan PHOIBOS 150 Yarikiiresel Enerji
Analizori.

Galvanometreye baglanmis bir telde akim olusturmak icin kullanilan
miknatisin hareketi.

VSM sisteminin sematik gosterimi.

Spin durumlar arasindaki enerji farki.

ESR sisteminin sematik gosterimi.

Numunelerin temizlenmeden once ve tavlanarak temizlendikten
sonra alinan XPS spektrumlari.

Vakum odasina alinmis numunelerin temizlenmeden ve tavlanarak
temizlendikten sonra alinan AES spektrumlari.

Temizlenmeden O6nce ve temizlendikten sonra iizerine Ge biiyiitiilen
numunelerin, x-1in1 kirmim desenleri.

Ardisik katmanlar seklinde ve beraber biiyiitilen MnxGeix

numunelerinin X-1s11 kirim desenleri.

Xiv

19

20

22

24

33

34

35

36

37

40

41

43
45

46

47

49

50

52

53

54

58



45:

4.6:

4.7:

4.8:

4.9:

4.10:

4.11:

4.12:

4.13:

4.14:
4.15:

4.16:

4.17:

4.18:

a) Ardisik katmanlar seklinde ve b) beraber biiyiitiilen MnxGe1.x
numunelerinin AFM goriintiileri.

a) Ardisik katmanlar seklinde ve b) beraber biiyiitiilen MnyxGe1.x
numunelerin miknatislanma egrileri.

Ardisik katmanlar seklinde, 100 °C, 130 °C ve 150 °C’ de biiyiitiilen
Mno.04Geo.g6 filmlerin X-1s1n1 kirim desenleri.

Ardisik katmanlar seklinde 100 °C, 130 °C ve 150 °C’ de biiyiitiilen
Mno.0sGeo.g6 filmlerinin a) 10 K ve b) 300 K’ de alinmis histeresis
egrileri.

Ardisik katmanlar seklinde 100 °C, 130 °C ve 150 °C’ biiyiitiilen
Mno.04Geo.g6 filmlerinin sicakliga bagli miknatislanma egrileri.
Ardisik katmanlar seklinde a)100 °C, b) 130 °C ve ¢) 150 °C’
biiytitiilen Mno.0sGeoge filmlerin sicakliga bagli ESR spektrumlari.
Ust sol: Orneklerden gelen ESR sinyallerinin sicakliga bagli siddet
degisimleri.

a) S130° a ait ESR sinyalinin ¢izgi genisligi, b) S130” un diisiik
sicaklik ve S150° nin yliksek sicaklik ESR sinyallerinin dig diizlem
rezonans alanlarinin agiya baglilig.

SV ve SN’ ye ait dis diizlem (0- 20) taramasinin XRD spektrumu. Ust
sol ek: Orneklerin 48 eV’ de alinmis LEED desenleri. Ust orta ek:
Ge(004) pikinin detayli olarak alinmis XRD spektrumu.

Metalik Mn, SV ve SN * ye ait Mn 2p XPS spektrumlari.

a) SV ve b) SN’ ye ait, 1000 Oe alan altinda alinmig ZFC- FC egrileri.
SV ve SN’ nin a) 300 K ve b) 10 K’ de alinmis histeresis egrilerinin
karsilastiriimasi. Ust orta ek: Orneklerin koersif alanlarmin sicakliga
bagli degisimi.

a) SV ve b) SN’ ye ait ESR sinyallerinin sicakliga bagliligi. Ust ek:
Orneklerin 130 K’ de alinmis ESR sinyallerinin sekillerinin
karsilastirilmasi.

Farkli kalinliklarda Ge ara katman {izerine biiylitiilmiis 6rneklerin
XRD spektrumlari.

Farkli kalinliklarda Ge ara katmanlar1 iizerine depolanan Mn’ 1n,

tavlama isleminden sonra yapi igerisinde bulunma yiizdesi.

XV

59

61

64

66

68

69

70

76

78

79
81

83

94

95



4.19:

4.20:

4.21:
4.22:

4.23:

4.24:

4.25:

35 nm, 70 nm ve 140 nm Ge katmani iizerine biiylitiilmiis 6rneklere
ait SEM goriintiileri.

a) 35nm, b) 70nm ve c) 140nm Ge katmani {izerine biiyltiilmiis
orneklerde olusan fazlara ait detayli XRD spektrumu.

S35’ e ait TEM goriintiisii.

S35,S70ve S140° aaita)10 K’ de ve b)1000 Oe’ de alinmus histeresis
egrileri.

a) S70 ve b) S140 orneklerinin 323 K ile 223 K arasinda alinmis
diisiik sicaklik ESR spektrumlari.

a)S35, b) S70 ve ¢) S140° 1n 210 K’ de 0-180° arasinda agiya bagh
davraniglar1 gosteren ESR spektrumlari.

S35, S70 ve S140’ 1n a) 300 K ve b) 243 K’ de alinmig ESR rezonans

cizgileri.

XVi

96

97

98
100

101

102

103



1. GIRIS
1.1. Motivasyon

¢ Spin Elektronigine Gegis Siireci

Otto Stern ve Walther Gerlach’in 1922 yilinda giimiis atomlan ile yaptiklari
deney sonucu, homojen olmayan manyetik alan i¢inden gecirilen elektronlarin, iki
farkli yone saptigr gézlemlenmistir. O yillarda giimiisiin atomik konfigiirasyonunun
dogru olarak bilinmemesinden dolayi, deney sonucunda gordiikleri yarilma ile agisal
momentumun kuantize oldugunu ispat ettiklerini diistinmiislerdir. Oysaki elektron
dizilimi 5d? ile biten giimiis elementinin orbital agisal momentumu sifirdir. Deney
neticesinde goriilen sapma, son yoriingede bulunan bir elektronun spininin (asag1 ve
yukari) varligini belirtmistir. W. Gerlach’ in deney sonucunda 1sinda gérdiigii 0.2 mm’
lik yarilmayi, 8 Subat 1922 yilinda Niels Bohr’ a ilettigi mektupla paylasmistir.
Gerlach’ i mektubuna ekledigi orijinal sonuglar1 Sekil 1.1° de bulabilirsiniz [1], [2].

Y ey Kan vt | aundi """Mo Yetitonzn ﬂ;ﬂ,‘l/n;"
W;M Vil. Juit.. /o, /227) Ve topoininccectelle lerckies

Cicdes s diinies

Sekil 1.1: W. Gerlach’in manyetik alan olmadan (sol), manyetik alan altinda(sag)
aldig1 orijinal datalar.

Bu 6nemli deney sonucunun, bilim adamlarinin dikkatini ¢ekmesi ise uzun yillar
almistir. Elektronun kesfedilen bu spin 6zelliginin, teknolojiye adapte edilerek bir
sonraki nesil elektronik cihazlarin alt yapisin1 olugturmasi fikri ise, Intel grubu kurucu
ortag1 Gorden Moore’ un 1965 yilinda yaymlanan makalesinde, her 18 ayda, entegre

devredeki transistor sayisimin iki katina c¢ikacagini sdylemesi {izerine, bilim



insanlarinin yeni arayiglara girmesi ile baslamigtir [3]. Moore Kanunu olarak bilinen
bu 6ngorii 1970’ 1i yillardan itibaren sasirtict derecede dogru sonug vermistir. Ayni
yillara denk gelen molekiiler demet epitaksi ( Moleculer Beam Epitaxy - MBE), iyon
demeti sagtirma (Iyon Beam Sputtering — IBS ) gibi hassas biiyilitme tekniklerine
gosterilen gelismeler de, elektronik endiistrisinin, cihazlar1 ve bilesenlerini
olabildigince kiiciik boyutlarda indirme ve daha hizli, kompleks devre olusturma
cabalarina destek olmustur. Boylelikle, devre iizerine yerlestirilen eleman sayisi
Moore yasasinda beklendigi dlgiide artis géstermistir. Ancak bu artis ve teknolojideki
ilerleme, bir anlamda klasik elektron elektronigine dayanan teknolojinin de vaktinin
dolmaya basladiginin gostergesi olmustur [4].

Moore’ un gozlemlerine ve 6ngoriisiine dayanarak, klasik elektronigin bu hizli
yiikselisinin yakin gelecekte tiikenecegini ve baska teknolojilere, yeni yol haritalarina
ihtiya¢ duyulacagii sdylemesinin iizerinden gecen 50 yilin ardindan, elektronik
endustrisi fiziksel limitlere takilmaya ve Moore yasasindaki artis oranini devam
ettirememeye baslamistir. Ozellikle transistor boyutlarinin 90nm’ nin altina diismesi
ile baglayan asir1 1sinma probleminin ve devre lizerine daha ¢ok eleman yerlestirmek
adina transistorler arasindaki mesafenin 28nm’ nin altina indirilmesi, daha Once
rastlanmayan kuantumsal etkilerin ortaya ¢ikmasina sebep olmustur. Teknolojinin ve
nano boyut lretim tekniklerinin gelismesi ile gelinen bu limit degerler, cihazlarda
1sinmaya, glic kaybina ve ozellikle de goz ardi edilemeyecek oranda, elektronun
kuantum etkilerinin belirmesine yol agmaya baslamistir. Bu etkiler sonucu, endiistri
ve bilim diinyas1 tarafindan, birim alandaki transistor sayisindaki artis ve boyutlardaki
kiiclilme ile bir anlamda klasik elektron elektronigine dayanan teknolojinin de vaktinin
dolmaya basladig1 anlasilmistir [5]. Bu yiizden bilim adamlari, olusan problemlerin
Oniine gececek ve Moore yasasinin yillarca siiren uyumunu devam ettirecek
teknolojinin spintronik elektronigi ile asilabilecegini dne siirmiislerdir [6].

Spintronik, elektronik devrelerde elektronun sadece yiikiiniin degil, kuantumsal
0zelligi olan spininin de kullanilmasi ile baslayan ve klasik elektron elektroniginin ¢ok
tizerinde Ozelliklere sahip cihazlarin {iretilmesine imkan saglayan yeni nesil
teknolojinin adidir. Spin elektronigi, giiniimiiziin yariiletken mikro elektronigi ile
elektronlarin birbirleri ve manyetik alan ile olan etkilesimleri sonucu ortaya ¢ikan
spine bagl etkileri birlestirmektedir. Boylece su an ki yariiletken teknolojisinde
kuantum etkilerden dolayr 15nm’ nin altina diislirilemeyen boyutlarin, elektronun

spin Ozelliginin kullanarak, 1nm civarlarina disiiriilmesini ve devre iizerindeki
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eleman sayisinin da rahatlikla arttirilabilmesini saglayacagi diistiniilmektedir. Klasik
elektronigin temelleri elektron yiikii ve enerjisine bagli oldugu igin, iiretilen
cihazlarinda performanslari, hiz ve enerji kaybi ikileminden dolayr sinirlanmis

[

durumdadir. Spin elektronigi ise elektronlarin spinlerinin ¢’ asagi’” ve ©° yukar1’’
yonelmeleri esasina dayandigi i¢in bu cihazlar daha diisiik enerji kayiplari ile daha
hizl1 ¢alisma potansiyeline sahiptirler. Ayrica spintronik teknolojisi ile iiretilen
cihazlar, diisiik enerji ihtiyaglari, gii¢ kesilse dahi hafizalarinin silinmemesi, islem
hizlarinin yiiksekligi, ¢ok daha kii¢iik boyutlara indirgenebilmeleri ve su an ki Si-
tabanli yar1 iletken teknolojisine uyumlarindan dolay1 yeni nesil teknoloji adina biiyiik
avantaj sunmaktadirlar [7], [8].

Belirtildigi gibi elektronun spin 6zelligine bagh etkilerin, yeni teknolojiyi fark
edilecek derecede etkileyebilecek avantajlari  bulunmaktadir. Bu etkilerin
gbzlemlenebilecegi spintronik calismalar i¢in, 6zellikle eslenmemis elektrona sahip
ferromanyetik malzemelerin sergiledikleri spin etkilerinden yararlanilmistir.
Ferromanyetik malzemeler ile yapilan en islevsel cihaz uygulamalar1 ise Dev
Manyetodireng (GMR) ve Tiinel Manyetodireng (TMR)’ dir. Siras1 ile 1988-1989
yilinda Albert Fert ve Peter Griinberg tarafindan kesfedilen GMR, spin elektroniginin
baslangict olarak kabul edilerek, ikilinin 2007 yilinda fizik dalinda Nobel o6diilii
almasini saglamistir [9]-[11]. Ferromanyetik ve manyetik olmayan 10 A kalinliginda
ince filmlerin arka arkaya biiyiitiilmesi sonucu olusan bu yapida, metalin direnci
iletkenlik elektronlarinin ortalama serbest yoluna baglidir. Elektronun serbest yolu
kisaldikga, direng artmaktadir. Yapilan deney sonucunda, 2 Tesla manyetik alan
uygulanip, ferromanyetik Fe katmanlarinin spinleri ayni yonelime getirildiginde
direncin minimum, alan uygulanmayip, Fe katmanlarinin spinlerinin yonelimleri farkli
oldugunda ise direncin maksimum oldugu goriilmiistiir. Sekil 1.2° de sematik
gosterimde’ de goriildiigii iizere, alanin etkisine bagl olarak direncte Slgiilen bu
degisim, iletkenlik elektronlarinin, manyetik olmayan ara katmandan, ferromanyetik
katmanlarin spinlerinin yonelimine bagli olarak sacildiklarinin ispati niteligindedir.
Neredeyse sabit disk siiriiclilerinin tamamu igerisinde GMR tabanli okuyucu kafa
bulundurmaktadir. Ayrica GMR teknolojisindeki gelismeler, RAM’ lere de bu
ozelliklerin eklenmesine olanak saglamis ve gilinlimiizde ticari olarak da bulunan,
kalict1 manyetik rastgele erisilebilir hafizalarin (MRAM) ortaya ¢ikmasina imkan

vermistir [8]-[12].
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Sekil 1.2: a) GMR etkisinin sematik gosterimi, b) manyetik katmanlarin paralel ve
antiparalel olma durumlarina gore elektronun transferi sirasinda karsilastigi
magnetodireg.

e Spin Elektronigi i¢in Malzeme Arayisi

Giiniimiizde spintronik alaninda ilgi ¢eken ve umut vadeden calismalarin
konulart iki baglik altinda toplanmistir. Birinci alanda yapilan ¢aligmalarda, su an ki
GMR teknolojisini gelistirmeye odaklanilmistir. Bu kapsamda ise, yonlendirilmis spin
miktar1 fazla olan yeni malzemeler iiretilmeye ve spinleri daha iyi filtreleyecek yeni
dizaynlar gelistirilmeye ¢alisilmaktadir.

Ikinci baglik altinda yapilan arastirmalarin  amaci, spinlerin transferi,
enjeksiyonu ve dedekte edilebilmesi i¢in kullanilabilecek yeni malzemeler
gelistirmektir. Istenilen 6zelliklere sahip bu yeni malzemeler iiretilerek, var olan mikro
elektronik cihazlarin i¢ine entegre edildigi takdirde, onlar1 ¢ok daha etkili ve ekstra
fonksiyonlara sahip cihazlar haline getirebilecekleri oOngoriilmektedir. Bu tez
kapsaminda yapilan arastirmalar, spintronik caligmalarinin ikinci bashigir altinda
yapilan caligmalara dahil edilebilir. Tez boyunca, klasik yariiletken teknolojisi ile
uyumlu, manyetik Ozellikleri yiikseltilmis ferromanyetik yariiletken malzemeler
olusturma amaci ile Si(001) ve Si(111) alttas lizerine farkli biiylitme parametrelerinde
ince filmler hazirlanmustir.

Yeni nesil cihazlar i¢in spintronik arastirmalar dahilinde, spin transferini, spin
enjektasyonunu ve spinlerin algilanmasini saglayacak manyetik malzeme {iretim
calismalar1 iki farkli sekilde gergeklestirilmektedir. Bunlarin ilkinde, yariiletken
tizerine ferromanyetik metal biiyiitiilmesi ile spin enjeksiyonu saglanabilen yeni

yapilar iiretilir. ikinci yontemde, yariiletkenler i¢ine manyetik iyonlar yerlestirilerek,
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cesitli degis-tokus etkilesimleri neticesinde, yariiletken filmi ferromanyetik hale
getirilmesi amaclanmustir. Ik bakista ferromanyetik yariiletken olusturmak icin en
kolay yoOntemin yariiletken {izerine ferromanyetik metal kaplamasi oldugu
diistiniilmiis ve ¢alismalar bu alanda hizlanmistir. Ferromanyetik metaller, cihazlarda
spin enjektasyonu saglamak amaci ile Ohmic, Schottky ve tlinelleme kontaklar1 olarak
kullanilmistir. Ancak bu kontaklar, metal-yariiletken ara ylizeyindeki iletkenlik
uyumsuzluktan dolay1 spinlerin sagilmasina neden olmustur. Hatta spin polarizasyonu
yariiletkenin i¢erisindeki ilk birka¢ nanometreden sonra hizlica bozulmustur. Yukarida
bahsi gecen problem neticesinde Ol¢lim sonuglarinda karsilagilan diisiik spin
enjeksiyon oranlari, bu teknikle, istenilen verimlilikte ve klasik mikro elektronikle
uyumlu yeni nesil spintronik cihazlarin uygulanabilir 6rneklerinin iiretilemeyecegi
anlasilmistir. Bundan dolay1 da fabrikasyonu kolay, klasik mikro elektronik teknolojisi
ile uyumlu ve oda sicakliginda ferromanyetik 6zellik gosteren yeni malzeme ihtiyaci
tekrar olusmaya baslamistir. Bu ihtiyaglara karsilik sahip olduklar o6zelliklerle
spintronik teknolojisine umut olan seyreltilmis manyetik yariiletkenler bir sonraki

boliimde anlatilmastir.

1.2. Tezin Genel Hatlari ile Tanitinm

Bu tez dort boliimden olusmaktadir. ilk béliimde bu calismanin yapilmasinin
altinda yatan en temel sebep ve motivasyon kaynagi olan spin elektroniginin, son
yillarda hayatimiza hangi kesifler ve hangi ihtiyaclar dogrultusunda girdigi hakkinda
bilgi verilmistir. Ayrica tezin genel hatlari ile tanitimi da bu boliimde yapilmustir.

Ikinci boliimde spin elektroniginin giiniimiiz mikro elektronik cihazlarina adapte
edilebilmesi i¢in ihtiyag¢ duyulan malzemelerden olan seyreltilmis manyetik
yariiletkenlerin genel 6zellikleri ve DMS yapilarinda gézlemlenen ferromanyetik
davraniga sebep olan etkilesimlerden bahsedilmistir. Ayrica giiniimiiz yariiletken
teknolojisine, elektronun spin 6zelliginin eklenebilmesi i¢in 1960’ l1 yillardan
giiniimiize kadar ¢alisilmis olan malzemeler iizerinde durulmustur. Bu malzemelerin
arasindan sahip oldugu hangi 6zellikler nedeniyle GeMn DMS yapisinin secildigi ve
bu tez boyunca calisildigi belirtilerek son yillarda yapilan c¢aligmalarin 6zeti

sunulmustur.



Ugiincii boliimde, genel olarak numunelerin hangi tekniklerle biiyiitiildiikleri ve
hangi yapisal, elektronik ve manyetik karakterizasyon teknikleri ile incelendikleri
anlatilmistir. Biiyiitmelerin ve bir takim analizlerin yapildig1 ultra yiliksek vakum
odalarmin bilesenleri detayli sekilde agiklanmigtir. Ayrica sirasiyla, MnxGeix ve
Mn;sGes yapilarinin biiyiitiilmesinde kullanilan Molekiiler Demet Epitaksi (MBE) ve
Kat1 Faz Epitaksi (SPE) yontemleri incelenerek, spin elektronigi ve yariiletken
teknolojisi i¢in tercih edilme sebeplerinden bahsedilmistir.

Dordiincii boliimde, tez kapsaminda yapilan MnxGex Ve MnsGes ince filmleri
lizerine gergeklestirilen ¢alismalar anlatilmis ve sonuglar1 yorumlanmistir. Oncelikle
alttag temizleme prosediiriiniin 6nemine dikkat ¢ekilmek istenmis ve temizlenmis ve
temizlenmemis alttas lizerine yapilan biiyiitmenin filmin yapisina etkisi gozler oniine
serilmistir. Sonrasinda, MnxGeix DMS sistemlerinin, spintronik cihazlara uyumlu
hale getirilebilmesi i¢in asilmasi gereken, diisik Mn konsantrasyonu, diisiik Curie
sicakligl ve istenmeyen ikincil fazlar gibi problemlere ¢6ziim olabilecekleri diistincesi
ile ii¢ farkli calisma gerceklestirilmistir. ilk adimda Mn atomlarinin segregasyonunu
engellemek ve ¢cozlintlirliiglinii arttirmak amaci ile Ge/MnGe ardigik katmalar1 seklinde
biiyiitiilmiis MnxGei-x filmlerinin 6zellikleri incelenmis ardindan 100, 130, 150 °C
arasindan, filmin optimum biiyiitme sicakligi bulunmustur. Son olarak ise Mn
atomlarinin Ge atomlar ile yer degistirme oranini arttirmak amaci ile N, basinci
altinda biiyiitiilen 6rnegin 6zellikleri incelenmistir. Bu boliimiin son kisminda ise
yariiletken icerisine dogrudan spin enjeksiyonu yapabilecek iistiin 6zelliklere sahip
olan ve son yillarda bilim diinyasinin dikkatini ¢eken MnsGes yapisindan ve yapilan
caligmalardan bahsedilmistir. Bu yapinin Si teknolojisi ile uyumlu hale getirilmesi igin
tizerine bes farkli kalinlikta Ge katmani biiyiitiilen Si(111) alttaslar, SPE yontemi ile
MnsGes kaplanmustir. Bu sekilde Ge tabaka kalinliginin, MnsGes yapisinin morfolojik

ve manyetik 6zelliklerine etkisi aragtirilmistir.



2. SEYRELTILMIS MANYETIK
YARIILETKENLER

2.1. DMS Sistemlerin Tanim

Manyetik olmayan yariiletkenler, gecis elementleri (Transition Metals - TM) ya
da nadir toprak (Rare Earth - RE) elementleri gibi manyetik iyonlar ile katkilanarak
manyetik yariiletkene doniistiiriilebilirler. Bu islem sonucunda olusan malzemeye ise
seyreltilmis manyetik yariiletken (DMS) denir. Seyreltilmis manyetik yariiletkenler,
ev sahibi yariiletken igerisine ¢ok diisiik oranlarda eklenmis manyetik katkilardan
meydana gelir. DMS caligmalarinda, ¢esitli biiyiitme yontemleri ile sisteme gonderilen
manyetik katkilar, yariiletken matrisinin i¢ine farkli sekillerde dahil olabilmektedirler.
Katkilanan manyetik atomlar yariiletken oOrgilisiinde bulunan atomlarla yer
degistirebilir ya da orglideki atomlarla yer degistirmeden ara bdlgelere girerek
yariiletkenin igerisine kusur olarak dahil olabilirler. Anlasilacagi tizere DMS yapilarda
istenilen, orgiideki atomlarin yerine gecerek yariiletken iginde ¢oziinmiis manyetik
iyonlar katkilamaktir. Ancak bahsedildigi gibi 6rgilide ara bolgelere oturarak, sistemin
icinde kusur gibi davranan manyetik katkilara da DMS malzemelerde siklikla
rastlanmaktadir. Atomlarin yerlesme diizenlerini daha iyi anlayabilmek icin Ge
yariiletkeni icerisinde iki farkli sekilde dahil olmus Mn atomlarindan olusan bir DMS

yapisinin birim hiicresini Sekil 2.1° de inceleyebilirsiniz.

Sekil 2.1: Elmas kiibik yapisindaki Ge yariiletkeninin orgilisiine Mn atomlarinin
dahil olmasu ile olusan seyreltilmis kristal manyetik yariiletkenin gosterimi. Sistem
icerisine Ge atomlar1 (mor daireler) ile yer degistirerek (sar1 daireler) ve ara
bolgelere girerek (siyah daire) dahil olan Mn atomlarinin gésterimi.



Bununla birlikte ilk yillarda yapilan DMS ¢alismalarinda, iiretilen malzemelerin
biiyiik bir kismi amorf bir yapiya sahiptir. Ancak, amorf DMS malzemelerin, i¢indeki
cok sayida kusur ve atomik yapilarindaki bozukluk, uzun aralikli atomik diizenin
saglanarak ferromanyetik etkilesimlerin etkin hale ge¢mesini engellemektedir. Buna
ragmen amorf ya da kristal olmasi degil, gercek DMS malzemelerin tek gerekliligi, tek
fazli sistemden meydana gelmis olmalaridir. Ciinkii yapilarin i¢inde olusacak ikincil
fazlarin, malzemeye, lokalize manyetik degis-tokus etkileri sonucunda ekstra
ferromanyetik davranislar eklemesi so6z konusu olsa bile, sistemin genel
manyetizmasina bir katkilar1 olmaz. Bu yiizden DMS sistemlerinde olusturulmaya

calisilan malzemeler, tasiyici vasitali ferromanyetizma gosteren tek fazli yapilardir.

2.2. DMS Sistemlerinin Gelisim Siireci

Seyreltilmis manyetik yariiletkenlerle ilgili yapilan ¢alismalarin baglamasi 60’ It
yillarin  sonuna denk gelmektedir. Bu yillarda ozellikle Eu kalkonitler
(EuSe, EuS, EuO) ve Cr kalkonitler (CdCr, Se,, CdCr, S, ) lizerine bir¢ok arastirma
yapilip heyecan verici ¢esitli 6zellikler bulunmustur [13], [14]. Bu yapilar Sekil 2.2.a)’
da resmedildigi gibi icerisinde periyodik olarak manyetik momentlerin dizilim
gosterdigi yariiletken yapilardir. Ancak bu yapilarin, diigiik Curie sicaklig1 ve biiytitme
kosullarindaki zorluklardan dolayi, pratikte gergeklestirilebilecek uygulamalar i¢in
yeterli olmadiklarimin bilim adamlar1 tarafindan anlasilmasi {lizerine, bu yapilar
tizerindeki ilgi azalmistir.

1980’ 1i yillarin basinda ise 2.nesil DMS calismalar1 baglamistir. Bu siire
zarfinda hazirlanan seyreltilmis manyetik yariiletkenler 11-VI ve IV-VI gruplarinin
olusturdugu bilesiklerdir [15]. A}_,Mn,BY! seklinde formiile edilen (Cd;_4Mn,Te,
Cd;_4yMn,Se, Hg;_,Mn,Te) iiclii yapidan olusan bu bilesiklerin icindeki elementlerin
oranlar1 degistirilerek, Orgii sabitleri, bant parametreleri kolaylikla ayarlanabilmistir
[16]. Ayrica sp bandi elektronlar ile Mn*?2 iyonlarmin d elektronlari arasindaki giiclii
degis tokus etkilesimi, sistemin i¢cinde metal-yalitkan gecisi, Faraday doniisti gibi
birgok optik ve elektronik 6zelliklerin gdzlenmesine sebep olmustur. Bu malzemelerde
katyonlarin degerlik elektronlari, sistem igerisindeki manyetik iyonun elektronlari ile
eslestikleri i¢in bu sekildeki DMS yapilar1 bulk ya da ince film olarak hazirlamakta
oldukca kolay hale gelmistir [17], [18]. Sagladiklar1 bu kolayliklar ve sergiledikleri



optik ve elektronik 6zelliklerinden dolay, lizerlerine ¢ok arastirma yapilmasina karsin
bu malzemeler ile istenilen ferromanyetik o6zelliklere ulasilamamistir. Ciinkd 11-VI
tabanli bu DMS malzemeleri p ve n-tipi katkilamada yasanilan zorluklar sonucunda
malzemelerin desik, elektron konsantrasyonu gibi, DMS sistemlerinde tasiyici
kaynakli ferromanyetizmanin temelini olusturan parametreleri degistirilememis ve
sistem igerisinde antiferromanyetik siiper degis-tokus etkilesimi baskin hale gelmistir
[19]. Mn spinlerinin antiferrromanyetik etkilesimi sistemin, paramanyetik,
antiferromanyetik veya spin glass davranis sergilemesi ile neticelenmistir [15]-[20].
PbMnTe, GeMnTe gibi IV-VI gruplarina ait elementlerle tiglii bilesik olarak hazirlanan
DMS yapilar da ise II-VI grubunun aksine tasiyici konsantransyonu modifiye
edilebilerek, sistemin manyetik Ozellikleri degistirilebilmistir [21]. Ancak gegis
elementlerinin katkilanmasi ile birlikte manyetik ozelliklerde Curie sicakliginda

goriilmesi beklenen artisa higbir zaman ulasilamamastir.

Sekil 2.2: Ug ¢esit yari iletkenin gdsterimi. a) Manyetik elementlerin yar1
iletken igerisinde periyodik dizilim gosterdigi, manyetik yari iletken b) manyetik
olmayan yari iletken ile manyetik elementlerin katkilanmasi sonucu olusan,
seyreltilmis manyetik yar1 iletken (DMS), c) Icerisinde manyetik iyon bulunmayan,
manyetik olmayan yar1 iletken.

Bir diger DMS siireci ise, 1990’11 yillarda GaAs, InAs gibi 111-V grubu lizerinde
yapilan c¢aligmalar ile baslamistir. Bu yillarda molekiiler 1s1n epitaksi yontemi gibi
denge dis1 biiylitme tekniklerindeki gelismelerinde etkisi ile gegis elementlerinin yar1
iletken igerisindeki ¢oziinme oranlarinin arttirilabilmesi de DMS caligmalarinin ivme
kazanmasii saglamistir. Clinkli gecis elementleri atomlarmin denge kosullarinda

yariiletken icerisinde miktarlar1 10 cm™3

civarindadir [22]. Bu seviyenin iizerine
cikildiginda, gecis elementlerinde yiizeyde birikme egilimi ve sistemde farkli fazlarin

olugmas1 gibi istenmeyen durumlar olusmaktadir. Denge kosullarinda yapilan



biiylitmeler sonucunda, % 18 Mn oranina sahip n-tipi InAsince filmlerin
paramanyetik davranig gosterdigi ispatlanmis olmasina ragmen, Ohno ve arkadaslari
bu alanda ¢alismaya devam etmis ve ilging sonuglar bulmuslardir [23]. Mn atomlarinin
yariiletken igerisindeki ¢oziinme oranini arttirmak ve ikincil faz olusumunun 6niine
gecmek icin grup, disiik sicaklik MBE sistemi kullanarak denge dis1 biiylitme
tekniklerinin DMS olusturmak i¢in ne kadar 6nemli oldugunu ispatlayici ¢alismalar
yapmis ve onemli sonuglar elde etmistir. Bunlarin neticesinde sirasiyla 1992 yilinda
% 1,3 Mn konsantrasyonuna sahip InMnAs filminde 35 K’ e kadar, 1996 yilinda ise
Mn katkilanmis GaAs filmlerde 110 K’ ¢ kadar ferromanyetizma gozlemlemislerdir
[24], [25]. Bu ¢alismalardan giiniimiize kadar gegen siirede Mn-katkilanmig GaMnAs
hetero yapilarda goriilen en yiiksek Curie sicakligi ise 173 K ile Wang ve arkadaglarina
aittir [26]. Ancak Ohno’ nun yaptigi bu ¢alismalarda ferrromanyetik histeresis egrileri
ve kalict miknatislanma p-tip InMnAs’ de gzlemlenmesine ragmen n-tip InMnAs’ de
dedekte edilememistir. Bu ¢alisma, DMS yapisindaki ferromanyetik davranisin sadece
desiklerin ¢ogunluk tasiyict olmast durumunda ortaya c¢iktigimi ve DMS’ lerde
manyetizmanin desik kaynakli oldugunu isaret eden ilk kanit olmustur [27], [28].

I11-V grubu DMS sistemlerinde oldugu gibi MBE tekniginin ilk dénemlerinde
denenen 1lI-IV grubu GeMn DMS c¢alismalari da olusan c¢okeltilerden dolay1
gerceklestirilememistir  [29], [30]. DMS sistemi igerisinde olusan MngGeg,
Mn,;;Geg, Mn;Gez gibi ikincil fazlardan dolay1 yiliksek sicaklikta gosterdikleri
ferromanyetizmanin kaynaginin tasiyici kaynakli olmamasi, GeMn sistemleri i¢inde
kusur olarak goriilmelerine sebep olmustur [31], [32]. Yapilan ¢alismalar sonunda,
alttas sicakligir 85°C’ nin altina indirildiginde bu fazlarin olusumun engellendigi ancak
bu diisiik sicakligin kristal kalitesine verdigi olumsuz etkilerden dolayi, Orgiide
kusurlarin olusumuna sebebiyet verdigi anlasilmistir [33]. Kaminski ve Das Sarma bu
kusurlarin, sistem icerisinde homojeniteyi bozarak lokalize yiik tasiyic1 durumlarinin
olusumuna sebep oldugu i¢in, DMS sistemindeki tasiyici konsantrasyonuna baglh
ferromanyetizmanin da homojen olmayacagini dngdrmiistiir [34].

[11-1V grubu InMnAs, GaMnAs malzemeleri {izerinde teorik ve deneysel olarak
yapilan c¢alismalar ile DMS yapilarinin ferromanyetik davranislart ve olusum
mekanizmalar1 hakkinda bilgiler elde edinilmistir. Bu yillarda, seyreltilmis manyetik
yariiletken malzemeleri gelistirme konusu bilim diinyasinda en ¢ok ¢alisilan bagliklar

arasina girmistir [17], [35]-[39] . Bunun iizerine Park ve Dietl teorik caligmalar
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dogrultusunda ayn1 ferromanyetik davranigin daha 6nce pek dikkat gekmemis olan V-
grubu ferromanyetik yar1 iletken sistemler de gozlemlenmesi gerektigi tahmini
lizerine, Mn,Ge;_y yapilarini ¢alismiglardir. Boylece DMS caligsmalari tekrar odak
noktasi olmus ve yeni bir ivme kazanmustir [40], [41]. IV grubu yariiletkenlere
spintronik teknolojisinde biiyiik ilgi gosterilmesinin sebebi, diisiik spin-orbital
etkilesimi ve Orglli ters simetrisi sayesinde spin yasam ve bagdasim siirelerinin
gelistirilebilir olmasidir. Bu degistirilebilir 6zelliklerinin yan1 sira gegis metali
katkilanmig 1V-grubu yapilarin, elektronik teknolojisinin temelini olusturan Si ile
uyumu yariiletken endistrisinin dikkatinden kagmamistir. Mn, Cr, Co, Fe gibi
elementlerin tek olarak ya da ikili sekilde, cesitli yontemlerle Ge ve Si igerisine
katkilanmasi sonucu ferromanyetik 6zellik gosterdigi ispatlanmistir [42]. Yapilan
deneysel caligmalarda, Ge icerisinde tastyici kaynakli ferromayetizmanin varligi, yani

DMS yapisinin olusturulabildigi dogrulanmistir.

I — VI Grubu

+ CdMnTe, ZnMnTe
+ Paramanyetik

+ Antiferromanyetik

Eu ve Cr kalkonitler * Spin glass olusumu III - V Grubu Il - IV Grubu

« EuSe, CdCr,Se, + Faraday Etkisi + InMnAs, GaMnAs || GexMn,_ )
+ Biiyiitiilmelerindeki zorluklar * Nvep — tipi * Ferromanyetik : ieriot%%ng etik
T, < 150K katkilamadaki zorluklar / | * T. < 200K c

1960 1980 1990 2000

Sekil 2.3: Spintronik malzeme gelistirme ¢alismalarinin zaman ¢izelgesi.

Yapilan teorik ¢aligmalar Mn’ nin 6zellikle Ge orgiisiindeki atomlar ile yer
degistirilerek katkilandiginda yapiy1 ferromanyetik hale getirdigini isaret etmektedir.
Bu sekilde katkilanan Mn atomlar1 Ge matrisi igerisinde +2 degerlikli safsizlik olarak
davranarak, manyetik Mn katkilar1 arasindaki degis tokus etkilesiminin kaynagi olan,
desik konsantrasyonunun artmasina sebep olmaktadir. Buna ragmen Mn-katkilanmig
Ge DMS sistemlerinde ferromanyetizmanin kaynagi yogunluk fonksiyonu teorisi
(DFT), Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida (RKKY), Zener modeli, ¢ift degis-tokus

gibi, 6nerilen birgok model ve mekanizma ile anlagilmaya c¢alisiimaktadir [43]-[45].
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2.3. DMS Sistemlerinde Ferromanyetizmanin Kaynagi

Elektronlar arasindaki etkilesimler, malzeme icerisinde spinlerin veya manyetik
momentlerin birbirleri arasinda iletisim kurmasinmi saglar. Bu da sistem igerisinde
bulunan manyetik fazlara bagli olarak, kisa ya da uzun mesafeli manyetik diizen
olugmasina sebep olur. Elektronlar arasindaki en basit degis-tokus etkilesimi, dipol-
dipol etkilesimidir. iki manyetik dipoliin (Ve p,) birbirlerine gére pozisyonlaria

(r) bagl olarak etkilesim enerjileri,

I”lO - = 3 — o\ 2
plyryp— H1-H2_r_2(u1.7”)(112.7”)] (1.2)

seklinde verilmistir [46], [47].

Formiilden de anlagildig1 iizere bu enerji, manyetik momentlerin birbirlerine
gore hizalanmalarina ve mesafelerine baglidir. Mikroskobik boyutlarda iki ¢ubuk
miknatis arasindaki enerjiyi hesaplamada oldukca gii¢lii sonuglar veren bu denklem
atomik boyutlara inilince yani p; =pg ve 1 =1A olarak ayarlandiginda

E = 10723 Joule = 1K sonucunu vermektedir. Diger bir deyisle atomik boyutta oda
sicakliginda gézlemlenen ferromanytizmayi agiklayamamaktadir.

Ayni isarete sahip yiikler arasindaki uzakliga bagli olarak degis-tokus etkilesimi
nedeni ile enerjide meydana gelen bu degisim, elektrostatik bir etkilesimdir. Bu
etkilesimin tanim1 ve gercek kaynagi kuantum mekanigi ile birlikte anlagilmistir.
Yiikler arasinda gozlemlenen degis-tokus etkilesimi, elektronlarin Pauli disarlama
ilkesine uyan parcaciklar olmasina dayanmaktadir. Pauli disarlama ilkesine gore ayni
spine sahip iki fermiyon ayni1 anda ayni yerde bulunamaz. Elektronlarin birbirlerine
gore mesafelerine bagli olarak spin yonelimlerinin farklilik goéstermesi sonucu
elektrostatik enerjinin degismesi’ de bir fermiyon olan elektronlarin bu kurala uymasi
gerekliliginden ortaya ¢ikmustir. Eger iki i ve j atomu sirasiyla S; ve S; spin agisal
momentumlarina sahipse, bu iki atom arasindaki degis-tokus enerjisi E,,, Heisenberg

modeline gore asagidaki ifadeyle verilir,
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Burada J degis-tokus integrali, ¢ ise spinler arasindaki agidir. Eger J pozitif ise,
E,,; spinler paralel oldugunda (cos ¢ = 1) minimum, antiparalel oldugunda (cos ¢ =
—1) maksimumdur. Eger ] negatif ise minimum enerji durumu spinlerin antiparalel
(cos@ = —1), maksimum enerji durumu spinlerin paralel oldugu durumdur.
Yukaridaki denklem incelenirken, ferromanyetizmanin komsu atomlarin spin
momentlerinin paralel yonelimlerinden kaynaklandigi ve her etkilesimde oldugu gibi
bu mekanizmada da sistemin minimum enerji durumunu tercih edecegi de dikkate
alimmalidir. Bu sonuglar 1s181inda ferromanyetizmanin olusmasi i¢in degis-tokus
integralinin pozitif bir deger almasi gerektigi net sekilde anlagilmaktadir.

Manyetik olmayan yariiletkenler ile manyetik elementlerin atomlari kismi olarak
yer degistirdiginde cesitli sebeplerle, lokal spin momentleri arasinda uzun aralikli
degis-tokus etkilesimlerinin olugmasina sebep olur. Buna sebep olan direkt olmayan
degis tokus etkilesimleri ise ev sahibi yariiletkenin manyetik 6zelliklerini tamamen
degistirmektedir. Boliimiin devaminda iki ana baslik altinda direkt ve direkt olmayan

degis- tokus etkilesimleri detayli olarak anlatilmistir [48].

2.3.1. Direkt Degis-Tokus Etkilesimi

Direkt degis tokus mekanizmasi dalga fonksiyonlari iist liste gelecek kadar yakin
momentler arasinda gerceklesir. Bu mekanizma giiclii olmasina ragmen, kisa mesafeli
etkilesim sagladigr icin iyonlar birbirlerinden ayrildiginda hizlica diisen bir
miknatislanma sergilemektedir. Atomlar birbirlerine ¢ok yakin oldugunda Coulomb
etkilesimi minimum olur ve elektronlar birbirlerinin g¢ekirdekleri arasinda hareket
edebilir duruma gelirler. Bu da elektronlarin ayn1 zamanda ayn1 yerde bulunabilme
thtimallerini yiikseltmektedir. Ancak Pauli disarlama ilkesine gore, birbirine bu kadar
yakin ve tamamen benzer iki elektronun spinlerinin ters yonelim gostermesi gerekliligi
bulunmaktadir.

Yukaridaki agiklamalardan da anlasilacagi iizere, direkt etkilesim gosteren
sistemlerde elektronun komsu atomlar1 ile aralarindaki mesafe kisa ise, vakitlerin
cogunu yanlarindaki komsu atomlarda gecirdikleri i¢in Pauli disarlama ilkesi kuralina

uyarak, spinlerini birbirlerine gore antiparalel olacak sekilde hizalarlar. Eger atomlar
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birbirlerinden yeterince uzaksa, elektron-elektron itme kuvvetini minimize ederek
elektronlar da birbirlerinden uzak konumlarda bulurlar. Bu durumda, elektronlar
sinirlayan bir kural olmadigi i¢in sistemde spinler birbirlerine paralel olarak
hizalanirlar. Direkt etkilesim sisteminde elektronlarin konumlarina gore farklilik

gosteren spin yonelimleri Sekil 2.4 te bulabilirsiniz.

ofle  of le

a) b)

Sekil 2.4: Atomlar aras1 mesafenin a) kiigiik ve b) biiyiik oldugu durumlarda
elektronlarin spinlerinin dogrudan etkilesim sonucu sergiledikleri diizen.

Heisenberg tarafindan gelistirilmis olan, komsu lokalize elektronlar arasindaki
direkt degis-tokus etkilesimi Sekil 2.5’ de gordiigliniiz Bethe- Slater egrisiyle
gosterilmistir. Degis-tokus integralinin, elektron bulutunun ortalama c¢api ile atomlar
arasindaki mesafenin birbirlerine gore oranina bagliligini gésteren bu egri 6zellikle
Mn bilesiklerinde manyetik diizen ve Curie sicakligindaki degisimi agiklamada ¢ok
faydali olmustur. Sekilde 7,, komsu iki atom arasindaki mesafe, 13,5 ise 3d

elektronlarinin orbital yarigcapini temsil etmektedir [49].

Mo

0] >

i j/ w1l s,
Cr

Sekil 2.5: Atomlar aras1 mesafe ve orbital yarigaplarina bagl olarak degis-tokus
integralinin pozitif ya da negatif oldugu durumlar1 ifade eden Bethe-Slater egrisi.

Goriildigi gibi Fe, Co ve Ni’ in degis-tokus integralleri pozitif oldugu igin
ferromanyetik, Mn ise negatif degis-tokus integraline sahip oldugu igin

antiferromanyetik davranis sergilemektedir. Kisaca, direkt etkilesim isminden de
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anlasildig1 gibi, sadece en yakin iki komsunun manyetik atomlarin elektronik dalga
fonksiyonlarmin dogrudan iist liste geldigi ya da birbirinden uzak oldugu durumlarda
sergiledikleri manyetik oOzellikleri agiklayabilmistir. Bu sebepten dolayr direkt
etkilesim DMS sistemlerinde karsilasilan ¢o§u manyetik davranisi agiklamakta

yetersiz kalmaistir.

2.3.2. Direkt Olmayan Degis-Tokus Etkilesimleri

Gegcis metalleri ve nadir toprak elementleri ile katkilanmis yariiletkenlerde
karsilasilan manyetizmay1 aciklayabilmek adina, direkt olmayan degis-tokus
mekanizmalar1 one siirlilmiistiir ve gelistirilmistir. Bunlardan baglicalart RKKY, ¢ift

degis-tokus ve siiper degis tokus etkilesimleridir.

Jex
A

\/ r

Sekil 2.6: RKKY etkilesim mekanizmasina gére atomlar arasi mesafeye gore degis-
tokus integralinin sergiledigi soniimlii salinim hareketi.

2.3.2.1. RKKY - Tasiyic1 Aracih Degis-Tokus

RKKY, Ruderman, Kittel, Kasuya ve Yosida tarafindan kesfedilen bir direkt
olmayan degis-tokus etkilesimidir. Bu yapida, aralarinda kismen biiyiik mesafeler olan
manyetik momentlerin bagdasimi, bant elektronlar1 {izerinden gerceklesen Coulomb
degis tokusu ile saglanir [50]-[52]. Bu teori gergekte, metallerde ve serbest elektron
konsantrasyonu yiiksek sistemlerde ferromanyetizmanin kaynagini agiklamak i¢in
formuliize edilmistir.

Metallerde komsu elektronlarin dalga fonksiyonlarinin {ist iiste gelme olasiligi

¢cok az oldugu ya da hi¢ olmadig i¢in etkilesim, araci vasitasi ile gerceklesir.
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Metallerde bu etkilesimi saglayan gezici iletkenlik elektronlaridir. RKKY degis-tokus
katsayis1 j, iyonlar arasindaki boslugun degisimine bagli olarak pozitiften negatife
dogru Sekil 2.6 da gosterildigi gibi soniimlii salinim hareketi yaparak ilerler [53].
Bundan dolay1 iyon c¢iftleri arasindaki bosluga bagli olarak manyetik etkilesim

ferromanyetik ya da antiferromanyetik olarak degisim gosterir.

Sekil 2.7: Manyetik iyonlar arasindaki etkilesim iletkenlik elektronlar1 ile saglandigi
RKKY etkilesimi. Sistemde oklarin eklenmis oldugu kirmizi daireler manyetik
atomlari, bunlara ters yonelimde bulunan siyah daire ise elektronu temsil etmektedir.

2.3.2.2. ikili Degis - Tokus Mekanizmasi

DMS yapilarda manyetik iyonlar arasinda spine bagl etkilesim mekanizmasi
olan ¢ift degis tokus etkilesimi, Clarence Zener tarafindan 60 y1l 6nce onerilmisti [54]-
[55]. Bu mekanizma farkli yiik durumunda bulunan iyonlar arasinda elektronun bir
iyondan digerine ge¢cmesi ile olusan eslesmeyi ifade eder. Hasegawa ve arkadaslari,
komsu anyonlarin p orbitalleri vasitasiyla, Mn*? — Mn*3 iyon cifti icin, d orbitali
elektronunun bir iyondan digerine sigradigii gbéz Oniinde bulundurmustur [15].
Sonrasinda yapilan ¢alismalarda da, Mn*? — Mn*3 iyonlarinmn bir arada bulundugu
durumlarda ¢ift degis tokusa sebep oldugu, basta ZnO olmak iizere bircok DMS
mekanizmasinda gosterilmistir [56].

Ikili degis-tokus etkilesiminin daha iyi anlasilmasi icin Sekil 2.8 de sematik
olarak gosterilen Mn*3 — Mn** durumu detayli olarak anlatilmistir. Mn iceren

bilesiklerde Mn iyonlar1 birden fazla oksidasyon durumunda bulunabilmektedir.

Mn*3 ve Mn** de bu degerlilik durumlarindan sadece ikisidir. Bu iki durum bir arada
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sistem igerisinde bulundugunda Mn™ iyonlarindaki e, elektronlari, komsu konuma

sadece esit spinlerin varliginda gegebilmektedirler. Komsu Mn**'iin ey kabugunda
elektron olmamasi gecis icin engel olusturmaz. Fakat Mn** yapisina ait tg2” deki lig

elektron ve e, elektronu arasindaki giiglii tek merkez etkilesiminin varligi, tim

elektronlarin spinlerini ayn1 hizada tutmak isteyeceklerdir. Bu ylizden Mn*3'iin ey
elektronunun, tg, spin yonelimleri e;” ye gore anti paralel sekilde yonelim gosteren

komsu iyona gegmesi enerji agidan uygun olmamaktadir. Buradan, komsu iyonlarin
spinlerinin ferromanyetik diizen i¢in hizalanirken, bir taraftan da hem alict hem de
verici iyonlar igindeki spin diizeninin korunmasi gerekliligi oldugu net sekilde

anlasilmaktadir [57].

£

Mn"3d’ Mn3d’ Mn"3d Mn'3d’

a) b)

Sekil 2.8: Mn*3 ve Mn** iyonlar arasindaki ¢ift degis-tokus etkilesimi ile olusan
ferromanyetik diizen. a) komsu iyonlarin ferromanyetik yoneliminde elektronun
komsu iyonlara gegmesi beklenirken, b) antiferromanyetik yoneliminde elektronun
komsu iyona gecis yapmasi beklenmez.

2.3.2.3. Siiper Degis — Tokus Etkilesimi

Manyetik iyonlar arasindaki spin-spin (d — d) etkilesiminden farkli olarak, iki
iyonun spinleri arasindaki korelasyon, degerlilik p bandi ve iki iyonun her biri
arasindaki spinlerine bagh degis-tokus etkilesiminden kaynaklanmaktadir. Sekil 2.9°
da gecis diyagrami verilen siiper degis-tokus mekanizmasi, paylasilan anyon vasitasi
ile en yakin komsu gec¢is metallerinin etkilesimini gostermektedir. Bir¢cok gecis metali
bilesiklerinde gozlemlenen antiferromanyetizmanin direkt degis tokus mekanizmasi

ile aciklanamamasi tizerine ilk olarak 1934 yilinda Kramers tarafindan ortaya atilmais,
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1950 yilinda Anderson tarafindan gelistirilmistir [58], [59]. Anyonlarin tamamen dolu
p orbitalleri ile katyon manyetik gegis metallerinin d orbitalleri arasinda tasiyicilarin

sigramasi ile sonuglanir.

A
e S
g A —
v
AAA v
b Anyon
\ A
Mn~3d’ Mn"3d"

Sekil 2.9: Mn*3iyonlar1 arasindaki super degis-tokus etkilesimi ile olusan diizen.
Aralarinda uzun mesafe bulunan esit degerlilik elektronuna sahip manyetik iyonlari
arasindaki etkilesim ve manyetik diizenin esit degerliklere sahip anyonlar {izerinden

saglanmasi.

Gegis metali katyonlarin, biiyiik ¢apli anyonlar ile birbirinden ayrilmasi direkt
olarak etkilesim i¢in aralarindaki mesafenin fazlasiyla agilmis olmasi anlamina
gelmektedir. Boyle bir durumda d orbitalleri aras1 direkt gecis ihtimali ¢ok diistiktiir.
Bu eslesmenin gerceklesmesi ise en yakin gegis elementi komsusu ile direkt etkilesim
gosteren ve d orbitalleri arasinda paylasilan anyon ile saglanmaktadir. Bitisik iki atom
elektronlar1 aynm1 p seviyesine yerlesecekleri icin burada da Pauli disarlama ilkesi
sinirlayict rol oynar ve spinlerin yonelimlerinin birbirlerine gore ters olmasina sebep
olur. Boylece anyonun zit spinlere sahip p orbitali ile katyonlarin d orbitalleri
antiferromanyetik etkilesim sergiler. Bu mekanizmay ikili degis-tokus etkilesiminden
farkli kilan en belirgin ozellik, gecis metalleri arasindaki elektronlarin hareket
etmemesidir. Ikili degis-tokus mekanizmasindaki elektronlarin gezici bir dzelligi
oldugu ve iyonlar aras1 gecis yaptiklar1 varsayilirken, siiper degis-tokus etkilesiminde
elektronlar gercekte hareket etmeyip, s(p) — d hibridizasyonu ile geg¢is metallinin

spinlerini korele ederler.
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2.3.3. Bagh Manyetik Polaronlar

Manyetik yariiletkenlerde alici/verici katkilarinin ¢evresindeki manyetik
momentlerin polarize olarak olusturduklar: biliylik manyetik moment kabarciklarina

manyetik polaron denir [60], [61].

©O 0o 0O O o O O o O o o o
Izole polaron

o o o o 0o o O O o O

Jd o & & 0O o 0O 0O o o

¢ & o o o o-~0 O o
o\ o o & o ofo o o )
ol o o o o ‘ o

0O o o0 o o o o O o

© o 0o o o ofo \xQ O # o
o ™ o o o ol o o o
Antiferromanyetik cift

0O o ® © o 0 \© o o
© o © o 0o O O~ ©O o o o
Ust iiste ge en polaronlar
O o o o o o © o o o o

Sekil 2.10: Bagli manyetik polaron modelinin sematik gosterimi.

Cesitli degis-tokus etkilesimleri yoluyla katki atomlarina baglanmis elektron
veya bosluklarin bir araya toplanmasi ile olusan bu yapida spinler paralel ya da
antiparalel olarak hizalanabilir. Bu iki konfigilirasyonun enerji degerleri birbirinden
farklidir. Diisiik enerji durumu spinlerin paralel hizalanmasinda gergeklestigi i¢in bu
durum sistem i¢in daha olasidir. Ayrica diisiik sicaklikta s — d degis tokus enerji
degerinin Ky, T’nin yaninda baskin olmasini saglamasi, sicaklik diistiikce polaronlarin
etkilesim mesafelerinin artmasina sebep olur. Etkilesim alanlar1 genisleyen polaronlar
komsu polaronlar ile iist liste gelerek, sisteme dahil edilmis olan manyetik katkilar ile
birbirleriyle baglantili polaron kiimelerinin olusumunu gerceklestirirler. Normal
durumlarda lokalize tastyicilar arasindaki direkt etkilesim antiferromanyetik olmasina
ragmen, manyetik katki konsantrasyonunun yiiksek oldugu sistemlerde bagli manyetik
polaronlar arasindaki etkilesim ferromanyetik olabilmektedir.

Sistem igerisindeki elektronlarin konsantrasyonu arttik¢a, ydriingeleri de
manyetik katki seviyelerine kadar genisler. Elektronlar ve yoriingeleri i¢ine dahil

ettikleri manyetik iyonlar arasinda degis tokus etkilesimi meydana gelir. Elektronlarin
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yoriingesinin i¢inde bulunan manyetik iyon sayisinin yeterince fazla oldugu
durumlarda ise olugan yap1 Sekil 2.10” da gortildiigi gibi tamamiyla spin polarize olur
[62]. Olusan bu polaronlar arasindaki etkilesim ise manyetik iyonlarin her iki
polaronada ait olan tasiyicilar ile etkilesime girdigi, ortak olarak kullanilan alanlar
vasitasi ile olmaktadir. Durst ve arkadaglari tarafindan sunulan polaron ¢ifti modeline
gore her bir polaron arasindaki iletisimin kurulmasi ve bagli manyetik polaronlar
olusmasi i¢in tasiyici araciligi ile manyetik diizen gosteren ortak paylasim alanlarinin
bulunmasi gerekmektedir. Bu modele gore polaron ciftleri arasindaki ortak bolgenin
gosterimi  Sekil 2.11° de bulunmaktadir. BMP’ ler arasindaki etkilesimin
ferromanyetik olmasi igin gerekli kritik mesafe birka¢ Bohr yaricapidir. Bu
biiyiikliigiin altindaki degerlerde degis-tokus etkilesimi mesafeye bagli olarak hizlica

diisme egilimindedir.

Polaronlar arasi paylasilan spinler

Sekil 2.11: Polaron ¢ifti modeline gore ara bolgenin sematik gdsterimi.

2.3.4. Spin Glass

‘Glass’ ve spin kelimelerin birlesmesi ile isimlendirilen bu olusum, cam gibi
sert, kararli ancak kristallerdeki gibi mikroskobik boyutta diizenli bir dagilim
gostermeyen manyetik iyonlardan olugsmus yapilar i¢in kullanilir. Spin glass’ larin
davranisi sistemin icerisindeki c¢esitli sebeplerden dolay:1 yaris i¢inde olan karigik
etkilesimler sonucu rastgele dizilmis manyetik mometlerin sabitlenmesi olarak
tanimlanmaktadir [63].

Malzemenin i¢inde gozlemlenen bu camsi davranisin olugmasina katkisi

bulunan anahtar bilesenler gerilim ve diizensizliktir. Spinler Ising olarak, yani sadece
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asaglyr ya da yukariyr gosterecek sekilde iki pozisyonda bulunabildikleri farz
edildiginde, ¢evrelerindeki spinlere bagli olarak tiim etkilesimlerini tamamlay1p tekrar
kendilerine yon belirleyeceklerdir. Ancak kapali bir sistem ele alindiginda, spin
cevresindeki diger spinler tarafindan maruz kaldig1 kisitlamalar dogrultusunda biitiin
etkilesimleri tamamlayabilecegi bir yol bulamayarak denge durumuna
ulasamayacaktir. Bu yapilarin daha iyi anlasilabilmesi i¢in Sekil 2.12” de iiggen orgiide
antiferromanyetik olarak etkilesen Ising spinler 6rnegi sematik olarak gosterilmistir.
Iki spinli sistemlerin en diisiik enerji durumu zit yonelim gosterdiklerinde
saglanmaktadir. ki spinin anti paralel sekilde hizalanmasi ise ii¢ spinli kapali bir
sistem i¢inde {i¢iincii spinin yonelimi icin anlasmazlia sebep olmaktadir. Ug bagi ayn
anda tamamlayarak denge durumuna ulagsmak miimkiin olmayacaktir. Genel olarak
gerilme dedigimiz bu etki, sistem i¢inde birbiri ile yarisan manyetik etkilesimlerden
dolay1 spinlerin yonelimi i¢in ideal bir konfigiirasyon bulunamayan durum olarak
ifade edilebilir.

Sistemlerde gerilim etkisi tek basina spin glass davranisinin olugsmasi i¢in yeterli
degildir. Kimyasal baglar, orgiliniin geometrisi, topolojik ozellikler gibi birgok
sebepten kaynaklanan spinlerdeki diizensizligin sabitlenebilmesi de gerekmektedir.
Diisiik sicaklikta bu malzemelerdeki manyetik momentler gelisi giizel pozisyonda
aralarindaki uzun mesafeli diizeni bozarak donarlar. Bu sekilde diizensiz spinler
toplulugunda, termodinamik denge durumu bulunmamaktadir. Ancak diizensizlige
sebep olan degiskenler, donma sicakliginin altinda sistemde zamana bagli farkliliklara
sebep olmadiklar i¢in, bastirilmis rastgelelik dedigimiz durum olugmaktadir.

[lk olarak De Nobel-Du Chantenier ve Zimmermann-Hoare’ dan olusan iki grup
tarafindan seyreltilmis manyetik yar1 iletken malzemelerde diisiik sicaklikta
goriilmistir  [64], [65]. Gruplar gozlemlerinde iki beklenmedik sonug ile
karsilasmiglardir. Mn konsantrasyonundan bagimsiz olarak, ¢alistiklart malzemelerin
1s1 sigalarinda linear bir ifadeye rastlamisladir. Ayni1 malzemelerle Cannella ve
arkadaslarinin yaptig1 calismalarda ise sicakliga bagli manyetik doygunluk egrisinde,
pik noktasi gozlemlenmistir [66].Daha sonrasinda bu noktanin spin glass donma
noktas1 oldugu ve herhangi bir uzun aralikl etkilesim olmadan manyetik momentlerin
diizensiz sekilde denge yonelimlerinde donarak sabitlendikleri sicaklik oldugu
anlagilmistir. Sonrasinda spin glass davranisi 11-VI DMS’ lerinde ZnMnTe, CdMnTe
ve CdMnSe gibi bilesiklerde diisik Mn konsantrasyonlarinda gozlemlenmistir.

Ardindan DMS sistemlerindeki gelismelerle birlikte arastirilan I11-V sistemlerinde de
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GaMnN ve Te katkilanmig GaMnAs sistemlerinin spin donma noktalari sirasi ile 4.5 K
ve 30 K olarak bulunmustur [67]. IlI-1V sistemlerinde ise C. Jarger ve arkadaslar
Mn,Ge;_, sistemlerinde x = 0.03 ve x = 0.2 igin siras1 ile 12 K ve 15 K’ nin altinda
spin glass davranisi gézlemlenmistir [68]. Diisiik sicakliklarda goriilen bu donma hali
etkilesen superparamanyetik GeMn nano kiimelerinin donma sicaklifindaki bloking

gecisi ile agiklanmustir.
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Sekil 2.12: Spin-glass yapisinin olusmasinda etken davraniglardan sikistirmanin
sematik gosterimi.

2.4. GeMn Uzerine Teorik Yaklasimlar

Teorik olarak yapilan calismalar, Ge matrisi igerisine katkilanmig Mn
atomlarinin, Ge atomlar1 ile oOrgiide yer degistirdiginde, yariiletken Orgiiyii
ferromanyetik yaptigini acik¢a ortaya koymustur. Bu durumda, Mn atomlarn Ge
matrisinde iki degerlikli alici gibi davranis sergileyerek, sistemde Mn manyetik
katkilar1 arasindaki degis-tokus etkilesime sebep olan hole (desik) konsantrasyonunun
artmasini saglamaktadir. Buna ragmen Mn katkilanmis Ge yariletkenlerde
ferromanyetizmanin kaynagini bilim insanlar1 hala tartigmakta ve anlamak i¢in ¢esitli
mekanizmalar ve metotlar 6nermektedirler. Yukarida bahsedilen ve genellikle DMS
yapilarinda ferromanyetizmanin sebebini agiklamak ic¢in kullanilan yaklagimlardan
yola ¢ikilarak, GeMn i¢in 6zellestirilmis yaklasimlar ve deneysel yorumlar ile yapinin
gosterdigi ferromanyetik davranisin temelleri daha net sekilde anlasilmaya

calisiilmistir [30], [32], [41], [69]-[72].
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Genel hatlar1 ile Mn katkilanmis Ge icerisindeki ferromanyetizmanin, tagiyicilar
ve Orgli arasindaki degis tokus etkilesimi kaynakli oldugunu varsaymistir. Bu da
etkilesimin Ge’ nin degerlilik band1 p seviyesi ile gecis elementinin d-seviyeleri
arasindaki p — d hibridizasyonu ile olustugu anlamina gelir. Bu modellere gore, gecis
elementi katkilama miktarina bagli olarak tasiyici sayisi arttirildiginda sistemin
elektronik hareketliligi, ferromanyetik diizeni ve sonug olarak Curie sicakligimin da
artmast beklenmektedir. DFT ile yapilan hesaplamalarda Mn ile katkilanmis
Ge sistemlerinin daha yiiksek desik konsantrasyonuna ve manyetik moment degerine
sahip oldugu gosterilmistir [41], [73]. Ayrica frozen-magnon semasi kullanilarak
yapilan hesaplamalarda da bu yapilarda feromanyetizmanin sadece desikler ile
iretildigini ve Mn’ nin Ge matrisi i¢inde desik {iretimi i¢in iyi bir kaynak oldugu
ispatlanmustir [74].

RKKY model iizerinde yapilmis FLAPW hesaplamalar1 ile Mn atomlari
arasindaki etkilesimin normalde ferromanyetik ya da antiferromayetik olabilecegi
fakat etkilesimin Mn atomlar1 arasindaki mesafeye bagli oldugunu ve Ge atomlari
Mn atomlarindan uzaklastikca durum yogunlugunun hizli bir sekilde diistiigii
sonucuna ulasilmigtir. Bununla birlikte Mn atomlarinin sistem igerisindeki yerlesimde
gosterdigi diizensiz dagilim egilimi ve bunun manyetizmanin giiciine ve Curie
sicakligina etkisi deneyler ve ortalama alan teorisi ile de dogrulanmistir [74].

Yukaridaki model ve hesaplamalarin ¢ogu, degisken katki konsantrasyonu ve
atomlarin diizensiz dagilimlar1 s6z konusu oldugunda uzun aralikli degis tokus
etkilesimini ve etkilesimin etkisini aciklamakta zorlanmiglardir. Bu yapilar ise
Perkolasyon teorisi ve ortalama alan yaklasimi kullanilarak aciklanmaya calisilmistir.
Perkolasyon teori, diisiik tasiyict yogunluklu Mn,Ge;_y sistemlerinde, diisiik doyum
miknatislanmasi gézlemlenmesinin sebebine de agiklik getirmistir [75], [76].

Bu yaklagima gore, bagil manyetik polaronlarin sinirsiz bilyiikliikteki kiimesinin
uzun aralikli ferromanyetik diizeni tetikleyerek, Curie sicakliginin altinda Mn
momentlerinin biiyilk bir kismin1 disarda birakmaktadir. Sonu¢ olarak DFT
kullanilarak yapilan FLAPW hesaplamalarinda, Mn’ 1n kisa aralikli antiferromanyetik
etkilesimden ise, uzun aralikli etkilesim ile ferromanyetik davramis sergileme
egiliminin daha fazla oldugu ve bu etkinin bir¢ok deneyde de gozlendigi lizere Mn
miktarindaki artisla arttigi da gosterilmistir. Zhoe ve arkadaslart Mn,Ge, _, i¢indeki

ferromanyetik diizenin, lokalize Mn iyonlar1 arasindaki RKKY etkilesiminden dolay:
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Mn atomlarinin konumlaria bagli oldugunu ve FLAPW hesaplamalarina gére, Mn
miktarina bagli olarak Curie sicakliginin 134K — 400K arasinda degisebilecegini
deneysel sonuglarla da dogrulanmistir [41], [77]. Park ve Zhao’ nun yaptigi
caligmalardan alinmis olan, degis-tokus etkilesimi J,,” nin Mn,Ge;_ igerisindeki Mn
atomlar1 arasindaki mesafeye bagli degisimini gosteren orjinal grafikleri sirasiyla Sekil

2.13° de bulabilirisiniz [41], [45].
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Sekil 2.13: Mn atomlar arasindaki mesafeye bagli olarak degis-tokus etkilesimindeki
degisimin a) DFT ve b) FLAPW hesaplamalar1 sonuglari.

Baz1 gruplar uzun aralikli ferromanyetik diizenin sadece diisiik sicakliklarda
(12 K) aktif olabilecegini ve ferromanyetik Mn c¢okeltileri arasindaki kiimelerin
olusumundan dolay1 bu sicaklikta da MnGe’ un sadece spin glass davranisi
sergileyebilecegini sdylemislerdir [78], [79] . Bu ¢alismalar ile manyetik fazlar ile
paramanyetik fazlar arasinda 200 meV/Mn enerji farki bulundugu anlasilmis ve
sistem igerisinde enerji agisindan ferromanyetik fazlarin olugsma ihtimalinin daha
yiiksek oldugu ortaya ¢ikmistir [73]. Bu ¢alismada ayrica katki miktarindan bagimsiz
olarak MnGe sisteminin yar1 metalik yapiya ¢ok yakin oldugunun {izerinde
durmuslardir. DOS kullanilarak yapilan elektronik bant yapisi hesaplamalarinda,
beklenildigi gibi Mn’ lerin sistemde bulunan desiklerin kaynagi ve lokalize manyetik
moment degerlerinin 3 pg/Mn oldugu gosterilmistir [74], [80]. Ayrica bu ¢aligmada
Mn katkilanmis Ge yapilarindaki yar1 metalik davranis bant yapilari sistemin bant
yapist tizerinde yapilan teorik hesaplamalar ile bulunmustur. Spinlerin ferromanyetik

sekilde hizalanma egiliminin anti-ferromanyetik fazla karsilastirildiginda daha fazla
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oldugu ve denge durumuna gelmesinin ise genellikle Mn miktarindaki artisla oldugu
gorilmistir.

Yapilan bu teorik c¢aligmalarin amaci, oda sicakliginda tasiyict kaynakli
manyetizmaya ulagmak icin temel olusturacak bilgiler elde etmek olmustur. Sonug
olarak da bdyle bir durumun ancak, ikincil fazlardan ve kiimelerden armndirilmas,
homojen dagilim gosteren Mn,Ge;_y yapilarinda gézlemlenecegi anlagilmistir.

Bu tez boyunca sunulan deneysel ¢alismalarda da oOncelikli hedef, teorik
bilgilerden ve daha 6nce yapilan deneysel ¢aligmalardan edinilen alt yapi ile oda
sicakliginda tasiyic1 vasitali ferromanyetizma gosteren homojen MnGe filmler
biiylitmektir. Bu sebeple filmlerin biiylitme kosullarinda ve metodunda yapilan
degisiklikler sayesinde teorik yaklasimlarin isaret ettigi gibi tasiyici konsantrasyonu,

homojen dagilimi lizerinde durulmustur.
2.5. GeMn Uzerine Yapilan Deneysel Calismalar

IV-tabanli ferromanyetik yariiletkenlere gegis elementi katkilanmasi ile baglayan
yeni nesil DMS calismalarda en biiytik ilgiyi yariiletken olarak Ge ve gecis elementi
olarak Mn’in kullanilmasiyla olusturulan GeMn yapilart almistir. Bu tercihin baslica
sebepleri arasinda DMS yapilar ve spintronik teknolojisi i¢in avantaj olarak kabul
edilen ozelliklere Ge ve Mn' 1n ayr1 ayr1 sahip olmalar1 gelmektedir.

Ge elementi oda sicakliginda sahip oldugu 1900 cm?/Vs yiiksek desik
mobilitesi ile diger yariiletkenlerden siyrilarak 6ne ¢gitkmaktadir [81]. DMS yapilarinda
ferromanyetizmanin kaynagimi olarak bilinen tasiyict kaynakli manyetizmada,
ferromanyetik etkilesim desikler vasitasiyla oldugu durumda, desik mobilitesinin
maksimum olmasi aranilan en 6ncelikli 6zellik olarak belirmektedir. Ayrica Ge’ nin Si
ile diger yariiletkenlere oranla ¢ok daha uyumlu oldugu, esit sayida degerlik
elektronuna sahip olmalari, kristal yapilarinin ayni olmasi ve orgii sabitleri arasinda
bulunan % 4.2’ lik fark ile de net sekilde ortaya konulmustur. Ileride gelistirilen DMS
malzemelerin, hizli olarak uygulanabilir ve kullanilabilir spintronik cihazlar haline
doniistiiriilebilmesi i¢in glinimiiz mikro elektronik teknolojisi CMOS devrelerine
kolaylikla entegre olmas1 gerekmektedir. Bu sebepten dolay1r Ge-tabanli seyreltilmis
manyetik yariiletkenler, bu olanda gosterdikleri uyumla da Si-teknolojisine kolay

adapte edilebilecek bir malzemedir.
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Mn ise bugiine kadar farkli element gruplar ile yapilan DMS ¢aligsmalarinin
cogunda gecis elementi olarak tercih edilmektedir. Mn, komsu iyonlar1 arasindaki
antiferromanyetik etkilesim dolayis1 ile diger ferromanyetik elementlerden
ayrilmaktadir [16], [37]. Mn atomlar1 arasindaki mesafe arttikga manyetik momentleri
arasindaki etkilesim desikler vasitasi ile ferromanyetik olmaktadir [82]. Bu yiizden
elektrik ile kontrol edilebilir ferromanyetik bir sistem olusturmak i¢in ihtiya¢ duyulan
tagiyict vasitali ferromanyetizmadan dolay: direkt ferromanyetik olan Fe, Co veya Ni
yerine antiferromanyetik Mn elementi segilmektedir.

Yukarida belirtilen o6zelliklerin farkina varilarak, bilim insanlarinin heniiz
dikkatini ¢ekmedigi yillarda Park ve arkadaslari, Zener modelinin ortalama alan
¢Oziimiinden elde edilen teorik sonuclar1 deneysel olarak da ispatlamak istemistir. Bu
¢ozlim neticesinde, I11-V ve 11-VI grubunun haricinde, Si, Ge, C gibi DMS yapilarinda
da ferromanyetik diizenin sabitlenebilecegi lizerinde durmus ve Ge ve GaAs(100)
alttaglar lizerine Mn,Ge,_y filmler biiyilitmiistir [41]. Mn konsantrasyonuna bagl
olarak 25 K ile 116 K arasinda gézlemledikleri Curie sicakligt ile GeMn iginde Mn
atomlarinin birbirleri arasindaki mesafelerine bagli olarak goriilen desik vasital
ferromanyetizmanin varliginin ilk delilini literatiire kazandirmiglardir. Ayn1 y1l Cho’
da toz Mn ve Ge' yi bir kapsiile koyarak olusturdugu GeMn tek kristal filmde 285 K
Curie sicakligr dedekte etmistir. % 6 Mn konsantrasyonu ile hazirlanan bu 6rnekte
ikincil faz dedekte edilmemis olsa da, GeMn yapisi ile ilgili ¢aligmalar arttikca,
gercekte sistemin i¢inde bu fazlarin var olduklari ilerleyen yillarda anlagilmistir [41].
Bu c¢alisma Park’ 1n yaptig1 calisma ile ayn1 yila denk geldigi ve konunun es zamanh
olarak gruplarin dikkatini ¢ektigini gdsterdigi i¢in Snem kazanmustir.

Park ve Cho’ nin ¢alismalarinin onciiliigiinde GeMn DMS yapisinin literatiire
kazandirilmasinin ardinda bir¢ok caligsma yapilmis ve bu yap1 DMS ¢aligmalarinin en
net sekilde ilerleyen ve dikkat ¢eken bashigi haline gelmistir. GeMn yapisinda
gozlemlenen tasiyict kaynakli ferromanyetizmay1 gelistirmeye ve biiylitme sirasinda
karsilagilan zorluklar1 asmaya yonelik son yillarda yapilan caligmalar asagida
Ozetlenmistir.

J. Zou ve arkadaslan MBE teknigi ile Si(100) alttas kullanarak
Mng o4Geg e ince film biiyiitme calismalarinda Mn atomlarinin davranislarini
incelemistir [83]. Bulunan sonuglara gore, filmin biiyiitilmesi sirasinda Mn

atomlariin yiizeye difuz etme egiliminden dolay1 yiizeyde Mn konsantrasyonu ¢ok
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daha fazla oldugu, ayrica filmin kalinligina ve sicakliga bagl olarak da yiizeyde Mn
kiimeciklerinin olustugu anlasilmistir. Bu sonuglar neticesinde Zeng ve arkadaslari
subsurfactant epitaksi yontemini 6nermis, 6ncelikle 0.5 ML Mn’ nin Ge iizerine 150 K’
de biiyiiterek Mn atomlarinin 6rgiide hapsolmalarmi saglamislar, ikinci adimda da,
kusur olarak Ge orgiisiinde ara bolgelere yerlesmis Mn atomlarinin yiizeye ¢ikma
egilimlerini avantaja c¢evirmeyi planlamiglardir [84]. Boylece filmin {iizerine
kapladiklart 20nm Ge katmani ile Mn kiimeciklernin olusumunun Oniine gegmis ve
% 0.25 Mn katki oraninda dahi 400 K Curie sicakligina sahip ferromanyetizma
gozlemlemislerdir.

Bunlarla beraber bu yillarda manyetik 6zellikler heniiz ¢ok arastirilmamis GeMn
sistemlerinin genellikle, yapisal 6zellikleri, olusum mekanizmalar1 incelenmistir. Bu
ezberi ise, Kazakova ve arkadaslari bozmustur. GeMn sistemlerinin, spin dinamikleri
ve ferromanyetik 6zellikleri grubunun oldukga ilgisini ¢ekmis, detayli ESR 6l¢iimleri
almalarina sebep olmustur [85]. Grup calismalarinda, hi¢bir parametreyi iyilestirme
yoluna gitmeden 1D ve 2D GeMn sistemlerinde olusan fazlar1 ve sistemin spin
dinamigini inceleyerek, boyut farkinin etkilerini goézlemlemeyi amaclamistir.
Sonrasinda ise M. Farle ile gelistirdikleri 61¢iimlerin neticesinde belirledikleri {i¢ farkl
sicaklik araliginda, % 4 Mn konsantrasyonuna sahip GeMn ince filmlerin rezonans
piklerini ve miknatislanma egrilerini ayritili bi¢gimde incelenmislerdir. Deney
sonuclarinda, 4 — 60 K arasinda paramanyetik sinyallerin yani sira, uzun aralikli
etkilesim gosteren spin durumlarinin varligini isaret eden spin dalga rezonans (SWR)
pikleri dedekte etmislerdir. 60 — 220 K arasinda tiim ferromanyetik sinyallerin yok
oldugunu ve sadece paramanyetik sinyallerin var oldugunu, 220 K — 300 K arasinda
gbozlemlenen sinyallerin ise MngsGez yapisindan geldigi seklinde veriler elde
etmislerdir [86].

Bu tezin temel amaglarindan birisi de DMS yapilarin Si-teknolojisi uyumunu
saglamak oldugu i¢in numunelerin tamama Si alttas iizerine hazirlanmistir. Bu duruma
GeMn DMS c¢aligsmalar1 boyunca pek dikkat edilmemis olsa da istisnai makaleler de
bulunmaktadir. Y. Wang, filmlerini, tizerine tampon Ge katman1 biiytittiigii Si(100)
alttas tizerine hazirlamistir [87], [88]. Tampon katman iizerine 85 nm
kalinliginda GeMn kapladiktan sonra yaptigt TEM analizlerinde iribas sekilde Mn
kiimeciklerine rastlamigtir. % 4 Mn katkilanan filmin manyetik 6l¢limlerinde 250,

300, 22 K olarak ii¢ gecis sicakligi oldugu gézlemlenmesi ile biiyiitiilen film igerisinde
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basta DMS olmak iizere, manyetik ¢okeltiler ve ikincil faz MngGes’ iin varligi
ispatlanmistir. Yapilan bu calismanin ardindan sistem igerisinde olusan manyetik
MnGe yapilarinin biiyiitme sirasinda kontroliiniin saglanarak diizenli nano tel, nano
noktalarin biiyiitiilmesini ve dogrudan spin enjektasyonunun bu nano yapilar ile
kolaylikla saglanabilecegini diisiincesi ile Xiu siiper 6rgii yaklasimini one stirmiistiir
[89]. Grup, GaAs iizerine 10 periyot Ge ve MnGe katmanlar1 depolayarak alttas ile
ayni kristal diizene sahip GeMn nanoteller biiyilitmiistiir. Ancak biiyiitmeler diisiik
sicaklikta (70 °C) gergeklestirilmesine karsin Wang’ 1 sonuglarina benzer sonuglar
alinmuis, film ig¢erisinde farkli metalik fazlarin olusumunun 6niine gegilememistir. Ayni
yil Jain ve arkadaslar1 da Ge(100) ve Ge(111) alttas iizerine LT-MBE sistemi ile
100 °Cve 150 °C’ de kendiliginden olugmus nano siitunlar biiyiiterek manyetik
ozelliklerini incelemistir [90]. Ge(111) lizerinde MnsGe; olusumunun kolayligini ve
yapilarin bi¢cim anizotropilerinin magneto kristal anizotropiye baskin geldigini, nano
stitunlarin 111 kolay eksen ydniinde kiibik anizotropi ve dik tek eksenli anizotropi
gosterdigini kanitlamigtir. BOylece Jain, sadece yapilarin olusum mekanizmalarin
degil, manyetik 6zellikleri ve anizotropilerinin de ilerde gerceklestirilecek spintronik
cihazlar i¢in 6nemine dikkat ¢ekmistir.

Wang bu arada c¢aligmalarin1 gelistirmek ve sistem igerisinde olusan fazlarin
Mn miktarina ve sicakliga bagli olusumunu incelemek iizere, 70 °C’de Si alttag
tizerine hazirladigi, % 4 ile % 1 araliginda Mn miktarina sahip numunelerin detayli
HR-TEM incelemelerini yapmustir. Sonu¢ olarak, diisik sicaklik ve %1
Mn miktarinda dahi matrisin igerisinde Mn c¢okeltilerinin olusmaya basladigini
gozlemledi. Ayrica diisiik sicaklik ve % 3 Mn konsantrasyonunda biiyiitiilen 6rnek ile,
% 1 Mn orant ve 150 °C’ de biiyiitiilmiis 6rneklerde olusan ikincil faz ve metalik
kiimelerin benzerligine dikkat c¢ekerek, c¢okeltilerin olusumunda sicaklik ve
konsantrasyon artiginin ayni tetikleyici etkiyi gosterdiginin lizerinde durmustur [91].
Ayni1 yillarda bu diisiik Mn ¢6ziinme oraninin ve ikincil fazlarin 6niine ge¢mek icin
MBE sistemlerine alternatif olarak Yin ve arkadaslari iyon implantasyonu yontemi ile
olusturulan MnGe filmlerde 85°C’ nin altinda ikincil faz olusumunun
engellenebilecegini ispatladi. Yin, bugiine kadar genellikle yiiksek sicakliklarda
gerceklestirilen tavlama basamagi ile ikincil faz olusumuna sebep olan iyon
implantasyonu yontemini diisiik sicaklik ve kisa siire olarak modifiye ederek

calismasina uygulamistir. % 1.1 konsantrasyona sahip numunelerin, 300 °C’ de, bir
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dakika hizli termal tavlama (RTA) basamagindan gecirilmesi ile matristeki kusurlarin
azaldig, sisteme dahil olan Mn atomu sayisinin arttig1 ve ¢okeltilerin olugsmadig1 bir
yap1 dedekte etmis ancak beklenen degerin ¢ok altinda olan 0.7 pug/Mn degerinin
tavlama sicakligi ile birlikte daha da diistiigiinii yani Mn atomlarinin matris i¢inde
ayrismaya baslayarak kisa aralik etkilesimin toplam miknatislanmay1 diistirdiigiinii
rapor etmistir [92].

IV-tabanli GeMn sistemlerinin gelistirilmesiyle baslayan DMS ¢aligmalarinin
baslarinda amorf GeMn filmlerinde Curie sicakligmnin {izerinde, yiiksek direng
neticesinde diisiik iletkenlik degerleri dl¢iilmiistiir. Ayrica L. Wang ve D. Hou’ nin
yaptig1 calismalarda kullandiklar1 yiiksek Mn konsantrasyonundan dolayr DMS
yapisindan daha ¢ok ikincil fazlarin gdzlemlendigi elektronik ve manyetik incelemeler
neticesinde ortaya ¢ikmistir. Bu sonuglarin spintronik cihaz uygulamalar i¢in yeterli
olmamasi1 amorf yapilar iizerindeki ilginin ve ¢aligmalarin azalmasina neden olmustur.
Ancak Yada ve arkadagslarinin, Mn konsantrasyonunu diisiik tuttuklari ¢alismalarinda
gozlemledikleri, homojen ve ferrromanyetik davranig, diger gruplarin tekrar
calismalarini bu alana yonlendirmesine neden olmustur.

Ottaviano s1v1 nitrojen iyon implantasyonu yontemi ile Ge icerisinde Mn’ nin en
iyi sekilde ¢dziindiigii yapilar olusturmay1 hedeflemistir. Iyon implantasyonu ydntemi
ile yapilan diger ¢aligmalarda amaglanan sistem igerisindeki Mn konsantrasyonunu
arttirma ¢abalarimin aksine bu grup tek faz ferromanyetik sinyal gozlemleyebilmenin
onemi tizerinde durmustur. 155 nm kalinliginda amorf Ge(100) tizerine biiyiittikleri
% 4 konsantrasyona sahip orneklerde, Mn — Ge atomlar1 arasindaki en yakin komsu
mesafelerini 2,51 A olarak tamda Ge matrisi icerisinde ¢6ziinmiis Mn atomlari sonucu
olusan, Ge-Mn aras1 mesafeye esit degerde bulmuslardir [93]. Genellikle Ge matrisi
igerisinde T; ve Ts kordinasyon atomlarinda olusan nokta kusurlarla sirasiyla en yakin
komsuluk mesafeleri 2,52 A ve 2,57 A olarak degismektedir. Ottaviano’ nin buldugu
bu degerlerin 2.51 A’ a yakin olmas1 ve x-ray emilimi analizleri sonucunda hesaplanan
en yakin komsu sayisini ortalama 4 A bulunmasi, Mn atomlarinin 6rgii igerisinde Ty
ve Ty konumlarina oturmus olma olasiliklarini yilikseltmistir. Fakat bunlarin sistemin
manyetik 6zelliklerini arttirmak i¢in uygun konumlar olmadig1 yapilan deneyler ve
bagli manyetik polaron modeline ait teorik ¢aligmalar ile ortaya konulmustur.

Bu yillarda iyon implantasyonu ile elde edilen basarili sonuglar genellikle MBE

teknigiyle hazirlanan 6rneklerin, iyon implantasyonu ile hazirlandiginda daha ytiksek
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manyetik Ozellikler gosterebilecegi diisiincesinin yayginlagsmasina yol agmistir. Bu
bakis acis1 ile Co, Mn, Fe ve Cr’ un ikili veya tekli olarak, MBE teknigi ile sistemin
igerisine dahil edilmesi sonucu GeMn filmlernin yiliksek katki konsantrasyonlarinda
dahi kristal kalitelerinde, manyetik ozelliklerinde ve Curie sicakliklarinda
gozlemlenen artis Hou’ nun dikkatini ¢ekmistir. Hou, Si(100) alttas tizerine
magnetron sputter yontemi ile biiyiittiigii ornekleri 2x107° cm~2 dozunda Co
implante ederek oncelikle ikincil faz olusumunun Oniine gegilebilecegini ancak Co
atomlarinin sistem igerisinde Mnp — Mnge, — Mngp arasindaki d —d degis tokus
etkilesimini bozdugu i¢in doyum miknatislanmasinda diismeye sebep oldugunu
aciklamustir [94].

S. Guchhait ve arkadaslar1 da, Si(100) alttas tizerine UHV-CVD yontemi ile
biiytitiilmiis Mn katkilanmisg amorf MnGe sistemlerinde, manyetizmanin kaynagini ve
ikincil fazlarin olusumunu agiklamaya ¢alismistir. Mn konsantrasyonundaki diismeye
bagli olarak Curie sicakligt ve doyum miknatislanmasindaki azalisi ortaya
koymuslardir [95]. % 6’ nin altindaki dozlarda Mn implantasyonu neticesinde yapinin
paramanyetik oldugunu gézlemlemislerdir. % 6 Mn konsantrasyonu ve 170 K Curie
sicakligmin gozlemlendigi, en iyi sonucun alindif1 drnekte ise 2.5 pg/cm? olmasi
beklenen manyetik moment degerinin 0.232,5 pg/cm? olarak 6lgiilmesi, sisteme
katkilanan Mn atomlarinin sadece % 10’ nunun birbirleri ile ferromanyetik etkilesim
iginde oldugunu gostermistir. Ayrica 300 °C’ de yaptiklari tavlama islemi ile de daha
once yapilan ¢alismalar1 dogrulamiglardir. 300 °C’ de yapilan tavlamanin etkisi ile
sistem kristal faza gegmeye ve manyetik fazlarin hacimlerinin azalmaya baslamasi,
sistemin Curie sicakliginda degisime sebep olmazken, doyum miknatislanmasinda
azalmaya sebep oldugunu anlasilmistir. Ayrica bu veriler, diger ¢alismalarda yapilan
yiiksek sicaklik tavlama prosediirii neticesinde tamamen kristal forma gegerek,
paramanyetik davranis sergileyen filmlerden elde edilen analizler ile de uyumlu
sonuglar vermistir.

Yapilan caligmalardan da anlasilacagi iizere, kullanilan teknik, biyiitme
sicakligr ve katkilanan Mn miktari, GeMn sistemlerinin olusum mekanizmalarini
etkileyerek birgok parametrenin arasindan siyrilmis, ¢alismalarin bu bagliklar altinda
yonlenmesine sebep olmustur.

Biiyiitme sicakliginin diisiiriilmesi ile sistemin denge durumundan miimkiin

oldugunca uzaklastirilmasi amaglanarak, Mn atomlarinin disiik ¢oziinme orani
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sorununun lstesinden gelinebilecegi varsayillmigtir. Bu konuda yapilan g¢aligmalar
sonucu, biylitme sicakligindaki degisime bagli olarak, 180 °C’ nin {iizerinde
Mn;Ge; kiimelerinin ve metalik ¢okeltilerin, 110-150 °C arasi sicakliklarda yiiksek
Curie sicakliklarina sahip nano yapilarin, 80 °C’ nin altinda ise Mn atomlarinin yogun
olarak bulundugu, uzun yapilar ve amorf ¢okeltilerin olustugu saptamasi yapilabilir.
Bu sicaklik araliklar diistintildiiglinde, tez kapsaminda hazirlanan 6rneklerin ¢cogunda
biiyiitme sicakligi olarak 130 °C’ nin segilmesinin, DMS yapilari olusturmak ve ikincil
faz olusumunu engellemek i¢in uygun bir deger oldugu sdylenebilir. Thanh ve
arkadaglar1 da bu yorumlar neticesinde MBE teknigi ile Ge(100) tizerine 130 °C’ de
biyiittiikleri 6rneklerdeki Mn miktarint % 1 ile % 14 arasinda degistirmis ve en uygun
sicaklikta konsantrasyona bagli olarak GeMn filmlerinin biiylime mekanizmasini ve
olusan yapilar1 incelemislerdir [96]. Ge ve Mn atomlarinin beraber katkilanmasi
sonucu % 1 ile % 2 Mn konsantrasyonunda T’ nin 80 K’ den 150 K’ e arttigin1 ve tiim
katkinin seyreltilmis matristen geldigini ancak % 2 oraninin iizerine ¢ikildiginda Mn
bakimindan yogun nano yapilarin olusmaya basladigin1i ve % 5 — 6 arasinda bu
yapilarin yiiksek T,." sergileyen nano siitunlara doniistiigiinii ispatlamislardir. Bu
konsantrasyonlarin daha da iizerine ¢ikildiginda ise, % 8 — 10 aras1 nano siitun
olusumunun baskin oldugunu ancak filmin kalinhigindaki artigla birlikte Mn
atomlarmin yiizeye dogru ayrigmaya basladigini belirtmistir. Yukar1 dogru difuz
etmeye baslayan Mn atomlar1 nedeniyle ylizeyde Mn konsantrasyonunun, MnsGe;
fazinin olusmasi i¢in yeterli olan % 62 — 63 civarlarina gelerek, Mn;Gez kiimelerinin
olusumuna olanak verdigini ve nano siitunlarin bu orandan sonra yar1 karali davranis
sergilediklerini belirtmistir. Film % 12 — 14 Mn katkilandiginda ise DMS yapisinin
icinde cogunlukla MnsGe; kiimeciklerinin bulundugunu ispatlamislardir. Grup ayrica
beraber biiyiitme teknigi ile hazirlanilan % 1 Mn konsantrasyonuna sahip filmlerde
dahi homojen bir DMS yapis1 goriintiileyemediklerini ve faz segregasyonunda, Mn
atomlarinin konsantrasyonunun yam sira film kalinligimin da onemli bir degisken
oldugunu belirtmislerdir.

DMS arastirmalari i¢in, Mn katkilanmis epitaksiyal Ge filmlerin Ge(100) alttas
lizerine yapilan biiylitme g¢aligmalar1 bircok grup tarafindan calisilmasina ragmen
MnGe nano yapilar, quantum noktalar iizerine yapilar aragtirmalar sinirh sayidadir.
Daha once yapilan ¢aligmalar ile desik sinirlandirmasindan dolayi sistemde lokalize

manyetik momentler sahip olabilecegi ve T,.' nin artacagi gosterilmistir. Ancak gerilme
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kaynakli olusturulan Ge nano noktalarin icine Mn atomlarinin dahil edilmesi i¢in ¢cok
diisiik sicakliklara ihtiya¢ duyulmaktadir. Oysa gerilme kaynakli nano noktalara
Mn katkilamada karsilagilan bu zorluk kendiliginden olusmus Ge nano noktari igin
gegerli degildir. X. Ma ve C. Lou’ Si(001) tizerine hazirladiklar1 Mn katkilanmis Ge
nano noktalarin gosterdikleri ferromanyetizmay1 ve girise uygulanan elektrik alan ile
bunun kontrol edilebilecegini gostermislerdir [97]. Kassim ve arkadaslarinin yine Si
izerine blyiittiikkleri Mng o, Geg 9g kuantum noktalarinda desik yogunlugunu diisiiriip,
etkilesim mesafesini arttirmalarindan dolay1 X. Ma ve C. Lou’ ya gore daha seyreltik
yapilar olusturmustur. Ancak olusan quantum noktalarinin % 50" sinin Si ile
karistigint ve toplam Mn oranmin % 30’ unun ¢okeltiler halinde Si alttas igine
gomiildigiinii gostermiglerdir [98]. % 2 Mn oraninda katkilanmis yapilarda herhangi
bir ikincil faza rastlanmazken, miknatislanma ise beklenilen degerin ¢ok altinda
cikmustir. Bunun iizerine M. Ozer ve arkadaslari iiciincii bir biiyiitme prosediirii ortaya
atarak coziiniirlik limitine yakin degerlerde 6rnek biiylitmiislerdir. Hazirladiklar:
filmlerde biiyiitme sicakligin1 95 °C ile 200 °C arasinda tutmus, Ge biriktirme hizini
1.3 A/dk ve sistem igindeki Mn oramin1 % 0.25 olarak ayarlamislardir. Bu sayede
intermetalik fazlarin olusumunun 6niine gegilerek, sistem kompleks hale getirilmeden
sadece DMS yapisina sebep olan manyetizmanin detayli olarak anlasilabilmesini
amagladiklart ¢alismalarinda sadece 95 °C’ de biiyiitiilen 6rneklerin metalik fazlardan
arindirtlmis durumda oldugunu ve bu sekilde kinetik ¢oziiniirlilk limitinde yapilan
calismalarin, filmin hem kristal hem de manyetik 6zelliklerini niteliksel agidan
arttirdigini ispatlamiglardir [99].

Son zamanlara ait, belirleyici 6zellik tasiyan ve en ¢ok c¢alisilan konularin ana
basliklarinin 6zetlerinin sunuldugu literatiir 6zetlerinden de anlasilacagi izere Mn’ nin
Ge i¢erisinde gosterdigi diisiik ¢coziiniirliikk ve sistem igerisinde olusan kusurlar daima
dikkat ceken ve ¢ozlime kavusturulmayr bekleyen problemlerden olmustur. Tez
kapsaminda yapilan ¢alismalar, MnGe DMS yapilarindaki bu problemleri agmak adina
gelistirilen ¢oziim Onerileri 1s181inda gergeklestirilen deneyleri ve analiz sonuglarini

igermektedir.
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3. DENEYSEL TEKNIKLER

3.1. Molekiiler Demet Epitaksi

Molekiiler Isin Epitaksi (MBE) teknigi atomik boyutlarda miikemmel 6l¢iide
kontrollii biiyilitmeler yapilmasina olanak saglayan bir malzeme sentezleme teknigidir.
Bu teknikle, atomlarin 1si1n demetinden birer birer gonderildigi kadar hassas
biiylitmeler yapildig1 ve her bir biiyiitme basamagin kolaylikla kontrol edilebildigi i¢in
genellikle yiiksek kristal kaliteye filmler olusturmak i¢in kullanilir.

MBE sisteminde kristal biiyilitme, alttas ylizeyine carpan atomlarin veya
molekiillerin yiizeye tutulmalari; tutulan molekiillerin ayrismast ve yilizeyde
yayilmalari; atomlarin, alttasin veya biiyiiyen tabakanin kristal orgiisii ile birlesmesi;
kristal orgiliye tutunmayan atom veya molekiillerin termal olarak ayrismasi seklinde 4

temel adimda Ozetlenebilir.

Sekil 3.1: MBE sisteminin 6nden goriiniisii.
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MBE teknigi, 1960’11 yillardan itibaren hizla biiyliyen elektronik endiistrisinde
yart iletken filmler biiyiitmek i¢in yapilan ¢aligmalar1 neticesinde dikkat ¢ekmistir.
1970 yilindan itibaren ise, MBE, metal, yalitkan ve siiper iletken epitaksiyel
tabakalarin iiretiminde en yaygin olarak kullanilan tekniklerden biri olmustur. MBE
biiyiitme tekniginin altinda yatan temel prensip, kat1 kaynak maddelerin 1sitilmastyla
olusturulan atom ya da atom gruplarinin yiiksek vakum ortaminda 1sitilmis alttasa
dogru hareket etmesi sonucunda, alttas ile ayni kristal diizeni koruyarak yiizeyde
birikmesidir.

MBE teknigi ile homoepitaksi ve heteroepitaksi diye adlandirisan iki cesit
biiylitme gergeklestirilebilir. Homoepitakside, biiyiitilen malzeme ile alttag ayn
oldugu icin sekilde goreceginiz gibi, ara ylizeyde piliriizsiiz bir gecis olmaktadir. Ancak
heteroepitaksiyel biiyiitmelerde film ve alttag farkli malzeme oldugu i¢in biiyiime ¢ok
daha karmasik bir hal almaktadir. Film ve alttagin 6rgii sabitleri arasindaki farklilik,
ara yiizeyinde uyusmazliklarin olusumuna sebebiyet verecektir. Bu uyumsuzluk
katmanalar arasinda gegis bolgesinde olusan kusurlar vasitasi ile biiylitiilen filmin
relakse olup kendi kristal diizeninde biiylimesi ile sonug¢lanacaktir. Bunun haricinde,
depolama esnasinda filmin relakse olmasina izin verilmeden, birim hiicrede enine ya
da boyuna gerinimlerin olusumunu saglayacak biiyiitme parametreleri kullanilarak, ara
yiizeyde piirlizsiiz ve kusursuz bir geciste saglanabilmektedir. Alttas ve {izerine

depolanan malzeme arasindaki uyuma bagl biiyiimeler Sekil 3.2” de gosterilmistir.

Homoepitaksi Heteroepitaksi

[y

Alttas
1
1

Sekil 3.2: Sirasiyla homoepitaksi ve gerinimli, relakse olmus sistemdeki
heteroepitaksi biiyiitme.

Molekiiler demet epitaksi sistemi birkag temel bilesenlerden olusmaktadir.
Bunlar, oncelikle ultra yiiksek vakum (UHV), malzeme depolamak i¢in kullanilan
eflizyon hiicreleri ya da elektron 1s1n buharlastiricilari, 6rneklerin yerlestirildigi,
1sitma, donme gibi 6zellikleri bunulan manipiilatordiir.
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3.1.1. Vakum

MBE sisteminin ana basinci, biiyiitmenin kalitesini dogrudan etkiledigi i¢in kilit
rol oynamaktadir. Basinca bagli olarak o©rnek yiizeyine c¢arpan artik gaz

molekiilllerinin orani,

dn_ P

dt — [2mmk,T (€RY)

formiilii ile hesaplanir.

Burada, P kazanin Torr cinsinden basinci, m artik gazlarin atomik kiitlesini, kg
Boltzman sabitini, T ise Kelvin cinsinden alttas sicakligini ifade etmektedir. Elde
edilen dn/dt degeri formiilden de anlasildig1 lizere dogrudan 6rnek yiizeyine giden
kirlilik sayis1 ile orantili olmakta ve kisaca kirliliklerin 6rnek ylizeyine depolanma
miktarlarim1 ifade etmektedir. Temiz bir sistemde, kirliliklerin konsantrasyonu
milyonda bir oraninda ya da basmcin 1x107° Torr degerinden daha diisiik basing
olmasi gerekmektedir. UHV sistemlerinin gereklilik duydugu basinca ii¢ kademeli
pompalama sistemi ile ulasilir. Calistiklar1 basing araliklarina gore sirasi ile mekanik,

turbo molekiiler ve iyon pompa kullanilarak, basing 1x10~1° Torr degerlerine kadar

g R g

Sekil 3.3: Sitemleri atmosfer basincindan 1x10~3 Torr’ a getiren mekanik
pompanin ¢aligma diyagrami.

diistirilir.

UHYV sistemlerinde kullanilan en temel ve g¢alistigi basin¢ degeri en yiiksek olan
pompa, mekanik pompadir. Pompalamanin ilk asamasinda ve genellikle havaya
acilmis sistemin basmcini 1x1073 Torr mertebesine getirmek icin kullanir. Bu
basincin altindaki degerlerde ise c¢alismamaktadir. MBE sistemlerinde ucuz

oldugundan dolay1 genellikle mekanik pompa olarak yagli pompalar kullanilir. Ancak
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bu pompalarin hidrokarbon artiklar1 ile vakum odasini kirletme ihtimalleri ¢ok
yiiksektir. O ylizden tez boyunca kullanilan MBE sisteminde de bulunan yagsiz-
salyangoz pompa, mekanik pompalar arasinda tercih edilebilecek en iyi se¢eneklerden
biridir.

Bu tip pompalarda genel mekanizma sekilde goriildiigli gibi, giris kismindan
iceriye alinan havanin hapsedilip sikistirilmasindan sonra digartya atilmasi seklinde 4
basamaktan olusur. Sonraki adimda ise devreye turbo molekiiler pompa girer. Turbo
pompalarin emme kapasitesi artan basingla birlikte diistiigii i¢in sistemlerde 6n gazi
almasi i¢in mekanik pompa kullanilarak basing 1x1073 Torr > a diisiiriiliir. Bu iki
pompanin birbirlerini destekleyecek sekilde kullanilmasi ile sistem basinct hava

ortamimdan 1x107° Torr yiiksek vakum seviyesine kadar diisiiriilebilmektedir.

Hareketsiz Kanatlar

Sekil 3.4: Turbo molekiiler pompanin sematik gosterimi.

Turbo molekiiler pompalar ardisik katmanlar halinde iist iiste konulmus donen
ve sabit keskin kanatlardan olusmustur. Sekilde goriildiigii gibi hareketli kanatlar
20.000 rpm’ lik dontis hizlart ile kazandiklart momentum ve mekanik enerjiyi sistem
igerisindeki gaz molekiillerine aktarirlar. Yeni kazandiklart momentum ile gaz
molekiilleri, gaz transfer bosluklarindan asagiya dogru hareket eder ve alt katta
bulunan sabit yapraklar iizerinde carpisirlar. Bu silire¢ artitk gaz molekiillerinin
hizlandirilarak pompanin en son seviyedeki hareketli ve hareketsiz kanat ciftine
ulastirilarak mekanik pompaya gonderilmesi ile son bulur. Turbo molekiiler pompanin
i¢ yapisinin goriintiisii Sekil 3.4’ de bulunmaktadir. Pompanin igerisinde bulunan

hareketli ve hareketsiz kanatlarin dizilimi de sematik gdsterimden net sekilde
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anlagilmaktadir. Sekilde bulunan giris kismi, vakum odasindan gelen havayi, ¢ikis
kism1 ise mekanik pompaya olan baglanti kismini ifade etmektedir. UHV basincina
ulagmak i¢in ise sistemin kullandig iki tiir pompa daha bulunmaktadir. Bunlar iyon ve
Ti sliblimasyon pompalaridir. Vakum odasinin basinci, mekanik ve turbo pompa ile,
1x10~° Torr, HV seviyelerine ulastirildiktan sonra iyon pompa devreye girerek

sistemin basincin1 1x107! Torr a kadar diisiirebilir.

Miknatis Ti Yiizeyler

Sekil 3.5: Iyon pompanin ¢alisma mekaizmasinin sematik gosterimi.

Iyon pompalar, Sekil 3.5° de net olarak goriildiigii gibi, iki metal plaka (katot)
arasina sikistirtlmis paslanmaz kisa silindirlerden (anot) olusan yapinin, silindirlerin
eksenine paralel yonde ayarlanmig yiiksek manyetik alan igerisine yerlestirilmesi ile
olusturulmus bir mekanizmadir. Manyetik alan altinda hizlandirilan elektronlar gaz
atomlari ile garpisarak onlar1 iyonize ederler. Iyonize olan pozitif yiiklii molekiiller Ti
yiizeye dogru hizlandirilir. Hizlandirilarak katot yiizeye ¢arpan gaz molekiilleri ile Ti
arasinda kovalent bag meydana gelir. Bu sekilde emilen gaz molekiilleri siiresiz olarak
yiizeye bagli kalacaklari i¢in iyon pompasinin gaz ¢ikisini saplayacak baska bir destek
pompasina ihtiyact bulunmamaktadir. Ancak iyon pompa igerisindeki katot yilizeyleri
zamanla doyuma ulasacagi i¢in yiizeydeki titanyum kaplamanin belirli periyotlar ile
yenilenmesi gerekmektedir. Aksi halde yiizey daha fazla gaz molekiilii tutamayacak
ve vakum odasinin basinci iyon pompa ile disiiriilemeyecek duruma gelecektir.
Uzerinden yiiksek akim gegirilen Ti kaynagmin siiblimlesmesi ile katot duvarlarinin

temiz Ti film ile kaplanmasi ise turbo siiblimasyon pompasi ile gergeklestirilir. Bu
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sekilde ylizey gaz molekiillerini yakalayarak, bag olusturmak i¢in tekrar aktive edilmis
olur.

MBE sistemindeki kirliliklerin oran1 artarak standart hava gazlarinin karistminin
olusturdugu yaklasik 26 g artik gaz kiitlesinin varligi s6z konusu oldugunda,
sistemdeki artik gaz orani, depolanan malzemenin oranindan fazla olmaktadir. Bu
problemin iistesinden gelmek icin ‘bake out’ gaz ugurma yontemi kullanilir. Bu islem
sirasinda vakum odasinin 100 °C’ nin tizerine 1sitilmasi ile su buhari, aseton, IPA gibi
istenmeyen kirliliklerin vakum duvarlarindan ayristirilmis olur. Vakum odas1 igin gaz
ucurma islemi yapildiktan sonra, manipiilatér, malzeme buharlagtirma kaynaklari ve
kaynak malzemelerinde teker teker 1sitilmasi ile MBE sisteminin gazdan arindirilma
islemi tam olarak gerceklestirilmis olur. Bu islemin ardindan vakum odasinin basinci,
sistemde herhangi bir kacak olmadig: siirece, eski degerine ulagmis olmalidir. H,,
He, Ar gibi baz1 gazlarin iyon pompa ile iyonize edilmesi zordur. Bu yiizden vakum
sistemleri havaya acilirken, su buharinin igeri girmesini engellemek adina N, gazi

kullanilmalidir.

3.1.2. Manipiilator

Manipiilatoriin, oncelikle vakum odasina konulan 6rnegi burada yapilacak
islemler siiresince yerinde tutmak, ihtiyaca gore x,y,z eksenlerinde hareket ederek
ornegin diger vakum odalarma transferini saglamaktir. Tez boyunca kullanilan MBE
sistemine ait manipiilatoriin x, y, z hareket eksenlerinin yani sira, phi ve chi yani i¢ ve
dis eksenlerinde 360 © donerek 6zellikle Rheed analizlerinde ve transfer islemlerinde
kolaylik saglamaktadir. Manipiilator de 6rnegin yerlestirildigi potanin altinda bulunan
Ti filamet sayesinde, Ornek izerinde yaklasik 1000 °C’ lik sicakliklara
cikilabilinmektedir. Sicaklik kontrolii, 6rnegin hemen yaninda bulunan 1si6lger
vasitasi ile euroterm marka dijital {initelerden es zamanli olarak saglanmaktadir.
Ayrica vakum odasindaki drneklerin sicaklik 6l¢iimleri, vakum pencereleri yardimu ile
disardan payrometre ile de yapilmistir. Kullanilan payrometre cihazi, 1sinan cisimlerin
yaydiklar termal radyasyon spektrumuna bagli olarak 300 °C- 1200 °C arasindaki
sicakliklar 6l¢ebilmektedir.

3.1.3. Buharlastiricilar
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Buharlagtiricilar MBE vakum odalarinin en temel ve onemli elemanlaridir.
Buharlagtiricilar en basit hali ile pota igerisine konulmus yiiksek safliktaki
malzemelerin, ¢esitli 1sitma aparatlari ile buharlastirilarak atomik ve molekiiler 151
demeti halinde alttas yilizeyine gonderilmesini saglamaktadir. Vakum odasindaki
diisiik basingtan dolay1 buharlagsan atom ve molekiillerin ortalama serbest yollart ¢ok
uzundur. Bu ise yiiksek safliktaki malzemenin buharlagma sirasinda da, 6rnek {izerine
depolamak i¢in gonderilirken de higbir artitk gaz ile karsilasarak etkilesime
gecmeyecegi anlamima gelmektedir. Bu yiizden buhar dedigimiz bu olgu aslinda
buharlastirilan elementin atomlar1 tarafindan olusturulan bir 151n olarak algilanmakta
ve bliylitme sisteminin ad1 da molekiiler 151n epitaksi olmaktadir.

Tez boyunca biiyiitme yapilan MBE vakum odasinda iki ¢esit buharlastiric
bulunmaktadir. Bunlardan bes tanesi farkli 6zelliklere sahip efiizyon hiicresi, diger
besi ise elektron 1sin hiicreleridir. Bu calismada kullanilan 9% 99.999 safliktaki
Si, Ge, Mn elementlerine ait atomik 1sinlar, tek filament ve soguk katot u¢lu efiizyon
hiicreleri ile tiretilmistir. Eflizyon hiicreleri ¢gemberin icerisinde ki UHV sartlarinin
devam ettirilebilmesi ve efiizyon hiicresi igerisindeki denge buhar basincinin
malzemenin buhar basincina esit olabilmesi igin kii¢iik bir agiza sahiptir. Kaynak
madde buharlastirilmak tizere oncelikle Pirolitrik Bor Nitriir (pBN)’ den yapilmis pota
icerisine yerlestirilir. pBN, 1300 °C’ nin iizerindeki sicakliklara kadar dayanikli
olmasi ve bu sicaklik limitinden itibaren digariya gaz saliimi yapmasindan dolayzi,
efiizyon hiicrelerinde siklikla kullanilan pota malzemelerdendir. Sekil 3.6” da eflizyon
hiicresinin bilesenlerinden pBN pota net olarak goriilmektedir. Eftizyon hiicrelerinin
1sitilmasi islemi, Mo filamentler ile saglanmaktadir. Ayrica bu 1sitma mekanizmasina
baglanmis olan euroterm marka 1s1 6lger ile hiicre igerisindeki sicaklik el ile ya da
otomatik olarak ayarlanabilmekte ve kontrol edilebilmektedir. Atomlarin olusturdugu
1s1n1n akisi, eflizyon hiicresinin sicakligina baglidir. Eftizyon hiicresinin agiz kisminin
boyutunun, efiizyon hiicresi igerisinde buharlastirilmis atomlarin ortalama serbest
yollarindan diisiik oldugu varsayilan sisteme ideal gaz kanununu uygulanarak atomik

aki asagidaki formiil ile hesaplanabilir.

. A Py p
L (2mmkg Tx)1/? cos (3.2)
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Burada, A hiicre agzmin kesit alanini, r, efiizyon hiicresi ve alttas arasindaki
mesafe, m molekiiler kiitle, kg boltzman sabit, Py hiicre igerisindeki denge buhar

basinci, Tk, hiicrenin sicakligidir.

Filament ve 1s10lger

pBN
Pota

Su sogutma hatti

Mekanik kapak

Sekil 3.6: Efiizyon hiicresi mekanizmasi ve bilesenleri.

MBE sistemlerinin en temel elemanlari vakum pompalar1 ve efiizyon hiicreleri
yukarida detayli sekilde anlatilmistir. UHV kosullarmin sagladigl istenmeyen
gazlardan arindirilmis yiiksek safliktaki ortam ve efiizyon hiicreleri ile miimkiin olan
en hassas boyutlarda kaplama yapabilme oOzelliklerinin birlesmesi ile epitaksiyel
dedigimiz, malzeme depolamanin her basamaginin atomik Olg¢iide kontrol altinda
gerceklestirildigi biiylitme modelleri ortaya ¢ikmistir.

Epitaksiyel biiyiitmelerde alttag ve ara yilizeyler arasindaki enerjilerin
termodinamik parametrelerine bagli Frank-van der Merwe, VVollmer-Weber. Stransk-

Krastanov olmak iizere ii¢ ana biiyiime modeli gelistirilmistir.

yalttas = yfilm + yarayiizey
yalttas < yfilm + Varayiizey
(3.3)
yalttas = yfilm + yarayiizey

Yalttas < Yfilm + Yarayiizey

Tek kristal iizerine yapilan homo ve heteroepitaksiyal biiyiime o&zellikle
adatomlar ve ylizey arasindaki kuvvete baglidir. Biiylime modlar1 arasindaki gegisi net

sekilde aciklamak gerekirse, 3.3’deki formiilde ifade edildigi gibi birinci adim olarak
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alttasin ylizey enerjisi, filmin ylizey enerjisi ve film ile alttas arasindaki ara ylizey
enerjisi toplamindan biiyiikk oldugu yani adatomlar birbirlerindense alttag ile daha
kuvvetli bag yaptiklari icin Frank-van der Merwe tipi biiyiime olusur. ikinci adim
olarak ise alttasin yiizey enerjisi filmin ylizey enerjisi ve film ile alttas arasindaki ara
ylizey enerjisi toplamindan kiigiik oldugu i¢in Volmer-Weber tipi biiylime olusur. Bu
durumda absorbe edilen atomlar alttas ile birbirleriyle yaptiklari bagdan daha zayif bag
yaparlar. Buda ylizeyden hizli buharlagsmalarina dolayis1 ile ylizeydeki
konsantrasyonlarinin genellikle diisiik olmasina sebep olur. Genellikle biriktirilen
katman ile alttas arasindaki uyusmazliktan kaynaklanan gerilim sonucu meydana gelen
kuvvetlerin dengesindeki bu degisim, yiizeydeki diisiik konsantrasyonlu atomlarinin
bir araya gelerek ti¢iincii adim olan Stranski-Krastanov tipi biliyiimesine sebep

olmaktadir.

U
1

Frank-van der Merwe Stranski-Krastanow Volmer Weber

Sekil 3.7: Yiizeyler arasi enerjiye bagli olarak degisen epitaksiyel biiylime modlari.

3.2. Kat1 Faz Epitaksi

Kat1 faz epitaksi yontemi, tek kristal tizerine bilytitiilmiis amorf katmanin termal
1sitma yontemi ile yeniden kristalize hale getirilmesinden olugmaktadir. Amorf
katmanda diizensiz halde bulunan atomlar, tavlamanin etkisi ile tek kristal yapinin
diizeninde katman-katman yeniden yapilandirilir. SPE biiyiitme yonteminin ilk olarak
1968 yilinda IBM’ den L. Kulper tarafindan Al katkilanmis Si filmlere uygulanmis ve
bu islemin patenti alinmistir [100]. Sonrasinda ise Californiya Teknoloji Enstitiisti’
nden Mayer ve arkadaslari, islemi tek kristal alttas {izerine amorf veya polykristal

kaplanan ince metal katmanin tavlanmasi seklinde genellestirmis ve yeni bir patent
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almigtir [101]. Bu sayede yayimlanan makaleler ile teknik dikkat ¢ekmis, 6zellikle Si-
Ge cihaz iiretim siirecinde sagladigi kolayliklar fark edilmistir. Teknigi anlatan
makalelerde, SPE biiyiitme kinetiklerini etkileyen, sicaklik, basing, kristal yonelim ve
diizen, katki malzemelerinin konsantrasyonu gibi ana parametreler ele alinmistir.

SPE, basit bir biiyilitme teknigi gibi goziikmesine ragmen en az diger biiyiitme
teknikleri kadar kompleks basamaklar igcermektedir. Basing, biiyiitme orani, tavlama
sicakligi ve siiresi gibi parametrelere bagh olarak sistemin igerisinde amorf-Kristal
gecis bolgesindeki piiriizliiliik, kusurlarin olusumu ve safsizliklarin diflizyonu gibi
bir¢ok siire¢ kontrol altina alinmaya ¢alisilmaktadir.

Son yillarda, SPE sisteminin mekanizmasinin ve deneysel parametrelerin daha
1yl anlagilmasini saglayan yeni teorik ve deneysel teknikler gelistirilmis uygulamalar
yapilmustir. SPE teknigi uzun yillardan beri, 6zellikle katki maddelerinin aktive
edilmesi ve iyon implantasyonu gibi ¢esitli sebeplerden dolayr kristal diizende
meydana gelen hasarlarin ve amorf bdlgelerin ortadan kaldirilmasinda sagladigi
katkilardan dolay1 cihaz {iretim asamalarinda 6nemli bir rol oynamaktadir. Diger
teknikler ile karsilastirildiginda proses diisiik sicakliklarda gergeklestirildiginden,
uygulanma alan1 da oldukga genistir. Yiiksek-K dielektrikleri ve metal kapilar gibi
bir¢ok malzemeye ve cihaz iiretim asamasina uyumludur. Yar iletken teknolojisinde
siiregelen boyut kiicliltme c¢alismalar1 neticesinde karsilasilan olumsuzluklar
neticesinde kendine 0Ozgii Ozellikleri bulunan daha fonksiyonel yeni malzeme
arastirmalar1 ¢ergevesinde de tiim bu Ozelliklerinden dolay1 kati1 faz epitaksi (Solid
Phase Eptaxy — SPE) teknigi kullanilmakta ve arastirmalarin ilerlemesinde 6nemli rol
oynamaktadir. Bu sebepten dolay: tez ¢caligmalari kapsaminda, spintronik teknolojisine
destek vermek adina iiretilen ve manyetik ve yapisal 6zellikleri incelenen MnsGe,

filmler SPE teknigi ile bilytitiilmiistiir.

3.3. X-Istm1 Kirinimm

X- 1511 spektrumun 0,1 A ile 10 A arasindaki dalga boyuna karsilik gelmektedir.
X-1sinlar1 enerjilerine gore ise 120 eV — keV araliginda diistik enerjili (soft), 1keV —
120 keV araliginda yiiksek enerjili (hard) olarak siniflandirilan elektromanyetik
dalgalardir. Dalga boylarmin kii¢iik olmasindan dolayr X-isinlariin enerjileri ¢ok

yiiksektir. Bundan dolayr UV, goriiniir 151k, IR veya radyo dalgalar ile
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karsilastirildiginda ¢ok daha fazla giricilige sahiptirler. Enerji, frekans ve dalga boyu
arasindaki dontisiim, h Planck sabiti, c1sik hizini, A yayilimin dalga boyunu ve v

frekansi ifade etmek kosulu ile,

E=hy=he/, (3.4)

De Broglie bagintisiyla saglanmaktadir.

Kat1 maddelerin yaklasik olarak % 95 ‘i kristal olarak siniflandirilir. Kristallerin
icindeki atomlar birbirini tekrar eden diizlemlere yerleserek ti¢ boyutlu periyodik
yapida bir dizilim gosterirler (Sekil 3.8). X-1sinlari, birbirine paralel atomik diizlemler
grubu olarak basitlestirdigimiz kristaller ile etkilestiginde, kristalden tamamen gecer,

kristal tarafindan absorbe edilir veya kristale ¢arptiktan sonra sagilir ya da karilir.

Gelen X-1s1mm Yanstyan X-1s1n1

Kristal

Sekil 3.8: Bir kristal diizleminde X-1s1n1 kiriniminin meydana gelisi.

Yukarida da belirttigimiz gibi bu etkilesim tiirlerinin sonucuna ve incelenecek
ornek tiiriine bagli olarak x-igmlart kirmim teknigi ile kristaldeki atom diizlemleri
arasindaki mesafe, kristal boyutunun kusurlarmmin ve ince filmdeki gerilimlerin
belirlenmesi gibi farkli uygulamalar1 gergeklestirilebilir.

Elektromanyetik bir alan igerisindeki elektron, bu alanla aymi frekansta
titresmeye baglar. Bir X-151m1 demeti bir atoma carptiginda, atom etrafindaki
elektronlar, X-1simninin frekansinda titresmeye baslar. Bu titresme sonucu, elektron her
yone dalga yaymaya baglar. Bu dalgalarin ¢ogu yikici girisim sonucu yok olur. Ancak
kristal yapidaki atomlar belli bir diizenle siralandigi i¢in, X-1s1n1 demetinin atomlar

diizlemine Bragg agis1 denilen belirli bir agiyla ¢arpmasi sonucunda yanstyan 1sinlar
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tarafindan alinan yolun uygun gelis a¢isinda 1s1in dalga boylarmin tam katlarina esit
olur. Béylece ayni faza sahip olarak sacilan 1smnlar kirnim deseni olusturur. Orgii
diizlemlerin sagilan dalgalarin yapici girisim yapmasi i¢in gerekli kosulu ifade eden
Bragg acilari, 6 gelen ve sacilan dalga arasindaki ag1, d diizlemler arasindaki mesafe

ve A gelen 15181n dalga boyu olmak iizere,

nA = 2dsin 6 (3.5)

durumu saglandiginda goézlemlenebilir.

3.4. X-151m1 Fotoelektron Spectroskopisi

XPS diger ad1 ile ESCA yiizey analizlerinde yaygin olarak kullanilan bir
tekniktir. Fotoelektrik etki, diisiik enerjili (1.5 keV) X-1gininin yiizeye ¢arpmasi ile
ornekten sokiilen elektronun enerji ve siddet dagilimlarina gore 6l¢iilmesi teknigine
olarak bilinmektedir.

XPS o6l¢iimlerinde, X-151n1 kaynagindan ornege yollanan fotonun enerjisi,
cekirdege bagl elektrona aktarilir. Vakum ortamindaki 6rnege gonderilen fotonun
enerjisi, elektronun ¢ekirdege baglanma enerjisinden yliksek ve elektron ornegin is
fonksiyonunu alt edecek kadar yiliksek enerjiye sahipse, elektron malzemeyi terk eder.
Ornegi terk eden elektronun kinetik enerji yari kiiresel analizér (HSA) ile dlgiiliir Tez
siiresince XPS analizleri i¢in kullanilan HSA’ y1 Sekil 3.9° da bulabilirsiniz. Olgiilen
ve bilinen degerler denklem 3.5” de verilen Einstein denkleminde yerine konularak
elektronlarin baglanma enerjileri hesaplanir. Boylece sistemde hangi elementlerin var
oldugu belirlenir. Ayrica XPS 6l¢limlerinde atomik ¢evrenin etkisi ile elementlerin
orbitallerinin baglanma enerjilerinde meydana gelen, kimyasal kaymalar belirlenerek

elementin hangi degerlilikte olduguna dair durum analizi de yapilabilmektedir.
EB = hU_EK_d) (36)

E}, disan atilan elektronun kinetik enerjisi, hv, gonderilen X-151nin enerjisi @,

elektronu 6rnekten analizore tasimak icin gerekli olan ekstra enerji yani is fonksiyonu
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olmak tizere denklem 3.5° den disar1 atilan elektronun Ep, baglanma enerjisi

hesaplanabilir.

Sekil 3.9: UHV XPS sisteminde bulunan PHOIBOS 150 Yarikiiresel Enerji
Analizorii.

Ayrica elektronun ortalama serbest yolu kat1 i¢inde meydana gelen sagilma ve
sogrulma olaylarindan dolay1 ¢ok uzun olmadig i¢in, XPS 6rnek yiizeyinden birkag
nanometre derinlikten veri alabilmektedir. Bu ylizden XPS teknigi ince filmler
ornekler icin kullanish bir tekniktir ve 6rnekten sokiilen elektronun analizére enerji

kaybetmeden gitmesi i¢in UHV gerektirmektedir.
3.5. Titresimli Ornek Manyetometresi

Malzemelerin manyetik 6zelliklerini aragtirmada kullanilan Titresimli 6rnek
manyetometresi (VSM), temel olarak Faraday indiiksiyon yasasina gore ¢alisan bir
cthazdir. Faraday indiiksiyon yasasina gore kapali bir devredeki manyetik aki
degisimi, devrede bir indiiksiyon elektromotor kuvveti (emk) olusturur.
Elektromanyetik indiiksiyon ifadesi, manyetik aki degisiminin indiiklenen emk’ ya

esit olmasiyla agiklanabilir.
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I. [ 3 Miknatis yaklagtiriliyor

) [— Miknatis uzaklastiriltyor

I =9  Miknatis sabit tutuluyor

—
-]

Sekil 3.10: Galvanometreye baglanmis bir telde akim olusturmak i¢in
kullanilan miknatisin hareketi.

Faraday yasasi, manyetik ak1 degisimi sonucu iiretilen emk’ y1 temel almaktadir.
Manyetik alan1 degistirerek bir emk nasil olusur bunu anlamaya ¢alisalim. Sekil 3.10°
da goriildiigl gibi bir galvanometreye baglanmig tel halkayi ele alalim. Bir miknatis
halkaya dogru yaklastirildiginda galvanometrenin ibresi saga dogru sapar. Miknatis tel
halkadan uzaklastirilirsa ibre ters yonde sapar. Miknatis halkaya gore hareketsiz
oldugu zaman galvanometrenin ibresinin higbir sekilde sapmadig1 gézlemlenmistir.
Ayni sekilde durgun halde tutulan miknatisa yaklasan veya uzaklasan yonde halka
hareket ettirilirse ibre yine sapar. Buradan da anlasildigi gibi akim ile degisen
manyetik alan arasinda bir iliski vardir. Devrede hi¢ batarya olmamasina ragmen
devrede bir akim gdzlenmistir. Indiiklenmis emk tarafindan meydana getirildigi icin,
boyle bir akima indiiklenmis akim denir.

Genel olarak yapilan deneyler gostermistir ki; devreden gecen manyetik aki
zamanla degistiginde, devrede bir emk olusmaktadir. Bu indiiklenen emk, devreden

gecen manyetik akinin zamana gore tiirevi ile dogru orantilidir.

()

dt (3.7)

Burada @, = I B.dA devreden gecen manyetik akidir. Yiizey alan1 A ve sarim sayis1

N olmak tizere devrede olusan toplam emk’y1 su sekilde yazariz;
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%) (3.8)

EZ_N(dt

Uzerinden akim gecen bir bobinin icerisine manyetik bir malzeme yerlestirildiginde
olusan manyetik aki malzemenin miknatislanmasiyla iliskilidir. Eger AB=uoM

baglantisindaki denklem (3.7)’ de yerine yazarsak,

e.dt=—-N.A.u, M (3.9)

olusan emk ifadesini denklem (3.8)’ deki gibi, ifade edebiliriz. Burada 4, serbest

uzayin gecirgenligidir.

Fonksivon Radyo Frekans
Jeneratdri Yiksel

Titrestirici
Algilayic: Bobin Referans
\ = Sinyal
Jeneratoru

Hall Prop < \

Elektromagnet_' q
Giic Kaynain ‘
1 N

| |~ Ornek

Motor
kontrol

Déndérme
Materu

Déner Tabla”"

Gaussmetre Y iikseltici

Sabitleyici I
Y ikseltici

Bilgisayar

Sekil 3.11: VSM sisteminin sematik gosterimi.

VSM sistemi orneklerin manyetik 6zelliklerini hakkinda bilgi veren bir 6l¢iim
teknigidir. VSM’ de 6rnege v frekansli siniisoidal hareket yaptirilir ve bobinlerde ayni
v frekansina sahip indiiklenen voltaj elde edilir. VSM’i olusturan temel kisimlar Sekil

3.11° de goriilmektedir.
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Bu sistemi olusturan pargalar asagidaki gibi siniflandirilabilir:

e Su Sogutmali Elektromagnet ve Gii¢ Kaynagi

Ornegi miknatislandirmak igin sabit manyetik alan {iretmekte kullanilir.

e OrnekTitrestiricisi ve Ornek Tutturucusu
Ornek tutucu, titrestirici aparatin ucuna yerlestirilerek iki siiperiletken miknatis
parcasinin arasina sarkitilir (bdylelikle homojen manyetik alan elde edilir) ve burada
belli bir frekans degerinde titrestirilir. Ornek istenilen x, y ve z pozisyonlarinda sabit
manyetik alan altinda dondiiriilebilir. Temiz bir ortam elde edebilmek i¢in 6rnegin

bulundugu ortam vakum altindadir.

¢ Sensor Bobin (Sensor coils)
Ornek titrestirilirken bu bobinlerde, aym frekans degerinde alternatif akim

olusur. Elde edilen sinyal malzemenin miknatislanmasi hakkinda bilgi igerir.

o Amplifikator
Sensor bobinler tarafindan edinilen sinyali kuvvetlendirir. Cikis sinyalinin
siddeti numunenin manyetik momenti, titresim genligi ve v frekansiyla dogru

orantilidir.

e Sivi Helyum Tanki

Diisiik sicakliklarda 6lglim yapilmasini saglar. Bobinleri sogutmak icin sivi
helyum kullanilir. Stvi helyum tanki bir vakum ceketiyle korunur. Ciinkii sivi helyum
273K sicakliginda yani ¢ok ¢cabuk buharlasabilir. Vakum ceketi ise helyum kaybini en

aza indirir.

3.6. Elektron Spin Rezonans

Elektron spin rezonans ( Electron Spin Resonance, ESR) veya diger bir adiyla
elektron paramagnetik rezonans, bir veya daha fazla eslenmemis elektronlari olan,
organik ve inorganik radikaller gibi kimyasal bilesenleri inceleyen bir tekniktir.

Manyetik rezonans oOl¢lim yontemi li¢c farkli teknikle siniflandirilabilir. Niikleer
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Manyetik Rezonans (Nuclear Magnetic Resonance, NMR), Manyetik Rezonans
Gorilintiileme (Magnetic Resonance Imaging, MRI) ve ESR. ESR spektroskopisi
elektromanyetik spektrumun mikrodalga bolgesini icerir ve rezonans frekansit GHz
mertebesindedir. NMR spektroskopisi ise radyo frekansi bolgesini igerir ve MHz

mertebesinde rezonans frekansina sahiptir.

Mg =+ 1/2

. AE=E+q12-Eqp2

Mg = - 1/2

Sekil 3.12: Spin durumlari arasindaki enerji farki.

Bir kati molekiilii, c¢iftlenmemis elektronlarinin  olmast  sonucu
paramanyetizmaya sahip oldugunda, dis manyetik alan ve elektromanyetik enerji
verilerek, spin durumlari arasinda ge¢is saglanabilir. Elektronun spini ile dis manyetik
alan arasindaki etkilesim, bu spinin manyetik momentine baglidir. Manyetik alan
uygulama, spin durumlarini yaran ve uygulanan manyetik alan ile orantili bir manyetik
potansiyel enerji olusturur (Zeeman etKisi).

Radyo frekansinda verilen 1s1ma, elektron tarafindan sogrularak, bir spin

durumundan digerine gecis saglanir. Bu iki spin durumu arasindaki enerji farka:

AE = p,.g.B, (3.10)

olarak yazilir. Burada p;, bohr magneton, g spin faktorii ve B,” da uygulanan manyetik
alanin aki yogunlugudur. Sogurma olaymin gerceklesmesi igin, gonderilen

elektromanyetik dalganin bu enerji farki kadar enerjiye sahip olmasi gerekmektedir.
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3.6.1. Elektron Spin Rezonans Bilesenleri

e Mikrodalga Kaynagi

Mikrodalga demetinin siddetini ve frekansii dlger ve kontrol eder. Sistem
Klystron, otomatik frekans kontrolii, yalitici, dalga metre ve zayiflatici olmak iizere

toplam bes parcadan meydana gelmektedir.

o Kavite
Numunenin tutuldugu parcadir. mikrodalga demetinin yonlendirilmesi ve

kontrol edilmesini saglayan bilesenlere sahiptir.

e Miknatis
Elektromiknatis, diizgiin ve kararli durgun bir manyetik alan iiretmek {izere

ferromanyetik maddeler {izerine sarilmis bir ¢ift bobinden olusur.

e Dedektor
Ornek tarafindan sogurulan mikrodalga enerjisi algilanarak bazi elektronik

islemlerden sonra spektrum olarak gézlenir.

Osiloskop
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Sekil 3.13: ESR sisteminin sematik gosterimi.
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4. DENEYSEL SONUCLAR

4.1. Alttas Temizleme Prosediirii

Tez boyunca kullanilan 6rneklerin tamami, bir dnceki boliimde ozellikleri
anlatilan, ana basinc1 yaklasik 1x1071° Torr olan MBE ultra yiiksek vakum odasinda
Si(100) veya Si(111) alttaslar1 lizerine biyiitiilmiistiir. Tez boyunca ¢esitli amaclara
uygun olarak biiyiitiilen bu 6rneklerin farklilik gosteren biiylitme basamaklar ilgili
kisimda ayr1 ayr1 ve detayh sekilde anlatilacaktir. Biiylitme islemlerinin 6ncesinde
kullanilan her Silisyum alttas1 iizerinde uygulanan ornek temizleme siirecinin bu
kisimda ayrintili olarak sunulmasi uygun gorilmiistiir.

Silisyum alttaglar, vakum odasinda gerceklestirilen film biiylitme islemine
gegmeden 6nce, 1 cm?’ lik pargalar halinde kesilmis ve vakum disinda ve iginde
gerceklestirilen temizlik basamaklarindan gegirilmiglerdir. Alttas temizligi az sonra
sunulacak olan sonuglardan da anlasilacag iizere biitiin biiyiitme siirecini ve dolayisi
ile filmin birgok 6zelligini etkileyebilecek bir parametredir. Bu yoniiyle numune
temizligi oldukga hassas, iizerinde durulmasi ve amaca uygun olarak optimize edilmesi
gereken bir siirectir. Kullanilan alttasa gore farklilik gésteren temizleme islemi birkag
farkl sekilde gerceklestirilebilmektedir. Genel hatlar1 ayn1 olmakla birlikte, her grup
kullandig1 alttasa ve kendi sistemine bagl olarak farkli temizleme regeteleri
kullanmaktadir.

Si alttas icin standart temizleme yontemi RCA ‘Radio Co-operation of America’
olarak bilinen, sirasi ile organik kalintilarin, oksit katmanin ve ylizeydeki metalik
kalintilarin temizlenip yiizeyin pasif hale getirilmesi seklinde siralanan {i¢ adimdan
olugmaktadir. Bu tez igerisinde kullanilan biitiin alttaglarin temizligi de bu dogrultuda
lic basamakta tamamlanmustir. Si(001) puldan kesilmis 1 cm?’ lik pargalar 6ncelikle,
organik kalintilardan arindirilmak iizere sirasi ile aseton, metonal ve isoproponal’ e
daldirilarak belirli siirelerde ultrasonik banyoda bekletilmistir. Sonrasinda ise Si
alttaglarin ylizeylerinde hava ortaminda kagmilmaz sekilde olusan, SiO, tabakanin
kaldirilmasi i¢in, % 10 oraninda seyreltilmis Hidroflorik asit soliisyonu kullanilmistir.
Bu sekilde kimyasal temizleme adimlari tamamlanan numuneler, deiyonize suya
daldirilip, azot gazi ile kurutulmus ve vakit kaybedilmeden vakum odasina

nakledilmistir. Ornekler {iciincii basamakta ise, vakum odasinda cesitli siirelerde
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700 °C’ ye kadar 1sitilarak oksijen, karbon gibi ylizey kirliliklerinden arindirilmistir.
Yaklasik 8 saat sliren bu temizleme prosediiriiniin basarisi, analiz odasindaki XPS ve

AES teknikleri ile denetlenmistir.

4.1.1. Alttas Temizliginin Filmin Elektronik Yapisina Etkisi

Sekil 4.1 de Si(100) alttasin vakum igerisine konuldugunda ve tavlandiktan
sonra alimmis XPS spektrumunu goriilmektedir. Vakum odasina koymadan once
¢oziiciller ve asitle yapilan kimyasal temizlemenin tam olarak karbon (C) ve
oksijenden (0,) kurtulmak i¢in yetmedigi, O, ve C’ nun 1s piklerinin tavlama oncesi
olan varligindan anlagilmaktadir. Ayrica Si’ nin 3s ve 2p orbitallerine ait sinyallerin
siddetinin, neredeyse carbon ve oksijen ile ayni olmast da numune yiizeyinde hi¢ de

azimsanmayacak kalinlikta oksijen ve karbon tabakasinin varligini net sekilde ortaya

koymaktadir.
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Sekil 4.1: Numunelerin temizlenmeden O6nce ve tavlanarak temizlendikten sonra
aliman XPS spektrumlari.

Stiregten emin olunmasi ve alttas ylizeyinin daha detayli incelenmesi i¢in ikinci
olarak AES teknigi kullamilmistir. Bu teknik oldukga ylizey hassas bir teknik olup
yiizeyden 2 A ile 2 nm arasindaki kalinliklardan bilgi alinabilmesini saglamaktadur.

Sekil 4.2” de kirli ve temiz iki 6rnegin tiirevi alinmis AES spektrumu bulunmaktadir.
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Temiz 6rnegin yiizeyinde beklenildigi tizere, sadece 92eV kinetik enerji degerine denk
gelen dar ve yiiksek siddetli Si(LMM) piki gozlemlenmistir. Temizlenmemis
numunenin yiizeyinde ise temiz ornekten farkli olarak oksijen ve karbona ait pikler

gozlemlenmistir.

Si
1,0+

0,8

0,6

Normalize Siddet (birimsiz)

0,4 -
Temizlenmemis |
Temizlenmis
0 ’ 2 T T T T T T T T T
100 200 300 400 500

Kinetik Enerji (eV)

Sekil 4.2: Numunelerin temizlenmeden Once ve tavlanarak temizlendikten
sonra alinan AES spektrumlari.

AES spektrumu daha detayli incelendiginde, normal durumlarda, bag yapmamis
halleri ile 270 eV ve 503 eV’ de goriilmesi beklenen karbon ve oksijen piklerinin sirasi
ile 270eV ve 510eV’ ye denk gelen kinetik enerji degerlerinde belirdigi fark
edilmistir. Ayrica Si’ a ait LMM Auger pikinin siddetinde meydana gelen diisiis ve
diisiik kinetik enerji degerinde (86 eV) beliren omuz filmin yiizeyinde silisyum
atomlarinin yaptiklar1 baglar hakkinda fikir vermektedir.

Bu sonuglara gore temizlenmis ornekte, olmasi gerektigi gibi Si’ ye ait 92 eV
enerji degerine denk gelen keskin bir pik varken temizlenmemis 6rnekte bu sinyalin
beraberinde, Si atomlarinin yiizeyde oksijen ile yaptiklari baglardan dolay1 olusan SiO,
tabakasindan gelen sinyale de rastlanmistir. Ayrica temizlenmemis ornegin AES
spektrumunda gozlemlenen karbon ve oksijen piklerinin kinetik enerjilerinde meydana
kayma ile numunenin yilizeyinde meydana gelen C — O ve Si — O baglarinin varligi bir

kez daha dogrulanmistir.

53



4.1.2. Alttas Temizliginin Filmin Morfolojik Yapisina Etkisi

Temizlenmemis ve tavlanarak temizlenmis Orneklerin yiizeylerindeki
farkliliklar XPS ve AES teknikleri ile incelendikten sonra bu durumun biiyiitme
siirecine herhangi bir etkisinin olup olmayacagi arastirilmistir. Bu amagla her iki
alttasin lizerine MBE teknigi ile aymi kosullarda 30 nm Germanyum tabakasi

blytitilmiistiir.

T T T T T
Temizlenmemis
—— Temizlenmis

Ge (004)

Siddet (birimsiz)

1 Si (004) W Lo, G000

of.

Si (002)

Normalize Siddet (birimsiz)

25 30 35 40 45 50 55 60 65 70
2theta (°)

Sekil 4.3: Temizlenmeden 6nce ve temizlendikten sonra {izerine Ge biiyiitiilen
numunelerin, x-1in1 kirmim desenleri.

Sekil 4.3” de tavlanarak temizlenmis ve ylizeyinde karbon ve oksijen kalintilari
bulunan alttaglarin iizerine Ge depolandiktan sonra alinmis diizlem dis1 kirmim
desenleri goriilmektedir. Bu iki o6rnekte ortak olarak, 32° ve 69.128°” ye denk gelen
strasi ile Si(002) ve Si(004) diizlemlerine ait pikler bulunmaktadir. Orneklerin Ge
kirmim acilarina denk gelen kisim detayli olarak incelenmek iizere biiyiitiilerek
grafigin igine eklenmistir. 65° — 67° arasina denk gelen bu bolgenin temizlenmemis
ornege ait spektrumunda, birbirine ¢ok yakin toplam {i¢ adet tepecik bulunmaktadir.
Bunlardan 65.8° ve 66.4° agilarina denk gelen ve bakir anot iizerinde zamanla biriken
tungsten tabakasinin Ly, 1simasindan kaynaklanan piklerdir. 66.1°° de bulunan
diisiik siddetli pik ise, ¢ok ince olsa da ylizeyde kristal diizende biiylimiis olan Ge
yapisinin varligin1 ifade etmektedir. Oysa tavlama isleminden sonra tamamen
temizlenen numunenin XRD deseninde, Ge(004) diizlemine denk gelen pik, net
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sekilde tek kristal fazda biiylimiis bir katmanin varligini kanitlamaktadir. Sonug olarak
kirli ylizey ilizerine uygulanan Ge kaplamasinin alttasa yeterince tutunamadigi ve tek
kristal diizen gosteremedigini yapilan XRD dSl¢timleri ile dogrulanmustir.

Ozet olarak yapilan calismalar neticesinde, alttas temizliginin MBE, iyon demeti
puskiirtme gibi UHV kosullarinda yapilan bliyiitmelerde ve 6zellikle tezde sunulan
Mn,Ge;_, Ve MnsGe; numunelerin hazirlanmasinda hayati 6nem tasidigi net sekilde
ortaya konulmustur. Bu yiizden tez de kullanilan her alttas, film biiylitme basamagina
alinmadan Once, yukarida belirtilen ylizey temizleme islemlerinden gegirilmistir.
Temizleme prosediirii tamamlanan orneklerden ise sadece, analiz vakum odasinda
XPS ve AES teknikleri ile yapilan yiizey kontrollerini gecebilenler {izerlerine kaplama

yapilmak tizere MBE vakum odasina alinmistir.
4.2. Ornek Biiyiitiilme Prosediirii

Bu boliimde gerceklestirilen 6rnek biiyiitme basamaklari amaca gore farkliliklar
gdstermesine ragmen ana hatlari ile tim numuneler i¢in benzerdir. Bu basamaklardan
genel olarak bahsedilmesi gerekirse, 6ncelikle (100) yonelime sahip Si alttaslar bir
onceki boliimde detayli olarak anlatilan, temizleme prosediirii olan ¢oziiciiler, HF ve
tavlama basamaklarindan gecirilmistir. Film yiizeyinin temizligi LEED, AES ve XPS
ile kontrol edildikten sonra alttas atmosfer ortamina ¢ikartilmadan, birbirleri ile
baglantili olan analiz odasindan MBE vakum odasina génderilmistir. MnxGe filmi
biiyiitilmeden 6nce atomik diizeyde temizlenmis ylizey iizerine 450 °C’de kalinlig1
35nm olan Ge tampon katmani biiyiitiilmiistiir. Boylece zaten temiz olan yiizeyin aktif
hale getirilmesi ve yenilenmesi saglanmistir. Daha sonrasinda ardisik katmanlar
halinde yapilan biiylitmede Geve Mniki farkli efiizyon hiicresinden sirayla
buharlastirilmistir. Ge-Mn depolanma oranlar1 ve kalinliklari, vakum ortaminda kuartz
kristal mikrodenge ve biiyiitme sonrasinda vakum disinda ise x-151n1 yansitma yontemi
ile hesaplanmistir. Ge efiizyon hiicresinin sicakligi depolanma hiz1 0.08 A/s olacak
sekilde sabitlenmistir. Bu verilere gore biiylitiilen 40 periyottan olusan ¢ok ince Mn
ve MnyGeix katmanlarmin kalinliklari sirasi ile 0.1nm ve 2.4nm olarak
ayarlanmistir. Bu calismalarda kullanilan parametrelerden, filmin biiylitme hizina ve
Mn katmanlarinin kalinligina, sirasi ile yapinin kristal kalitesini yiliksek tutmak ve Mn

atomlarinin Ge igerisindeki ¢Oziiniirliglinii arttirmak i¢in 6zellikle dikkat edilmistir.
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Kalinliga, hiza ve hatta katman sayisina bagli bircok caligma yapilip yukaridaki
degerler optimum biiyiitme kosullar1 olarak belirlenmistir. Sonrasinda, olusturulan
filmin kalitesi, kalinlig1 ve Mn atomlarinin konsantrasyonu vakum ortaminda LEED
ve XPS ile hava ortaminda ise Rigaku marka monokromatik Cu-K, isinim1 kullanan
Smartlab X-1s1m1 difraksiyon cihazi ile gozlemlenmistir. Yapisal Ozeliklerinin
analizinin ardindan Quantum Design firmasina ait Fiziksel Ozellik Olgiim Sistemi
(PPMYS) ile 6rnek normali yoniinde manyetik alan uygulanarak filmlerin sicakliga
bagli manyetik 6zellikleri incelenmistir. FMR o6l¢iimleri ise Jeol marka, yatay
diizlemde 2T DC manyetik alan uygulayabilen miknatislari bulunan, X-band
spektrometre ile alinmistir. Numunelerin diisiik sicaklik ol¢timleri ise sisteme dahil

edilebilen JEOL ES-DVT4 sicaklik aparati kullanilarak gergeklestirilmistir.

4.3. Biiyiitme Yonteminin MnxGei.x Filmlerine EtKisi

4.3.1. Motivasyon ve Orneklerin Hazirlanmasi

Tezin baslangi¢c kisminda, ilk adim adim olarak yiiksek kalitede MnGe ince
filmlerin biiylitiilmesi amaglanmistir. Daha 6nce yapilan ¢calismalardan bilindigi iizere
Mn elementinin Ge igerisindeki diisiik ¢oziiniirliigii, DMS olarak biiyiitiilmek istenen
filmlerde cesitli ikincil fazlarin, kiimelenmis Mn atomlarinin yer almasina sebep
olmaktadir. Sistem i¢inde kontrolsiiz olusan bu yapilar ise filmin homojenitesini
bozarak yapiy1 kusurlu hale getirmektedir. Ayrica bu kusurlar, biiytitiilen filmin kristal
yapist ile birlikte Mn atomlarmin birbirleri arasindaki mesafeyi degistirerek,
numunelerin manyetik 6zelliklerini de etkilemektedir. Bu yiizden, seyreltilmis
manyetik yariiletken olusturmak icin bugiine kadar kullanilmis biiyiitme
yontemlerinden farkli bir yontem kullanilarak, kristal kalitesi yiliksek, kusurlardan
arindirilmis homojen Mn,Ge;_, filmlerin (001) Si {izerine biiyiitiilmesi ilk hedef
olarak belirlenmistir.

DMS olusturmak i¢in yapilan ¢aligmalarda numuneler ¢ogunlukla, literatiir
kisminda da bahsedildigi gibi, MBE ve piikiirtme yontemleriyle, Ge ve Mn atomlarinin
farkli yonelimlere sahip Ge alttas iizerine beraber gonderilmesi esasina dayanarak
hazirlanmistir. Bu sekilde, Ge yogunlugunun daha fazla oldugu matriste, Mn

atomlarin bir araya gelerek metalik fazlar olusturmasiin 6niine gecilebilecegi ve
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Mn atomlarinin Ge atomlar1 ile yer degistirerek homojen filmler biiyiitiilebilecegi
diistiniilmiistiir. Ancak yapilan deneyler sonucunda bu yontemle hazirlanan Mn,Ge;_y
filmlerinde, Mn atomlarinin Ge matrisinde istenilen oranlarda ¢6ziinmedigi ve
istenmeyen yapilarin olusumunun oniine gegilemedigi anlagilmistir. Yillar boyunca
yapilan detayli yapisal, elektronik ve manyetik analizler de Ge matrisi i¢gine Mn
katkilamanin karmasikligini net olarak ortaya koymustur.

Bu ¢alisma kapsaminda, Mn atomlarinin Ge igerisindeki ¢ozlniirliigli arttirilarak
filmin igerisinde istenmeyen yapilarin olusumu engellenmeye ve olusturulan manyetik
filmlerin Si teknolojisi ile uyumu arttirilmaya ¢alisilmistir. Bu amaca uygun olarak
Mn, Ge;_y DMS filmler, Mn ve Ge atomlarinin alttas iizerine es zamanli gonderilmesi
yerine, efiizyon hiicrelerinin kapaklarinin ayr1 zamanlarda, periyodik olarak Mn ve
MnGe ardisik katmanlari olusturacak sekilde agilmasi yontemi ile Si(100) alttas
lizerine blyiitilmistiir. Bu sekilde olusturulan filmlerde, ince Mn tabakasinin daha
kalin iki Ge tabakasi arasina hapsedilmesiyle, Mn atomlarinin ylizeye difiiz ederek
metalik fazlar olusturmasina firsat verilmeden Ge icerisinde ¢dziinmeye zorlanmasi
amaclanmaktadir. Yukarida belirtilen ardigik katmanlar halinde biiyiitmenin filmin
yapisal kalitesine ve dolayli olarak manyetik 6zelliklerine saglayacagi degisimi net bir
sekilde ispatlamak i¢in Mn ve Ge’ nin alttas lizerine birlikte gonderilmesi ve ayr1 ayri
coklu katmanlar halinde gonderilmesi yontemleri ile biyitilmiis iki 6rnek
karsilastirilmistir.

Biiyiitiilen 6rneklerin karsilastirmasinin ve analiz sonug¢larinin yorumlamasinin
en dogru sekilde yapilmasi adina, biliylitme yontemi harig, alttas sicakligi, Mn
konsantrasyonu ve kalinlik gibi biitiin biiylitme parametreleri ayn1 kullanilmistir.
Numunelerin Mn konsantrasyonu daha 6nce yapilan ¢aligmalardan yola ¢ikilarak % 4
olarak ayarlanmistir. Ayrica farkli teknikler ile hazirlanmis olan Mn,Ge,_, filmlerin
her ikisi de, kalinliklart 80 nm olacak sekilde 130 °C alttas sicakliginda
blyiitilmiistiir. Calisma sirasinda kullanilan ardisik katmanlar teknigi i¢in, boliimiin
basinda detayli olarak anlatilan biiyiitme basamaklar1 uygulanmistir. Ge ve Mn
elementlerinin birlikte depolanmasi ile hazirlanan 6rnegin biiyiitme parametreleri de,
ardisik katmanli 6rnekle ayni Mn konsantrasyonunu (% 4) saglayacak sekilde

optimize edilmistir.
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4.3.2. MnxGe1x Filmlerin Yapisal Karakterizasyonu

Ardisik katmanlar halinde biiyiitiilmiis numunenin yapisal ve elektronik
ozellikleri XRD, SEM ve XPS teknikleri ile incelenmistir. Bu teknikler yardimi ile
oncelikle Mn,Ge;_y yapisinin kristal kalitesi, ikincil fazlarin varlig1 ve elektronik
durumlar1 hakkinda bilgi edinilmistir. Sekil 4.4’ de sunulan, %4 Mn konsantrasyonuna
sahip numunelerin XRD analizleri net bir sekilde sistemde olusan fazlar
gostermektedir. Spektrum sirasi ile incelediginde Ge(004) pikinin her iki 6rnekte de
66.1° de yer aldig1 goriilmektedir. Kusursuz tek kristal yapisinda 65,98° de bulunmasi
beklenen Ge(004) pikinde meydana gelen bu kayma birkag sebepten dolayi
gbzlemlenebilir. Akillara gelen sebeplerden ilki, Ge’ un orgii sabiti ile, lizerine
biiyiitiilen Si(001) alttasin 6rgii sabiti arasindaki % 4,2” lik uyumsuzluk sebebi ile
filmde olusabilecek strestir. Diger yandan DMS yapilarindan beklenildigi iizere, filmin
icerisindeki Mn atomlarinin Ge atomlar1 ile yer degistirmesi sonucu orgiide meydana
getirdikleri degisim, bu kaymaya olanak verebilecek sebeplerdendir. Ancak Ge(004)
diizlemine ait 20 — w pikinin yliksek degerlere kaymasi sistemin 0rgili parametresinin
azalmasi seklinde yorumlanacagi icin beklenen, atomik capir daha biiyiikk olan Mn

atomlarinin tamamen ters bir etkiye sebep olmasidir.
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Sekil 4.4: Ardisik katmanlar seklinde ve beraber biiyiitiilen Mn,Ge, _, humunelerinin
X-1511 kirim desenleri.

58



XRD spektrumunda daha diisiik agilara gidildiginde ise 35,5°” da MnsGe3(002)
ikincil fazina denk gelen yapi, sadece beraber biiyiitillen 6rnekte goriilmektedir.
Spektrumda bu fazi goérmeyi bekledigimiz dar alanda yapilan detayli XRD 6lgiimii
sonucu da, Sekil 4.4’ iin igerisine eklenen detayli grafikle anlasilacagi gibi bu kaniy1
destekler niteliktedir. Bu da filmler ayn1 kosullar altinda biiyiitilmiis olsalar bile,
ardistk katmanlar seklinde yapilan biiyiitmenin metalik faz olusumunun oniine

gectigini ve Mn’ nin Ge igerisindeki ¢oziinilirliiglinii arttirdigini géstermektedir.
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Sekil 4.5: a) Ardisik katmanlar seklinde ve b) beraber biiyiitiillen Mn,Ge; _y
numunelerinin SEM goriintiileri.

Analizlerin devaminda katkilama isleminde kullanilan yontem farkliliginin,
numunelerin  yiizeyi ve olusan yapilarin bicimleri {izerindeki etkisinin de
anlasilabilmesi i¢in SEM goriintiileri alinmustir. Ikincil elektronlar kullanilarak, her iki
ornekten elde edilen goriintiileri Sekil 4.5’ te bulabilirsiniz. Ardisik katmanlar halinde
bliyiitiilen 6rnegin yiizeyi oldukga piiriizsiiz géziikmesine ragmen, Mn ve Ge’ nin
birlikte katkilanmasi ile biiyiitiilen filmin tiim yilizeyine dagilmis gri renkli yapilar
bulunmaktadir. Taramali elektron mikroskobunda goriintiiler, geri sa¢ilma modunda
(BSE) alindiginda parlak yiizeyler yiiksek atom numarali elementlerin varligini ifade
etmektedir. Sekil 4.5” deki datalar SE (ikincil elektron) modunda alinmis oldugu igin
parlaklik gelen 151n1n agisina baghidir. Bu yiizden piiriizlii ylizeyler ve keskin hatlara
sahip yapilar daha parlak goriinme egilimindedir. Beraber katkilama yontemi ile

olusturulan 6rnegin ylizeyindeki parlak yapilarin igcerigi hakkinda bilgi edinmek amaci
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ile enerji sagilmali x-1511 spektroskopi (EDX) analizleri yapilmis olmasina ragmen
boyutlar1 100 nm ile 1 um arasinda degisen yapilar EDX karakterizasyonu i¢in yeterli
ve saglikli bilgi edinilmesine olanak vermemistir. Ancak bu iki 6rnek i¢inde biitiin
blyiitme kosularinin ayni oldugu ve XRD spektrumunda goézlemlenen ikincil
MnsGes faz1 dikkate aldiginda, SEM deneyi sonucu elde edilen parlak bolgelerin Mn
atomlarinin yilizeye difiizyonu sonucu meydana gelen, MnsGesyapilar1 oldugu

varsayiminda bulunulabilir.

4.3.3. MnxGe1x Filmlerin Manyetik Karakterizasyonu

Beraber ve ardisik katmanlar halinde biiyiitme yontemlerinin kullanilmasi ile
hazirlanmis, tiim biiylitme parametrelerinin ayni oldugu, % 4 Mn konsantrasyonuna
sahip Orneklerin manyetik Ozellikleri, farkli sicakliklarda alinan manyetik alan
egrilerinin  karsilagtirnllmasi ile incelenmigtir. Katkilanan filmlerin manyetik
momentleri ve koersif alanlarinin sicakliga bagl davraniglari filmin i¢inde bulunan
fazlar ve filmin homojenitesi hakkinda bilgi vermektedir.

VSM o6l¢iimlerinden elde edilen, 10, 250,300 K’ e ait M-H grafikleri Sekil 4.6
de bulunmaktadir. Histeresis egrileri her iki 6rnek icinde 50 K araliklar ile 10 K —
300 K sicaklik degerleri arasinda alinmig olmasina ragmen, 10 K ile 250 K arasi
sicakliklarda gozlemlenen net bir degisiklik olmadig: i¢in bu egrilerin eklenmesine
gerek duyulmamustir. Grafikler karsilastirildiginda ilk olarak, ardisik katmanlar
yontemi ile biiyiitiilen 6rnegin giiriiltii seviyesinin beraber biiylitiilen 6rnege gore daha
yilksek olmast dikkat ¢ekmektedir. Beraber biiyiitillen o6rnegin doyum
miknatislanmasinin 300 K’ den itibaren daha fazla olmasi ve sicakliga bagh artis
gostermesi, bu 6rnekteki manyetik moment sinyalinin, giiriiltii sinyaline oraninin daha
yiiksek olmasina ve daha temiz data elde edilmesine sebep olmustur. Ayrica ardisik
katmanlar yontemi ile biiyiitiilen 6rnegin manyetik 6zelliklerinin sicakliktan ¢ok fazla
etkilenmedigi yani sistemin i¢indeki manyetik momentlerin filmin i¢inde daha diizenli
dagildig1 ve farkl fazlar olusturma egiliminin daha diisiik oldugu sdylenilebilir. Cilinkii
beraber biiyiitiilmiis 6rnekte manyetik momentlerin doyuma ulagsma degeri sicaklikla
birlikte 40 kat artarken, ardisik katmanlar seklinde biiyiitiilen 6rnekte bu deger sadece
iki kat artmustir.
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Her iki Ornegin doyuma ulasma degerleri ve koersif alanlari, histeresis
egrilerinde ortaya ¢ikan farkliligi yorumlamak icin incelenmistir. Ardisik katmanlar
halinde biiyiitiilen 6rnegin sahip oldugu diisiik miknatislanma ve yiiksek koersif alan
degeri sirast ile, bu 6rnek i¢inde MnsGes fazina katkida bulunan Mn atom miktarinin

daha az oldugunu ve bu yapilarin boyutlarinin da kii¢iik oldugunu ifade etmektedir.
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Sekil 4.6: a) Ardisik katmanlar seklinde ve b) beraber biiyiitiilen Mn,Ge;_y
numunelerin miknatislanma egrileri.

4.3.4. Sonuclar

Tezin bu kisminda, seyreltilmis manyetik yariiletken ince film biiylitme
caligmalar1 sirasinda karsilasilan ilk ve temel problemi elimine etmek ve literatiirdeki
sonuglart bir adim 6ne tasiyabilmek i¢in ornekler ardisik katmanlar halinde, UHV
ortaminda, MBE teknigi ile (100) yonelimli Si alttas tizerine biiyiitiilmiistiir. B6limiin
basinda da belirtildigi gibi ardisik katmanlar halinde biiylitmenin, antiferromanyetik
Mn atomlarmin yariiletken igerisindeki ¢6ziinme oranini arttirmaya ve filmin yiizeyine
dogru ¢ikarak filmin homojenitesini bozan manyetik kiime ve ¢okeltilerin olusumunu
engellemeye yardimci olacagi ongoriilmiistiir.

Bu amaca yonelik yapilan ¢aligmalar siiresince oncelikle olusan ikincil faz ve
yiizeyde birikmis Mn yapilarinin varliginin net sekilde goriilebilmesi i¢in XRD 26/w
verilerinden ve SEM goriintiilerinden yararlanilmistir. Bu analizlerde ardisik

katmanlar halinde biiyiitiilen 6rnekte, ikincil fazlara ait kirinim pikine yada SEM

61



goriintlisiine rastlanmamasina ragmen, beraber biiyiitillen o6rnekte, 35.6°" ye denk
gelen, MnsGes fazina ait oldugu bilinen pik ve filmin yiizeyinde olusan Mn yogun
bolgeler net olarak goézlemlenmistir. Filmlerin manyetik karakterizasyonu igin farkli
sicakliklarda aliman M-H grafikleri ise, ardisik katmanlar halinde biiyiitiilen filmin
igerisinde de Curie sicaklig1 oda sicakligina yakin fazlar oldugunu géstermistir. Ancak
beraber biiylitiilen 6rnekte ikincil faz olusumuna dahil olan Mn miktar1 ve MnsGes
kiimeciklerinin boyutlar1 ile karsilastirildiginda, Mn atomlarinin ¢ok daha az bir
kisminin bu fazda bulundugu anlasilmistir. Bu analizler neticesinde ardisik katmanlar
halinde biiytitiilen filmin igerisinde olusan ikincil fazlarin boyutlarinin da ¢ok kiigiik
oldugu, doyum miknatislanmasi ve koersif alan degerlerinden anlasilmistir.

Tezin bu boliimiinde yapilan Ol¢lim ve analizler, seyreltilmis Mn,Ge;_y
yariiletken filmlerin, basarili sekilde Si(100) {izerine biyitilmis ve Kkristal
kalitelerinin hedefledigi iizere arttirilmis oldugunu gostermis olmasina ragmen,
biiylitme tekniginin haricinde, sistemin i¢inde olusan ikincil faz olusumunu tetikleyen
baska faktorlerinde bulundugunun anlasilmasina olanak saglamistir. Bu sebepten
dolay1 ¢alismalarin bir sonraki basamagina yol gostererek, biiylitme sirasinda DMS
olusum mekanizmasina etkisi bulunan sicaklik, Mn konsantrasyonu, biiylitme ortami

gibi parametrelerin incelenmesi konusunda ¢aligmalara yon vermistir.
4.4. Alttas Sicakhiginin Mno.osGeo.gs Filmlerine Etkisi

4.4.1. Motivasyon ve Orneklerin Hazirlanmasi

Mn atomlar1 ile seyreltilmis manyetik yariletken filmler biiyiitmek i¢in,
MnGe ve Ge ¢oklu katmanlariin ardisik olarak biriktirilmesinin avantajlar1 bir 6nceki
boliimde yapilan deneyler sonucu ortaya konulmustur. Bu sekilde yapilan biiyiitmede,
Mn atomlarmin ylizeye dogru difiiz ederek yogun boélgeler olusturmasinin 6niine
gecilmistir. Mn atomlarinin biiylitme sirasinda iizerinde bulunun Ge katmanina dogru
difiiz edip buradaki Ge atomlarinin yerine gecerek ikincil fazlarin ve Mn ¢okeltilerinin
olugmasini engellemektedir. Boylece Ge — Mn elementlerinin birlikte depolanmasi ile
olusturulan filmlerden farkli olarak, MnxGei.x katmanlar1 arasina biiyiitillen Ge
bloklar1 ile Mn iyonlar1 arasinda mesafeyi kontrol edebilme imkani olusmustur. Bu da

heniiz olusum mekanizmasi tam anlagilamamis ve gelistirilememis olan seyreltilmis
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manyetik yariiletkenleri biiyiitiirken sistemin manyetik ve morfolojik yapisini
etkileyen parametrelere daha fazla hdkim olunmasina ve dolayisi ile kontrollii
bliylitmeler yapilmasina olanak vermistir.

Bu bilgiler 1s1ginda, coklu katmanlar halinde biiyiitme yaklagimini daha
miikemmel duruma getirmek ve MnxGe|-x yapisi i¢in biitiin parametreleri optimize
etmek amaciyla alttas sicakligindaki degisimin etkisinin arastirilmasina karar
verilmistir. Biiyiitme sicaklig1 depolanan MnxGei-x filmin kristal kalitesi ile orantilidir.
Bu yiizden film igerisindeki ikincil faz olusumu ne kadar yiiksek sicakliklara gekilirse,
hem o oranda Mn atomlarinin ¢6ziinme miktarinin arttirtlmis olacagi, hem de filmin
kristal kalitesinin yiikseltilebilecegi umulmaktadir.

Daha once birlikte depolama yontemi ile biyiitilmiis MnxGeix filmlerinin
ozellikleri alttas sicakligina gore incelenmis ve diisiik sicakliklarda dahi Mn
yogunlugunun fazla oldugu istenmeyen bolgelerin olustugu gézlemlenmistir. Ancak
bu caligma hepsinden farkli olarak, katkilanan Mn atomlariin film igerisinde
dagilimini iki koldan kontrol edebilmeyi amaglamaktadir. Ilk asamada Ge bloklari ile,
ara yiizeyde olusacak Mn yogunlugunun oniine gegilecektir. Ikinci asamada ise, Mn
atomlarinin  Ge matrisi iginde diflizyon-¢6ziinme oran1 alttas sicaklign ile
ayarlanacaktir. Bu kosullarin optimize edilmesi ile tek fazda ve istenilen manyetik
ozelliklere sahip filmlerin kontrol altinda biiyiitiilmesi hedeflenmektedir.

Literatiir taramasindan elde edilen bilgiler dogrultusunda DMS olusturmak i¢in
kritik sicakliklar olarak belirlenen ii¢ farkli sicaklikta ardisik katmanlar teknigi
Mno.04Geo.96 filmler biiyiitilmiistiir. 100,130,150 °C’ de biiyiitiilen ti¢ farkli 6rnek
boliim igerisinde siras1 ile S100, S130 ve S150 olarak adlandirilmistir. Orneklerin

temizlenme ve biiyiitiilme basamaklarin boliimiin basinda detayl olarak anlatilmistir.

4.4.2. Mno.04sGeogs Filmlerinin Yapisal Karakterizasyonu

Farkli alttas sicakliklarinda biiylitiillen Mno.o4Geo.gs ince filmlerin yapisal
ozellikleri diizlem dis1 XRD o6l¢iimleri yapilarak incelenmistir. Sekil 4.7° de bulunan
diizlem dist XRD ol¢iimlerinden anlasildig iizere, yaklasik 66°° de gdzlemlenen
Ge(004) piki, biyilitme sicakliklarindan bagimsiz olarak hazirlanan O6rneklerin
tamaminda Ge’nin, Si(001) tizerine epitaksiyel olarak biiyiidiigiinii kanitlamaktadir.

Sicakligin artmasi ile S100 ve S130 numunelerine ait Ge(004) pikleri arasinda ve
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genel diizlem dis1 6lgiim datasinda net bir farklilik gézlemlenmemistir. S150° de ise
biiyiitme sicakligindaki 20 °C’ lik degisimin etkisi, Ge(004) pikinde diisiikk agilara
kayma ve yaklasik 36.5°” de ikincil faz MnsGes (002) pikinin belirmesi olarak kendini

gostermistir.
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Sekil 4.7: Ardisik katmanlar seklinde 100 °C, 130 °C ve 150 °C’ biiyiitiilen
Mno 04Geo .96 filmlerin X-1s11 kirim desenleri.

Detayli olarak ii¢ Ornegin XRD spektrumlarindaki kirinim tepeciklerinin
konumlar1 incelendiginde, dncelikle S130 ve S100 igin Ge(004) pikleri, 66.04°° ye
denk gelmektedir. Ge(004) tepeciginin normal degerine gore yliksek a¢ida bulunmasi,
Ge oOrgli sabitinin, bulk degere gore biiylitiilen Mno.04Geo.96 ince filminde daha kiigiik
oldugunu anlamina gelmektedir. Si’ nin 6rgii sabitinin Ge’ den % 4,2 oraninda biiyiik
olmasi, bliylitme sicakliklarinin diisiikliigii ve Mn iyonlarinin Ge atomlart ile yer
degistirmesi bu etki ile karsilagilmasinin sebebi olarak goriilebilir. Ciinkii XRD
analizindeki boyle bir kayma ile ancak, film icerisinde meydana gelen, periyodik, tiim
kristal diizen iginde etkili bir degisim oldugunda karsilasilabilir. S150° nin Ge(004)
tepecigi ise sekilde goriildiigii tizere olmasi gereken deger 65.98°° de bulunmaktadir.
Biiyiitme sicakligindaki 20 °C’ lik degisimin filmin relakse olmasina bu kadar net etki
etmesi beklenmemektedir. Dolayisi ile 150 °C’ de biiyiitiilmiis 6rnegin Ge matrisinde
Mn iyonlar1 periyodik bir ¢oziiniim gostermedikleri i¢in yapinin 6rgii parametresinde

herhangi bir degisime rastlanmadigi sdylenebilir. Sadece S150° nin XRD
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spektrumunda MnsGes fazinin (002) tepeciginin detekte edilmesi de bu ornek
igerisinde Mn atomlarinin, Ge matrisinin i¢ine yerlesmekten ziyade bir araya gelerek
ayr1 kristal fazlar olusturdugunu dogrulamaktadir.

Farkli bliylitme sicakliklari kullanilarak hazirlanan Mng.04Geoos filmlerinden
elde edilen XRD ol¢iimlerinde, MnsGes ikincil fazina ait kiimeciklerin varligi yalnizca
S150° de gozlemlenmistir. Birgok grup tarafindan yapilan ¢aligmalardan elde edilen
bilgiler 1518iInda Mn ve Ge atomlarinin beraber biiylitiilmesi sonucu ortaya ¢ikan
MnsGes, MniiGeg ve MnsGes gibi ikincil fazlarin ¢ok daha diisiikk sicakliklarda
blyiitiilen orneklerde belirmeye basladigi bilinmektedir. Ardisik katmanlar halinde
hazirlanan 6rneklerden olusan bu deney setinin XRD sonucu, Mn atomlarinin bir araya
gelerek farkli fazlar olusturma sicakliginin beraber biiyiitiilen orneklerle yapilan
calismalara kiyasla yaklasik 30 °C daha yiiksek oldugunu gdstermektedir. Fakat diger
filmlerde Mn kiimeciklerinin ¢ok kii¢iik boyutlarda olabilecegi ve XRD sisteminin bu
boyutlardaki kiimecikleri algilayabilecek ¢Oziliniirliikte olmadigi da g6z ardi
edilmemelidir. Bu yiizden filmlerin igerisindeki fazlarla ilgili kesin sonuglara

varabilmek i¢in 6rneklerin manyetik 6zelliklerini detayli olarak incelenmistir.

4.4.3. Mno.0sGeogs Filmlerinin Manyetik Karakterizasyonu

Farkli sicakliklarda biiyiitiilmiis olan Mno.04Geo.os 6rneklerinin 10 K ve 300 K’
de alinmis histeresis dongiileri Sekil 4.8° da gosterilmektedir. Alttas icindeki
safsizliklardan gelen paramanyetik katki ve ornekten gelen diyamanyetik katki
histeresis egrilerinden ¢ikartilmistir. Bu 6l¢timler sonucunda elde edilen genel bulgu
diisiik biiyiitme sicakligiin diisitk doyum miknatislanmasi (Hy) ve koersif alana (H,)
sebep oldugudur. Sicaklik diistiikkge, Mn bakimindan zengin katmanlarda seyrek ve
daginik sekilde bulunan Mn atomlarinin, yeterli enerjiye sahip olmadigi i¢in sinirh
oranda etkilesimde bulunmasi beklenilen bir durumdur. Sekil 4.8.a)’ da goriildigi
gibi, hazirlanan Mno04Geoos filmlerinin 10 K> da alinmis miknatislanma egrileri
biiylitme sicakligindaki artisla birlikte ince filmlerin koersif alanlarindaki degisimi
ortaya koymaktadir. S100 i¢in 10 K’ daki koersif alan 70 Oe iken S150°de bu deger
beklenmedik bir yiikselis gostererek 1250 Oe’ ye ¢ikmustir. Koersif alandaki bu artis

Mn iyonlarinin Ge igerisindeki anizotropik yerlesiminden kaynaklanmaktadir. S150
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icin elde edilen bu yiiksek koersif alan degeri ise tek-domain yapisina sahip

ferromanyetik malzemelerin davranisina benzerlik gostermektedir.
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Sekil 4.8: Ardisik katmanlar seklinde 100 °C, 130 °C ve 150 °C’ biiyiitiilen
Mno.04Geo.o6 filmlerinin a) 10 K ve b) 300 K’ de alinmus histeresis egrileri.

Numunelerin 10 K’ den itibaren 50 °C araliklarla, 350 K’ e kadar tim M-H
Olgtimleri alinmis olmasina ragmen Sekil 4.8.b)’ ye sadece 300 K’ da alinmis sonuglar
eklenmistir.

Bununla beraber S150°nin zorlayici alan degeri de 6l¢iim sicakliginin artist ile
hizlica bastirilarak, 300 K> de 100 Oe ‘e kadar diistiigi goriilmiistiir. Numunelerin
doyum miknatislanmalarii karsilastirildiginda ise S150 i¢in bu degerin diger iki
ornekten ¢ok daha yiiksek oldugu goriilmektedir. S100 ve S130’un M, degerleri ise
kendi aralarinda agik bir farklilik géstermemektedir. % 4’ liik katkilama ile hazirlanan
S$100,S130 ve S150 icin her Mn atomundan esit katki geldigi varsayildiginda
manyetik momentler siras1 ile 0.79, 0.98 ve 2.48 pp olarak hesaplanmistir. Diisiik
sicaklikta biyiitiilen 6rneklerin (S100 ve S130) doyum miknatislanmasi, daha 6nce
yapilan ¢alismalarla uyumlu olarak seyreltilmis Mn*? iyonlarmin manyetik
momentlerinden ¢ok daha diisiiktiir. Bu da sistem i¢cindeki Mn atomlarinin biiyiik bir
kisminin orgiide ara bolgelere yerlestigini ya da atomik ¢okeltiler olusturdugunu isaret
etmektedir. Biiyiitme sicakligi arttirildiginda, Mn atomlar: belirli kristal yonelimlerde
hizalanirlar. Bu yilizden S150’nin 2.6 pg olan doyum miknatislanmasi degeri,
MnsGe;s yapisindan elde edilen 3 pj luk degerle kiyaslanabilecek olgiidedir. Bunun

sonucunda ise S150° nin biiyiitme sicakliginda, Mn atomlarinin belirli bir kisminin
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MnsGes ¢okeltileri olustugu, XRD sonuglart ve daha once yapilan caligsmalar
neticesinde sOylenilebilir.

Orneklerin miknatislanma degerlerinin sicakliga bagl davranislari Sekil 4.9° da
gosterilmistir. Numunelerin M-T 6lglimleri 1000 Oe manyetik alan altinda ve 10 K -
350 K sicaklik araliginda alinmistir. Onceki galismalara benzer olarak, M-T sonuglari
her 6rnek i¢in iki gecis sicakliginin varligini net olarak ortaya koymustur. 25 K’ nin
altinda yiikselmeye baslayan sinyal seyrelmis Mn atomlarinin gegis sicakligina denk
gelmektedir. Bu ferromanyetik disiik sicaklik fazi (10 — 30K), MBE ve iyon demeti
piiskiirtme teknigi ile biiyiitiilen Ge: Mn 6rneklerinde siklikla gdzlemlenmistir. Ikinci
gecis sicakligr ise, S100 ve S130 icin sirast ile 105 K ve 135 K olarak belirlenmistir.
Bu gecis ise, Ge matrisi igerisindeki Mn atomlarinin yogun bulundugu bélgelerin
varligini ifade etmektedir.

Genel anlamda sistemin paramanyetik fazdan ferromanyetik faza gecisi, Mn
iyonlar1 yogun halde bir bolgede toplanarak kiimecikler olusturduklarinda sahip
olduklar1 eslenmemis elektronlarin spinleri dis manyetik alanin etkisi ile, lokal
manyetik alanlar olusturmasi temeline dayanir. Bu manyetik alan komsu spinlerin
yonelimlerini de etkiler ve boylece tiim kristal, komsu spinin etkisi ile kendini polarize
etmis olur. Sistem igerisinde olusan her kiime kendilerini diizene sokan sicakligin
altinda ferromanyetik davranis gosterir. Bu ferromanyetik faza gegis sicakligr ise
kiimeciklerinin boyutlarina ve igerilerinde bulundurduklart Mn konsantrasyonuna
gore farklilik gosterirler. Bu farkliliktan agik bir sekilde anlasilan odur ki, biiylitme
sicakligindaki artis, katkilanan Mn atomlarinin difiizyonunun artmasina ve ayrigarak
Ge matrisinin i¢inde metalik bolgeler olusturmasina sebep olmaktadir. Ayrica
orneklerin M-H grafiklerinden elde edilen M ve H, degerlerindeki degisimleride goz
onilinde bulunduruldugunda, alttas sicaklig: ile birlikte sistem igerisindeki manyetik
olarak aktif atom sayisinin ve Mn kiimeciklerinin boyutlarinin arttigi sdylenebilir.
Bunun en net ispatini, sistemin miknatislanma degeri ve Curie sicakligindaki (T)
yiikselis gostermektedir. Diger taraftan S150 i¢in oda sicakligi civarinda net bir
miknatislanma  goziikmektedir. Bu  davramis  ise = MnsGes kiimelerinin
sliperparamanyetik fazdan ferromanyetik faza gecisinin gdstergesi olarak

yorumlanabilir.
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Sekil 4.9: Ardisik katmanlar seklinde 100 °C, 130 °C ve 150 °C’ biiyiitiilen
Mno.04Geo.96 filmlerinin sicakliga bagli miknatislanma degerleri.

VSM olgtimleri ile {i¢ 6rnegin manyetik davranislari ve sahip olduklari manyetik
momentler hakkinda bilgi sahibi olunduktan sonra daha detayli incelemeler ESR
caligmalar1 sonucunda elde edilmistir. Ciinkii ESR ince filmler igerisindeki
ferromanyetik diizeni dedekte edebilmesinin yani sira, sistem igerisinde olmasi
muhtemel diger manyetik fazlarin varligi hakkinda da bilgi verebilecek en hassas
tekniklerden biridir. Numunelerin manyetik durumlarini derinlemesine incelemek igin
yapilan sicakliga ve aciya bagli ESR 6l¢iimleri numunenin, uygulanan dis manyetik
alanin filmin ab-diizlemine paralel olacak sekilde yerlestirilmesi ile alinmstir.
Orneklerin 110 K ile 320 K sicaklik araliginda alman ESR datalar1 Sekil 4.10° da
gorilmektedir.

S100 ve S130’ un diistik sicaklik bolgesinde alinmig ESR spektrumlarinda genis
ve tek bir pik vardir. Katkilanmamis Ge ve Si’ nin herhangi bir ESR sinyali vermedigi
gozlemlenmistir. Bu ylizden, yaklasik olarak 2.002 g degerinde denk gelen rezonansin
yeni bir sinyal oldugu ve Mno.04Geo.os icerisine dahil olmus Mn katkilariyla ilgili
oldugu sdylenilebilir. Genel olarak Mn*? iyonunun elektron konfigiirasyonu 3d®
seklinde sonlanir ve ESR spektrumunun bu ylizden alt1 adet asir1 ince yap1 gegisi
gostermesi beklenir. Ancak tezin bu boliimiinde incelenen Mn katkilanmis Ge

orneklerinde ESR spektrumlarinda sadece bir sinyale rastlanmustir. Olgiimler siiresince
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boliinerek baska piklere ayrilmayan bu genis sinyal, Mn*? iyonlarmin aralarmdaki

etkilesimden kaynaklanan ferromanyetik rezonansa karsilik gelmektedir.
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Sekil 4.10: Ardisik katmanlar seklinde a) 100 °C, b) 130 °C ve c¢) 150 °C’ biiyiitiilen
Mny 04Geo o6 filmlerin sicakliga bagli ESR spektrumlari. Ust sol: Orneklerden gelen
ESR sinyallerinin sicakliga bagl siddet degisimleri.

Adsorpsiyon-tiirev spektrumunun iki kere integralinin alinmasi ile hesaplanan
ESR sinyallerinin siddeti Sekil 4.10° nun i¢inde ek olarak gosterilmistir. S100 ve
S130’ un spektrumlari incelendiginde anlasildig: tizere, ESR siddetlerinin sicakliga
bagli davranislar1 benzerlik gostermektedir. Sicakliktaki diisme ile birlikte ESR
sinyallerinin siddeti, VSM sonuglarinda elde edilen gecis sicakliklarina ulasinca
maksimum olmakta sonrasinda ise diismeye baslamaktadir. S100° de bulunan aktif
manyetik Mn iyonlarinin sayis1 S130° a gore daha diisiik oldugu i¢in, ESR sinyalinin
maksimum noktasinda ulastig1 siddeti degeri de beklenildigi gibi daha zayiftir.
Gorildigi gibi film igerisindeki c¢okeltilerin boyutlarinin veya bu c¢okeltiler
igcerisindeki Mn oraninin artmasi, ESR spektrumunun pozisyon ya da seklinde genel
anlamda bir degisime sebep olmazken Mn iyonlarinin dagilimina bagl olarak sinyalin
genislemesine neden olmaktadir. Curie sicakliginin altinda ESR siddetindeki azalma
ise, bu sicakliktan sonra ESR sinyalini diisiirecek bir¢cok etkilesen manyetik

momentlerin katkisindan kaynaklanmaktadir. Manyetik momentlerin daha az
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olmasindan kaynaklanmaktadir. Bu sonu¢ dedekte edilen ESR sinyalinin kaynaginin,
cokeltilerin igerisindeki Mn iyonlarinin etkilesimi oldugunu dogrulamaktadir. Bu
etkilesim ise Mn iyonlarinin aralarinda lokalize desikler vasitasi ile etkileserek bagh
manyetik polaron formunu almasi ile meydana gelmistir. Sicaklik 7.’ nin altina
disiiriildiiglinde, ferromanyetik bolgeler, rastgele dagilmis desik bakimindan fakir

bolgelere dogru genigler ve diizensiz halde bulunan Mn iyonlarin1 da hizalamaya

calisir.
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Sekil 4.11: a) S130° a ait ESR sinyalinin ¢izgi genisligi, b) S130’ un diisiik sicaklik
ve S150° nin yliksek sicaklik ESR sinyallerinin dis diizlem rezonans alanlarinin aciya
baglilig.

Sekil 4.11.a), S130’un pik genisliginin sicakliga bagli degisimini
gostermektedir. Daha ayrintili sekilde incelediginde, sinyalin merkez pozisyonunun (g
faktor) sicakliga gore degisim gostermezken, genisliginin sicaklik diistilkge az
miktarda arttig1 sdylenilebilir. ESR sinyalinin enindeki bu genisleme, Mn*? — Mn*?
spin etkilesimindeki diismeyi ve lokal manyetik momentlerin homojen olmayan
dagilim1 hakkinda elde edilen bilgilerin dogrulugunu teyit etmektedir.

150 °C’ de depolanmis Mno.04Geo.96 Orneginin ESR sinyali diger numunelerden
farkli olarak yiiksek sicaklikta belirmeye baglamistir. Diisiik sicakliklarda herhangi bir
rezonans alanina rastlanilmayan numunenin sinyali g = 2 noktasinda belirmeye
baslamistir. ESR sinyalinin azalan sicaklik ile daha diisiik manyetik alanlara dogru
kaymas1 ise ferromanyetik etkilesimin azalan sicaklikla birlikte arttigimi ifade

etmektedir. S150 icin sicakliga bagli alinan 6lgiimde, rezonans pikinin 290 K ile
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300 K arasinda belirginleserek siddetinin maksimum oldugunu Sekil 4.10.c)’ de
goriilmektedir. Bu davranis literatiirde de belirtildigi gibi, Curie sicakligi 296 K olan
ferromanyetik MnsGes kiimeciklerinin film igindeki varliginin en net kanitidir.
Biiyiitme sicakliginin artigi1 ile Mn atomlarinin bol bulundugu bélgedeki Mn iyonlari,
ortam yogunlugu MnsGes olusturmak icin gerekli stokiyometriye ve aktivasyon
enerjisine sahip oldugunda MnsGes kiimeleri olusturmaya baslar. Calisma siiresince
kullanilan  parametreler literatirde bundan Once yapilan calismalarla
karsilastirildiginda, ikincil fazlarin dedekte edildikleri degerlerdir. Ancak bu
deneylerde biiyiitme sirasinda kullanilan, 3 nm kalinligindaki Ge ara katmanlarinin,
Mn iyonlarmin difiizyonunu kontrol altina almasi neticesinde S150° de
MnsGes haricinde diger ikincil fazlarin olusumunun 6niine ge¢ilmistir. MnsGes kristal
kiimelerine ait rezonans sinyali, 6rnek diisiik sicakliklara sogutulduk¢a S100 ve S130°
da elde edilen ESR rezonans ¢izgileri ile benzer davranis1 gostererek genislemeye
baslamistir. Bu yiizden diisen sicaklikla birlikte genisleyen sinyal, yaklasik 240 K’ den
itibaren dedekte edilemeyecek seviyeye ulasmistir. Bunun sebebi ise olusan
MnsGes kiimeleri arasindaki biiyiik mesafeler ve diizensiz dizilimlerdir. Sonuglardan
anlasildigr gibi bu sekilde film igerisinde rastgele konumlarda olusan ferromanyetik
MnsGes kristal yapilarinda uzun mesafeli manyetik diizen bulunmamaktadir. Bu
yiizden sadece yiiksek sicakliklarda, MnsGes kristalleri icerisinde bulunan Mn
iyonlarinin birbirleri ile olan kisa mesafeli etkilesiminden kaynaklanan, sinyal
mevcuttur.

Di1s manyetik alanin yoniine bagli olarak S150’ nin oda sicakligindaki ve S130°
un diisiik sicakliktaki ESR rezonans alanlarimin degisimi Sekil 4.11.b)’ de ¢izilmistir.
Iki numune icinde 10° araliklarla 360° tamamlanarak alinan diizlem dis1 &lgiimlerin
rezonans alanlari iki katli manyetik anizotropi sergilemistir. Numunelerin gosterdikleri
2-katl1 anizotropi, rezonans alanlari manyetik alan Ornek ylizeyine paralel
uygulandiginda maksimum, dik uygulandiginda ise minimumdur. Orneklerin ag1ya
bagimliliklarini teker teker incelendiginde ise S130’ un i¢inde bulunan kiimelerin daha
zay1f anizotropi gosterdigi fark edilmektedir. Rezonans alaninin anizotropi degeri
yaklasik olarak 5 mT’ ya tekabiil etmektedir ki bu biiyiikliikteki bir anizotropi
demanyetizasyon alanindan kaynaklanan sekil anizotropisine karsilik gelmektedir.
Ancak S150 i¢in MnsGes ¢okeltilerinin baskin sekil anizotropilerinden dolayr 2-katl
anizotropinin siddeti artmaktadir. Bu siddet farki Sekil 4.10° de net olarak fark
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edilmektedir. Sekil 4.8 da bulunan diizlem dis1 XRD grafiginde dedekte edilen, 36.5°’
ye denk gelen pik, S150 i¢in MnsGes kiimelerinin c-eksenlerinin, alttasa dik
yonelimde oldugunu gostermistir. Agiya bagli rezonans alaninin davranigi, XRD
Olctimlerinden elde edilen sonuglar ile birlikte degerlendirildiginde MnsGes’ iin
manyetik kolay ekseninin, yapinin altigen c-ekseni boyunca oldugu sonucuna
varilmaktadir. Bu ise daha 6nce Ge(111) tizerine yapilan ¢alismalarla uyumludur.
S100 ve S130° da olusan Mn kiimeciklerinin ve S150° de olusan
MnsGes c¢okeltilerinin genel olarak ESR rezonans c¢izgilerinin sekilleri ve sicakliga
bagliliklar1 degerlendirildiginde, her ii¢ sinyalin de T, degerleri hari¢ benzer davranig
sergiledikleri goriilmektedir. Bu da gézlemlenen manyetik diizenin, benzer ortamlarda
bulunan lokalize Mn iyonlardan kaynaklandigi anlamina gelmektedir. Her iki yap1 igin
T, ve miknatislanmanin biiyiikliiglindeki farkliliklar ise lokalize Mn iyonlarinin

aralarindaki mesafe ve ortamda bulunma yogunluklar ile ilgilidir.

4.4.4. Sonuclar

Tezin bu boliimiinde alttag sicakliginin, 6zellikle Mno.04Geo.gs yapisinin spin
sistemine etkisini incelenmistir. Ug farkli sicaklikta biiyiitiilen numunelerin sirasi ile
VSM ve ESR o6lclimleri yapilmistir. Her {ic 6rnekte de sebepleri farkli olsa dahi
ferromanyetik diizene rastlanmigtir. 100 °C ve 130 °C’ de biyiitiilen numunelerde
sistem igerisinde olusan herhangi bir ikincil faza rastlanmamistir. Bu 6rneklerde
karsilasilan iki gecis sicakligi sirasi ile Ge matrisi i¢inde ¢6ziinmiis Mn atomlarindan
ve Mn’ lerin yogun bulunduklari bdlgelerdeki Mn*? iyonlarinin birbirleri ile
etkilesiminden kaynaklanmaktadir. Bu iki Ornek arasindaki 30 °C’ lik biiyiitme
sicakligr farkinin dahi kritik oldugu belirlenmistir. Bu sicaklik etkisi ile Mn
atomlarin birleserek yogun bulunduklart bolgelerin boyutunda ve manyetik atom
sayisinda olusan artma sonucu, filmlerin T, , Mg ve Hy degerlerinde de yiikselme tespit
edilmigtir. 150 °C’ de biiyiitiilen Mno.o4Geo.os filmi igerisinde ise diger iki drnegin
aksine, Mn bakimindan yogun bdélgelerin varligina dair sinyale rastlanmazken,
MnsGes ikincil fazinin varligt XRD, VSM ve ESR sonuglart ile dogrulanmistir.
Manyetizmalarin kaynagi farkli olmasina ragmen numunelerin ii¢linde birden

ferromanyetik diizenin derecesi ve T,  nin, alttags sicakligi ile birlikte arttigi
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gozlemlenmistir. Fakat biiyiitme sicakligi 150 °C’ ye ulastigi zaman, Mn atomlar1 Ge
atomlariyla MnsGes kristal fazinin olusturarak trendi bozdugu goriilmiistiir.

M-H grafiginde karsilasilan yiiksek miknatislanma ve sadece yiiksek sicaklikta
goriiniir olan ESR rezonans ¢izgisi ise, filmin igerisindeki MnsGes’ lerin sistem
icerisinde homojen dagilim gosteren biiyilik yaricaplt yapilar halinde bulunmadiginin
gostergesidir. Sicakliktaki diisiis ve uygulanan dig alan etkisi ile manyetik atom
sayisinda meydana gelen artis, S150° nin koersif alaninda farkedilir yiikselmelere
sebep olmustur. Ancak bu ¢okeltilerden kaynaklanan miknatislanma sadece bu kristal
¢okeltilerin iclerinde bulunan Mn*? iyonlarmin etkilesiminden kaynaklanmaktadir. O
yiizdendir ki, sicakliktaki diisme ile birlikte ESR sinyali de genisleyerek yok olmustur.
Cokeltiler sistem icinde diizenli bir dagilim sergileyerek birbirlerinin spinlerini
polarize ettiklerinde karsilasmayr beklemedigimiz bu davranis ile ancak
ferromanyetizma, faz icindeki manyetik atomlar arasindaki kisa mesafeli
etkilesimlerden kaynaklandiginda karsilasilabilir. Ayrica yapilan deneyler sonucunda
her bir numunede olusan yapilarin farkliligi, 6zellikle belirlenen farkli T, sicakliklar
ile ispatlanmistir. Ancak iclerinde farkli ferromanyetik yapilar olugturan bu 6rneklerin
ESR ¢izgilerinin sekillerinin sicakliga ve aciya bagli davranisi ise ¢ok benzer 6zellikler
gostermektedir. Bu sonuglardan yola ¢ikarak, Mn kiimeleri ve MnsGes ¢okeltilerinde
ferrromanyetizmanin  kaynaginin, lokalize Mn*2 iyonlar1 ile aym oldugunu

anlasilmistir.

4.5. Mno.0sGeo.gs Filmlerde Nitrojen Basincinin Etkisi

4.5.1. Motivasyon ve Orneklerin Hazirlanmasi

Bilindigi iizere DMS yapilarinin olusma mekanizmasi, manyetik atomlarin film
icerisindeki yariiletken atomlar ile yer degistirmesi esasina dayanir. Bu yiizden,
Mn katkilanmisg Ge filmlerinin manyetik 6zellikleri de Mn atomlarinin Ge matrisi
icerisindeki dagilimi ve yerlestikleri bolgeler ile ilgilidir. MnxGeix yapisinin Curie
sicakliginin, Ge atomlart ile yer degistirmis Mn(Mng,) atomlarinin ve Mng, tarafindan
olusturulan boslugun konsantrasyonu ile orantili oldugu da genis olgiide kabul
edilmigstir. Bu ylizden tezin bu basamagina kadar yapilan g¢alismalarin timi film

icerisindeki Mng, atomlarinin sayisini arttirmaya yonelik olmustur. Tezin ilk kisminda
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yapilan calismalarda {izerinde duruldugu gibi, ardisik katmanlar halinde yapilan
bliylitme sirasinda araya konulan 3 nm’ lik Ge katmanlar1 ve degistirilen biiyiitme
sicakliklar ile Mn atomlarinin film igerisindeki dagilim1 kontrol altina alinarak, Mng,
olusma olasilig1 arttirllmaya c¢alisilmistir. Bu parametrelerin haricinde, MnxGei-x
filminin Curie sicakliginin ve manyetik momentinin film igerisine eklenen n-tipi katki
ile arttirilabilecegi ¢esitli teorik hesaplamalar ile gosterilmistir. Teorik olarak da Mn
atomlarinin, etraflarindaki n-tipi katkilarin olusturdugu komsu atomlarin sayisi
arttiginda, Ge atomlar ile yer degistirme egiliminin de arttig1 ispat edilmistir. Buna
ragmen bu zamana kadar ¢ok az grup n-tipi katkinin Mn-katkilanmis Ge yapisinin
ferromanyetik ozellikleri tizerindeki etkisini arastirmistir. DMS olusturmak adina,
amorf Mn-katkilanmis Ge filmlerin MBE sistemi ile biiyiitiilmesi sirasinda, kirlilik
olarak sisteme dahil olan N ve O atomlarinin filmin manyetik 6zelliklerini belirgin
degisimlere yol a¢tig1 gozlemlenmistir. Ayrica Mn ve Co katkilanmis ZnO filmlerinin
manyetik 6zelliklerinin, sisteme nitrojenin dahil olmasi ile gosterdigi degisim, bastan
sona arastirilmis ve sonug olarak tasiyici konsantrasyonundaki degisim nedeni ile
filmin igerisindeki ferromanyetik etkilesimlerde artis goriildiigii kanitlanmistir. Buna
ragmen sisteme bilingli olarak dahil edilmis nitrojen katkisinin ferromanyetik
ozellikler iizerindeki etkisini arastirmak i¢in gerceklestirilmis deneysel bir ¢aligma
bulunmamaktadir.

Nitrojen atomik durumda ve az dozda katkilandiginda Ge Kristalinin igine donor
olarak dahil olur. Mng4Geoss icinde donor olarak bulunmasi istenilen nitrojen
atomlari, biiylitme islemi sirasinda filmin icerisine katkilanabilir. Daha 6nce ZnSe’ in
MBE sistemi ile biiyiitiilmesi sirasinda N, katkilanmasi, herhangi bir aktivasyon
yontemi uygulanmasina ihtiya¢ duyulmadan gerceklestirilmis ve basarili olmustur. Bu
durumda sisteme gonderilen N, sicak efilizyon hiicresi tarafindan ayristirilmakta ve
iceriye salinan nitrojen atomlar filmin igine dahil olmaktadir. Bu yontemde, filmin
icerisindeki katkinin konsantrasyonu nitrojen ortammin kismi basincindaki
degisimlere gore ayarlanmaktadir.

Genel olarak tezin bu basamaginda MnxGe1.x nitrojen atomlar1 katkilanarak Ge
atomlarmin yerine gecen Mn atomu sayisinin kontrol altinda arttirilmasi
amaglanmistir. Gruplarin DMS igerisine n-tipi katki eklenmesi durumunda elde
ettikleri teorik sonuglar referans alinarak, deneysel bu silire¢ esnasinda sistemin

manyetik 6zelliklerinde iyilesmeler gozlemlenmistir.
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Tezin bu kisminda film biyiitilirken sisteme dahil edilen nitrojenin,
Mno.04Geo.96 filminin yapisal ve manyetik 6zelliklerine etkisi arastirilmistir. Bu sayede
N safsizliklarinin, Ge igerisindeki manyetik katkilarin dagilimima ve ferromanyetik
yapilarin olusumuna olan etkisi de incelenmistir.

Bu boliimde karsilastirilmali olarak UHV’ da ve nitrojen ortaminda olmak iizere
iki 6rnek hazirlanmistir. Her biiylitme siirecinde oldugu gibi, 6rneklerin temizlenme
ve bliylitiilme basamaklar1 boliimiin basinda anlatildig1 gibi gerceklestirilmistir. Her
iki numune de ana basinci 1x10711 Torr olan ultra yiiksek vakum MBE sisteminde n-
tipi Si(100) alttaglar iizerine, 40 katmandan olusan ardigik katmanlar seklinde
gerceklestirilmistir. Nitrojen katkisinin Mno.04Geo.o6 filminin icerisine dahil olmast igin
biiylitme kismi nitrojen basinci altinda gergeklestirilerek saglanmistir. Biiylitmede
kullanilan nitrojen, disarida bulunan tiipe hat c¢ekilmesi ile MBE sistemine
baglanmistir. Bu sekilde % 99.9999 safliktaki N,, biiyiitme sirasinda MBE kaynagi
olarak kullanilmistir. Gazin basinct igne vana yardimi ile ayarlanarak, numune
biiyiitme esnasinda MBE sisteminin basinci, 5x107° Torr olarak sabitlenmis.
Sonrasinda, biiyiitiilen filmlerin kalitesi LEED, XPS ve XRD yontemleri ile
incelenmigtir. Filmlerin morfolojisi, kompozisyonu ve olusan kimyasal baglar
hakkindaki bilgiler SEM, EDX ve XPS datalarindan elde edilmistir. EDX ve XPS

Ol¢timleri her iki 6rnegin de Mn oraninin % 4 oldugunu dogrulamistir.

4.5.2. MnoosGeogs Filmlerinin Yapisal Karakterizasyonu

Mny.04Geoos filmlerinde n-tipi katkinin etkisinin incelenmesi i¢in, 5x107° Torr
N, kismi basinci altinda ve 5x1071° Torr vakum basinci altinda biiyiitiilen iki rnek
karsilastirilmistir. Vakum ve nitrojen basincinda biiytitiilen 6rnekler boliim igerisinde
sirastyla, SV ve SN olarak adlandirilmistir. Oncelikle, biiyiitme ortaminin
Mno.04Geogsince filminin yapisal Ozelliklerine etkisi LEED ve XRD teknikleri
kullanilarak incelenmigtir. Sekil 4.12° de SV ve SN’ ye ait logaritmik olarak
¢izdirilmis XRD deseni bulunmaktadir. Her iki 6rnekte de, yalmzca Ge(004) ve
Si(004) diizlemlerine ait kirinim desenleri dedekte edilmistir. Nitrojenin etkisi ile film
igerisinde olusan bir faza ya da fazlalik nitrojen varligin1 gosteren herhangi bir pike
rastlanmamistir. Numunelerin XRD spektrumlarina karsilik gelen LEED datalari,

Sekil 4.12° {in sol iist kismina yerlestirilmistir. Bu sonuglar her iki 6rnek icinde
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gozlemlenen, 1x1 tek kristal fazinin ve XRD spektrumunun benzerligini ortaya
koymaktadir. Ancak detayli inceleme sonucunda, SV ve SN orneklerine ait XRD
spektrumlar1 ayr1 ayr1 Si(004) piklerine gore normalize edilmis olmalarina ragmen
Ge(004) piklerinin birbirlerine gore siddetlerinin farkli oldugu goézlemlenmistir.
Ge(004) piklerinde gozlemlenen bu etkinin daha iyi incelenmesi i¢in bu bdlgenin

detayl1 datas1 alinmis ve Sekil 4.12” {in i¢ine eklenmistir.
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Sekil 4.12: SV ve SN’ ye ait dis diizlem (0- 20) taramasinin XRD spektrumu. Ust sol
ek: Orneklerin 48 eV’ de alinmis LEED desenleri. Ust orta ek: Ge(004) pikinin
detayli olarak alinmis XRD spektrumu.

SV ve SN’ nin Ge(004) piklerinin fit edilmesi ile yar1 yiikseklik genislikleri
sirast ile 0,48 ve 0,35 olarak hesaplanmigtir. SN’ ye ait pikteki daralma Mno.04Geo.o6
filminin dis diizlemde daha 1yi dizilim gosterdiginin kanitidir. Genel olarak elde edilen
spektrumlarin tamami karsilastirildiginda, N, ortaminda biiyiitiilmiis 6rnegin Ge(004)
kirmim pikinin siddetindeki artis ve yar1 genislik degerindeki disiis, filmin
icerisindeki diizensizlikteki azalma ile birlikte kristal kalitesindeki artisi isaret
etmektedir. Bu durum ise nitrojen atomlarinin Ge atomlari ile yer degistirmesi sonucu
film igerisindeki gerilimde meydana gelen diisiis ile miimk{in olabilir. Bu sonuc¢lardan
yola ¢ikarak, nitrojen atomlarinin filmin relakse olmasini saglayarak, 6rgiide meydana
gelen uyumsuzluklarin 6niine gectikleri ve Mno.0sGeo.gs filmlerinim kristal kalitesini

kontrol etmede 6nemli 6lgiide rol aldiklar1 s6ylenebilir.
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4.5.3. Mno.0sGeogs Filmlerinin Elektronik Karakterizasyonu

N, basinci altinda ve vakum ortaminda biiyiitiilen 6rneklerin kompozisyonlari
ve kimyasal durumlar arasindaki farkliliklarin belirlenmesi i¢in XPS 6lgiimleri
almmustir. Olgiimler biiyiitme islemleri bittikten hemen sonra, &rnekler vakum
ortamindan c¢ikartilmadan gergeklestirilmistir. Bu yiizden piklerin pozisyon ve
sekillerinde meydana gelen degisimler, diger calismalarda oldugu gibi disari
cikartilmis 6rneklerde oksijenin etkisi ile olugsan degisimler ile karistirilmamalidir. SV
ve SN’ nin Ge 2p seviyelerine ait XPS spektrumlart alinmis olmasma ragmen,
piklerinin pozisyonlarinda ve bicimlerinde farkliliga rastlanmadigi i¢in burada
gosterilmesine gerek duyulmamustir. Her iki 6rnegin Ge 2p piklerinin ayn1 olmasi, Ge
ile N arasinda yapilmis herhangi bir bag olmadigi dolayisi ile film igerisinde nitrojen
kaynakli ekstra bir faz olusmadigi anlamina gelmektedir. Sekil 4.13° de SV ve SN’ nin
yani sira Ge {izerine bilyiitiilmiis metalik Mn’ ye ait Mn 2p XPS spektrumu da
bulunmaktadir. Yapilan analizler sirasinda, her bir Mn 2p spektrumu i¢in ayr1 ayri
Shirley arka plan1 hesaplanmis ve ¢ikartilmistir.  Mn 2p;,, pikine gore
normalizasyonlar1 yapilmistir.

SV ve SN’ ye ait Mn 2p pikleri, metalik Mn ile karsilastirildiginda net bir sekilde
Mn 2p,,, ve Mn 2p;,, piklerinde kayma oldugu goziikmektedir. Yiiksek baglanma
enerjisi degerlerine dogru olan bu kaymalar Mn’ den Ge’ ye dogru yiik transferini
isaret etmektedir. Ayrica metalik Mn piki ile karsilastirildiginda, diger iki 6rnegin
piklerinde fark edilen genisleme, Mn 3d orbitali ile Ge iletkenlik bandi arasindaki
hibridizasyondan kaynaklanmaktadir. SV ve SN’ nin spektrumundan elde edilen
Mn 2p, , ve Mn 2p;, pikleri, siras1 ile 641,1 eV ve 652,8 eV enerji degerlerinde
bulunmakta ve sistemin Mn*? durumunda oldugunu isaret etmektedir. Ayrica Sekil
4.13’de ok isareti ile belirtilen 646 eV’ de gozlemlenen zayif sinyalin goriintirliigii,
nitrojenin filmin igerisine dahil olmasi ile artmistir. Mn katkilanmis DMS
sistemlerinde genellikle karsilasilan bu pik, orbitaller aras1 ylik transferleri ile ilgilidir.
Orneklerin pik pozisyonlar1 karsilastirildiginda SV’ nin igerisinde, metalik Mn’ nin
varligini isaret eden bir sinyale rastlanmazken, SN’ ye ait Mn 2p3 /, * nin sag tarafinda
beliren omuz, film igerisinde bulunan metalik fazin varligini isaret etmektedir. Yiiksek
ihtimalle nitrojen, Mn atomlarinin Ge igerisine diffiizyonunu arttirarak, film igerisinde

metalik fazlarin olugsmasina imkan vermektedir. XPS datasi iizerinde yapilan nicel
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analizlerde, elementlerin konsantrasyonunda bir degisiklik meydana getirecek kadar
belirgin olmasa da, SN’ nin Mn 2p pikinin altinda kalan alanin, SN’ ye gore biraz daha
yiiksek oldugu hesaplanmigtir. Sonug olarak her iki 6rnek de basing hari¢, tamamen
ayn1 parametrelerde blylitiilmiis olmasina ve ayni sayida Mn atomu igermesine
ragmen, Mn atomlarinin Mno.04Geo.96 filmi igerisindeki dagiliminin biiyiitme ortamina

bagli olarak degisim gosterdigi anlagilmistir.

1-- SN : '
j--sv 1

| -+ Metal Mn

Siddet (birimsiz)

T T | E— T T T T — T
660 655 650 645 640 635

Baglanma Enerjisi (eV)

Sekil 4.13: Metalik Mn, SV ve SN’ ye ait Mn 2p XPS spektrumlari.

4.5.4. Mng.04Geo.o6 Filmlerinin Manyetik Karakterizasyonu

Nitrojen etkisinin yapisal ve elektronik olarak Mno.o4Geo.os i¢inde sebep oldugu
etkiler incelendikten sonra, filmin manyetik 6zelliklerinde gdsterecegi degisimlerin
analiz edilmesi i¢in Oncelikle PPMS sitemi ile O6rneklerin M-T ve M-H datalari,
sonrasinda ise filmin manyetik bilesenleri hakkinda bilgi sahibi olmak i¢in ESR
spektrumlari alinmistir. Orneklerin sicakliga bagl sifir alan sogutmali (ZFC) ve alan
sogutmali (FC) datalari, Sekil 4.14° de sunulmustur. Her iki 6rnek iginde ZFC datasi,
filmlerin 1000 Oe altinda 400 K’ ye 1sitildiktan sonra sifir alanda 10K’ ye sogutulmasi
sirasinda alinmistir. FC datasi ise 6rneklerin 400 K’ den 10 K’ ye 1000 Oe altinda
sogutulmasi esnasinda alinmistir. Vakum ortaminda biiyiitiilmiis 6rnegin ZFC — FC
egrileri, her sicaklik degerinde {ist liste binmekte ve ferromanyetik fazdan

paramanyetik faza gecis sicakligi T, 135 °C olan, yap1 karakteristigi sergilemektedir.
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Bu filmin XRD ve XPS sonuglar1 da goz 6niinde bulunduruldugunda, ikincil fazlarin
bu sistem i¢inde var olmadigi rahat¢a sGylenebilir. Diger yandan N, basinci altinda
blyiitiilmiis 6rnegin ZFC — FC egrileri, 230 K’ e kadar beraber hareket etmelerine
ragmen, sicaklik diisiisii ile birlikte ayrismaktadirlar. ZFC — FC egrilerinin
birbirlerinden ayrildiklar1 sicaklik Mno.04Geo.os filmi igerisindeki nano pargaciklarin
engelleme (bloking) sicakligina denk gelmektedir. Bu sicakligin iistiinde film
icerisindeki ferromanyetik nano yapilar siiperparamanyatik faza gecerler. Yeterince
yiiksek sicakliklarda, nano pargaciklar film icerisinde diizensiz olarak dalgalanirlar
ancak diisiik sicaklik degerlerinde termal enerjinin azalmasi ile dalgalanma etkisi
ortadan kalkarak parcaciklarin manyetik momentlerinin yonelimleri bu sicakliktan
itibaren bloke olur ve ilk durumlarinda kalirlar. Sicaklik arttik¢a, yiiksek anizotropiye

sahip bu nano par¢aciklarin spinleri alan yoniinde doner ve ZFC egrisi FC egrisi ile st

iiste gelir.
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Sekil 4.14: a) SV ve b) SN’ ye ait, 1000 Oe alan altinda alinmis ZFC — FC
egrileri.
SN i¢in ZFC — FC egrileri arasindaki ayrisma 230 K’ de baslamakta ve 170 K’
e kadar hizlica artmaktadir. Sonrasinda ise diisen sicaklikla birlikte yavas¢a ayrigsmaya
devam etmektedir. Nitrojen basinci altinda biiyiitiilmiis O6rnekte gozlemlenen bu
davranig, 300 K’ e denk gelen gecis sicakliginin yan sira diisiik sicaklikta da ek bir
gecisin varligini isaret etmektedir. Bu cesit ikili gecis sicakliklari, yliksek sicaklikta
blyiitilen Mn katkilanmis Ge Orneklerinin  ZFC — FC  egrilerine oldukca
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benzemektedir. Bu yiiksek ve diisiik gecis sicakliklar sirasi ile sistemin igerisindeki
MnsGes nano pargaciklarinin varligindan ve Mn bakiminda yogun bolgelerdeki Mn*?
iyonlarindan kaynaklanmaktadir. Bilindigi iizere boliimiin basindan beri biiyiitiilen
ornekler, film igerisindeki Mn ¢oziinlirliiglinii arttirmak adina GeMn/Ge seklinde
ardisik katmanlardan olusmaktadir. Bu teknik sayesinde Mn atomlari kendi aralarinda
cokeltiler olusturmak yerine, 6ncelikle GeMn katmani icerisindeki Ge atomlart ile yer
degistirir sonrasinda ise biiylitme sicakligina bagli olarak bir iist Ge katmani igerisine
difiiz ederler. Ancak goriinen o ki biiylitme sirasinda var olan molekiiler nitrojen, Mn
atomlarinin difiizyonunu etkilemis ve Mno.osGeoos igerisinde rastgele olusumlar
meydana gelmistir. Mno.04Geoos filmde gozlemlenen, bu yapisal, elektronik ve
manyetik farkliliklarin sebebinin yiiksek basing mi, yoksa basinci elde etmek igin
kullanilan kaynagin (N,) tiiri mii oldugunu ayirt etmek igin, ayni biiyiitme
parametreleri kullanilarak Ar, basinci altinda da numune biiyiitiilmiistiir. Ancak Ar,
kismi basinci altinda biiyiitiillen numunenin yapisal ve manyetik 6zelliklerinde dikkate
deger bir degisime rastlanmadig i¢in, Mn atomlarinin film igerisindeki difiizyonunu
etkileyen bu mekanizmanin kaynaginin, Mno.osGeoos filmi igerisine dahil olmus
nitrojen atomlar1 oldugu net olarak sdylenebilir. Ayrica bu mekanizmaya ek olarak, Ge
icerisine n-tipi katki olarak girmis olan nitrojen, komsu Mn atomlar1 arasindaki
Coulomb etkilesimini etkilemis ve Mn — Mn ciftleri arasindaki iletisimi de arttirmis
olabilir.

Bu calismanin sonuglarina benzer bir etki Yu ve arkadaslar1 tarafindan, As
katkilanmis Mn: Ge igerisinde de gozlenmistir. As atomlar1 Mn: Ge igerisinde n-tipi
katki olarak yer almig ve Mn atomlarimin yiik durumlarinin degismesine etki ederek,
film icerisinde istemeden olusmus ve diizensiz sekilde dagilim gosteren
Mn ¢okeltilerinin ve MnsGes kiimelerinin olugmasina sebep olmustur. Fakat teorik
aragtirmalar, Mn atomlarmin yakin komsuluklarinda n-tipi katki oldugunda, film
icerisinde Ge atomlari ile cok daha kolay yer degistirip ¢oziinebileceklerini gdstermis
olmasma ragmen, nitrojenin sistem igerisine dahil olmasi ile birlikte, ya Mn
atomlarmin diflizyon oranindaki ya da Mn atomlar1 arasindaki etkilesimde meydana
gelen degisim, Mn yogunlugunun fazla oldugu c¢okeltilerin olusmasina sebep
olmustur. Sonug olarak Mn atomlariin Ge igerisindeki ¢ozliniirliigiiniin % 0,8’ den

diisiik oldugu diistiniildiigiinde, nitrojenin varligi ile Mn’ lerin diflizyonunun artarak,
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film icerisindeki fazlalik Mn atomlarinin MnsGes ikincil fazina doniisme ihtimali olas1

goziikmektedir.
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Sekil 4.15: SV ve SN’ nin a) 300 K ve b) 10 K’ de alinmis histeresis egrilerinin
karsilastirilmasi. Ust orta ek: Orneklerin koersif alanlarinin sicakliga bagl degisimi.

Orneklerin diisiik sicakliktaki miknatislanmalar1 ve koersif alanlar1 hakkinda
detayl bilgi edinmek i¢in, her iki 6rnegin 50 K araliklarla, 300 K — 10 K arasinda M-
H egrileri alimmustir. Ornekler PPMS sistemine, uygulanan manyetik alan érneklerin
ylizeyine paralel yonde olacak sekilde, yerlestirilmistir. Elde edilen histeresis
egrilerinden, diyamanyetik ve paramanyetik katkilar ¢ikartilmistir. Sekil 4.15.a) ve b)’
de SV ve SN’ nin sirasiyla 300 K ve 10 K’ de alinmis miknatislanma egrileri
karsilastirilmistir. Orneklerin koersif alanlarinin sicakliga bagl degisimi ise sekil 4.15
in Ust tarafina eklenmistir. Fark edildigi tizere SV’ nin koersif alan1 yaklasik olarak
150 K’ nin altinda artmaya baglamakta ve 10 K’ de 400 Oe’ ye ulagmaktadir. Koersif
alandaki bu artis, M-T grafiklerinde de agiklandigi iizere Ge igerisindeki Mn™
iyonlarinin ferromanyetik etkilesiminin neticesinde olugsmaktadir. SN’ nin ise oda
sicakligindan itibaren koersif alan1 artis gostermekte ancak 150 K’ ye gelindiginde bu
artisin egimi birden diismektedir. Bu durum Mno.osGeoos igerisindeki manyetik
etkilesimlerde meydana gelen degisimi isaret etmektedir. ZFC-FC egrilerinde 230 K’
de gézlemlenen ayrismanin yani sira, koersif alandaki degisim de, N, basinci altinda

biiyiitiilen 6rnegin i¢inde iki farkli ferromanyetik fazin varligini ortaya koymaktadir.
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Sisteme nitrojenin dahil edilmesi ile olusan MnsGes kiimeleri ve Mn*? iyonlar ile
seyreltilmis filmden gelen sinyaller, SN’ nin beklenilenden daha karmasik bir
manyetik davranis sergilemesine ve iki farkli gecis sicakligi gostermesine neden
olmaktadir. Orneklerin 10 K’ de alimus histeresis egrilerinin miknatislanma degerleri
karsilastirildiginda, her iki filmde de miknatislanmaya katilan Mn iyonu sayisinin esit
oldugu diisiiniildiigiinde, SV ve SN’ nin doyum miknatislanmalar1 siras1 ile 0.94
0.94 ug/Mn ve 1.41 pg/Mn olarak hesaplanmaktadir. Deneysel olarak elde edilen,
Mn basina diisen bu manyetik moment degeri, teorik hesaplamalarda elde edilen
3 ug/Mn degerinden ¢ok disiiktiir. Bu diisiik deger, SV’ nin igerisindeki Mn
atomlarinin tcte ikisinin 6rgii igerisinde kusur olarak ara bolgelere yerlestigi ya da
birleserek manyetik olmayan atomik ¢okeltiler olusturdugu anlamina gelir. Ancak
nitrojen ortaminda biiyiitilen 6rnek icin elde edilen bu diisiik manyetik moment
hakkinda sergiledigi karmasik manyetik davraniglardan dolayr net bir yorum
yapilamamaktadir. Bu sebeplerden dolayr PPMS tekniginin yetersiz kaldig1 noktada,
ferromanyetizmanin gercek kaynagini ve Mn atomu basina diisen diisiik manyetik
moment degerinin sebebinin arastirilmasi i¢in her iki 6rneginde ESR o6l¢timleri
yapilmuistir.

SV ve SN’ nin 110 Kile 320 K arasinda alinan, sicakliga bagli ESR spektrumlari
Sekil 4.16” da gosterilmistir. Vakum ortaminda biiytitiilmiis Mno.0sGeo.9s filminin ESR
spektrumunda sadece 160 K ve 110 K arasindaki diisiik sicaklik degerinde net olarak
dedekte edilebilen bir sinyale rastlanmistir. Bu rezonans sinyalinin 2.02 olan g faktor
degeri de sinyalin bosluk tasiyicilarin vasitast ile Mn*? iyonlar1 arasindaki
ferromanyetik etkilesimden kaynaklandigini bir kez daha ortaya koymaktadir.

ESR sinyalinin sekli incelendiginde ise, pikin sol tarafindaki yiikselen kismin
genliginin, sag tarafindaki algak kisimdan daha kiiciik oldugu fark edilmektedir. Bu
ise SV’ nin ESR sinyalinin asimetrik ters Dysonian sekli sergiledigi anlamina
gelmektedir. ESR sinyallerinde karsilagilan bu asimetrik davranis (A/B = 0.74)
sistem igerisindeki kiigiik anizotropik pargaciklarin varhigini ifade etmektedir. Bu ise
Mno.04Geo.96 filmi icerisinde Mn bakimindan yogun bolgelerin varligini isaret eden bir
etkidir. Bu 6zelliklerin haricinde SV’ ye ait ESR sinyalinin pozisyonunda herhangi bir
degisim gozlemlenmezken pikin genisligi 135 K’ nin altindaki sicakliklarda artmaya
baslamistir. Bu genislemenin sebebi ise film icerisinde rastgele dagilmis Mn

iyonlarindan kaynaklanan spin diizensizliklerine dayandirilabilir.
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Sekil 4.16: a) SV ve b) SN’ ye ait ESR sinyallerinin sicakliga baglhilig1. Ust ek:
Orneklerin 130 K’ de alinmis ESR sinyallerinin sekillerinin karsilastiriimasi

N, ortaminda biyiitilmiis MnoosGeoos filminin 320 K ile 110 K sicaklik
araliginda alinan ESR spektrumunda ise yliksek sicaklik ve diisiik sicakliklarda beliren
iki farkli sinyal dedekte edilmistir. Yiiksek sicaklikta goriiniir olan zayif sinyal,
sicakliktaki diisme ile diisiik manyetik alan degerine dogru kaymaktadir. SN’ nin ESR
sinyalinin tizerine ¢izilen mavi hatla daha goriiniir hale getirilen bu kayma, sistem
igerisindeki zay1f miknatislanmadan kaynaklanmaktadir. Bu ise Curie sicaklig1 296 K’
e karsilik gelen MnsGes kiimeciklerinin film igerisindeki varligin1 ve T,.’ nin altindaki
sicakliklara dogru inildik¢e aralarindaki etkilesimin azaldigin1 gostermektedir.
Literatiirde yapilan ¢aligmalardan bilindigi lizere MnsGes ince filmleri ‘c” eksenleri
boyunca gii¢lii manyetik anizotropi gostermelerine karsin, SN’ in rezonans alani dis

manyetik alan yoniine ¢ok az bagimlilik gostermistir. Bunun sebebi ise filmin
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icerisinde bulunan MnsGes yapilarinin  nanometre boyutunda olmasi ve
miknatislanmanin y6niinii sekil anizotropisinin belirlemesidir.

SN’ in ESR olgiimlerinde, 190 K’ nin altindaki sicakliklarda Lorentzian
rezonansina rastlanmistir. SV ve SN’ nin ESR spektrumunda diisiik sicaklikta dedekte
edilen bu sinyaller siddet ve genislik olarak birbirlerine oldukc¢a benzer davraniglar
sergilemelerine ragmen, nitrojen basincinda biiylitiilen 6rnege ait sinyalde maksimum
siddetin gozlemlendigi sicaklik, haliyle Curie sicakligi SV’ ye kiyasla az bir farkla
daha yiiksektir.

Sekil 4.16° nin st kismina eklenen oOrneklerin 130 K> de alinan ESR
spektrumlart karsilastirildiginda, SN’ nin rezonans sinyali saf Lorentzian sekline
sahipken, vakum ortaminda biiyiitiilen 6rnege ait rezonans sinyalinin ters Dysonian
sekline sahip oldugu net olarak goriilmektedir. Nitrojenin Mno.04Geo.96 filmi igerisine
dahil olmasi ile birlikte Dysonian’ dan Lorentzian ¢izgi sekline gegisin sebebi ise n-
tipi katki ile filmin iletkenliginde meydana gelen degisimden ileri gelmektedir.
Goriildiigii tizere Mno.04Geo.96 filmlerinin Curie sicakligi ve rezonans ¢izgilerinin sekli
biiyiitme ortamina gore degisiklik gostermektedir. Orneklerin manyetik dzelliklerinin,
biiyiitiildiikleri ortamlara gosterdigi bu bagimlilik ise, N,’ nin etkisi ile film
icerisindeki spin dinamikleri ve Mn iyon dagilimlarinda meydana gelen degisimlerden
kaynaklanmaktadir. N, basinci altinda biiytitiilen 6rnekte, n-tipi katkinin etkisi ile Ge
atomlar1 ile yer degistiren Mn atomu sayisi artmakta bu da MngosGeoos film
igerisindeki ferromanyetik etkilesim ile birlikte Curie sicakligin1 arttirmaktadir. Ancak
Mno.04Geoos icerisine N,’ nin dahil olmas: ile birlikte, diisiik sicaklik rezonans
sinyalinin siddetinin azalmas1 ve yiiksek manyetik alan degerlerine dogru kaymasi,
bosluklar vasitasi ile etkilesen aktif Mn iyonlariin sayisinin azaldigini ve fazlalik Mn
tyonlarinin ikincil fazlar olusturdugunu isaret etmektedir. Ayrica iizerinde durulmasi
gereken noktalardan biri de, filme N,’ nin dahil olmasi ile maksimum integral
siddetinin elde edildigi sinyalin sicaklik degerinin ( T,.) acik¢a daha yiiksek sicaklilara
dogru kaymasidir. Nitrojenli 6rnegin ESR 6l¢iim sonuglarinda Curie sicakliginin artisi
ve diisiik sicaklik rezonans sinyalinin seklinin Lorentzian ¢izgi sekline doniismesi,
nitrojen atomlarinin, Mnoo4Geoos igerisine dahil olarak Mn ¢6ziintirligiini

etkilediginin en net gostergesidir.
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4.5.5. Sonuclar

Tezin bu boliimiinde nitrojenin, Mno.o4Geo 96 filmi i¢erisindeki Mn dagilimina ve
dolayisi ile ferrromanyetizmaya etkisi arastirilmistir. Bliyiitme basinci hari¢ tamamen
ayn1 adimlar ile temizlenip biiyiitiilen 6rneklerin analiz sonuglarindaki farkliliklar ilk
adimda gbze carpmustir. 5x107° Torr N, kismi basinci altinda Si(001) iizerine,
GeMn/Ge seklinde yapilan ardigik biiyiitme teknigi ile hazirlanan film vakum altinda
blyiitiilen 6rnege gore daha yiliksek kristal kalite ve manyetik 6zellik sergilemistir.
Nitrojen atomlarinin Mno.04Geo.os filmi icerisine dahil olarak yapida gerceklestirdigi
etki, yapisal, elektronik ve manyetik analiz teknikleri ile ayr1 ayr1 incelenmistir.

Bilindigi gibi Si(001) tizerine biiyiitiilen Mno.o4Geoos filmleri arasinda Orgii
parametrelerindeki farktan dolayr % 4,2’ lik uyumsuzluk vardir. Bu uyumsuzluk ise
genel olarak, filmlerin biiyiitiilmeleri sirasinda olusan kusurlar ile giderilmektedir.
Ancak nitrojen basinci altinda biiyiitiilen 6rnekte bu mekanizma daha farkli islemistir.
Nitrojenin etkisi ile filmin 6rgii parametresinde meydana gelen daralma sonucu, alttas
ve film birbirlerine daha uyumlu hale gelmis ve biiyiitme esnasinda olusan kusurlarin
kismen oniine gegilmistir. Orgiide meydana gelen bu daralma ise, atomik yarigapi
125 pm olan Ge atomlarmin ile yarigapt 56 pm olan nitrojen atomlarinin yer
degistirmesi sonucu gerceklesmistir. Boylece XRD olclimleri sonucunda, N, basinci
altinda biiyiitiilen filmin kristal kalitesinde net artis dedekte edilmistir. Ayrica teorik
caligmalar sonucunda sisteme n-tipi katli olarak dahil olup film igerisinde Ge’ nin
yerine gecen atomlarin, 6rgiide ara bolgelere oturmus Mn atomlari ile yer degistirmesi
sonucu, film igerisinde ¢6ziinmiis Mn miktarinda gozlemlenmesi beklenen artis da
hem PPMS hem de ESR o6l¢iimleri sonucunda dogrulanmistir. Sicakliga bagh alinan
manyetik Olglimlerin sonucunda, filmin Curie sicaklifinin vakum ortaminda
biiyiitiilmiis 6rnege goére 30 °C arttig1 kanitlanmigtir. Diger yandan N2 ortaminda
bliyiitiilmiis 6rnegin XPS analizinde gbzlemlenen metalik faz ve manyetik Slgiimler
sonucu yiiksek sicakliklarda dedekte edilen MnsGesikincil fazinin varligini isaret eden
Curie sicakligi, nitrojenin film igerisinde ¢6zlinmiis Mn miktarinin yanm sira, Mn
difiizyonunu da arttirarak, metalik ¢okeltiler ve ikincil fazlarin olusumuna olanak

verdigini isaret etmistir.
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4.6. MnsGes Yapisinda Ge Ara Katman Kalinhigimin Etkisi

4.6.1. Literatiir Ozeti

90’ It yillarda Mn iceren bilesikler, sahip olduklar1 ayarlanabilir manyetik ve
manyeto optik oOzelliklerinden dolayr dikkat c¢ekmeye baglamiglardir. Bunlarin
icerisinden ise MnsGes yapist sahip oldugu yiiksek Curie sicakligi ile bir adim 6ne
gecerek calismalarin odak noktasi haline gelmistir. 1996 da K. Morrii ve arkadaslari
ilk defa iyon demeti sagilma teknigini kullanarak cam iizerine depoladiklar1t Mn/Ge
katmanlarinin sicakliga ve biiylitme hizina bagl olarak MnsGes fazina dontigiimiinii
incelemislerdir [102]. Devam eden yillarda yaptiklari bir diger ¢alismalarinda grup,
MnsGe;’ iin altigen D8 kristal yapisinda oldugunu ve elementlerin oranlarindan
bagimsiz olarak yapmin (001) cekseni yoniinde biiyimeye egimli oldugunu
ispatlamistir. Ayrica c¢alisma dahilinde aldiklar1 iletkenlik Olglimlerinde, Mn
konsantrasyonundaki artigla birlikte sistemin icinde metalik fazlar olustugundan da
bahsederek Mn atomlarin Ge igerisindeki ¢oziintirliginiin  disik ve ¢esitli
parametrelere bagli oldugunu géstermislerdir [103].

2000 yilinda ise Siirger ve arkadaslart MnsGes yapisinin ferromanyetik fazda
kaldigit maksimum sicakligini arttirmak icin safir (Al2Os) alttas tizerine farkl
sicakliklarda ve karbon miktarlarinda 6rnekler biiyiitmiistiir [104]. Curie sicakliginin
T,, 680 K alttas {lizerine biiyiitiilmiis ve x = 0.75 olan MnsGesCx tiglii bilesiginde
445 K’e kadar yiikseltilebilecegini gozlemlemislerdir. Grubun filmlerin yapisal
analizleri i¢in hizlandiricida aldiklar1 kirinim datalart (XRD), filmin iginde
olusturulmak istenen fazin haricinde, ferromanyetik olmayan, MnsSiz yapisinin da
olustugunu gostermistir. Bu siire zarfinda yapilan deneyler daha ¢cok MnsGes yapisal
ozellikleri hakkinda bilgi edinmeye yonelik olmustur [105], [106]. Ancak Siirger ve
arkadaglar1 MnsGes sisteminde miknatislanmanin sebebi ve nasil gelistirilebileceginin
tizerinde durarak, ¢aligmalart ile literatiire yon vermislerdir. Yaklasik 15 y1l 6ncesinin
deneysel sartlari, kirlilik ve biiyiitme parametrelerindeki bilinmeyenlerden dolay:
heniliz manyetik olmayan metalik ikincil fazlardan arindirilmis, sadece tek kristal
MnsGes ince filmi olusturulamamis olmasina ragmen, ilerde yapilacak aragtirmalar
icin cam ve Al>0O; lizerine yapilan bu c¢aligmalar Onemli bir altyap1 niteligi

tasimislardir.

86



Aradan gecen seneler igerisinde 6zellikle DMS yapilarinda karsilagilan ve
astlamayan sorunlar, bilim adamlarinin spintronik uygulamalar icin farkli malzeme
arayisina gecmesine sebep olmustur. Bu beklenti neticesinde MnsGes sahip oldugu
elektronik, manyetik, ve Ozellikle Si teknolojisi ile uyumlu yapisal 6zellikleri ile
spintronik uygulamalarda kullanilabilme potansiyeli olan en gii¢lii aday haline
getirmistir.

2003 yilinda Zeng ve arkadaslari ilk defa spintronik yeni nesil cihazlarda spin
enjektasyonu i¢in MnsGes yapilarmin  kullanilabilecegini  diisiinmiislerdir. Bu
ferromanyetik yapiy1 Ge(111) iizerine biiyiiterek yariiletken Si teknolojisine rahatlikla
adapte edilebilecek metal/yariiletken ara ylizeyler olusturmayr hedeflemislerdir.
Neticede MnsGes‘un kati faz epitaksi yontemi ile Ge(111) yiizeyi iizerine epitaksiyal
olarak biyiidiigiinii gostermislerdir [107]. Ancak grubun elde ettigi sonuglarin
O6neminin anlagilmasi o yillarda istenilen 6l¢iide olmamistir.

2004 yilinda deneysel verilerin dogrulanmasi ve yap1 hakkinda daha detayli bilgi
edinmek i¢in teorik arastirmalar yapilmaya baslanmistir [L08]. Freeman ve arkadaslari
MnsGes yapist i¢in yaptigt FLAPW hesaplamalarinda, sistemin igerisinde oOrgiide
farkli konumlara yerlesen ve farkli manyetik momentlerde iki Mn tiirii oldugunu
bulmuslardir. Ayrica MnsGes yapisini olusturan Mn; ve Mn, atomlarinin toplam
Mmanyetik momentinin birim hiicre basma 2.6 pp oldugu ve oOzellikle Fermi
seviyesindeki Mn — Mn etkilesimlerinden dolay1 yapinin metalik karakter gosterdigi
hesaplamalar sonucunda ortaya konulmustur [109]. Bu teorik hesaplamalarda ileride
yapilacak ¢aligmalara 151k tutacak en 6nemli bilgi ise, sistemden elde edilen en yliksek
spin polarizasyonunun altigen ‘c’ ekseni boyunca oldugu ve bu ylizden bu diizlemin
spin enjeksiyonu i¢in en uygun durum oldugudur.

2004 yilinin baslarinda MBE sistemi ile biiyiitiilen MnsGes yapisinin Ge(111)
diizlemi ile uyumu anlasildiktan sonra yapilan ¢caligmalar artmaya baslamis ve gruplar
bu ferromanyetik fazi, spintronik cihazlarda kullanilabilecek ve Si ile uyum
saglayabilecek giiclii bir aday olarak gérmeye baslamislardir. Bu yillarda teorik ve
deneysel calismalarda yogun olarak yapisal 6zellikler lizerinde durulmus olmasina
ragmen, elektronik yap1 deneylerinde MnsGes’ iin 3d elektronik durumu XAS ve
XMCD teknikleri ile incelenmis, MnsGes yapisinda bulunan Mn atomlarinin sahip

olduklar1 konfigiirasyonlar ve manyetik momentler arastirilmigtir [110], [111].
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Bu asamadan sonra caligmalar yariiletken teknolojisine adapte edilebilecek
sistemlere dogru kaymustir. Ozellikle spintronik uygulamalar i¢in gelecek vadeden Ge-
bazli seyreltilmis manyetik yariiletken olusturma siirecinde kusur olarak goriilen
ikincil fazlar birden dikkat c¢ekmeye baslamistir. O giine kadar yapilan DMS
caligmalar1 neticesinde, yiiksek biiyiitme sicakligi ve Mn konsantrasyonunun
MnxGeix/Ge(001) filmlerinde MnsGes gibi metalik fazlarin olugmasina sebep
oldugunun biliniyor olmasi, silirecin hizla ilerlemesini saglamistir. Ancak bilim
adamlar1 birka¢ sene boyunca calismalaria Ge(100) alttas tizerine biiyiitiilen
Mn,Geix seyreltilmis filmlerinin igerisinde olusan MnsGes yapilarin manyetik ve
yapisal dzelliklerini inceleyerek devam etmislerdir. Ilk yapilan calismalarin bu alanda
olmasinin sebebi Ge(100) iizerine yapilacak biiyiitmede bilim adamlarina referans
niteliginde bir¢ok makale olmasi ve biiyiitme kosullarinin kolayligidir. Bunun yani sira
yaptiklar1 deneylerde DMS yapisinin i¢inde kontrollii sekilde olusturduklar
MnsGes fazinin filmlere saglayacagi avantajlar1 da gormek istemeleri, bu gegis
siirecindeki caligmalarin keskin ¢izgiler ile DMS ve MnsGe; arastirmalart olarak
ayrilamayisina en biiyiik etkendir.

2006’ 11 yillara denk gelen ve bir anlamda MnxGei.x ve MnsGe; yapilarinin bir
araya getirilmesinin amaglandig1 bu yillarda ilk ¢aligmalar Berbezier ve arkadaslari
tarafindan yapilmistir [112]. Gergeklestirilen bu ¢alismada, Ge kristali igine gomiilmiis
mikro boyuttaki MnsGes kiimelerinin  yapilart ve olusum kosullari incelenmistir.
Bulgulara gore MnyGei.x/Ge filmlerinde biiylitme sicakligt 85°C’ nin iizerinde
oldugunda vex = 0.01 degerini astiginda MnsGes nano yapilarinin olusmaya
basladig1 anlagilmistir. Ayrica Mn atomlari, biiylitme sirasinda filmin yiizeyine dogru
ayrisma egilimi gosterdigi i¢in, olusan MnsGes kiimelerinin ¢ogunlukla yiizeye yakin
bolgelerde olustugunu TEM analizleri ile dogrulamiglardir. Seyreltilmis tek kristal Ge
matrisi igerisinde uyumlu sekilde biiyliyen MnsGes kiimelerinin boyut degisimlerini,
manyetik Ozelliklerini, kristal yonelimlerini anlayabilmek i¢in buna benzer bir¢ok
deneysel ¢aligma birkag¢ sene boyunca farkli gruplar tarafindan gerceklestirilmistir.

Ilerleyen yillarda ise MnsGes yapilarinin DMS igerisindeki etkisini manyetik ve
yapisal olarak incelemekten uzaklasilmaya baglanmistir. Gruplar ¢aligmalarinda bu
stirece kadar p-tipi Ge(001) alttag kullanarak seyreltilmis GeMn matrisinin igerisinde
gozlemledikleri MnsGes yapisinin - olusumunu, eksensel yonelimlerini, kristal

yapilarini, film igerisindeki dagilimlarimi incelemislerdir. Bu sekilde yapilan
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caligmalarda amag¢ daha oOncede belirtildigi gibi, Curie sicakligir yaklasik 116 K
olan Mn ile seyreltilmis olan GeMn filmlerinin, ayn1 matris igerisine biiyiitiilen
MnsGes kiimeleri ile etkilesimini bagl olarak Curie sicakligini arttirmaya caligmakti.
Fakat elde edilen veriler, bu filmlerin ferromanyetik metal/yariiletken arasindaki spin
enjeksiyonunu yiiksek verimlilikle ve istenilen sicakliklarda gergeklestirmek icin
yetersiz oldugunu net sekilde ortaya koymustur. Bunun {izerine gruplar ¢alismalarinda
spin polarize akim1 dogrudan, MnsGes ferromanyetik bilesigi ile yariiletken icerisine
aktarmay1 diislinmiislerdir. Bu ylizden de MnsGes yapisinin olusturuldugu filmler
Ozellikle 2010 yilindan itibaren DMS bashginin altindan ayrilmistir. Bunun
neticesinde de filmler Ge(001) matrisi yerine, Ge(111) alttas {izerine biiyiitiilmeye
baglanmigtir. Gecmiste yapilan calismalardan  epitaksiyal  yonelimlerinin
MnsGes (001)//Ge (111) seklinde oldugunu bilinen filmler, yiiksek kalitede art arda
biiyiitiilerek, Ge yariiletkeninin igerisine dogrudan polarize spinlerin aktarilmasi
amaglanmistir. Film ile alttas arasindaki ara yiizeyde olusan kusurlardan sistemi
arindirmaya ve Mn segregasyon mekanizmasini dnlemeye yonelik bir¢ok ¢alisma
yapilmistir. 2008 yilinda Thanh ve arkadaslar1 Ge(111) yiizeyi lizerine kati faz epitaksi
yontemi ile UHV kosullarinda 10 nm MnsGes filmi biiyiitmiislerdir. Bu filmin olusum
stireci birgok deneysel teknik birlikte kullanilarak ayrintili sekilde incelenmistir [113].
Sonug olarak MnsGes birim hiicresinin, Ge(111) birim hiicresinin 30° dénmiis hali
olan V3 x /3 yapilanma gosterdigi TEM ve kirmim analizlerinden ispatlanmistir.
Orgii parametreleri arasinda bulunan % 3,7’ lik farka ragmen, yapilarm birim
hiicrelerinin gosterdigi bu uyumun MnsGes *tin Ge(111) tizerinde biiyiiyen, baskin tek
kristal faz olmasina imkan sagladigi anlasilmistir. Bu caligmalarinda daha c¢ok
biiylitme esnasindaki yapisal degisimleri inceleyen grup sonrasinda biiyiitme
yontemlerini degistirerek, Mn ve Ge atomlarinin alttas iizerine birlikte gonderilmesi
ile farkli kalinliklarda MnsGes filmleri hazirlamigtir. 5 — 180 nm arasinda degisen
MnsGes filmlerin kalinlikla beraber doyum miknatislanmast ve koersif alanindaki
degisimleri incelemis ve yapmin kalinliginin arttirilip yi§ina doniistiigiinde Curie
sicakligininda 340 K’ e kadar arttirilabilecegini gostermislerdir. Ardindan Padova ve
arkadaglar1 0 giine kadar yapilan deneyler sonucu elde edilen bilgilerin ince filmler
icinde gecerli olup olmayacagini gérebilmek adina kat1 faz epitaksi yontemi ile iizerine
14 nm Ge katman koydugu, 3,3 nm’ lik MnsGes filmler biiylitmiistiir. Calismasinda

birka¢ diizlem {iizerinden MnsGes ve Ge atomlariin ara yiizeyde gosterdikleri
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uyumdan ve 6zellikle MnsGes3(030) ve Ge(220) diizlemlerinin miikemmel sekilde
ortiistigiinden ancak ‘¢’ diizleminde 6rgli parametrelerindeki uyusmazliktan dolay:
sikistirict bir gerginlik oldugundan bahsetmistir [114]. Bu kadar ince manyetik bir
katmanin Curie sicaklikligini daha 6nce yapilan caligmalara yakin bir deger olan
325 K olarak dlgmiiglerdir. MnsGes birim hiicresi bagina diisen manyetik moment
degerini oda sicakliginda 2.7 pg, 13K’ de ise yaklasik olarak 7 ugp olarak
bulmuslardir. Teorik hesaplamalardan ve bulk yapilar iizerine yapilan deneysel
calismalar neticesinde yaklasik 27 pg olmasi beklenen degerin 7 pg’ a diismesinin
sebebini, ara yiizeyde olusan diizensizlikler seklinde yorumlamistir. Anlasildig1 gibi
bazi gruplar hala yapinin farkli sartlarda gosterecegi manyetik ve yapisal 6zelliklerini
incelerken, bu calismalarin onciilerinden olan Than ve arkadaslari MnsGes yapisinin
giiniimiiz teknolojisine adapte edilmesi i¢in gelistirilmesi gereken 6zelliklerine ¢oziim
yollar1 aramaya baglamistir. Ayni1 sene i¢inde yaptiklari basarili ve farkli makaleler ile
yine ¢alismalarin MnsGes {izerinde yogunlagsmasini saglamiglardir.

MnsGes ’tin CMOS teknolojisi i¢ine dahil edilebilmesi i¢in sahip oldugu
ozellikleri yaklasik 700 °C’ ye kadar korumasi gerekmektedir. Ancak Thanh yaptig
calismada MnsGes yapisinin 650 °C’ lik 1s1] isleme maruz kaldiginda doyum ve kalic
miknatislanmasinda sert bir diisiis oldugunu ve Mn atomlar1 MnsGes yapisinin iginden
segrege olarak, Mn1Geg antiferromanyetik yapisini olusturdugunu gostermistir [115].
[k yapilan deneylerden de bilindigi iizere Mni1Ges, Mn — Ge bilesikleri arasinda
olusma olasilif1 en yliksek olan ve en sabit fazdir. O ylizden, filmin biiyiitme
isleminden sonra yiliksek sicaklikta isitilmasi, sistemin kendini denge durumuna
getirmesine yani MnsGes kristal yapisinin Mni1Ges’ e doniismesine sebep olmaktadir.
MnsGes yapisini yiiksek sicakliklarda dahi sabit bir faz haline getirmek ve Mn
atomlarinin film yiizeyine dogru segregasyonunun Oniine ge¢cmek icin Tahlan ve
arkadaslari, film yiizeyine 4 ML karbon kaplamay1 6nermislerdir. Sonugta ise karbon
atomlarinin MnsGes yapisinda ara bolgelere yerlestigi ve Curie sicakligi 430 °C’ lere
yiikselmis, MnsGesCx yapisini elde etmislerdir. Olusan bu yap1 ise MnsGes * den farkl
olarak 850 °C’ de tavlandiginda bile manyetik 6zellikler gostermeye devam etmistir.
Ayrica enteresan sekilde biiylitme sonrasi tavlama sicaklifina bagli olarak geri
dondiiriilebilir manyetizma sergilemis yani, 850 °C’ de 1sitilan Ornekteki karbon
atomlar1 filmin i¢inden neredeyse tamamen c¢ikip sistemin manyetik 6zellikleri

MnsGes yapisina geri donmiistiir. Bu mekanizmanin ise, boron, nitrojen, karbon gibi
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diisiik atomik yarigapl safsizliklarin 6rgii igerisine, atomlar ile yer degistirerek degil
de ara bolgelere yerleserek dahil olmasi durumunda film iginde uzun aralikl
difiizyonun engellenmesi ile agiklanmistir. Boylece, olusan sabit domain yapilarinin,
MnsGes fazinin da daha kararli olmasimi sagladigi kanisina varilmistir. Ayrica
beklenildigi gibi, karbon katmani tavlama sirasinda difiizyon bariyeri gorevini
iistlenmis ve Mn atomlarinin segregasyonu sonucu yiizeyde ya da Ge matrisi i¢inde
meydana gelen ¢okelti olusumunu engellemistir.

Son 10 yilda elde edinilen bilgiler neticesinde, yeni nesil elektronik cihazlara
spin enjekte edebilmek i¢in MnsGes yapisinin uygun bir manyetik malzeme oldugu
kanitlanmistir. Artik istenilen kalinlikta, kusurlardan arindirilmis Ge tizerine
epitaksiyel olarak tek kristal kalitesinde biiyiitiilebilen ve karbon katkilayarak da Curie
sicakligr yiiksek degerlere ¢ikartilabilen yapilar olusturulabilmektedir.

Yukarida ayrintili bicimde bahsedildigi gibi ¢alismalar gecen siire igerisinde
MnsGes yapisinin  genel anlamda gergek potansiyelini ortaya koymus ve bilim
insanlariin 6zel amaglar i¢in yapacaklari caligsmalara kapilarin agilmasini saglamistir.
Gelecek nesil bilgi depolama teknolojisinin altyapisini olusturacak tek eksenli dik
manyetizmaya sahip malzeme arayisinda CoPt gibi Co-tabanli bilesiklerin yariiletken
teknolojisine adapte edilememesi gibi problemler, kesfedilen 6zellikleri ile MnsGes’
in bu tip cithaz uygulamalar1 i¢in goriiniir en iyi aday olmasini saglamistir. Bu ylizden
son yillarda yiriitiilen calismalar daha ¢ok, MnsGes’lin manyetik ozelliklerini
inceleme ve bilgi-depolama uygulamalarina elverisli hale getirme {izerine yapilmaya
baslanmistir.

Spiesser ve arkadaslari MnsGes yapisinin manyetik Ozellikleri iizerinde
yaptiklar1 ilk arastirmada 10 nm civarinda kritik bir kalinlik oldugunu ve sistemin
kolay ekseninde degismelere sebep oldugundan bahsetmislerdir [116]. Bu degisimi
daha iyi analiz etmek iizere, biyiittiikleri MnsGes filmlerinin kalinhiklarini 4 —
200 nm arasinda genis bir aralikta tutmuslardir. Boylece filmlerin anizotropilerini,
kolay eksenlerinin yon degistirme kalinliklarini ve domain sekillerini detayli inceleme
imkan1 bulmuslardir. Arastirmalar neticesinde 10 nm’ nin altinda biiyiitiilen
orneklerde, magnetostatik enerjinin miknatislanmay1 tek domain yapis1 sayesinde
ornek diizleminde durmaya zorladigini, bu kalinligin {izerinde ise magnetokristal
enerjinin artmaya baslayip sistemin ¢oklu domain yapisi ile dik miknatislanmaya

dogru yoneldigini gozlemlemislerdir. Grubun teorik ve deneysel olarak yaptiklari
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caligmalar neredeyse birbiriyle tamamen uyumlu sonuglar vermistir. Bunun
neticesinde de paralel miknatislanmadan dik miknatislanmaya gecisin @ 10-
25 nm araliginda gergeklestigi ispatlanmistir. MnsGes yapisinin dik miknatislanmaya
gecis kalinliginin, en yakin rakibi Co’ 1n dortte biri olmasi ve domain boyutlarinin ¢ok
daha kiigiik olmasi, bu yapmin Si-Ge tabanli elektronikte ve bilgi-depolama
cihazlarinda, uygulama potansiyelinin ne kadar yiliksek oldugunun bir kez daha altin1
¢izmistir.

Wang ve arkadaslar1 yeni nesil spintronik cihazlarin temel gerekliliginin,
FM/SC yiizeyleri arasindaki spin enjeksiyonunun en verimli sekilde yapilmasi oldugu
tizerinde durmuslardir. Calismalarinda tek kristal MnsGes yapisini, source-drain
olarak kullanip, yiiksek oranda In katkilanmis Ge nanotel igerisine spin enjeksiyonunu
gostermislerdir. Elde ettikleri spin difiizyon uzunlugu ve spin omiirleri sonuclari ise
MnsGes /Ge/MnsGes yapist ile olusan Ge nanowire spintronik cihazlarin kolaylikla
giinlimiiziin standart CMOS teknolojisine adapte edilebilecegini net sekilde ortaya
koymustur.

4.6.2. Motivasyon ve Orneklerin Hazirlanmasi

Spin polarize elektronlarin yari iletkenlerin i¢ine implante edilmesi daha once
de bahsedildigi gibi spintronik tabanli cihaz teknolojisinin gelismesi i¢in hayati 6nem
tagimaktadir. Bu amag¢ dogrultusunda iiretilen malzemeler arasinda en dikkat c¢ekici
sonuglar GeMn tabanli seyreltilmis manyetik yari iletkenlerde gozlemlenmistir. Bilim
insanlar1 spintronik uygulamalarda kullanilmak iizere etkin spin enjeksiyonu saglamak
icin Oncelikle filmlerin homojen yapisinin baska fazlar ve metalik kiimelerle
bozulmasini engellenmeye ve Curie sicakligini arttirmaya ¢aligmislardir.

Bu amag dogrultusunda tezin ilk kisminda GeMn seyreltilmis manyetik yari
iletken yapilar iizerinde durulmus ve homojenite, Curie sicaklig1 gibi kullanilabilir
cihazlarin iretimi i¢in engel olusturan durumlarin iyilestirilmesi adina, biiyiitme
teknigi, sicakligi ve ortam basincinda gerceklestirilen degisimler ile arastirmalara
destek verilmistir. Deneysel sonuglar bdliimiinde ii¢ alt baslik halinde sunulan
sonuglarla, her bir basamakta istenilen 6zelliklere bir adim daha yaklasilarak filmlerin
hem manyetik hem de yapisal 6zellikleri gelistirilmistir. Ancak tez siiresince yapilan

calismalar ile elde edilen deneyimler ve literatiirdeki teorik ve deneysel sonuclar goz
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oniinde bulunduruldugunda, Mn’ 1n Ge igerisindeki diisiik ¢6zlinme oranindan dolay1
bu yapilardaki ferromanyetik davranisin 170 K’ e kadar varligimmi koruyabildigi ve
manyetik katki miktarindaki artisi ile birlikte, yapinin i¢inde farkli fazlarin olusmaya
baslayarak hizli bir sekilde homojenitesinin bozuldugu anlasilmistir.

Bu zamana kadar, GeMn DMS sistemlerinde siklikla karsilasilan ve yapinin
homojenitesini bozdugu i¢in sistem igerisinde kusur olarak goriillen Mns;Ges yapisi,
oda sicakligindaki Curie sicakligt ve yar1 metal yapisi ile birden dikkat ¢ekmistir.
Onceden de bahsedildigi, gibi bir siire GeMn DMS matrisi igerisindeki MnsGe;
yapilarinin olusum mekanizmasi incelenerek, DMS sistemlerinde miknatislanmaya ve
T, ye saglayabilecegi katkilar aragtirtlmistir. Sonrasinda ise teorik hesaplamalar ile
ispatlanan, c ekseni yoniinde yiiksek spin enjeksiyon verimliligi ve % 42 oraninda
spin polarizasyon degeri, dikkatlerin bu bilesik {izerine toplanmasina sebep olmustur.
Ayrica MnsGe;’ lin ¢ diizleminin, Ge(111) diizlemi ile uyumunun anlagilmasi ile
bilesiginin tek basina, Schottky bariyer yolu ile Si — Ge gibi grup IV yart iletkenleri
i¢ine spin enjekte edilmesi i¢in ne kadar gii¢lii bir aday oldugu fark edilmistir. Gruplar
bu sonuclar 1s1ginda c¢alismalarina, MnzGes’iin ile aralarinda sadece % 3 Orgii
uyusmazligi bulunan Ge(111) alttasi kullanarak devam etmis, sistemin olusum
mekanizmasimi ve manyetik 6zelliklerini incelemislerdir. Ancak tezin basindan beri
ozellikle Ttizerinde duruldugu gibi, iiretilen malzemelerin suan ki elektronik
teknolojisine ¢ok daha kolay adaptasyonunun saglanabilmesi i¢in Si alttas lizerinde
calisilmis olma gerekliligi bulunmaktadir. Ne yazik ki aralarindaki % 8’ lik orgii
uyusmazligi, Mns;Ge;’iin Si alttas lizerine kusursuz epitaksiyel sekilde biiyiitiilmesinin
ve ¢alismalarin bu yonde ilerlemesinin 6niinde biiyiik bir engel olmustur.

Tezin bu kisminda epitaksiyel MngGes filmlerin, Si teknolojisine uyumlu hale
getirilmesi i¢in gerekli altyapiy1 olusturmak adina, MnsGesfilmler, farkli kalinliklarda
Ge katmanlari biyiitiilmiis Si(111) alttas iizerine hazirlanmigtir. Ge kalinligina bagli
olarak MnsGe3 yapisinin olusum mekanizmasi, filmin yilizey morfolojisi ve manyetik
Ozellikleri incelenmistir.

Bu c¢alismamizda kullanilan Si(111) alttaslar bolimiin basinda bahsedilen
temizlik asamalarindan geg¢irilmis ve yiizeylerindeki oksijen, karbon ve organik
kirliliklerden arindirilmis olduklar1 LEED, XPS ve AES teknikleri ile kontrol
edildikten sonra biiyiitme islemine gegilmistir. MBE yontemi ile Si(111) {izerine ile
sirast ile 35, 70, 140, 210, 280 nm kalinliklarinda Ge katmanlar biiytitiilmiis bes adet
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ornek hazirlanmistir. Ge katmanlarinin kalinliklari, eflizyon hiicresinin biiylitme orani
sabit tutulup, sadece biiylitme siirelerinin arttirllmasi ile ayarlanmistir.
Mn;Ges filmlerin biiyiitilmesinde, filmlerde gerinim ve deformasyon olusumunu
engelledigi icin ¢ogunlukla tercih edilen kati faz epitaksi yontemi kullanilmistir. Bu
islem kisaca farkli kalinliklarda hazirlanmis tek kristal Ge katmanlari tizerine oda
sicakliginda 3 nm Mn depolanmasi1 ve hemen ardindan 400 °C’ de 20 dakikalik
tavlama iglemi ile sistemin tekrar kristalize hale getirilmesi seklinde 6zetlenebilir.
Biiylitme teknigi ile ilgili detayli bilgiler, tezin deneysel teknikler boliimiinde

bulunmaktadir.

4.6.3. MnsGes Filmlerinin Yapisal Karakterizasyonu

Suan kullanilan klasik Si-tabanli elektronik cihazlara dogrudan adapte
edilebilecek malzemeler iireterek, spintronik teknolojisinin hayatimiza daha hizli ve
kolay girisi saglanilabilir. Bu amag dogrultusunda, tezin bu kisminda yiiksek manyetik
ozellikleri ile dikkat ¢ceken MnsGes yapisi, bugiline kadar yapilan ¢alismalardan farkli
olarak Sialttag iizerine biyiitiilmiistir. Mn ve Si Orgli parametreleri arasindaki
uyumsuzluktan dolayr MnsGesfilmler, Si alttas {izeri yerine farkli kalinliklarda

depolanmis Ge katmanlari lizerine gerceklestirilmistir.
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Sekil 4.17: Farkli kalinliklarda Ge ara katman tizerine biiyiitiilmiis 6rneklerin
XRD spektrumlart.
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MnsGes’ lin, Ge ara katmaninin kalinligina baglh olarak olusum mekanizmasi,
yapist, miknatislanmast ve manyetik anizotropisindeki degisim gozlemlenmis
olacaktir. Deney kapsaminda 35 nm, 70 nm ve 140 nm Ge ara katmani iizerine
biiyiitiilen 6rnekler kisaca sirasi ile S35, S70 ve S140 olarak adlandirilmistir.

Bes farkli kalinlikta hazirlanan Ge ara katmanlarin iizerine biiyiitiilen 6rneklerin
oncelikle diizlem dis1 XRD o6l¢timleri alinmistir. Sonuglar incelendiginde 35nm’den
ikiye katlanarak 280 nm’ ye kadar biiyiitiilen Ge ara katmanlarinin her birinde 27.28°’
ye denk gelen Ge(111) piki dedekte edilmistir. Si(111) alttas lizerine biiyiitiilen
Ge(111)’ in tek kristal diizen géstermesi, MnsGes fazinin olusumu ve filmde kusurlarin
Oniine gegilerek sistemin daha iyi anlasilmasi igin olduk¢a 6nemli ve gerekli bir

parametredir.

Tavlamadan sonra

Mn konsantrasyonu (%)

O T T T T T T T T T
Ge katmani kalinlig1 (nm)

Sekil 4.18: Farkli kalinliklarda Ge ara katmanlari iizerine depolanan Mn’ nin,
tavlama isleminden sonra yapi igerisinde bulunma yiizdesi.

Film igerisinde, tek kristal Si alttas ve Ge ara katmandan dolay1 gézlemlenen ana
kirmim piklerinin haricinde baska kirinim piklerine de rastlanmistir. Ge ara katman
kalinligindaki degisimin, 6zellikle ilk ii¢ kalinlik degerinde, XRD kirinim desenine
etkisi dikkat ¢ekmistir. XRD spektrumlarinda dedekte edilen kirinim pikleri sirasi ile
incelendiginde, ozellikle en ince Ge ara katmanmin (35 nm) flizerine biiyiitiilen
numunede, MnsGes fazina ait sinyale rastlanmayisi oldukga enteresan bir sonugtur. Bu
filmde, Ge ve Mn atomlarmin MnsGes yapisini olusturacak konsatrasyonu ve enerjiyi

film igerisinde saglayamayisi seklinde agiklanabilir. Bununla birlikte S35’ in
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spektrumunda 37.66°" ye denk gelen pikin varligi ile film icerisinde baska kristal bir
fazin olusumu net olarak anlagilmistir. Sonrasinda Ge ara katmanin kalinlig iki katina
(70nm) ¢ikartildiginda, varligini korumaya devam eden 37.66°” deki pikin siddetinin
azalmaya ve MnsGes fazmna ait (002) pikinin de 35,6°” de kendini gostermeye
basladig1, Sekil 4.17° de net olarak gériilmektedir. Uciincii basamak olarak 140 nm
Ge ara katman lizerine biiyiitiilen filmin kirimim deseninde ise, artik tek faz
olarak MnsGes tek kristal yapisinin olustugu, 37,6°” ye denk gelen yapinin olusmadigi
gozlemlenmistir. Ayrica Sekil 4.17° de goriildiigii gibi, bu degerden itibaren daha kalin
(210, 280 nm) Ge ara katman tizerine biiyiitiilen 6rneklerin spektrumlarinda baska bir
faza ait pike ya da MnsGes fazina ait pikte bir degisime, rastlanmamustir. Bu
sonuglardan, ilk ii¢ Ge ara katman kalinliginin sistemin igerisindeki fazlarmn olusum

dinamigi tizerinde ne kadar etkili oldugu anlagilmistir.

700 - —— 835
MnSGe%% 370
* vk ——S140

Siddet (birimsiz)

2theta (°)

Sekil 4.19: 35 nm, 70 nm ve 140 nm Ge katmani {izerine biiylitiilmiis 6rneklerde
olusan fazlara ait detayli XRD spektrumu.

Daha net sekilde ifade edildiginde, her bir 6rnegin tizerine 2,6 nm Mn konulmus
olmasina ragmen, ara katman kalinligina bagli olarak filmde olusan fazlar farklilik
gostermistir. Sistem igerisinde esit miktarda Mn atomu olmasina karsin analizlerde
gozlemlenen bu farkliligi daha iyi incelemek igin alinan XPS 6l¢iimlerinde yapilan
nicel analizler Sekil 4.18’de bulunmaktadir. Mn oraninin Ge’ ye gore degisimi,

beklenilenin aksine siirekli artis gostermektedir. Tavlama isleminden 6nce alinan
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verilerde yaklasik olarak ayn1 Mn oranini gdsteren filmler, tavlama isleminden sonra
hizla MnsGes fazini olusturmak icin gerekli olan % 62° lik degere dogru yiikselmistir.
Bu ise MnsGes yapisinin film yiizeyinin tamamini kaplamasinda Ge ara katman
kalinliginin etkisini net sekilde ortaya koymaktadir. Mn miktarindan bagimsiz olarak,
Mn;sGes fazinin yiizey piiriizliliigiiniin ve Ge miktarinin etkisi ile dncelikle yiizeyde
tek kristal nano yapilar seklinde olusumlar sergiledigi sonrasinda ise bu yapilarin film
yiizeyinin daha biiyiik bir kismini kaplayarak, XPS sonug¢larinda Mn oraninin artisi
seklinde kendini gosterdigi sOylenilebilir.

XRD sonuglari sirasi ile, 35 nm’ lik Ge katman tizerinde sadece MnsGes.«Six tiglii
bilesigine ait oldugu diisiiniilen yapinin, 70 nm {izerinde hem MnsGes.Six hem de
MnsGes fazinin, 140 nm iizerinde ise sadece MnsGes; fazinin olusum siirecini net
sekilde ortaya koymaktadir. Bu sebepten dolay:r ilk bakista 140 nm’ lik Ge ara
katmanin, MnsGes yapisinin Si alttas {izerine tek faz halinde biiylimesi igin Kritik
kalinlik oldugu kanisina varilmaktadir. Bu degerde sonra ise yapinin olusum
mekanizmasina Ge ara katman kalinliginin etkisinin olmadigi ispatlanmistir. Bes
ornegin XRD analizlerinden elde edilen bilgiler 1s18inda, tezin bu boliimiinde ara
katman kalinhigimin MnsGes sisteminin olusum mekanizmasi, elektronik, manyetik
Ozellikleri iizerine etkisi incelenirken ilk {i¢ kalinlik {izerinde durulmasi uygun

gorilmiistiir.

10.0

Sekil 4.20: a) 35 nm, b) 70 nm ve ¢) 140 nm Ge katmani {izerine biiyltilmis
orneklere ait AFM goriintiileri.

Sekil 4.19° da 35 nm, 70 nm ve 140 nm Ge katmani iizerine esit kalinlikta

depolanan Mn elementinin kati faz epitaksi yontemi sonucu sistem igerisindeki diger
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elementler ile olusturdugu fazlarin daha ayrintili sekilde alinmis XRD spektrumu
bulunmaktadir. Bu analiz sonucunda oncelikle net sekilde S35’ in igerisinde higbir
sekilde MnsGes fazma ait bir olusumun var olmadigini sdyleyebiliriz. MnsGesSix
fazina ait olan pikin yiiksek a¢1 degerlerinde beliren ve mavi ok isareti ile belirtilen
omuz da, yapimnin igerisinde farkli x degerlerine sahip ti¢lii olusumlarin mevcudiyetini
belirtmektedir. MnsGes fazina ait pikin ise beklenildigi tizere S70° den tek faz olarak
bulundugu ve S140° a gegerken FWHM’ sinin daraldigi, kristal kalitesinin arttig1
gbzlemlenmistir.

Sekil 4.20° da siras1 ile S35, S70 ve S140° in yiizey olusumlar1 ve boyutlari
hakkinda bilgi alabilecegimiz AFM goriintiileri bulunmaktadir. Genel olarak yiizeyler
incelendiginde en piiriizsiiz yiizey goriintiisiine S140° da rastlanmasinin beraberinde,
S35’ in yiizeyindeki nano nokta tarzi olusumlarin gosterdigi periyodik diizen de dikkat
¢ekmektedir. Bu periyodiklik, yiizey yiikseltilerinin alindigi 3 um metrelik tarama
sonucunda da agikc¢a fark edilmektedir.

20U

Sekil 4.21: S35’ e ait TEM goriintiisii.

S35 ve S140° in AFM goriintiilerinde sirasi ile karsilasilan periyodik diizen ve
piiriizsiiz yiizeye S70° de rastlanmamistir. Bunun sebebi, bu kalinlikta Ge ara katmani
tizerine depolanan Mn’nin tek fazli yap1 yerine, MnsGes.Six ve MnsGes fazlarinin her
ikisinin de var oldugu kristal fazlar olusturmasindan kaynaklanmaktadir. S70’ de iki

fazinda baskin olamadigi yani MnsGes’ iin olusumu igin gerekli kritik kalinlik
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degerinin agilamadig1 anlasilmaktadir. Ayrica 6rneklerin AFM goriintiilerinden analiz
edilen yiizey pirtzlilikleri sirast ile 7.65nm, 4.22nm ve 1.77 nm olarak
bulunmustur. Bu sonuglar XRD analizleri ile birlikte yorumlandiginda ilk olarak
olusan MnsGes«Six fazinin olusum mekanizmasi netlik kazanmaktadir. 35nm Ge
tabakasinin, Si yiizeyinde ii¢ boyutlu nano yapilar olusturarak biiylidiigl, alttas
yiizeyinin tamamini kaplamak yerine adaciklar seklinde girinti ¢ikintis1 bol bir ylizey
olusturdugu anlagilmaktadir. Bu yapinin iizerine génderilen Mn atomlarini ise adalarin
arasinda kalan bosluklardan igeri sizarak Si alttasa ulastig1 ve burada MnsGes.«Six ti¢lii
fazin1 olusturdugu TEM goriintiisii ile de Sekil 4.21°de dogrulanmistir. Aksi halde
tamami Ge kaplanmig ylizeye gonderilen Mn atomlarinin, Si ile etkilesime ge¢mesi
olasi degildir. Kalinhik 70 nm’ ye c¢ikartildiginda ise ylizeyde olusan yapilar
belirginligini kaybetmekte ve Ge atomlari nano yapilarin arasini doldurarak iki
boyutlu ince film moduna geg¢is yapmaktadir. O yiizdendir ki bu, Ge’ nin
Si ylizeyindeki biiyiime modundan dolay1 kritik ve tim fazlarin bir arada bulundugu
kalinlik degeridir. S140° da biiyiitillen Ge, kalinligin etkisi ile yiizeyde iki boyutlu

kusurlardan arindirilmis bir film olusumuna sebep olmustur.

4.6.4. MnsGes Filmlerinin Manyetik Karakterizasyonu

Farkli Ge ara katmanlar {lizerine biiyiitiilmiis 6rneklerin 1000 Oe alan altinda
10 K ile 350 Karasinda alinmis ve normalize edilmis FC datalar1 Sekil 4.22° de
bulunmaktadir. Orneklerin FC sonuglar1 karsilastirildiginda S70 ve S140° da
beklenildigi tizere MnsGes fazinin varligindan dolayr sistemin paramanyetik fazdan
ferromanyetik faza gecis sicakligi ~300 K civarina denk gelmektedir. Bu 6rneklerin
XRD datalarinda karsilasilan MnsGes fazina ait pikin varligindan dolayr bu Curie
sicakligi beklenilen bir degerdir. S35’ in Curie sicakligr ise ~243 K civarina denk
gelmektedir.

Daha Once yapilmis olan ¢alismalarda MnsGes.Six yapisinda x = 0-1.5 arasinda
bulundugunda Curie sicakliginin da 298 — 252 K arasinda degisecegi ispatlanmistir
[117], [118]. Elde edilen bu sonuglar ve literatiirde bulunan 6rnekler 1s18inda S35 in
FC datasindan goriilen gegis sicakliginin, yapinin icerisine Si’ nin dahil olmasi ile
ulasilabilecek makul bir deger oldugu ortaya ¢ikmaktadir. Ancak gegis sicakliginin

yukarida belirtilen sinirlar icerisinde bulunmamasi, Curie sicakliginin daha diisiik
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dedekte edilmesi MnsGes.«Sixbilesiginde x degerinin 1.5” dan biiylik oldugu yani
sistem 1igerisinde Si yogunlugunun Ge’ ye gore daha fazla oldugunu ortaya

koymaktadir.
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Sekil 4.22: S35, S70 ve S140’ a ait alan altinda alinmis FC sonuglari.

VSM o&lgtimleri ile elde edilen sonuglar bu {i¢ 6rnegin manyetik yapist ve film
icerisinde bulunan fazlar hakkinda net bir agiklama yapilmasina olanak
saglamadigindan dolayi, filmlerin detayli manyetik analizlerinin yapilabilmesi adina,
orneklerin ESR  Olglimleri alinmistir. Numunelerin  manyetik  durumlarin
derinlemesine incelemek i¢cin hem 300 K — 143 K arasinda diisiik sicaklik ol¢timleri
gerceklestirilmis hem de her bir 6rnegin 210 K’ de agiya bagli davranis1 incelenmistir.
ESR 6l¢iimleri numunenin, uygulanan dig manyetik alan filmin ab-diizlemine paralel
olacak sekilde yerlestirilmesi ile alinmistir. Orneklerin sicakliga bagli davranislarini
Sekil 4.23” de, agiya bagli davranislarini ise Sekil 4.24° de bulabilirsiniz.

300 K ile 143 K sicaklik araliginda manyetik alanin filmin ‘a’ diizelmine paralel
ve ‘c’ diizlemine paralel uygulanmasi 6lgiilen, ti¢ 6rnege ait ESR rezonans alanlarinin
degisimi sirast ile Sekil 4.23.a) ve 4.23.b)’ de bulunmaktadir. Tiim geometrilerde ESR
sinyallerinin gézlemlenmeye baslandig: sicakliklar VSM sonuglari ile uyumlu olarak,
S70 ve S140 i¢in ~320 K, S35 i¢in ise ~250 K olarak goriilmiistiir. Manyetik alanin
‘a’ diizlemine paralel uygulanmasi ile elde edilen sonugta tiim orneklerin benzer
davranis1 sergileyerek sicakliktaki diislisle birlikte rezonans alanlarinin yiiksek
manyetik alandan diisiik manyetik alan degerine kaydigi net olarak goriilmektedir. Bu

100



kayma S70 ve S140 i¢cin MnsGes fazinin Curie sicakligi degerine kadar ¢ok siddetli
olmasina ragmen, bu degerden sonra sicaklikla birlikte ¢cok diisiik adimlar ile diisiik
alan degerine dogru olmustur. Ayrica S70’in igerisinde bulunan MnsGes«Six fazinin
varligimin, sicakliga bagli davranisa bir etkisinin olmadigi, S140 ile iist {iste binen

grafiginden anlasilmaktadir.
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Sekil 4.23: S35, S70 ve S140 6rneklerinin 323 K ile 223 K arasinda manyetik alanin
a) ‘a’ diizlemine paralel ve b) ‘c’ diizlemine paralel uygulanmasi sonucu aalinmig
ESR spektrumlari.

Manyetik alanin ‘c’ diizlemine paralel uygulandig1 geometride sicakliga bagl
alman Olciimlerde ise genel olarak tiim oOrneklerin benzer davranis sergiledigi
sOylenilebilir. Sekil 4.23.b)’ de goriildiigii lizere 6rneklerin rezonans alani, sicakliktaki
diisme ile birlikte yiiksek manyetik alan degerlerine kaymaktadir. Orneklerin
sicakliktan bagimsiz olarak rezonansa girdikleri alan degerleri ayn1 olmasina karsin,
kaymanin en net ve siddetli sekilde S35’de yani MnsGes.«Six yapisinin tek faz oldugu
ornekte gozlemlenmesi dikkat cekmektedir. Ayrica sicakliga bagli olarak tamamen
ayni davranis sergileyen S70 ve S140° in ESR spektrumunda 290 K’ den itibaren
ikinci bir pikin belirmesi ve bu pikin ana pik ile ayn1 davranisi sergilemesi de dikkate
deger bir davranis olmaktadir. lkinci pikin S35’ e ait ESR spektrumunda
gbzlemlenmemis olmasi ve goriiniir olmaya basladig:r sicakligin MnsGes yapisinin
Curie sicakligina denk gelmesi, bu sinyalin 6rnekte olusan MnsGe; varligindan

kaynaklandigini ortaya koymaktadir. Ayrica sinyalin sadece ‘c’ diizleminde, MnsGes’

101



iin biiylime dogrultusu yoniinde olmasi da bu konudaki varsayimlar1 desteklemektedir.
Bu bilgiler 1s181nda, gerilme etkisinden dolay1 ince filmin tam olarak relakse olmadigi,
bu sebepten yiizey ve ara yiizeyde olusan ultra ince ferromanyetik nano yapilarin
olustugu soylenilebilir. MnsGes fazina bu nano yapilar biiyiime yoniinde tek eksenli
anizotropi gostermektedir. Ancak yapinin hem 6rnek yiizeyi tamamen kaplamamasi
hem de 6rnegin yigin ve ince film kisminda farklilik gosteren Mn konsantrasyonu
ornek lizerinde miknatislanmanin da bu dogrultuda degismesine sebep olmustur.
Boylece, MnsGes yapisinin biiyiime yoniine, manyetik alanin paralel uygulanmasi
sonucu alinan ESR 6l¢iimlerinde, hem y1gin yapidan hemde MnsGes fazindan dedekte
edilen sinyallerden, sistemin kalinliga bagli olarak homojen olmayan, degisken bir
anizotropi alan1 sergiledigi ortaya ¢ikmaktadir. Bu farklilik ise kendini yiizey modu
diyerek adlandirdigimiz, ana moda benzer davranis sergileyen ikinci bir sinyal olarak

ortaya koymaktadir.
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Sekil 4.24: a) S35, b) S70 ve ¢) S140’ 1n 210 K’ de 0-180° arasinda agiya bagl
davraniglar1 gosteren ESR spektrumlari.

Orneklerde karsilasilan bu ii¢ sinyalin agiya bagl davramislarimi detayli olarak
gozlemlemek amaci ile her birinin 240 K’ de alinmis agiya bagli ESR spektrumlari
Sekil 4.24° de cizdirilmistir. Polar agida 0 — 180° arasinda yapilan olgiimlerde
MnsGes«Six Ve MnsGes fazlarmin benzer davranis sergileyerek, rezonans alanlarinin
90°’ de maksimum oldugu ispatlanmistir. Yani her {i¢ 6rnek i¢inde ‘c’ diizleminin zor
eksen oldugu anlagilmistir.

Sekil 4.23.b)’ de ‘c’ diizlemine paralel dlgiimlerde, sadece S70 ve S140° da

dedekte edilen ikinci sinyalin ise kritik a¢1 olarak nitelendirilebilecek 60°° den sonra
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belirmeye baslamistir. MnsGes ince filmden kaynaklanan ana mod ve Ol¢iim
geometrisine bagli olarak, y1gin kismindan yiizeye dogru gidildikge homojen olmayan
profil sergileyen orneklerde dedekte edilen ikincil modun, ayni agisal davranisi
sergiledigi de ESR ol¢iimleri neticesinde goriilmiistiir. Ayrica spektrumlara dikkatlice
bakildiginda alttas kalinligindaki artis ile birlikte MnsGes fazindan kaynaklanan ana
modun siddeti artarken, ikincil modun siddetinde herhangi bir degisim
gozlenmemektedir. Bu ylizden S140 ylizey modu ve ana modun ayr1 ayr1 en net
goziiktiigii ornektir. Ayrica bu farkin net olarak goriilmesi i¢in oda sicakligi ve tim
fazlarin goriiniir oldugu 243 K’ de alinmis ESR sonuglar1 Sekil 4.25” ¢ eklenmistir.
S70 ve S140° da bulunan yiizey moduna ait sinyallerin, sekilleri, aciya bagl
davraniglari, pozisyonlart ve ana moda mesafeleri ayn1 olmakla beraber sadece ana

modun sinyal siddeti farklilik gostermektedir.

Normalize Siddet (birimsiz)
Normalize Siddet (birimsiz)
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Sekil 4.25: S35, S70 ve S140’ in a) 300 K ve b) 243 K’ de alinmis ESR
rezonans g¢izgieri.

4.6.5. Sonuclar

Tez kapsaminda esit miktardaki Mn atomlarmin depolandig: sistemde MnsGes
fazinin Ge ara katmaninin kalinligindaki artisa gore yapisal ve manyetik 6zelliklerinde
meydana gelen degisimler incelenmistir. Genel anlami ile diisiik kalinliklarda Si

tizerine VW modda biiyliyen Ge neticesinde sistemde MnsGes«Six ii¢lii fazinin
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olustugu, kritik Ge kalinligina (140 nm) ulasildiktan sonra ise tek faz olarak MnsGes
fazinin bulundugu goézlemlenmis. Bu biiylime ve yapilarin olusum mekanizmalari
AFM goriintiileri ve XPS’ de yapidaki Mn konsantrasyonundaki degisimi bulmak i¢in
yapilan deneyler ile dogrulanmistir. AFM analizleri ara katman kalinligi ile birlikte
yiizeyde biiyiitiilen filmin pirizliliginin azaldigin1 gostermistir. Ayrica AFM ve
TEM analizi sonuglar1 bir arada degerlendirildiginde, S35’ in iizerine biiyiitiilen ara
katmanin, 6rgii parametreler uyusmazligindan dolay1 gergin oldugu ve tam bir katman
yerine yiizeyde nano yapilar olusturacak sekilde biiyiidiigiinii net sekilde
anlasilmaktadir. Daha sonrasinda ise Mn atomlarinin, Ge yerine ¢0ziinme oranlarinin
daha ytiksek oldugu Si matrisini tercih ederek orada ticlii faz olusturdugu sdylenebilir.
Sistemlerin manyetik 6zelliklerinin ise beklenildigi iizere S35 hari¢ tiim 6rneklerde
benzer oldugunu ortaya koymaktadir. S35 igerisine dahil olan Si atomlarindan dolay1
~250 K civarinda, diisilk Curie sicakligi gosterirken, diger orneklerde MnsGes
yapisinin baskin 6zellikleri net sekilde fark edilmektedir. Ayrica yine S35 harig, diger
orneklerin tiimiiniin ESR sinyallerinde ana pik ile neredeyse ayn1 davranisi sergileyen
ikinci bir pike rastlanmistir. Bu pike benzer davranis sergileyen sinyallere, daha 6nce
GaMnAs sistemlerinde ve ultra ince ferromanyetik filmlerde 6rnegin yiizeyi ve bulk
kism1 arasinda homojen anizotropi alani sergilemeyen numunelerde karsilagilmistir
[119], [120]. Bu sebepten dolay1 ikinci sinyalin MnsGes yapisinin biiyiime dogrultusu
yoniinde ve tam da Curie sicakligindan itibaren goriiniir olmasi, ylizey modu sinyali
oldugunun bir diger kamitidir. Ancak literatiire bakildiginda genellikle diisiik
sicakliklarda karsilagilan bu sinyalin yiiksek sicakliklardan itibaren var olmasi oldukca
dikkat ¢ekicidir.
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5. SONUCLAR ve ONERILER

Bu ¢alisma kapsaminda ferromanyetik MnxGelix ve MnsGes ince filmleri Si
alttas {izerine biiyliitiilerek, spin elektroniginin gilinlimiiz cihazlarina adapte
edilebilmesi i¢in gelistirilmeye calisilan yapisal ve manyetik 6zellikleri detayli sekilde
incelenmistir. Literatiir taramasinda, bilim adamlarinin bu malzemeleri cihaz
uygulamalarinda etkin olarak kullanabilmesi i¢in agilmasi gereken engeller iizerinde
durulmustur. Sirasi ile karsilasilan problemlere ¢6ziim Onerileri sunulmus ve bunlarin
filmin yapisal, elektronik ve manyetik &zelliklerine etkisi arastirilmistir. Oncelikli
GeMn vyapilarinda ikincil faz olusumunun Oniine gecebilmek i¢in numunelerin
biiyiitme teknigini ardisik katmanli biiyiitme ile degistirilmistir. Ornekler 40
katmandan olusan Mn/GeMn ince filmlerinin ist {ste biyiitilmesi seklinde
hazirlanmistir. Bu sayede Mn atomlar1 Ge katmanlari arasina hapsedilerek, Ge matrisi
icerisinde ¢oziinmeye zorlanmis olmustur. Deneysel sonuglarda bu biiyiitme
tekniginin metalik Mn kiimeciklerinin olusumunu 6nemli Ol¢lide engelledigini ve
filmin kristal kalitesini arttirdigin1 dogrulamistir. Ikinci olarak Ge katmanlar1 arasina
sikigtirtlan Mn atomlarinin, difiizyon mesafesinin optimize edilmesini saglamak amaci
ile ornekler farkli alltas sicakliklarinda hazirlanmistir. 100 °C, 130 °C’ de sistem
igerisinde olusan herhangi bir ikincil faza rastlanmamistir. Ancak manyetik 6l¢iimler
sonucu iki gecis sicakligi dedekte edilen bu 6rneklerde alttas sicakliginin 130 °C’ ye
artmasi ile Curie sicakliginin da 105 K’ den 135 K’ e yiikseldigi gozlemlenmistir. Bu
sonug ise sicakligin etkisi ile Mn atomlarinin birleserek yogun bulunduklar1 bolgelerin
boyutunda ve manyetik atom sayisinda artis meydane getirdikleri anlamina gelmistir.
Ancak 130 °C’ de biiyiitiilen numunede karsilasilan bu olumlu degisimlerin, 6rnek
biiylitme sicakligit 150 °C’ ye cikartildiginda devam etmedigi ve Mn atomlarinin
diflizyonunun Oniine gegilemeyerek MnsGes kristal fazinin film igerisinde olustugu
saptanmustir. Ugiincii olarak ise filmlerin paramanyetik fazdan ferromanyetik faza
gecis sicakliklarinin daha da arttirilabilmesi i¢in, Mn/GeMn ardisik katmanlar halinde
130 °C’ de biiyiitme parametreleri optimize edilen numuneler 5x10~° Torr N,kismi
basinct altinda Si(100) alttas tizerine biyiitilmistir. Mn atomlarmin en yakin
komsularinin n-tipi katki olmasi1 durumunda, enerji bakimindan Ge atomlar1 ile yer
degistirme olasiliginin daha yiliksek olmasi ve Mnge sayisi arttikca Mno.oaGeo.s

filminin Curie sicakliginin  da  artmasmmin  beklenmesi bu c¢alismanin
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gerceklestirilmesindeki ana motivasyon kaynagi olmustur. Calisma sonucunda ise
beklenildigi lizere nitrojenin sisteme dahil olmasi neticesinde filmin kristal kalitesinde
ve Curie sicakliginda artis XRD ve VSM teknigi ile net olarak gdzlemlenmistir.
Nitrojen film igerisindeki aktif Mn atomu miktarin1 arttirarak Curie sicakliginin
170 °C’ ye yiikseltmistir. Ancak nitrojenin, ayni zamanda film igerisinde Mn
difiizyonunu arttirarak metalik ¢okelti ve ikincil faz olusumuna olanak sagladigi da
ESR sonuglari ile anlasilmistir.

Yukarida belirtildigi ilizere tezin ilk kisminda GeMn seyreltilmis manyetik
yariiletken yapilar iizerinde durulmus ve homojonite, Curie sicakligi gibi kullanilabilir
cihazlarin tiretimi i¢in engel olusturan durumlarin iyilestirilmesi adina, filmin biiyiitme
teknigi, sicakligi ve ortam basincinda gerceklestirilen degisimler ile aragtirmalara
destek verilmistir. Bu islemlerin her bir basamaginda istenilen 6zelliklere bir adim
daha yaklagilarak filmlerin hem manyetik hem de yapisal 6zellikleri gelistirilmistir.
Ancak ¢alismalar sonucunda, % 4 Mn konsantrasyonuna sahip, Curie sicakligi
170 °C’ ye ¢ikartilmis ornekler hazirlanmistir. Bu sebepten dolayi tez kapaminda
gerceklestirilen caligmalarin - devaminda, GeMn DMS sistemlerinde siklikla
karsilagilan, Curie sicakligi 300 K olan ve deneysel ve teorik ¢alismalar sonucu yiiksek
spin enjeksiyon verimliligi ile umut vadeden MnsGes yapist ilizerinde calismalar
gerceklestirilmistir. Tezin basindan beri 6zellikle {izerinde duruldugu gibi, suan ki
elektronik teknolojisine ¢ok daha kolay adaptasyonunun saglanabilmesi i¢in, MnsGes
yapisi literatiirdeki ¢alismalarin aksine Ge/Si(111) alttas tizerinde SPE yontemi ile
hazirlanmistir. BOylece Ge ara katmanin kalinliginin ve yiizey morfolojisinin
epitaksiyel MnsGe; filminin olusumuna ve manyetik 6zelliklerine etkisi aragtirilmigtir.
Bu calismanin neticesinde stresin etkisi ile nano noktalar seklinde biiyliyen diisiik
kalinliktaki Ge ara katmaninin, Mn atomlarinin Si icerisine difliz etmesi ile,
MnsGes«Six tiglii fazinin olusumuna olanak sagladigi anlasilmistir. Ayrica Ge katman
kalinlig ile birlikte kademeli olarak, film igerisinde dncelikle Curie sicakligi 250 K
olan MnsGes.Six fazinin tek faz olarak olustugu, 70 nm’ lik Ge kalinliginda
MnsGes«Six ve MnsGes fazinin her ikisinin de yer aldigi, 140 nm’lik kalinlikta ise
MnsGes yapisinin tek faz olarak sistem icerisinde olustugu gozlemlenmistir. S70 ve
S140’ a ait MnsGes yapisinin biiyiime dogrultusu olan ‘c’ eksenine paralel alinan ESR
spektrumlarinda, fimlerin bulk ve ultra ince film kismi arasinda homojen dagilim

gostermeyen anizotropi alani ylizey moduna ait agisal olarak MnsGes’ e ait ana mod

106



ile ayn1 davranis1 sergileyen ikincil bir sinyal dedekte edilmistir. Ayrica sonuglar net
bir bicimde, yliksek kalitede ve kusurlardan arindirilmis MnsGes yapisinin aralarinda
% 8 orgii uyusmazIig1 bulunmasina ragmen Si(111) alttas lizerine kritik Ge ara katman
kalinligindan itibaren epitaksiyel olarak biiyiitiilebilecegini gostermistir. Ayrica
sonuglar net bir bicimde, yiiksek kalitede ve kusurlardan arindirilmis MnsGes yapisinin
aralarinda % 8 6rgii uyusmazligi bulunmasina ragmen Si(111) alttas tizerine kritik Ge
ara katman kalinligindan itibaren epitaksiyel olarak biiyiitiilebilecegini gdstermistir.
Sonug olarak spintronik uygulamalar i¢in MnsGes’ {in oldukga timit vadeden ve
gelecekte Si-tabanli mikro elektronik teknolojisi ile birlestirilerck cihazlara
kullanilabilecek manyetik ve yapisal 6zelliklere sahip bir faz oldugu anlasilmistir.
Caligmanin bundan sonraki adiminda yapinin Curie sicakligini arttirmak adina bir
boyutlu (1D) ya da boyutsuz olarak nitelendirilen tek kristal MnsGes nano tel, nano
cubuk, nano noktalarin Si alttas lizerine biiyiitiilmesi faydali olacaktir. Biiyiitiilen nano
yapilarin elektronik ve morfolojik 6zellikler ile birlikte manyetik 6zelliklerinin de
incelenmesi, bu alanda bulunan az sayida makaleden dolayi, literatiire de oldukga etkili
katki saglayacaktir. Ayrica istenilen 6zelliklere ulasildig: takdirde litografi teknigi ile

Si- tabanl1 yeni nesil spin transistorler olusturulabilir.
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