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OZET

TEZIN BASLIGI: Katilarda 1si1l genlesmenin interferometrik metodlarla él¢iimii
YAZAR ADI  : Dogan ERBAHAR

Bu tez calismasinda katilarda 1s1l genlesme fenomeninin genel teorisi gozden
gecirilmis, bu fenomeni agiklayan model ve yaklasimlar 6zetlenmis, 1s1l genlesmeyi

6lecmek i¢in en yaygin metodlar 6zellikleri ve hassasiyetleriyle beraber tanitilmistir.

Isil genlesme katsayisinin sicakliga baghligini diisiik sicakliklarda hassas bir
sekilde 6lgmek i¢in optik girisim prensibiyle calisan bir diizenek detayli olarak

tanitilip bunun bilinen diger metodlarla kiyaslamasi yapilmistir.

Bu metodla katmanli bir kristal olan TlGaSe,’nin 80 K ile 200 K arasinda
katmanlara dik olan yonde lineer 1s1l genlesme katsayis1 6l¢iilmiis ve carpici sonuglar
elde edilmistir. Bu sonuglar yorumlanirken ayni kristalde yapilan piroakim olgiimleri

de dikkate alinmustir.



SUMMARY

THESIS TiTLE: Thermal expansion measurements of solids by interferometric
methods

AUTHOR : Dogan ERBAHAR

This thesis begins with a review of general theory of thermal expansion of
solids. The models and approximations explaining the phenomenon are summarised
and the experimental methods for measuring the coefficient of linear expansion are

discussed with their specific properties and accuracies.

An accurate experimental method for measuring the temperature dependence
of coefficient of linear expansion at low temperatures is introduced. The principle of
this method is to use an interferometer and measure the length change of the sample
by observing the movements of interference fringes which form between the planes

of interferometer. This method, its sensitivity and advantages are discussed in detail.

The coefficient of linear expansion of layered crystal TlGaSe; is measured
between 80K and 200K in the direction perpendicular to the layers by this method
and some interesting results are obtained. The results are discussed with the

pyrocurrent data of the same crystal.
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1. GIRIS

Isil genlesme terimi bir katinin orgiisel ve boyutsal yapisini belirleyen
geometrik parametrelerin sicaklikla degisimini ifade eder. Basit genlesme veya
biiziisme, kristalografik hiicre yapisindaki degisimler (bu degisimler kristal
kusurlarindan dolay1 biiyiik 6l¢ekteki genlesmelerle ayni olmayabilir) ve atomlarin
birim hiicredeki ortalama konumlarini veren parametrelerdeki degisimler bu terimin

ifade ettigi anlama dahildir.

Hacimsel genlesme katsayisi B =(0InV/aT), (1.1) kiibik ve izotropik
katilar i¢in lineer genlesme katsayisina f =3a = 3(6 Inl/oT ) »bagmtisiyla bagl olup

bu baghlik anizotropik katilarda daha genel olarak makroskopik gerilim

parametreleri (1) cinsinden o, = (07, /0T), olarak yazilabilir.

Boyut degisimleri temel olarak serbest enerjiyi minimalize etmek i¢indir. Bu
serbest enerjiye katkilar statik Orgii, orgl titresimleri, gezici elektronlar, elektrik
dipolleri, manyetik iyonlar, niikleer spinler vs. den gelir. Bu nedenle 1s1l genlesme
fenomeni genel olarak esneklik, kizildtesi ve Raman spektrasi, Fermi yiizeyi,
elektriksel ve manyetik sinirlamalar, faz gecisleri, 1s1l iletkenlik vb gibi 6zellikler ile
iligkilendirilir ve teknik oOl¢limlere ek olarak maddenin temel Ozelliklerinin

incelenmesinde 1s1l genlesme datasinin 6nemi biiytiktiir.

Isil genlesmenin mikroskopik teorisinin kokleri Mie (1903) ve Griineisen
tarafindan atilmistir. Griineisen 1912°de yeni bir ufuk acan makalesinde merkezi
atomlar arast kuvvetlerden tilirettigi v frekansi tarafindan karakterize edilen bir

kuantum Einstein modelini benimsemistir.
BV I Cp =pVIxsCy

birimsiz bagintist (r, ys izotermal ve adyabatik sikistirilabilirlik ve Cy, Cp sabit
hacimde ve basingta 6zisilardir) y = -d Inv / d InV parametresine esit bulundu (bu da
anhormonisitenin kristal potansiyelindeki ©Onemli roliinii yansitmaktadir) ve

sicakliktan bagimsiz oldugu anlasildi — bu sonu¢ Griineisen kurali olarak bilinir.



“Griineisen gamalar1” bundan sonraki teorik caligmalarda ve deneysel arastirmalarin
sunumunda (orijinal modelin uygulanamaz oldugu malzemelerde bile) ¢ok yaygin

olarak kullanilmaya baglamistir.

Daha evvelki ¢alismalar Born (1923) ve Gruneisen (1926) tarafindan yazilan
iki belirleyici makalede gdzden gegcirilmisti. Anizotropik malzemeler Griineisen ve
Goens (1924) tarafindan gozlemlenmistir ve gozlenen karmagsik sicaklik baglilig
ayni bilim adamlar tarafindan anizotropik 1sil basing ile anizotropik esnekligin

karsilikli etklesimi olarak agiklanmustir.

Deneysel c¢aligmalar 1930’larda Adenstedt, Erfling, Hignert ve digerleri
tarafindan devam ettirildi fakat T > Op / 10 ile smirlanmisti. Pikometre
mertebesindeki degisimler 1950’lerde optik terazilerin ve elektriksel siga
metotlarinin gelistirilmesi ile 6l¢iilmeye baslandi ve bu sayede o(T)’y1 T~ 6p/ 100°e
kadar olgiip orgiisel, elektriksel ve manyetik katkilar1 ayirmak miimkiin oldu. 6p /
10’un altinda alinip biriken datalar ve bunlara iligkin teoriler 1964 yilinda Collins ve
White tarafindan gézden gecirildi. Datalar1 ve ortaya ¢ikan analizleri sunan sonraki

bir monograf ise Yates (1972) tarafindan yazildi.

Bu zamandan itibaren farkli siiftaki katilarin (alkali halidler, ¢inko cevheri
yapisindaki kristaller, floritler, nadir gaz katilari, kiibik ve anizotropik metalik

elementler) davranis motiflerinden ortaya agik bir deneysel resim ¢ikmis oldu.

Bu tez calismasinda 1si1l genlesmenin genel termodinamik teorisi gbzden
gecirilmis olup bu fenomen icin literatiirdeki modeller ve yaklasimlar 6zet olarak
verilmigtir. Calisgmamizda esas olarak katilarda 1sil genlesmeyi optik girisimden
faydalanarak hassas bir bi¢imde Slgebilen bir diizenek tanitilmistir. Diger metotlar ve

diizeneklerin prensipleri ve hassasiyetleri de 6zet olarak bu ¢alismada yer almaktadir.

Yeni kurulan diizenegin denemesi T1GaSe; kristalinin 1s1l genlesme katsayisi
80 K ile 180 K arasinda dlgiilmesiyle yapilmistir. Bu kristal Abdullaev (2001)
tarafindan 40K — 300K sicakliklarinda ayni metot ile 6l¢iilmiistiir ancak bulunan
sonuglar bu calismadaki ol¢iimlerle biraz farklilik gostermektedir. Temel farklilik

120 K in iizerindeki sicakliklarinda literatiirde olmayan yeni pikler gdzlemlenmis



olmasidir. Ayni kristalde piroakim 6lgiimlerinde yakin sicakliklarda bazi anormal
davraniglar gozlemlenmistir. Burada sunulan 1si1l genlesme datasi kristal {izerine

yiiriitiilen tartismalara katkida bulunacak niteliktedir.



2.1SIL GENLESMENIN GENEL TEORISI

2.1 Hacimsel Genlesme

Hacimsel genlesme katsayisi denklem (1) de tanimlanmis olup G(P,T) Gibbs

serbest enerjisinin tiirevlerine basitce
B=(0mv/aT), =(6°G/oPoT)/V = (6°G/6PoT )/(6G | oP), (2.1)

bagintis1 ile baghdir. Bununla beraber bir ¢ok pratik amag¢ icin ’yr Helmholtz
serbest enerjisi F(V,T) ile iligkilendirmek daha yararhidir. Standart termodinamik

doniisiimler bize

B=—(0nv/oP),(6P/oT), = y,(0P/2T),, (2.2)
=1, (0*F1over)= y,(85/0V), (2.3)

Bagintilarini verir ki burada S entropi, ¥t izotermal sikistirilabilirliktir. izotermal

hacim modiili,
B, =—(@P/omV), =V(0°F1oV?), (2.4)

ile tanimlanmis olup 1, Bt nin ¢arpmaya gore tersi oldugu icin (2.3) nolu denklem

bize
BB, =—0"F /oVoT (2.5)

ifadesini verir. F’in ikinci mertebeden kismi tiirev tgliileri sabit hacimdeki 6zgiil

1s1in1n tanimlanmasi ile tamamlanabilir.

c, =-T(6*F/o1?), (2.6)



(2.2) ve (2.3) denklemleri basit bir fiziksel 6neme sahiptir. (2.2) denkleminde
1s11 genlesmeye iki sathada gergeklesen bir durum olarak bakabiliriz: Hacmi sabit
tutup sicakligr arttirdigimizda degisen basing ve cismin yliksek sicaklikta dis Py
basincina serbest gevseyerek hacmini degistirmesi. (2.3) nolu denklemden 1s1l
genlesmenin sinirlandirilmis Gibbs serbest enerjisinin her sicaklikta minimize
edilmesiyle belirlendigini sdyleyebiliriz. Bu fonksiyonun minimumu sadece entropi
hacme bagimli ise degisir. Hacim degisimi her zaman artan entropi yoniinde olur ve
yr carpan yiiksek sikistirilabilirlige sahip maddelerin daha yiiksek 1s1l genlesmeye
sahip olacagina isaret eder. Sicaklik sifira yaklastiginda sikistirilabilirlik sonlu kalir

ve 1s1l genlesmenin sicaklik bagliligi esas olarak (85’ / GV)T ifadesine bagimli hale

gelir.

Adyabatik prensibin simirlar1 altinda, Helmholtz serbest enerjisi sistemin
farkli “bilesenlerinden” kaynaklanan terimlerin toplami olarak ifade edilebilir.
(0rnek: iyonik orgii, iletkenlik elektronlari, spinler, safsizlik dipolleri vs.) Bu ayrimin
gecerli  olabilmesi ic¢in sistemin farkli bilesenlerinin durulma zamanlarinin
birbirlerinden yeterli 6l¢iide farkli olmasi lazimdir; 6yle ki birinin enerji seviyesi igin
hesaplanan durulma zamaninda Otekilerin enerji seviyesi anlik veya ortalama
konfigiirasyon i¢in “donmus” kabul edilebilsin. Bu durumda bagimsiz eklenebilen
katkilar F fonksiyonunun tiirevleri i¢in elde edilebilir (entropi, 6z1s1, hacim modiilii,
vs) ancak tiirevlerin orani olan 1s1l genlesme i¢in elde edilemez. Bununla beraber,
(diistik sicakliklarda statik orgii enerjisi tarafindan kontrol edildigi ve sicaklikla az

degistigi i¢in) hacim modiiliine yapilan katkilar1 ayirmak uygun degildir.

Boylece [ = Z B.(2.7), formiiliinii yazarken p = Z B, = ZTZ(??)
r r r T

(2.8) ifadesini akilda tutmamiz gerekir.

B:’lerin biiyiikliikleri boylece hacim artis1 veya gerilim degisimlerine serbest
enerjinin katkilarinin hassasiyetine baghdir. (Farkli bir bakis acis1 Fletcher (1978)’de
bulunabilir.) Farkli bilesenler, 1s11 genlesme deneysel Ol¢limlerinden, bilinen
tiplerinin  sicaklik bagimhiligindan yola ¢ikilarak tammlanir. Ornegin, diisiik

sicakliklarda genlesmeye 6rgii titresim katkisi, T° ve T’nin daha yiiksek tek iislerine



bagliyken, elektronik ve manyetik katkilar T ile degisir. Ayrica, Schottky kusuru T

ile degisen yiiksek sicaklik kuyrugu ile bir tiimsek olusturur.

Bir yerde elektronlarin, manyetik spinlerin ya da elektrik dipollerinin birlikte
etkilesimine bagli termodinamik doniisiim olursa, diizende; dolayisiyla entropide
belirgin bir degisiklik beklenir. Bu olay geg¢is sicakligindaki 6zis1 ve 1s1l genlesmede
degisim seklinde gozlemlenir. Yine bu anormallikler, gecisin iistiinde ve altindaki

sicakliklarda karakteristik sicaklik bagimliligiyla tanimlanabilir. C, vef olan

goreceli biiyiikliikteki anormallikler hacim ve etkilesim enerjisinin  gerilim
hassasiyetiyle ya da tanmimlanabilinen diizenleme sicakligiyla belirlenir. Ornek olarak
1. tip siiperiletkenlerde birim kiitle basina Gibbs serbest enerjisi faz sinirina

esitlenirse, sifir manyetik alan i¢in meshur Ehrenfest bagintis1 bulunur.
din T/JdP=V AB /A Cp (2.9)

Bu bagintt hacimsel genlesmedeki ve 6zisidaki siireksizligin, siiperiletken gegis

1s1sindaki basing bagimliligina oranidir.

Termodinamik Griineisen fonksiyonlar1 1s1l genlesme datasi analizi ve
yorumlar1 i¢in yararlidir. dV ve dT degerlerindeki degisimlerden kaynaklanan
entropinin diferansiyel degisimi asagidaki gibi formiile edilir.
dS=(8S/0T),dT+(8S/oV ), dV  (2.10)
=CdInT+ BB, Vdln V (2.11)

Dolayisiyla sabit entropide;

BB, V/Cy=-(0InT/0InV ), = y(T,V) (2.12)

boyutsuz Griineisen fonsksiyonu bulunur. Bu fonksiyon iki siddetle sicakliga bagh

S ve C, terimlerini birbirine baglar fakat kendisi sicakliga az bagimlidir.



y 'nin daha farkli kullanish ifadesi termodinamik doniisiimlerden elde edilir.
y 'nin deneysel degerleri ¢cogunlukla degisik o6l¢iilen niceliklerin kombinasyonundan

elde edilir.
oT.v)=pViXx,Cc,=pViX.cC, (2.13)

Bu denklemde X, adyabatik sikistirilabilirlikken C,, sabit basingtaki 6zisidir. Daha
dogrudan bir Olclim y’nin sabit hacimde virialin enerji tlirevi olarak ifade
edilmesidir. Bununla beraber bu yontem sivilara katilardan daha ¢ok uyabilir.

2.2°den gelen denklemle;

v(op/orT),

ar,v)= =(a(PV)/0U), (2.14)

Vv
elde edilir. U i¢ enerjidir.

Teorik modellerdeki hesaplamada y genellikle Helmholtz serbest enerjisinin

tiirevinden elde edilir. Denklem (2.3) ve (2.6)’dan asagidaki denkleme ulasilir.

y(T.7)= (&T/iﬂ —v(e*Fraver)iT(@*F/oT?),  (2.15)

v

Dengede bulunan farkli fazlarda denklem (2.13)’deki boliimler belirsiz hale gelirken
y = —(8 InT/0In V)S hala tanimlanabilinir. (2.14) ile (2.15) denklemleri hala

gecerlidir.

Cismin kuantum durumlar1t E; enerjisine sahipse, istatistiksel mekanik

asagidaki denklemleri verir.

Cv _ <Ei(Ei _<El>)>
kT?

(2.16)



<E'i (Ei _<Ei )>
(6S/ov), =- pres . (2.17)
Griineisen fonksiyonlar1 asagidaki sekilde yazilabilir.
V(E' (E. —(E.
ATy = VEE=(E)) 018

<Ei (Ei _<Ez>)>

Boylelikle bu denklem cismin enerji seviyelerinin hacim bagimliligiyla ilgili bilgi
verir. Bu bagimlilik biitlin sicaklik deger araliginda tipik olarak birim

mertebesindedir.

Eger enerji seviyelerinin hacim bagimlilig1 tek bir karakteristik enerji 5(V)

ile tanimlanabilinirse,

y=—dlng/dInV (2.19)

formiilii yazilabilinir ve bu formiil sicakliktan bagimsizdir. Katilarin titresimi ile
ilgili daha 6nceden 6ne siiriilen modeller (Einstein ve Debye’nin modelleri gibi)
benzer bir karakteristik enerjiye sahiptir (bakiniz Griineisen 1926, Davies 1952) .Bu

nedenden ve kismen gergek katilarin y degerinin olduk¢a yaygin sicaklik deger
araliginda genellikle yaklasik olarak sabit bulunmasindan dolayi, y  genellikle

Grilineisen sabiti olarak adlandirilir. Buna ragmen 6zellikle diisiik sicakliklarda farkl

katkilar termodinamik 6zelliklere egemen oldugu icin y sicaklikla 6nemli miktarda

degisebilir.

Eger entropi farkli katkilarin bir toplami olarak ifade edilirse (orgi,

elektronik, spin, manyetik, vb.) § = z S, , asagidaki denklem elde edilir.

C,=>(0S,/0IT), =>'C,. (220)

r r

Griineisen fonksiyonlar1 her katki i¢in tanimlanabilir.



y, =08, /0mV),/C, . (2.21)

(2.13) denkleminde tanimlanmis “dlgiilen” y, y/nin bagil 6zisilar tarafindan

agirliklanmig ortalamasidir.

y=>7C1>.C . (222

2.2 Anizotropik Genlesme

Anizotropik katilarda sekil gibi hacim de sicaklikla birlikte degisir ve 1sil
genlesme, genlesme tensorii @ cinsinden ifade edilmelidir. Hacimsel genlesme ile
ilgili 6nceki tartismalar sadece izotropik stres kosullarinda gecerliligini korur. Daha

genel olarak, sabit stresteki anizotropik genlesme katsayilar1 asagidaki denklemle

tanimlanabilinir.
Ay =g, = (877aﬂ /8T)t : (2.23)
Denklemde yer alan n., Lagrange smirl gerilim koordinati referans

konfigiirasyonlart olarak se¢ilen bazi durumlarindan cismin deformasyonunu tarif

eder. t,,, n,, mn eslenik stresidir.

ty =15 =V '(0F /07,,) (2.24)

Ta "

Alt simge 7'diger biitiin gerilim koordinatlarinin sabit tutuldugunu gosterir; V

referans konfigiirasyonun hacmidir burada cismin sifir stresteki anlik hacmi olarak
kabul edilir. Stres sifir olmadig1 zaman ortaya ¢ikan giicliikler 6l¢iinler stres altinda
yapildig1 zaman goz Onilinde bulundurulmalidir. (6rnegin Thurston 1964, Wallace

1970 b; Baron ve Munn 1970).
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Bir simetrik tensoriin sadece alti elemani bagimsiz oldugundan dolay1
genellikle Voigt’in kisaltilmis notasyonunu kullanmak en basit yoldur. Alt1 gerilim

koordinatlar1 agsagidaki sekilde tanimlanmustir.
M =M, VS5 1y =21y =215, vs.,  (2.25)

Burada diyagonal dis1 terimlerin baslarinda 2 c¢arpami vardir. Benzer sekilde 1sil

genlesme terimleri de
o, =a,,Vs; a, =20, =2a,, ,Vvs. (2.25a)

Bununla beraber, stres koordinatlari ve gerilime gore tiirevi alinarak elde edilen diger

niceliklerin baginda iki faktorii yoktur.

t,=1t,,VS; t, =ty =t;,, VS. (2.26)

Denklem 2.23 ve 2.24 A =1-6 ile birlikte asagidaki hale gelir;
a, =(0n,/aT), (2.23a)

t, =V (oF/on,),,. . (2.24a)

Hacim modiilii ve sikistirilabilirlik, elastik sertlik ve “uyumluluk” vermesi

i¢cin genellenir.

T ot o = on,
= . (27)
8tﬂ
"

Adyabatik elastik sabitler i¢in de benzer tammlar vardir. Uyumluluk s,, kendisine
kargilik gelen c¢,,’niin ¢arpmaya gore tersi degildir. Carpmaya gore tersi 6zelligi

sadece biitiin matrislere uygulanilabilinir:
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ZC/WSW = 5@: (2.28)
%

Denklemdeki &,, Kronecker deltasidir (eger 4 =7 ise 1, diger tiirlii 0°dir)

Termodinamik bagintilar genellikle kismi tiirevleri kullanarak kurulurlar fakat
ikiden fazla bagimsiz degisken icin genellenirler. (2.2) ve (2.3) denklemlerinin

genellestirilmesinden
=57 (6S1om,) . 1V = "(ot,/0T)
a,=2.,,\08/om, ), 1V ==).s,\01,/0T) . (2.29)
H H

esitligi elde edilir.
Griineisen fonksiyonlar1 (2.15) denklemini genellestirerek tanimlanmustir.

y,=(0S/om,),,/C,, (230

Denklemde yer alan C, sabit gerilimdeki 6zisidir. Denklem (2.12) ve (2.14)’e uygun

olarak
y,=-(0InT/on,),  =-V(o, /18U), 231

denklemi elde edilir.

Esitlik 2.30 ve 2.31, karsilik gelen tensoriin

Vit =V1vs8; Va3 = V3 = V4, vs (2.32)

oldugunu gosterir. Eger S = ZS, , alt sistemlerden gelen katkilarin toplami ise ayr1

14

Griineisen fonksiyonlar1 asagidaki denklemle tanimlanir.
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yl,r = (aSr /8771 )q',T /Cq,r . (233)
Boylelikle
7/1 = Zyl,rcr],r /Cr] (234)

denklemi elde edilir.

7, nm 1s1 genlesmeyle bagintis1 denklem (2.13) ‘lin genellestirilmesiyle

verilir.

MTn)=VvY cha,/C =V>cla,lC, (235)
H H

a, = CUZSLJ/H/V = cpzsjﬂyﬂ/v (2.36)
yz yz

Boylelikle hacim genlesmesi katsayisi;

6 6

S

3 an;Xih CPZ;X/J/#
=Y a, =— = - . 2.37
p=2a, ” - (2.37)

olarak belirlenir. Denklemdeki X ; ve X j genellestirilmis sikistirilabilirliktir.

Ornegin;

(2.38)

S,t'

X5=—(on,/opP) = S8, =(omr/ar,)
A=1

Anizotropik kristaller igin bir hacimsel Griineisen fonksiyonu asagidaki denklemlerle
ifade edilebilinir. (farkli tanimlar Baron ve Munn tarafindan tartisilmistir 1967

2,1968)
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y=—(@InT/0mV) =pVIX,C,, (2.39)

S jizotropikstress

= Zﬁ“ij#/in . (2.40)

Cogu uygulamalarda kristal simetrisi kullanilarak ve genlesme tensorii esas

eksene dayandirilarak bu denklemler basitlestirilebilir.

Eksensel kristaller (tetragonal, hexagonal ve trigonal) anizotropik genlesme

icin en basit drnekleri sunar. Genlesmenin iki baslica katsayis1 vardir.

a, =a, =aL=(6lna/6T)p; o, =a,=(0Inc/aT),. (2.41)

Buradaki denklemde a ve c, ana kristal eksene dik ve paralel uzunluklar1 belirtir.

Baglica Griineisen fonksiyonlari

_1(6S/0Ina),,

s s s
V.= = V{(Cn +cp )aL +Cy }’

2 C, (2.42)
m=(0S/dlnc),, /C, =V{cia, +cla,lIC,,

a kristal boyutlarindan 2 tanesini belirttigi i¢in denklemdeki 1/2 katsayisi ortaya
cikar. Bu denklemler temel Griineisen fonksiyonlari cinsinden (bakimiz denklem

2.36) baslica genlesme katsayilarini yazmak i¢in tersine gevrilebilir.

a, = {(5151 +S1Sz)}/J_ +S1S3711}CP /V,}
(2.43)

o, = {2S1S37’¢ + 55371 }CP V.

Uyumluluk S 1, V€ sertlik c,, birbirlerine asagidaki denklemlerle

iliskilendirilmislerdir.
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Sy, =cy /D, S33 :(C1l+c12)/D
(2.44)

_ 2
Si3 = —¢3/ D, D= (011 +012)C33 —2cy;

Capraz uyumluluk s,, genelde negatiftir. Sonug olarak Griineisen fonksiyonlarinin

ve 1s1l genlesmedeki elastik ozelliklerin karsiliklt etkilesimi, eksenlerde kiibik

katilardan daha fazla ¢esitlilik gosterir (bakiniz 6rnek olarak Munn 1972).

Genlesmenin hacim katsayis1 boylelikle genlesme tensorii ve baglica

katsayilarin toplami olarak verilebilir.
_ _ S S S S S
p=2a +a,= {2(511 T8 T3 )7@ + (2513 T 833 )7/11 }CP 4

@317; 17nk7/V’ (2.45)

Bu denklemde temel lineer adyabatik sikistirilabilirlik katsayilari  X° ve
X verilmistir. Griineisen parametresi y hacim genlesmesi igin y, ve y, 'nin (lineer

sikistirtlabilirlik tarafindan agirliklanmig) lineer kombinasyonudur.
y=xSy X3y, ) X (2.46)

c ekseni ile arasinda ¢ agis1 bulunan 1 yoniinde lineer 1s1l genlesme katsayist «; bu

yondeki 1s1l genlesme kuadratigi ¢oziilerek elde edilebilir.
Z aaﬂ a

=a,sin’ p+a,cos’ Q. (2.47)

Ortorombik kristallerin ii¢ ana genlesme katsayilar1 vardir.
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a, =(0na/dT), , a, =(0Inb/3T),, a, =(0Inc/oT),

Bu denklemde yer alan a,b ve c, 3 birbirlerine karsilikli dik iki katli eksenler

boyuncaki uzunluklardir. Temel Griineisen fonksiyonlari asagida verilmistir.
= (e +eha, + Cls3a3)V/CP,

7, =(cpa, +cna, +enay)V/IC, (2.49)

75 = (e, +epa, + C§3a3)V/CP,

Bu denklemler tersine gevrilip agagidaki denklemi verebilir.

a, = ()7, + 557, +5575)Cp 1V,

oy = (sp)) +507, +5573)Cp IV, (2.50)

oy = (537, + 5537, +5373)Cp 1V,

Genlesmenin hacim katsayis1 #, toplamdir.

s s s s s s s s s
b=a +a,+a;= {(511 55+ 507 (S5, 855 +855)7, + (55 + 55 +S33)73}CP v

:<X1S7/1+X2S72+X3S7/3)Cp/Va (2.51)

Bu denklemde X f, A=1, 2, 3 lineer sikistirilabilirliktir. Benzer olarak hacim

Griineisen parametresi asagidaki sekilde verilir.
7:(X137/1+X2S7/2+X3S73)/X5 (2.52)

c ve | eksenlerine (y,p) kutupsal acilarina sahip 1 yOniindeki oy 1511 genlesme

katsayist asagidaki sekilde ifade edilir.

a, =a,sin’ pcos’ g+ a,sin’ psin’ g+ a, cos’ @ . (2.53)
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2.3 Modeller ve Yaklagimlar

2.3.1 Yari-Harmonik Titregsim Modelleri

Saf bir titresim modelinde titresimler diger serbestlik dereceleriyle
etkilesmezler (elektronik, vs) ve sadece atomlarin konumlarina bagli olan bir
potansiyel enerji fonksiyonu tarafindan yonetilirler. Harmonik bir modelde
potansiyel enerji fonksiyonu atomlarin konumlarina baglilik agisindan ikinci
mertebenin lizerinde terim icermez. Bdylelikle titresimler bagimsiz harmonik
titresimlerin iist liste gelmesi olarak yazilabilir ki, bunlarin simetrileri 1s1l genlesmeye
izin vermez. Ikinci mertebeden katsayilar ve buna bagl mod frekanslari dis kuvvetler

tarafindan degistirilmez bdylelikle hacimden bagimsizdir.

Titresimsel 1s1l genlesme bu sebeplerden dolayr sadece anharmonik
modellerde olabilir. Anharmonisitenin oldugu durumlarda ikinci mertebe katsayilari
hacme bagimlhidir ve birincil yaklastirmada (zayif anharmonik titresimler ic¢in) 1s1l
genlesme genisge kullanilan yar1 harmonik teoriye gore verilir (Leibfried ve Ludwig,
1961). Bu teorinin titresimlere yaklagimi harmonik fakat kabul edilen hacim bagimli

frekanslarladir. @, (V). Bu yaklagtirmada orgii titresimsel entropisi S; ayr1 katkilarin

toplamindan gelir.

S,=>.8,=> S(ho,/kT) (2.3.1)

S(x) harmonik bir salinicinin entropi fonksiyonu olarak verilirse
S(x)=k [{x /(exp(x) — 1)} — In{l — exp(—x)}] (2.3.2)

(2.3.1) formiiliinii kullanarak

dinw, dnw.
( ) j _[ame )y oS | _f4me ] & o (233
oV ), \dnV oo, | dinV )\ olnT ) s
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Burada

7= —d lna)j /dInV (2.3.4)

C; j numarali moda Cy katkisin1 gosterir. Boylelikle 2.21 ve 2.22 denklemlerinden

makroskopik orgii frekansinin Griineisen fonksiyonunu (y,) her bir mod i¢in

Griineisen parametrelerine (7 ;) baglayan denklemi elde ederiz.
(V. T)=> y,(0NC,/C, (2.3.5)
j

Kristalik bir kat1 i¢in her bir mod (q , j) ile etiketlenebilir. Burada q dalga vektoriinii

j de polarizasyonu gosterir. Boylelikle 3.4 ve3.5 denklemleri

7(q,))=dlnw (q,j)/dInV, (2.3.4a)

7,(V.1) = J{Z 7(q,j)C(q,j)}dq/Cv (2.3.50)

haline doniisiir. Buradaki integrasyon birinci Brillouin bolgesi iizerinden alinir ve

standart niimerik metotlar kullanilarak yapilabilinir.

Denklem (2.3.5) y, (V,T )’yi mod parametrelerinin (y,) -sicakliga bagh Cj

agirlik carpanlariyla- ortalamasi olarak verir. Griineisen “kural’” sudur ki, y, (V,T )
sicakliga acik olarak bagli olmamalidir ve ya (sabit basing altinda hacmin sicaklikla
degisimi kiicliik oldugu i¢in) dlgiilen y sicaklikla degismemelidir. Boylelikle genel
olarak Griineisen kurali i¢in gerekli kosul y; ’nin sonsuz kiigtik frekans araliklarinda
biitiin frekanslar iizerinden alman ortalamasinn, y(w)sabit olmasidir. Bu kosul
saglandiginda y; ’nin spektrumun farkli dallarindaki farkliliklart birbirlerini dengeler

(Blackman, 1957). MgO gibi titresim spektrumlar1 biitiin sicaklik deger araliklari

tizerinden yaklasik olarak sabit y,  gosteren gercek katilar bu duruma bir
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yaklastirmadir. Bununla beraber ¢ogu katida y, sicaklikla degisim gosterir ki bu da

7_/(0)) ‘nin frekansla degistigini gosterir.

Cok diisiik sicakliklarda sadece uzun akustik dalgalar uyarilir ve entropi su

sekilde yazilabilir:
[ S
Sl=§ BT +§CT oo (2.3.6)

Eger entropiye baska katki yoksa 1sil genlesme katsayis1 da benzer bir formda

yazilabilir.

B=bT"+cT” +........ (2.3.7)

(2.15) ve (2.3.6)’dan y,’y1 T?’nin bir kuvvet serisi olarak yazilabilir.

T (2.3.8)

Vi

_lde+£TzldmC_lde
3dlnV B 5dinV 3dInV

Boylece alt sicaklik limiti (7,7 — 0)iken 7, yi ifade eder.

Yo :%dlnB/dan:—dln(@g/dan, (2.3.9)

Burada O titresimsel ©6zis1 igin Debye sicakhigmin T—0 es degeridir.
Of yogunluktan ve sifir sicakliktaki ikinci mertebe elastik sabitlerden (c )
kullanilarak hesaplanabilinir. Bununla beraber eger c¢,,’nun hacme bagililigi
bilinirse y,’da hesaplanabilinir. Elastik 6l¢timlerden tiiretilen deneysel degerler ¢ogu
zaman O ve y: ile gosterilirken 1s1l dlgiimlerden alman degerler ®) ve y{' ile

gosterilir. S diisiik sicakliklarda gok kiigiik oldugundan y. i¢in dogru degerler

ancak ¢ok hassas Olgtiimlerle elde edilebilir.
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Yiiksek sicakliklarda denklem (2.3.5)’deki Cj’lerin hepsi ayni limite yonelir

(bu limit £ Boltzmann sabitidir) ve y, "nin smnir degeri y, lerin ortalamasina esittir.

V. =7, (2.3.10)

Bu limite T~0.4 ® ,oldugu zaman yaklasilir ve daha yiiksek sicakliklarda Griineisen

kurali giizel bir yaklastirmadir. Bu sicakliklarda 1s1l genlesme nispeten biiytiktiir

ve f icin %1 hassasiyetindeki deneysel Olgiimler kolayca elde edilebilir. Bununla
beraber yar1 harmonik limit y_icin dogru tahminler cok kolay elde edilemezler

¢linkii yiiksek mertebeli anharmonik etkiler i¢in bazi diizeltmeler yapmak gerekir.

0.20 ,sicakligma kadar y, T>’nin bir kuvvet serisi olarak ifade edilebilir.
Bunun 6tesinde sicaklik bagliligi tizerine genel bir ifade yoktur. Farkli katilar y, *nin
degerlerinde, y,/y oranmmin verdigi degerlerde ve bu limitler arasindaki

davranislarda ¢ok genis bir farklilik gosterir. Deneysel datanin detayli yorumlamasi
frekans dagiliminin momentlerini ve bunlarin hacme bagimliliklarini hesaba katmay1

gerektirir. Bu momentler

(@")y=) ! I3N, n>3, (2.3.11)
7

Seklinde tanimlanir. N atomlarin sayisini, 3N ise titresimsel serbestlik derecesi
sayisini gosterir. Bunlarin kullanigh bir sekilde karsilagtirilmasi Debye frekanslarini

@, (n) tanimlamakla miimkiin olabilir. Bu kesme (cut-off) sinirtyla beraber Debye

dagilim1 gergek dagilimin N’inci momentini verir.
1 1/n
a)D(n):{g(n+3)<a)” >} ,n>-=31icinn#0

0, (0) =limw,(n),  @y(-3)=limw,(3+5),  (23.12)

Boylelikle esdeger sicaklik fonksiyonu
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O,(n)=hw,(n)/k, (2.3.13)
Bir¢ok kristal 6zellikleri arasinda bagint1 kurar. O noktasindaki titresimsel enerji
U. =0/8)NkO (1) (2.3.14)

Seklinde verilirken, diisiik ve yiiksek sicakliklarda 6zis1 i¢in Debye sicakliklari

asagidaki sekli alir.

0 =0; =0,(-3), 05=0,(2), @5 =0,(0) (2.3.15)
Debye-Waller etkisi i¢in sinir Debye sicakliklari

Y =0,-1), 0Y=0,(-2) (2.3.16)

Seklinde verilir. Bu niceliklerin hacim tiirevleri Griineisen parametreleri tarafindan

agiklanir.

y(n)=—dIn®,(n)/dInV =) @'y, /> o (2.3.17)
J J

y)=y,ve y0)=7,. (23.18)

Cift pozitif momentlerin (@*),{(@")...... teorik degerleri ve bunlara karsilik gelen
gamalar (y,),(7,),.... kolaylikla dinamik matrislerden analitik olarak tiiretilebilir ve

bu degerler 6zellikle niimerik hesaplamalarin kontrolleri i¢in yararlidir. Momentler
ve }/(n) icin deneysel degerler termodinamik datanin analizinden anlasilabilir.

Pratikte

k" 1 1 TCV

<a)n> = n 1-n
B TQ2-n)¢(1-n) 3Nk T

dT, (-3<n<0), (2.3.19)

0

Burada ¢ (X ) Riemann zeta fonksiyonu I'(x) ise gama fonksiyonudur.
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C
S AT (3<n<0). - (2.3.20)

(@") ortalamasi ve y(n)bu sekilde bulunurken Cy (T) ve y(T')sabit hacme diizeltilip

disiik ve yiiksek sicakliklardaki degerleri tipik yar1 harmonik davranisa gore
ekstrapolasyon yontemi ile bulunmalidir. n=-2 ve n=-1 i¢in integraller sicaklik
araliklar1 tarafindan domine edilirlerken diger anharmonik etkiler kiiciiktiir ve

deneysel dogruluk yiiksektir.

Deneysel olarak tiiretilmis ® ,(n) ve y(n)degerleri deneysel datanin yorumu

icin kullanilabilir. Bunun yaninda belirli sabit kuvvet modellerine bagvurmadan
farkli deneysel dzellikleri iliskilendirmede kullanilabilir (Ornegin 0-nokta enerjisi ve

O, ve y(d)’den elde edilen hacim tiirevlerinin dogru kestirilmesinde).
O, y(-1) ve O,(-2),y(-2)degerleri Debye-Waller etkisi ve hacim

diizeltmelerinde kullanilan gamalar hakkinda dogru bilgiler verir.
Kiibik olmayan kristallerin anizotropik genlesmesinin yar1 harmonik teorisi
yukaridaki teorinin dogrudan bir genislemesidir. Mod parametreleri gerilim

koordinatlarina gore tanimlanir.

Vi, =—(0lnw,/0n;),. (2.3.21)
(2.33) ve (2.34) denklemleri bize

y,(D=>7,,C,IC, (23.22)
J

Denklemini verir. Griineisen parametreleri momentler i¢in de benzer olarak

tanimlanabilir.

n
Zh,jwj
j

7,(n)==(0In0O,(n)/0n,), = -

S o (2.3.23)
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y(n)gibi bunlarda termodinamik datanin analizinden elde edilip sonuglarin

yorumlanmasinda ve Debye-Waller faktorleri hakkinda bilgi edinilmesinde

kullanilabilinir. Aksiyal kristaller i¢in

y. =3y .ClC, (2.3.24)
J

ile beraber

., =-1/2(0Inw,/dna),, Vir, =@, /dInc), . (2.3.25)

Ortorombik kristallere uygulamasi benzer sekilde yapilir. Isil genlesme katsayilarinin

acik ifadeleri y,’yu 2.36 denkleminde y, ve y,’i 2.43 denkleminde yerine koyarak

turetilebilir.

Ornek

a, = Z(Zs;yﬂ,chj /v (2.3.26)
J u

Genlesme etkilerini daha detayli incelemek icin orgii titresimlerinin sabit kuvvet

modellerini ele almak gerekir. Ancak bundan 6nce siirekli yaklastirmalardan neler

Ogrenilebilinecegine bakmamiz gerekir.
2.3.2 Surekli Yaklagtirmalar ve Elastik Sinir

2.3.2.1 Siirekli Anizotropik Model

Is1l genlesmenin ¢ok diistik sicakliklarda hesaplanmasinda siirekli modellere
kayda deger bir 6nem verilmistir. Bu modeller titresimsel mod sayilarinin atom
sayilar1 tarafindan belirlendigi ve Orgii yapisinin ihmal edildigi Debye tipi
modellerdir. Bu tipteki modellerin erken ve kaba bir 6rnegi Slater tarafindan 1939°da

izotropik bir Debye modeli kullanilip Poisson oranin1 hacimden bagimsiz
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varsayllmasiyla ortaya konmustur. Enine ve boyuna dalgalarin ikisi de ayni

Griineisen parametresine sahiptir, (Slater gamasi)

yS = —% + %(a’B /dP),(2.3.27)

Buradaki B hacim modiiliidiir. Alkali halojeniirler i¢in kendi izotermal datasini,
metaller icin Bridgman’inkini kullanan Slater »° icin degerler elde etti ve bu degerler
calisilan katilarda oda sicakliginda y(T')ile uyum gdosteriyordu. Bu tipteki baska bir

model enine ve boyuna dalgalar i¢in farkli gamalar kullanarak Bijl ve Pullan

tarafindan 1954°te ortaya atildi.

Stirekli anizotropik model (ilk defa Sheard (1958) tarafindan ele alindi)
Slater’in modelinden farkli olarak kristal esnekligini tamamiyla hesaba katar. Bu
sebeple 6zis1 ve 151l genlesmeyi T— 0 iken dogru agiklayabilmesi gerekir. Yiiksek
sicakliklarda model dogrulugunu kaybeder ¢iinkii 6rgii titresimlerinin, hizlart v; (Q)
sadece hareket yoniine ve polarizasyona ve kutuplanmaya bagli olan daginimsiz

elastik dalgalar oldugunu kabul etmistir. Boylelikle frekanslar
a(q,]) = qv;(€2) (2.3.28)

Burada q dalga sayisidir. Adyabatik elastik modiilii ¢; (Q) her yon ve kutuplanma

i¢in
P, @F =¢, @) (2.3.29)

Seklinde tanimlanabilir; burada p yogunlugu gosterir ve c¢; () elastik sertlikten

¢, turetilebilir. Modlarin Griineisen parametreleri

11
7,(Q) :—g—E[alncj(Q)/ﬁan]Q

. (23.30)
- —g+53[alncj(g)/ap]g
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olur ve -1/6 terimi p’nun ve q’nun belirlenen bir modda hacim bagliliklarindan
kaynaklanir. 7(T ) ’yi elde etmek i¢in (2.3.5) denklemindeki z isaretini

J

qm 3
=1

[aa[q’dg
0 J

Ile degistirmek gerekir ki burada q,, Debye kiiresinin yarigapidir ve v,, atom basina

diisen ortalama hacme baglidir.
Qu=(67%/v,)'"? (2.3.31)

q lizerinden alinan integral bize

[>r, @, @) /.0,@/ri
7(T)=—2= (2.3.32)

3

I Z o, @ 7,0,Q)/nd

Burada
®j Q)= hqmv_/. (Q)/k, (2.3.33)

Q yoniinde ilerleyen modlarin j’inci dali i¢cin Debye sicakligidir. @Z; bunun Debye

teorisindeki bir integral benzeridir.

X

Jax)= j u exp(u)[exp(u) — 1] du (2.3.34)

0

T—0_Ji(©/T)— 4z" /15 bize
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1 ,[ Z}{j (Q){c. . @0
o I S, @) Pda 2339

J

Benzer sekilde bu sinirda Debye sicakligi

O (T - 0)=0¢ = (h/kp”z){%jzz{cj (Q)}‘mdﬂ} (2.3.36)

Seklinde verilir. (Molekiiler kristallerde bazen Debye spekturumunda daha az
serbestlik derecesi almak uygun olur. Eger boyle yapilirsa v,/9 ¢arpami v./3f; ile

degistirilmelidir; burada v, ilkel hiicrenin hacmi iken f; hiicre basima serbestlik
derecesi saysidir.) y¢ *yi veren (2.3.35) denklemi (2.3.36)’nin logaritmik bir hacim

tirevidir. Ornek
70 =—(@m®; /0InV),, (2.3.37)

Boylelikle (2.19)’da aldigimiz basit sonucu (entropinin sadece bir parametreye

©¢ (V) bagh olmasi) tekrar kazanmis oluruz.

Stirekli model yiiksek sicakliklarda da kullanilabilir ancak dogrulanmaya

ihtiyact vardir. _f3(y — 0)= 1/3x> oldugu siirece model bize

b

y(T20)zyd =
127

j 23: ¥, (Q)dQ (2.3.38)

Sonucunu verir ki, bu elastik mod gamalariin kati agis1 iizerinden basit bir

ortalamasidir.

Sheard’in (2.3.35) ve (2.3.38) denklemlerinden y.ve »¢’in tiiretimini

o0

el »

izleyen Daniels 7' ’in denklem (2.3.37)’den ve de Launay’m ©¢ ve hacim tiirevini

hesapladig: tablolar1 kullanarak kolay ve dogru sekilde elde edilebilecegini gosterdi.
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(602; / 6P>T ’in oda sicakligindaki ulasilabilir degerlerini kullanan Sheard, Collins ve

Schuele ve Smith ' ve y” degerleri i¢in genel olarak deneye uyan sonuglar elde

ettiler. »_ ’daki uyusma sasirtict ve muhtemelen sans eseriydi ¢iinkii model mod

gamalarmin dalga numarasina baghiligin1 ihmal ediyordu ve optik modlar1 akustik

spektrumun tizerinde oldugunu ima ediyordu.

Collins (1963) ayrica genel denklem (2.3.32)’yi kullanarak »(7') ’nin yiiksek

ve diistik sicaklik limitlerinde cesitli metaller, alkali halojeniirler ve yariiletkenler
icin davraniglarini tahmin etti (Bunlarin deneyle uyumlulugu nispeten iyi, orta ve
yetersiz). Son durum (Si,Ge) modelin ¢inko cevheri/elmas yapisinin T/© ~0.1

yakininda (7))’ ’nin derin minimumunu agiklamada yersizligini gosterdi (bu

yetersizlik mod gamalarindaki daginimindan kaynaklaniyordu).

Dagimimin bagka bir bi¢imi modele Sharma ve Joshi (1964) ve daha sonra

Brugger ve Fritz (1967) tarafindan @(q, j) 'nin q ile siniissel bir degisim gosterdigi

varsayilarak sokuldu. Sonuglar ara sicakliklar hari¢ olmak tizere (T/® ~0.1)
Collins’inkinden biraz farkliydi. (Bu sicakliklarda modalarin degisiklige ugramis hali

y(T') de daginimsiz modele gore daha keskin bir diislise neden oluyordu.

Brugger ve Fritz (1967) de kiibik olmayan kristalleri ele aldilar. o —
kuvars’in iicgen eksenine dik ve paralel yondeki davranisini incelediler. Deneyle

uyusma —optik modlarin ihmali ve dagimmimin yetersiz ele alinis1 sebebiyle- zayifti.

2.3.2.2 y{"’in Elastik Verilerden Hesaplanmasi

Orgiisel dinamik teori ve sonlu gerilim teorisi kullanilarak y, i 6nemi ve
kimligi Blackman (1964) tarafindan detayli olarak gosterilmisti. Bdylece teorik
modeller igin tiiretilen ®f ve y¢' degerleri drgii dinamiksel hesaplar1 kontrol etmek
icin kullanilabilir; eger integrasyon igin ters uzay iizerinden ¢ok kaba bir ag segilirse

O°(T) vey(T)elastik limitler icinde T— 0 iken yakinsamayacaktir. Daha da

onemli bir uygulama ¢ iley, ampirik degerlerini kiyaslamaktir. Bu kiyaslama
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®¢ve O ’nin varhgmdan dolayr yiiksek mertebeli anharmonik etkilerden

etkilenmez.

Helyum sicakhigimin  ulagilamadidi durumlarda  y{'igin tahminler oda

sicakligindaki basing tiirevlerinden yapilabilir. Bu durumda O ve®) arasinda
yaklagik uyusmalar beklenmelidir. Deneysel basing tiirevleri sicakliga baglilik
gosterir ancak ¢ogu zaman oda sicaklig altinda dlgiilen degerlerdeki sagilma goriiniir
sicaklik degisiminden daha fazladir. (8cf#/ 8P)T 'nin oda sicakligi ile sivi azot
arasindaki sicakliga bagliligi su gotiirmez sekilde kuruldugu zaman Bartels ve
Schuele’nin ekstrapolasyon dnerisini kullanmak tabii bir yol olur. Basing tiirevlerinin
degerleri hidrostatik basing altinda dogrudan deneyden tiiretilebilecegi gibi esdeger
olarak tgilincli mertebe elastik sabit Ol¢iimlerinden de tiiretilebilinir. Tecriibe
gostermistir ki hidrostatik dlglimlerden alinan datalar daha kesindir. Bunun yaninda
elastik sabitlerin gerilim altindaki kristallerde tutarli tanimlarin1 verebilmeye dikkat

gosterilmelidir.

(2.3.29)’dan (2.3.36) denklemlerine kadar olan C; (Q)klasik elastisitenin
Christoffel denklemlerinden elde edilen sekiiler determinantin kokleridir. Kiibik
simetrinin oldugu durumlarda bu denklemler [100],[110]ve[111] yonlerinde kolayca
carpanlara ayrilip saf enine ve boyuna dalgalar verirler. Enine ¢oziimler diisiik
sicaklik Ozelliklerinde ayri ayri ana biikiilme modiiliiniin, ¢,, ve ¢’= 'a(cii-Ci2)

Oonemini vurgularlar. Biikiilme modiiliiniin diisiik degerleri (2.3.35) ve (2.3.36)
denkleminde integrallenen terimlerin agirlik kazanmasina yol agar ve diisiik ve ya
negatif dcss/dP degerleriyle ciftlendigi zaman diisiik sicakliklarda y(7')terimine
baskin ¢ikar. Anizotropik bir kristalde y'’yi hesaplamak igin T=0da
€ VE (ac » /GP)T degerlerinin hepsine ihtiyag vardir. Boylelikle ©¢ (P)denklem
(2.3.36) dan hesaplanabilir ve y' denklem (2.3.35) deki mod gamalarini tiirevleyerek

veya @ (P)’nin sayisal tiirevlenmesinden elde edilebilir. Bu islem birgok aksiyal

kristale uygulanmistir (Mg ve Cd’a Collins tarafindan(1965), a-kuvars’a Brugger ve
Fritz tarafindan (1967)ve tekrar Mg, Cd ve CdS’e Gerlich tarafindan (1969))
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el el >

Aksiyal sistemlerde y{ ve yj ,’nin ayri ayr bilesenlerinin hesabi c¢;, nun

(digerlerini sabit tutarak) a ve ¢ Orgii parametrelerine bagliligini bilmeyi gerektirir.
Bunu bulmak i¢in hidrostatik gerilim dlgiimleri yerine tek eksenli Ol¢limler tercih

edilmelidir, bdylece iiclincii mertebeden elastik modiiliiniin alt kiimeleri elde
edilebilir. ® yi elastik sabitlerin fonksiyonu olarak hesaplamak igin gerekli tablolar

altigen simetriye sahip kristaller i¢in (Wolcott 1959) tarafindan verilmis olup

Daniel’in kiibik kristaller i¢in metodu i¢in bir modifikasyon olarak kullanilabilir.

Diger tiirlii ;/j{ o Ve )/f,’,o elastik dalgalarin farkli yonlerdeki ilerlemeleri {izerinden

sayisal integrasyon yapilarak hesaplanabilir. Sayisal integrasyon daha diisiik
simetriye sahip kristaller igin daima gereklidir ¢iinkii ®¢ igin yaymlanmis tablolar

mevcut degildir.
2.3.3 i¢ Serbestlik Dereceleri

Kristal simetrisinin i¢ gerilimin sicaklikla degigmesine izin verdigi
durumlarda makroskopik 1s1l genlesme iizerinde etkisi olabilir. Buna en iyi 6rnek

ave [ kuvarslar arasindaki 1s1l genlesme farkidir (Wright, 1976). Kuvarsin ¢ok

acik yapist en azindan diisiik sicakliklarda 1sil genlesmenin negatif beklenmesine

sebep olur. Ancak bu sadece yiiksek sicakliklarda f fazinda dogrudur. o —
kuvars’ta yar1 kati SiO4 dortylizliisii ayn1 anda Oyle bir donebilir ki, f fazinin

simetrik diizenine ulasilincaya kadar hem a hem c yoOniinde genlesmeye sebep

olabilir (Megaw, 1973; Grimm ve Dorner, 1975).

Sabit kuvvet modellerinde i¢ gerilimi ilgili i¢ koordinatlar1 &, ,7,ile aym

zeminde ele alarak hesaba katabiliriz. Bu diizendeki Griineisen mod parametreleri

[, =—0@hwo;/0s,) . ; I,,=-0heo,/0n,), . 2342

ile tanimlanir ve bunlarin bir 6rgii dinamik modelinden hesaplanmasi agikca

yapilabilir. I¢ ve dis genlesme katsayilar1 boylelikle (2.3.26)’ya benzer bir denklem

ile verilebilir. Makroskopik mod parametreleri y,  ve fonksiyonlar1  y,(T)
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boylelikle T, ;,T", ;’den ve genlestirilmis elastik katiliktan hesaplanabilir (Gibbons,

1973).

2.3.4 Molekiiler Kristaller

Ideal bir molekiiler kristalde molekiiller icindeki atomlar birbirlerine
molekiillerin birbirine baglanmasindan ¢ok daha siki bir sekilde baghidir. Boylelikle
basit bir teori molekiillere kati, tigli 6teleme tigli donme olmak iizere alt1 serbestlik
derecesi ile yaklasir (lineer molekiiller i¢in iki donme serbestlik derecesi vardir).
Bunun 6tesinde eger molekiiller arasi kuvvetlerin yeterli derecede giiclii oldugu
varsayilip hareketleri denge pozisyonu etrafinda kiigiik salinimlara indirgenirse yar1
harmonik yaklagtirmalar kullanilabilir. En basit ornekler her molekiiliin birim
hiicredeki pozisyon ve yOneliminin simetri tarafindan belirlendigi kristallerdir; bu
durumda i¢ gerilim yoktur. Bu tip bir yar1 harmonik hesaplama Gibbons ve Klein
tarafindan CO, igin farkli molekiillerin atomlar1 arasinda merkezi kuvvet

potansiyeline sahip modeller kullanilarak yapilmigtir. Fakat hesaplanan »(7')egrileri

25 K’nin altina erismez. Benzer bir model Huler ve Zunger (1975) tarafindan « -
No‘nin mod Griineisen parametrelerinin  daginim egrilerini  hesaplamak i¢in
kullanilmigtir; fakat bunlar 1s1l genlesmeyi tiiretmek i¢in kullanilmamistir. Bunun
yerine Orgii parametresi a serbest enerjiyi minimize ederek sicakligin bir fonksiyonu
olarak tiiretilmistir. Cok aciktir ki bu metotlar genlesme katsayisini diisiik sicaklikta
vermek i¢in c¢ok yetersizdir. Ciinkii T’ye karsi hesaplanan a/a; egrisi T— 0’a
giderken sonlu bir egime sahiptir. Bolge merkezli Fononlar i¢in mod Griineisen
parametreleri spektroskopik verilerle karsilastirilma amaciyla bir¢ok baska molekiiler

kristaller i¢in tiiretilmistir. Fakat bunlarin hi¢biri y(7)ve ya 1s11 genlesmeyi

hesaplamak amacini glitmemistir.

Yiiksek sicakliklarda titresimler o kadar anharmonik hale gelebilir ki yari
harmonik yaklastirma gecerliligini yitirir ve bagka teknikleri kullanmak gerekir.
Mesela Gibbons ve Klein CO; ‘i 150 K tizerinde modellerken Monte Carlo ve hiicre

modeli tekniklerini kullanmislardir.
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Molekiiler yonelim ve pozisyonlarin kristal simetrisi tarafindan
belirlenmedigi (antrasen gibi; Williams, 1972) veya molekiiller arasi ¢iftlenimin ve
titresimlerin kuvvetli olup molekiillere kat1 gibi davranilamayacagi durumlarda
(Munn, 1975) i¢ gerilim gozlenir. Cogu zaman goriilen zayif ¢iftlenim durumunda i¢
molekiiler frekanslar serbest molekiiler degerlerinden c¢ok az kayarlar ve
makroskopik gerilimle ¢ok az degisirler. Netice olarak ¢ok kiiciik mod Griineisen
parametrelerine sahiptirler (Zallen, 1974). Bu tip sistemlerin de diisiik sicakliklardaki

151l genlesmeleri hakkinda yapilan hesaplamalar (eger varsa) ¢cok az sayidadir.

“Plastik kristallerde” molekiiller arasindaki kuvvetler o kadar zayiftir ki
donme hareketi belli bir yone sinirlandirtlmis degildir. 0 noktast enerjisinden dolay1
bu durum diisiik sicakliklarda bile goriilebilir (6zellikle CH4 gibi diistik eylemsizlik
momentine sahip molekiillerde). Gergekten de kat1 metan izotoplar1 ve izotoplariyla
beraber karigimlarinda 6zel olarak anlasilmasi gii¢ bir durum ortaya koyar ve yogun
olarak arastirilmaktadir. Metan i¢in 20 K’nin altindaki kararli faz “faz II’dir”. Bu
durumda molekiiller yiizey merkezli kiibik 6rgii lizerinde dyle yerlesmislerdir ki her
dort konumdan {iclinde molekiiller diizenli bir yonelim etrafinda titresim yaparken
dordiincii konumda molekiil engelli bir donmeye maruz kalir. Eger her molekiiliin

donme hareketinin bagimsiz olarak diisiiniildiigli bir ortalama alan yaklagtirmasi

kullanilirsa bu iki konumun kristal alanlar1 Dyqg (4_1 2m) ve Op (m3m) simetrisi ile
verilir. Bu da farkli enerji seviye kiimelerinin olugsmasina sebebiyet verir: Dayg
konumlarindaki molekiiller genisce aralanmig titresimsel seviyelere sahiptir (farkl
yonelimler arasindaki kuantum tiinellemesi dolayisiyla en diisiik enerji seviyesi
kiigiik yarilmalara maruzdur (~1 K)); O konumundaki molekiiller serbest metan
molekiiliine benzer seviyelere sahiptir (ayrim ~10 K). Bu dénme ve tlinelleme
seviyelerinin her biri farkli niikleer spin durumlaryla iligkilidir; bu durumlarin kendi
aralarindaki doniisiimler safsizliklarin  kolaylastirilmasina ugramadigi siirece
yavastir. Seviyeler arasindaki araliklar kristal potansiyeli tarafindan yonetilir ve
dolayistyla hacme bagimlidir. Yamamoto (1977) i¢ doniisiimlerin termodinamik
dengeyi saglayacak kadar hizli oldugunu varsayarak ve molekiiller arasi1 potansiyel
parametreleri hakkinda 6zel kabuller yaparak Aleksandrovskii’nin (1976) deneysel
1s11 genlesme Olclimlerine uyan bir teorik model iiretti. Bu modelde 10 K’nin
altindaki giiclii negatif genlesme de yer aliyordu. Bunun yaninda Heberlein ve

Adams’in (1970) olciimlerinin bu sonugtan sapmasinin sebebini onlarin kullandigi
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daha saf numunenin spin tiirlerinin hizli i¢ doniisiimlere izin vermemesi olarak
acikladi. Oteki metan izotoplar1 ve izotropik karisimlar diisiik sicakliklarda farkli bir
kararli fazda bulunurlar (Faz III); bu fazda molekiillerin déonme durumlar1 hala

tartisma konusu olup bu tiirdeki metan izotoplari i¢in yeni teorilere ihtiyag vardir.

Uzun zincir polimerleri ve katmanl kristaller molekiiler kristallere benzerler;
Oyle ki, hepsi kendi birimleri i¢inde birbirine sikica bagliyken, birimler birbirlerine
daha zayif baglarla baghdir fakat bu siki baglanma kristallin en az bir boyutu
boyunca yayilir. Boyle sistemlerin diislik sicaklikta 1s11 genlesmesi iizerine ¢ok az
teorik ¢alisma yapilmistir. Polimerlerde mod Griineisen parametreleri i¢in birgok
hesaplama yapilmistir. Bunlardan bir kismi 1s1l genlesme hakkinda kaba teoriler

igerirler; konu Gibbons (1974) tarafindan gozden gegirilmistir.
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3. DENEYSEL METODLAR

3.1 Olgiimler ve Dilatometreler

Lineer 1s11 genlesme katsayist ¢ogu zaman belli bir sicaklik artisina karsilik
gelen boy degisimini Ol¢lip bu aralik i¢in ortalama deger elde etme yoOntemiyle
yapilir. a’nin 10° K™ oldugu sicakliklar civarinda (AT ~ 1K oldugunda) Al/l ~ 107
mertebesindeki bir ¢oziintirliik o y1 %1 lik hata payi icerisinde bulmak i¢in yeterlidir.
Eger | ~ 10mm veya daha fazla ise Al > 1 nm hassasiyeti yeterli olacaktir ki bu da
girisim O0lgme sinirlart igerisindedir. Eger sicaklik araliklarini daha yiiksek tutarsak
bu kesinligi daha az ¢oziiniirlik ile de elde edebiliriz. (AT <0.057 genel olarak
kabul edilmis araliktir)

Diisiik sicakliklarda o ¢ok daha diisiiktiir ve dl¢glimde daha fazla hassasiyet
gerektirir. Cogu katilarda 7 ~ ®,, /20 civarinda a ~ 107" K ' civarindadir ve o igin

%]I dogruluk yakalayabilmek Al/l ~ 10” olmalidir. (I = 10mm uzunlugundaki bir
6rnek icin Al = 10 pm olmalidir) Sicaklik T ~ @p/40 oldugunda o ~ 10® K™ olur ve

50mm boyundaki bir 6rnek i¢in bile 5 pm mertebesinde hassasiyet gerektirir.

0,1 Angstrom mertebesindeki bu tespit mertebeleri atomlar arasi ortalama
mesafeden ¢ok daha diisiiktiir ve bir katini1 yiizeyindeki piirtizliiliikten ¢ok ¢ok daha
diisiiktiir. En 1yi cilalama teknikleri ile yiizey birka¢ nanometreye kadar cilalanabilir
(>10 A°) Pikometre mertebesini Olgebilecek hassasiyete sahip bazi dilatometri
tekniklerini kullanirken cisimlerin yiizeylerine ve farkli cisimlerin yiizeyleri
arasindaki miinasebetlere bagli olan bu etkiler g6z ard1 edilmemelidir. Termal dongii
igerisinde bunlar “boy” karakteristiklerini pikometre mertebesinde yeniden iiretmede

muhtemelen basarisiz olacaklardir ve hatalar gdriinen hassasiyet sinirlarini agacaktir.

Yiiksek sicakliklarda o’y1 O0lgmedeki zorluk temel olarak termometrinin
koydugu sinirlar tarafindan belirlenirken diisiik sicakliklarda Al’nin dl¢iimii problem
yaratmaktadir. Diizgiin kalibre edilmis germanyum, rodyum-demir veya platin

termometreler kullanarak AT ~ 1K mertebesinde < %0,2 hata ile oOlgiilebilmesi
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lazimdir. Sicaklik kontrolii veya kiigiik sicaklik farkliliklarini 6lgmedeki zorluklar
kalorimetridekilere benzerdir ve temel olarak 1s1 kagaklar1 ve sicaklik cetvelindeki

diizensizliklerden kaynaklanmaktadir.

Dilatometreler detayli olarak Mezzeti (1964) ve Yates (1972) tarafindan

gbzden gegirilmistir. Asagida bu tekniklerin kisa 6zetleri ve sinirlart verilmistir.

3.1.1 X-lgin1 Kirinimi

Orgii parametresindeki degisimlerin tabii ¢oziiniirligii Aa/a ~ 10” iken
Batchelder ve Simmons (1965) ile beraber Schuele ve Smith (1964) tarafindan geri
yansima teknikleri ile ~ 5 x 10 degerini elde edebilmislerdir. A¢ik olarak bunlar
o'yt T < Op/10 sicakliklarinda 6lgmek igin yeterli hassasiyete sahip degildir.
Yerdegistirmeye ugramayan miikemmel kristallerden faydalanan ii¢-kristal
spektrometresi daha yliksek hassasiyete sahiptir ancak sadece Silisyum gibi kusursuz

orgiilere uygulanabilir.

3.1.2 Optik Girigsimolcgerler

Fizeau girisimdlgeri genlesmeyi 6lgmede uzun ve seckin bir tarihe sahiptir.
Numune genelde oyuk bir silindir veya es uzunluklu ii¢ cubuktan olusur. Bu ii¢
cubuk Oyle yerlestirilir ki iki etalon diizlemi arasi mesafe numunenin genlesip
biiziilmesine gore degisir. Pratik optik limitler bir sagagmm 107 ve 1070
mertebesinde olup Al/l igin 107 ve 10 degerlerine karsilik gelir. Hatalar numune ve
optik diizlemin yiizeyleri arasindaki mekanik temastan da kaynaklanabilir. Cogu
gbzlemci datalarinda 107 K'’den daha az olmayan sapmalardan bahsetmelerine
ragmen Rubin’in (1954) Cu icin o’yr 20 K ile 300 K arasinda 5x10° K'lik

hassasiyetli 6l¢limii kayda degerdir.

Daha yiiksek kesinlikler bir Fabry-Perot ¢coklu 1sin sistemi kullanilarak kararli
bir lazer yardimiyla Ol¢iilebilir. Boyle bir sistemde silindirik hiicrenin ucundaki
plakalar ile numunenin 1si1l genlesme katsayisi ile eslesmis olmalari lazimdir.

Kesinlik 10 mertebesinde olup lazerin kararliligs ile sinirlandirilmistir. Plakalardaki
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deformasyonlar da ciddi hatalara sebebiyet verebilir. Arizona Universitesi (Jacobs
1972) ile Corning Glass Works (Plummer 1972) arasinda ¢ok diisiik genlesmeye
sahip katilarm 6lgiilmesine dair yapilan yarista oda sicakligi civarmdal0™® K
mertebesinde uyusma elde edilmistir. Benzer sekilde bu iki laboratuarda optik
dlgiimlerde, Iowa State Universitesinde s18a dilatometresi yontemiyle Silikon icin de

benzer uyusma saglanmistir.

Piezoelektrik etkilerdeki gibi diizgiin degisen degisimleri 6lgmek icin kiiresel
Fabriy-Perot girisimdlgerinin hassasiyeti kalibre edilmis kenetli yiikseltecler (lock-in
amplifiers) kullanip sinyal-giiriiltii oranin1 diisiirerek gelistirilebilir. Bruins (1975)

0.04 pm Olgiisiindeki salinan degisimleri gozlemeyi basarmistir.

Kutuplayic1 girisimolgerler yiiksek hassasiyete sahip cihaz tlirlerinden bir
tanesidir. Roberts (1975), Dyson’in (1968) fikirleri {izerine yaptig1 bir cihazda
egilme etkilerinden kurtularak ve stabilize edilmis bir lazer yardimiyla bir sacagin iki
binde birini gdérmeyi basarmustir. I¢i bos silindirik bir numune aym malzemeden
yapilmis diiz bir diske optik olarak temas ettirilir ve yarilmis iki 151 arasinda girisim
olusur: 1s1min biri diskten yansirken Obilir 151n numunenin diger tarafindaki
omuzlardan yansir. Roberts bu metodu oda sicakliginin iizerinde (1200 K’e kadar) +
10® K mertebesindeki sapmalarla (bunlar temelde termometriden kaynaklanan

hatalardir) o ’y1 6lgmiistiir.

3.1.3. Optik Yiikseltegler

Johns ve arkadaglar1 (1961) optik kaldiraglar ve yiikselticilerin degisik
cinslerini gézden gegirerek agisal hareketi 10 '° radyan ve yer degistirmeyi 1 pm’den
diisiik olarak gozlemlemeyi bagardilar. Andres (1961,1964) bunlarin bir
versiyonunun kullanarak (bir optik sebeke yiikselticisi) & (T)’yi bir¢ok metal i¢in 0,1
nm’den daha diisiik bir ¢oziiniirliikle 6lgmeyi basardi. Bu ¢oziiniirlik « icin sivi
helyum sicakliklarinda yaklagik 10 mertebesinde bir hassasiyete karsihk
gelmektedir. Dezavantajlar, siiriiklenme miktar1 ve 1si1l ¢evrimden kaynaklanan
histerezistir ki bunlar biiyiik ihtimalle numunenin sebekeye mekanik baglantisinin
ciftleniminden kaynaklanir. Daha sonraki c¢alismasinda Andres ii¢ terminalli sia

dilatometresini kullanmustir.
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Bunton ve Weintroub (1968) hassasiyeti 0,1 nm olan bagka bir optik terazi ve
sebeke sistemi kullanarak bakir i¢in « (T)’yi 10K’den 200 K’e kadar 107 K''
mertebesinde hassasiyetle Olctii. Bu veriler giliniimiizde standart referans datasi

olarak kabul edilir.

Shapiro (1964) ve Periera (1970) Toronto Universitesinde ¢ift biikiilmiis
Ayrton seriti lizerine insa edilmis bir optik terazi gelistirerek 1 pm hassasiyet elde
ettiler. Her bakir numunesi icin elde ettikleri &, 10~ K™' mertebesinde bir sagilma
gosteriyordu ancak numuneler arasinda ¢ok daha biiyiik bir fark vardi. Bunun sebebi

mekanik baglant1 olabilecegi gibi bakirdaki temel farkliliklardan da kaynaklanabilir.

3.1.4. Elektriksel Siga

Uzunluk degisimleri, bir paralel plakali kondansatoriin plaka agikligini ve ya
etkin alanmi degistirmek suretiyle elektriksel olarak da Olciilebilir. Alan
degistirmenin lineerlik 6zelligi 6n plandayken plaka aciklig1 ¢cok daha hassas hale
getirilebilir. Jones ve Richards (1973) siga doniistiiriiciilerinin ve devrelerinin

dizaynini ve uygulamasini gézden gegirdi.

Ik degisken aralikli dilatometreler bir LC devresindeki iki kutuplu
kondansatorlerden faydalandi. Olgiilen sey rezonans frekansindaki degisimdi. Bu
devreler dncii s1a igeriyorlardi ve Slgiimler Al/l > 107 sirlarina sahipti (Bijl ve
Pullan, 1955; Dher ve Surange, 1958). Daha sonra tiinel diyot osilatorlerinin
girisimiyle biitiin bir LC devresi diisiik sicakliklarda yerellestirilip kararsiz oncii

sigadan kurtulmak miimkiin olmustur.

Tolkachev (1975) katilastirilmis gazlar1 6lgmek icin 2 K ile 25 K arasinda
calisgan ve 20 pm ¢Oziiniirliige sahip bir dilatometre Onerdi. Bunun rezonans
odacigina sahip bir mikrodalga versiyonu Pudalov ve Khaikin (1969) tarafindan
piezoelektrik ve manyetik olarak kisitlanmis boy degismelerini 107 pm
hassasiyetiyle 6l¢cmek i¢in kullanildi. Ancak bu hassasiyetin genlesme dl¢limleri igin
1s1] dongii esnasinda fark edilmesi siiphe gotiiriiyordu. Keyston (1959), Morse ve
Lawson (1967) mikrodalga odacikli dilatometreler kullandilar ve Al// cinsinden

hassasiyet seviyeleri 10"’ mertebesindeydi.
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Bir¢ok modern siga dilatometresi 3 kutuplu kondansatorler kullanir ve sigay1
Thompson (1958) tarafindan gelistirilen bir teknik ile iliskilendirilmis oran
doniistiirici  kopriiler kullanarak o6lgerler. Denge kosullar1 Oncii  sigalaradan
etkilenmez ve bugiin ticari olarak ulasilabilir kopriler 10° pF mertebesinde
hassasiyetleri sahiptir. 10 pF sigali, 0,1 mm agiklikli paralel plakali bir kondansatorle
10 pm boyundaki degisimler tespit edilebilir. 107 pF ¢oziiniirliige sahip daha iyi
kopriilerle 1 pm’lik hassasiyetler elde edilmistir (White ve Collins, 1972; Kroeger ve
Swenson, 1977).

White tarafindan ilk kullaniliglarindan itibaren ii¢ kutuplu kondansatorlerle
calisan bircok dilatometre tarif edilmistir. Asagidaki Olglimleri yapmak igin

gelistirilmis hiicre 6rnekleri

o

Isimaya maruz kalmanin Germanyum iizerine etkisi (North ve Buschert,

1969)

b. Manyetik kisitlamanin geg¢is metallerinin genlesmesi iizerine etkisi (Fawcett,

1970)
c. Optik malzemeler (Browder ve Ballard, 1969)
d. Nadir gaz katilar1 (Tilford ve Swenson, 1972)

e. Enine ve boyuna uzunluk degismelerini 6lgen ¢ift yonlii cihaz (Brandli ve

Griessen, 1973)
f. Kiigiik kristaller (2 mm uzunlugunda) (Schafer, 1975)

Siga dilatometreleri lineer olmayan cihazlardir ¢iinkii hassasiyet agikligin
karesiyle ters orantili olarak degisir. Bu da yiiksek hassasiyet i¢in ¢ok kii¢lik araliklar
kullanilmasmi gerektirir. Eger yiiksek hassasiyet yerine lineerlik tercih edilirse
Wolfendale (1968) lineer degisisken bir kondansator iiretti. Bu sistemle bir tiip bir
diger tiipiin igersinde hareket ederek aralik yerine etkin siga alanini degistiriyordu.
Yiiksek kaliteli bir oran doniistiiriicii koprii kullanarak 10 nm’lik ¢oziiniirliik elde

ediliyordu.
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3.1.5 Elektriksel idiiktans

Bir elektriksel indiiktans dilatometresinde numunenin eksensel genlesmesi
karsilikli indiiktansa sahip bir sistemin i¢ bobinine aktarilir ve indiiktans yer
degistirmeyle lineer olarak degisir. um’den daha biiyiik hassasiyete sahip lineer
degisken doniistiiriiciiler yillardir ticari olarak erisilebilir konumdadir. Cok daha
hassas bir versiyon Carr ve Swenson (1964) tarafindan yapilip Sparks ve Swanson
(1967) tarafindan gelistirilmistir ve 2 pm’lik hassasiyete sahiptir. Bu dilatometrede
numune ¢ubuklart (~100 mm uzunlugunda) bosluk i¢inde silindirik bir c¢erceve ile
safir eklemlerle tutturulmustu. Numuneyi 1sitmak ikincil bobini silikon bir itme
cubuguna dogru hareket ettiriyordu. Bobinlerin hepsi kreojenik ortamda bulunup
titresimlerden ve ferromanyetik safsizliklardan olabildigince yalitilmigti. Iowa State
Universitesinin daha sonra siga dilatometresini tercih etmesi ¢ok hassas indiiktans

Olciimlerinde karsilasilan manyetik zorluklara isaret etmektedir.

3.2. Verilerin Analizleri

Dilatometreler genelde sicaklik degisimine karsi boy degisimlerini veren bir
dizi deger verirler. Siiriiklenme i¢in gerekli diizeltmeleri yaptiktan sonra pes pese

gelen Olcilim g¢iftleri igin ortalama o’y1 hesaplayabilir.

a=-— (3.1)

Eger AT T’nin %5’inden daha biiyiikse dlgiilen sicaklik araliginin sonlulugu

i¢in bir diizeltme gerekebilir (Hahn 1970).

Buna alternatif olarak T’ye karsilik I’deki degismeler kii¢iik araliklarda T’nin
kuvvetleri olarak yazilan basit bir polinoma okunan sicakliklardaki o degerlerini

verecek sekilde uydurulabilir (Smith ve White 1975).

Elde edilen a degerleri diizgiin se¢ilmis agirlikla teknik uygunluk ve ya 1s1l

genlesmeye farkli katkilar1 ayirmak gibi sebeplerle bir polinom seklinde yazilabilir.
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Ikinci durumda verilen bir sicaklik deger araliginda fiziksel anlam tasiyan T
terimlerini segerken dikkat edilmelidir; zira (diisiik sicakliklarda nispeten biiyiik
olabilen) deneysel hatalarin bilgisayar tarafindan ayristirllamamasi problem

yaratabilir. T< ® , /25 sicakliklarinda normal bir metal i¢in

a=aTl +bT> +cT° +.... (3.2)

bagmtis1 beklenir. ilk iki terim elektronik ve sinirlayict (uzun dalga Debye) orgii
katkilar1 olarak tanimlamir. T° terimi frekans spektrumunda O(w®) yiiksek mertebeli
dagmim terimlerinden kaynaklanir. Eger O(T°) terimleri ihmal edilebilirse
hesaplanan ¢oziimle o/T ye kars1 T* grafiginden elde edilen grafik analizi beraber
kullanilmalhidir ki T sifira yaklasirken gelen en az dogruluga sahip verilerin uygun
olarak agirliklandirilmasi kontrol edilebilsin. Dielektrik bir kristalde o/T* e kars1 T*

grafigi bize b ve c’yi verir.

a=al +bT> +cT> ve Cy,=TT+BT®+CT*® (3.3)

v, =3aV /I Vo =3bV/ yB

(3.4) ve (3.5)

Diisiik, orta ve yiiksek sicakliklardaki datanin analizi Baron(1964) ve
Yates(1972) tarafindan tartisilmis olup Barron ve Munn(1967) tarafindan anizotropik

kristallere genisletilmistir.

Anizotropik kristallerde ana eksenler haricindeki yonlerde o, ve o ’i elde

ederken

ay =a,cos’ ¥ +a, sin® ¥  (3.6)

Esitligini kullanmak gerekebilir. Burada «,, simetri eksenine ¥ agis1 yapan yondeki

1s1l genlesme katsayisidir. Eksensel bir kristalde W’nin belirgin iki farkli degerinde

aynt T sicakliginda alinacak data «,, o, ve B =a, +2a, degerlerini bulmak i¢in

u

yeterlidir.
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4. DENEY SETIi ve DENEYIN YAPILISI

4.1 Deneyde Kullanilan Cihazlar

Resim 4.1 Deney setinin genel goriiniisii

4.1.1 Girigsimolger (interferometre)

Sekil 4.1 Girisimolger Sekil 4.2 Girisimolgerin yandan goriiniis semast
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Girigimodlger bu deneyde kullanilan en 6nemli alet olup 6zenle islenmis iki
par¢a kuvars camdan ibarettir. Girisim sacaklar1 bu iki par¢anin olusturdugu hava
kamas1 sayesinde olusur. Kuvarslardan altta olaninin {ist ylizeyi altin ile kaplanmis
olup tam yansiticilik 6zelligi gosterir. Ustte olan parganin yiizeyi ise yar1 gegirgen bir
film ile kaplanmistir. Bu kaplama alt ve iist ylizeyden yansiyan 15181 uygun oranda
birlesip girisim sacaklarinin temiz bir bicimde goriilmesine yardimci olur. Kuvars
camlarin en Onemli ozelligi ylizeylerinin yiliksek derecede piiriizsiizliige sahip
olmasidir. Bu, hava kamasi prensibiyle isleyen diizenekte hayati 6neme sahiptir zira
yiizeyde (lazerin yaydigi 1518 dalgaboyu mertebesi olan) 10° nm mertebesindeki
girinti ve c¢ikintilar girisim sacaklarinin olmasi gereken yerlerinden farkli yerlerde
goriilmesine sebebiyet verebilir ki bu durum 6l¢iim hassasiyetini ¢ok biiyiik oranda

etkiler.

Numune alttaki kuvars camin {izerine yerlestirilir ve iistteki camin bir ucu
alttaki camin arka tarafina 6teki ucundaki ¢ikint1 ise numunenin iizerine yerlestirilir.
Diizenek bu haliyle sarsintilara karst hassas durumdadir. Deney esnasinda
istenmeyen sarsintilardan kacinmak i¢in biitiin 6nlemler alinmalidir. Numunenin
boyundaki degisimler iki kuvars arasindaki agiy1 degistirir; bdylece girisim
sacaklarinin konumlar1 degismis olur. Deney, bu degisimlerin kontrollii olarak
gozlemlenmesinden ibarettir ve diger tiim parcalar bu prosesin hassas ve kusursuz

bi¢imde islemesinden sorumludur.
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4.1.2 Kreostat

Resim 4.2 Kreostat

Cok diisiik sicakliklarda kontrollii deney yapmak icin 6zel olarak tasarlanmig
bir sicaklik kabidir. Temel olarak vakum odasi ve bu odanin i¢ine yerlestirilmis azot
odas1 olmak fizere iki boliime ayrilabilir. Girisimolger (ve arasina yerlestirilmis
numune), girisimolgerin ilizerinde bulundugu tutucu, tutucunun igine yerlestirilmis
sicaklik algilayicisi (sensdr) ve tutucunun tizerine sarilmig 1sitict tel vakum odasinda
yer alir. Bu bélme deney esnasinda vakumlanmis olacagi i¢in disarisiyla 1s1l olarak
temasi1 kesilmistir. Tutucu, kreostata azot odasinin dis tarafindan sabitlenerek sikica
temas ettirilir (gerekiyorsa 1s1 iletimini arttirict veya azaltict maddeler kullanilabilir)
ve bu odaya tamamiyla ayri bir borudan dokiilen sivi azot, prensipte tutucunun
sicakligini iletim yoluyla azotun kaynama sicakligi olan 77 K’e kadar diisiirebilir.

Sicaklik kontrolii 6zel bir birim ile 1siticinin akimin arttirip azaltarak yapilir.

Kreostat bu iki ana bdliim haricinde 1sitic1 ve algilayicinin sicaklik kontrol

birimi ile baglantisi i¢in lazim olan kablolardan, fislerden ve kapagi sikistirmaya
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yarayan kelepgelerden olusur. Kapali ve vakumlanmaya hazir halde disardan

cekilmis bir fotografi sekilde gdsterilmistir.

4.1.3 He-Ne Lazer

Girigim sagaklarinin olusmast ve bunlarin konumlar1 {izerinden hesap
yapilabilmesi i¢in kullanilan 15181n tek renkli ve dalgaboyu bilinen bir 151k kaynagi
olmasi sarttir. Deneyde kullanilan lazer kiiclik bir gaz lazeri tiirii olan He-Ne

lazeridir. Goriiniir spektrumdaki dalgaboyu 632,8 nanometredir.

4.1.4 Optik Duzenek

Resim 4.3 Optik diizenek ve kreostat

Deneyde kullanilan optik diizenek iki par¢adan ibarettir. Bunlardan birincisi
lazerden c¢ikan 1s1mmin ¢apini genisletmeye yarayan Ozel bir mercek takimidir.

Girisimolger iizerine diisecek olan 15181 genis bir yiizeye diismesi sagaklarin daha
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genis bir ylizeyde gozlemlenebilmesi kaliteli goriintiiniin kolay aranip bulunabilmesi
ve takibinin kolayhig1 agisindan faydalhdir. Ikinci par¢a o6zel bir kaplamayla
kaplanmis yarigegirgen camdir. GirisimOlgerden geri gelen 1s18in bir kismini

mikroskop iizerine diisiirmek i¢in kullanilir.

4.1.5 Mikroskop, Kamera Ve Bilgisayar Yazilimi

Resim 4.4 Mikroskop, kreostat ve optik diizenek

Girisimolgerin optimum ¢aligma biiyiikliiglindeki numune boylar1 (5,05mm)
icin sacaklar arasindaki mesafe yaklagik 10' - 10 um mertebesinde olup bunlarin
gbzlenebilmesi ancak bir mikroskop yardimiyla miimkiin olabilir. Deneyde Leica
marka mikroskop kullanilmistir. Ancak deney esnasinda c¢izgilerin mikroskoptan
strekli gozle takip edilmesi kolaylik acisindan uygun degildir. Bu yiizden
mikroskoba eklenmis bir kamera yardimi ile ve mikroskopla beraber gelen 6zel Leica
yazilimi ile sagaklar bilgisayar monitoriinden ger¢ek zamanliya yakin bir yenilenme

hiziyla takip edilebilir.
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4.1.6 Sicaklik Kontrol Birimi
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Resim 4.5 Lakeshore Sicaklik Kontrol Birimi

Deneyde Lakeshore marka 340 model sicaklik kontrol iinitesi kullanilmistir.
Bir¢cok fonksiyona sahip bu gelismis elektronik cihaz deneyde tutucu sicakligini
okumak, 1siticty1 kontrol ederek bu sicakligin istenilen oranda degistirmek veya

sabitlemek icin kullanilir.

4.1.7 Bilgisayar

Bilgisayarin deneydeki esas amaci mikroskop lizerine diigtliriilen girisim
sagaklarini monitérden takip edebilmektir. Bu islem mikroskoptan dogrudan goézle de
yapilabilir ancak yukarida belirtildigi gibi deneyin siiresi de goz Oniine alindiginda
bilgisayardan takip etmek biiyiik bir kolaylik saglar. Mikroskop kamerasinin

bilgisayara tanitilmasi i¢in mikroskopla beraber gelen 6zel bir yazilim kullanilir.
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4.1.8 Vakum Pompasi ve Basing Gostergesi

it catli]

=

Resim 4.6 Vakum Pompasi ve Basing Gostergesi

Kreostatin igersindeki havay1 vakumlamak i¢in kullanilir. Vakum odasindaki
havanin basincinin diisiik olmasi 1s1 izolasyonu ve kreostatin azotu uzun siire
saklayabilmesi i¢in Onemlidir. (Girisim sacaklarinin konumlar1 sarsintilara karsi
hassas oldugundan deney esnasinda azot ilave etmek pratik degildir). Azotu kreostata
koymadan 6nce vakum yapilmalidir ¢iinkii 77 K’e kadar diisebilen azot odasinin
duvarlar1 havadaki su buharinin kreostatin baglanti noktalar1 veya cami gibi hassas
bolgeler lizerinde yogunlasmasina hatta donmasina sebep olabilir. Vakum odasindaki
havanin basinci pompaya baglanmis Alcatel marka ACS 1000 model basing sensorii
ile kontrol edilir. Azotu dékmeden once oda sicakliginda basmcin 102 milibar

mertebesine diismesi beklenir.
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4.2 Deneyin Yapiligi

Sekil 4.3 Deney diizeneginin semasi

Deney diizeneginin semast yukarida gosterildigi gibidir. He-Ne lazerinden
cikan 151n optik diizenekten gecip capi genisledikten sonra yari aynadan gegerek
kreostatin camindan igeri girer ve tutucunun ist tarafina yerlestirilmis diiz aynadan
yanstyarak girisimolgerin iizerine diiser. Girisimolgerin iki diizlemi birbiri ile agili
durdugundan dolayi alt diizlemden geri yansiyan 1s1k ile iist diizlemden yansiyan 1s1k
girisim olusturur ve bu girisimin yapici oldugu bolgeler (bu tamamiyla o bolgede iki
diizlem arasindaki mesafeye baghdir) aydinlik, yikict oldugu kisimlar karanlik
goriintir. Ismin geldigi yoldan geri donen girisim deseni kreostattan ¢iktiktan sonra
yar1 aynadan mikroskobun iizerine diisiiriilir. Deneye baslayabilmek i¢in net ve

genis bir desen bulunmalidir.
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Glass

Mirror

Fringes

Sekil 4.4 Hava kamasinda girisim olusmasinin prensibi

Bundan sonra vakum pompast calistirilir; basincin 10?2 milibara diigmesi
yaklagik bir saat siirer. Bu basinca ulasildigi zaman azot dokme islemine baglanir.
Azot dokmeye baglama anindan itibaren kontrol biriminden okunan sicaklik
diismeye, monitorden goriilebilen girisim sagaklar1 da hareket etmeye baglar. Deney,
sicaklikla birlikte girisim sagaklarinin hareketinin  kontrollii olarak gozlenip

kaydedilmesinden ibarettir.

Deneyde sicaklik dlgiimii sicaklik kontrol birimi tarafindan tutucunun igine
yerlestirilen Pt-100 sicaklik algilayicisinin  direncinden hesaplanarak yapilir.
Dolayisiyla okunan sicaklik tutucunun sicakligidir. Saglikli bir 6l¢tim i¢in tutucu ile
numunenin 1s1l dengede oldugundan emin olmak gerekir. Bunun i¢in deney, sicakligi
AT kadar degistirip sagaklarin hareketi durana kadar son sicaklikta beklemek (bu
stire yaklagik 10—15 dakika kadardir) ve sagaklardaki kayma miktarini (AR) kaydedip
bu iglemi tekrarlamak sureti ile yapilir. AR’nin Ol¢iimii mikroskobun iizerine

yerlestirilmis mikroskobik boyutta ¢izgilere sahip bir cetvel kullanarak gozle okunur.
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Sekil 4.5 Monitorden goriilen girisim sagaklar1 ve kayma miktarimin l¢timii

Lineer 1511 genlesme katsayisi 6l¢iimlerinde ¢cogunlukla kullanilan yaklagim
sicakligi AT kadar degistirip AL boy degisimini gozlemektir. o’y1 hesaplayabilmek
icin numunenin L boyu da bilinmelidir. (Bu verinin o icin Olgiilen sicaklik
araligindaki ortalama degeri verecegi unutulmamalidir). Bu deneyde AL dolayli bir
yoldan; sagaklarin kayma miktar1 olan AR’den hesaplanarak olgiilmektedir. Asagida
ayrintilart verilen hesap vasitasiyla deneyden 6lgiilen AR ve AT datasindan a lineer

151l genlesme katsayis1 hesaplanabilir.
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4.3 AR ve AT’den o’nin Hesaplanmasi

1 :

JIT7777777777/777 TT777777777 77777 /7777777 7

Sekil 4.6 Girisimolgerin yandan goriiniisliniin semast

Yukarida gosterilen girisimolgerin semasinda:

Q: Girisimdlgerin alttaki kuvars caminin yiiksekligi

D: Girisimdlgerin tstteki kuvars caminin ¢apini

N: Girisimolgerin iistteki kuvars caminin yiiksekligini

P: Girisimolgerin {istteki kuvars caminda numuneye temas ettirilen kuvars

¢ikintinin boyunu

L: Numunenin 1s1l genlesmeye ugramasi beklenen boyunu

®: Girisimolgerin iki diizlemi arasindaki aciy1

R: Secilen herhangi bir girisim sagaginin iistteki diizlemin destek noktasina

olan uzakligi
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d: R mesafesinde iki diizlem arasindaki mesafeyi gostermektedir.

Sekildeki hava kamasinda alt diizlemden yansiyan i1sikla iist diizlemden
yansiyan 1$18in yapict veya yikict girisim olusturmasi sadece d mesafesine baglhdir.

Eger bu mesafe

kosulunu sagliyorsa olusan girisim yapici girisimdir. Burada A 15181n dalgaboyunu m
ise (destege en yakin girisim ¢izgisine 1 dersek) destekten itibaren kaginci girigim

¢izgisi oldugunu ifade eder.

Takip etmek i¢in kendimize m numarali girisim ¢izgisini secelim ve bunun
destege olan uzakligma yukarida gosterildigi gibi R diyelim. ki diizlem arasindaki ©
acisinin  tanjantt yaklagik olarak interferometrenin ve numunenin geometrik

parametreleri cinsinden yazilabilir.

tan@:izﬂ
R D

d yerine girisim kosulundan mA/2 olarak yerine koyulursa

L+P-0Q mA
D 2R

ifadesi elde edilir. Burada bizim ilgilendigimiz numunenin boyundaki degisim

oldugu i¢in L yi cekmemiz gerekir ki bu da bize

ifadesini verir. Burada iki tarafin da sicakliga gore tiirevini alirsak
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dL_m_/i{l D d (1]} dP  dQ

dT 2 |RdT ~ dT\R)| dT dar "
esitligini elde ederiz. Burada D, P ve Q kuvars camin geometrik parametreleri olup

bunlarin sicaklikla degisimi

1dP 1d0 1dD
— === =g (42)
PdT QdT DdT

esitliince o4 kuvarsin lineer 1sil genlesme katsayisina baghdir. (denklem)
denkleminin iki tarafim L ile boliip (4.2) esitliginden tiiretebilecegimiz terimleri
(denklem)de yerine yerlestirip o4 ¢arpanina sahip terimleri ortak paranteze alirsak o

numunenin lineer 151l genlesme katsayisini veren esitligi tiiretmis oluruz.

mAD d (1} (m,w Q—PJ
a=———|—|ta,| ——+——
2L dT\R) “\2RL L

Girisimolger semasindan goriilebilecegi gibi O = P+ Lolarak yazilabilir.
(Semadaki ® acis1 kolay goriilebilsin diye gercekte oldugundan ¢ok daha biiyiik
cizilmistir. Dolayisiyla bu kabullenmeyi rahatca yapabiliriz.) Bu durumda ogq
parantezindeki terimin ikinci kism1 1’e esit kabul edilebilir. Birinci kismi ise 1’den

¢ok daha kii¢iik olup bu terimin yaninda ihmal edilebilir. Sonugta elde edilen

denklem

mAD d (1
a=——m—|— |+«
2L dT\ R 1

seklini alir. Kuvarsin genlesme katsayis1 (o) yaklagik olarak 6.10" kadardir ve
(asagida tartisilan) deney diizeneginin en verimli ¢alisabildigi o degerlerinin yaninda
thmal edilebilir (Girisimolgerin  imalatinda kuvars kullanilmasinin  baglica

sebeplerinden biri de budur.).
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Elde ettigimiz ifade diferansiyel formundadir ancak deneyden elde edilen
veriler sonlu biiyiikliikte bir AT sicaklik degisimi i¢in sonlu biiyiikliikte bir AR sagak
yerdegistirmesi dl¢iilerek alinir. Bu durumda daha 6nce belirtildigi gibi o’nin siirekli
degerli yerine belli sicaklik araliklarindaki ortalama degerleri Olgiilmiis olur.

Dolayistyla formiiliimiizii sonlu degisimler iizerinden yazacak olursak
o = mAD| 1 1 1
2L \ R, R;n AT

ifadesini elde etmis oluruz. Burada R,, bize m numarali sacagin belli bir T sicaklikta

destekten olan uzakligim gdsterirken R, ayni sagagin sicaklik AT kadar

degistirildiginde destekten olan uzakligini ifade eder. Formiilii diizenleyecek olursak

- mAD 1 AR
2L R R AT

sekline gelir ve bu da deneyde dlciilen parametreler cinsinden o’y1 verir. Burada A
(lazerin dalgaboyu) , D (girisimdlcerin ¢apt) ve L (numunenin boyu) sayisal degeri
kolayca yerine yazilabilecek ifadelerdir. Ancak m ve R, yi kestirmek kolay
olmayabilir. Deneye baslamadan 6nce bulunacak olan girisim deseni girisimdlgerin
ucuna yakin bir yerden segilerek R kestirilebilir. (Bunun baska ve 6nemli bir avantaji
da bu bolgedeki yerdegistirmelerin diger bolgelere gore en biiyiik olmasidir.) m’den
kurtulmanin en akillica yolu onu paydadaki Ry, ye bolerek paydada bir R/m = 6R
terimi tanimlamaktir. Kolayca anlagilacagi gibi 6R komsu iki sagak arasindaki
mesafeyi ifade eder ve bu da deney esnasinda rahatca takip edilebilecek niceliklerden
biridir. (Diisiik sicaklik degisimleri i¢in 0R ¢ok fazla degismez ancak sicaklik
farklar1 c¢ok biiytidiigiinde oR icin de verileri kaydetmek deneyin hassasiyetinin
bozulmamas: agisindan onemlidir.) Sonug olarak 1s1l genlesme katsayisini deneyde

Olciilen parametreler cinsinden veren ifade

LD 1 AR
2L R, (6R) AT

(4.3)
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olarak bulunur.
4.4 Deneyin Hassasiyeti

(formiil) formiiliindeki A, D, L, Ry, ve dR degerleri deneyden 6l¢iiliip (veya

yuvarlanip) yerine yazildigi zaman

a~ 2.10_6£
AT

basit ifadesi elde edilir ki buradaki hesaplamalarda bu formiil kullanilmistir. o’ daki
belirsizlik formiildeki parametrelerin belirsizliklerine baglidir ancak yiizde olarak
kiyaslama yapacak olursak en biiyiikk belirsizlik AR’den gelmektedir. Girigim
sacaklarinin konumlar1 mikroskobik bir cetvelle dl¢lilmektedir. Deneyde kullanilan
mikroskobik cetvelin belirsizligi +5umdir. Ancak goz Oniinde bulundurulmasi
gereken bir diger onemli nokta da girisim sagaklarinin genisligi ve kalitesidir.
Sacaklar arast mesafe (Or) yaklasik olarak 60-70 pm’dir. Ancak girisimdlgerin
yiizeyi her yerde kaliteli girisim veremeyebileceginden bir sacagin kaydigindan emin
olarak data almak i¢in en az yarim sacak mesafesi kadar (~30pm) kaymasi beklenir.
Sonug olarak bu deney diizenegini kullanarak 10° K™' mertebesindeki 1s11 genlesme
katsayilar1 10’ar derecelik araliklarla 6lgmek miimkiindiir. 10° K" katsayiya sahip
malzemeler i¢in ise neredeyse siirekli egriler elde edilebilir. 10~ ve daha diisiik o’ya
sahip maddeler i¢in AT’nin 10> mertebesinde olmasi gerekir ve gok smirh sayida

data almaya imkan saglar.
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5. TIGaSe, KRISTALI ICIN o(T) OLGUMU

5.1 Kiristal Yapi

TlGaSe, kristali oda sicakhiginda monoklinik yapiya ve C3,  simetrisine
sahiptir. Kristalin temelini B4X,o ¢okyiizliiler olusturur (Sekil 2.16). B4Xo ¢okylizlii
ortak koseli 4 tane BXy dortyiizliilerin bir araya gelmesi ile olusur. Cokyiizliiler de

ortak koselerinden dort komsu cokytizlii ile baglanir.

Sekll 5.1 B4X10 COkyﬁZlﬁSﬁ

Ardisik tabakalar iicgensel prizmatik bosluklar olusturacak sekilde birbirlerine
90 derece doniiktiir. T1" iyonlar: paralel diiz gizgiler iizerine diizenlenen tabakalar

arasina, tiggensel prizmatik bosluklara yerlesirler (Sekil 2.17) [Henkel et al.,1982]



RN =R A
u]

=]
&

i}g

AE

=N = T AN

i

TR
SANOd

55

O Tl
o In, Ga
s N Ne

avZ
Sekil 5.2 Kristal 6rgii
Tablo 5.1 TIGaSe; I¢in Kristalografik Verilerin Listesi
o Uzay | Kafes sabitleri
Bilesik Yapi Grup |a(A%) b(A) c(A) C/A 7 Referans
TlGaSe; | Monoklinik | Cx® | 10.772 10.77 15.636  100.06° 16 Qlfl‘hll“g’ggdlev

5.2 TIGaSe; Kristalinde Faz Gegigleri

Oda sicakliginda TIGaSe; bilesigi, monoklinik kristal yapisinda ve Cay® uzay

simetri grubuna dahildir. TlGaSe, kristalinin yapisi; koselerinde kalgojen atomu

bulunan 4 elemanli GaSe; dortyiizlilerinin birlesiminden meydana gelen, metal

kalgonejen tabakali Ga4Sel0 cokyiizlii kompleksin yapisiyla karakterize olur. Tek

degerlikli Tl iyonlar1 metal kalgonejen tabakalar arasindaki iiggen odacik (cavity)

igine yerlesir.

Optik 6l¢iim sonuclarina gore[Aliev et al.,1984] TlGaSe, kristali soguturken,

~120 K’de paraelektrik fazdan oranli faza olmak iizere ikinci tiir faz gegisine ugrar ve
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kristalin Curie sicakligi olan ~107 K’de oranli faza olmak iizere birinci tiir faz gegisi

yapar.

Diizensiz faz

k. =(0,0,0.25) ki =( 8, 5,0.25)
! / 070.02
Diizenli ! ! Simetrik
ferroelektrik faz | i paraelektrik faz
Tic Ti T

Sekil 5.3 Fazlar ve faz gecisleri ile sicaklik arasindaki iliski

Dielektrik 6l¢iim sonuglarina [Allakhverdiev et al,.2000] gore ise paraelektrik

fazdan oransiz faza gecis sicakligi 115 K olarak bulunmustur.

Yapisal aragtirmalara gore [Mcmorrow et al.,1990] oranli faza geg¢is, o
oransizlik parametresi (6=0.012) olmak kaydiyla, qi(3,0,0.25) ile karakterize edilen

Brillouin bolgesindeki bir noktada yumusak modun yogunlagmasiyla baglantilidir.

T, ~ 107 K‘de oranli ferroelektrik faza gegis, katmanlara dikey
dogrultusundaki birim hiicrenin hacminin 4 kat artmasiyla ve yumusak modun

yogunlagsmastyla (q.(0,0,0.25)) gerceklesir.

Ayrica, dielektrik sabiti ve milimetre-alt1 spektra dl¢iimleri sonucunda; Curie
sicakligi ~107 K civarinda ve Curie sabitinin 10° almarak, soft modun varlig:
saptanmistir [Volkov at al.,1984]. Ferroelektrik fazin kendiliginden polarizasyon
vektorii  katmanlar diizlemince uzanir. Ferroelektrik faz simetrisi halen

bulunamamustir.

Yakin zamanda, yukarida tanimlanan ardigik faz gecislerine ek olarak zayif

ferroelektrik faza gecis gozlenmistir [Allakhverdiev at al.,1992]. Yazarlara gore bu
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olay, Dvorak ve Ishabishi ’'nin 1972da &nerdigi, esit olmayan iki alt drgii modeli

kullanarak ac¢iklanmistir.

Besleme elektrik alan altindaki TIGaSe; kristalinin sicaklik bagimli dielektrik
sabiti Olglimleri sonrasinda [Allakhverdiev et al., 2000], oransiz faza gecis sicakligi

antiferroelektrik fazdaki davranisa benzer nadir bir durum sergiler.

Ayn1 zaman da TlGaSe, bilesiginde, 101-103 K ve 146-253 K sicakliklari
arasinda iki tane faz gecisinin varlig1 hakkinda elimizde yeterli bilgi vardir. Bu
bilgiler optik sogurma [Allakhverdiev et al., 1986], 1s1 kapasitesi [Aldzanov et
al.,1987] ve akustik emisyon [Gololobov et al., 1992] deneyleri sonucunda elde

edilmistir.

Gololobov‘a gore ~246 K’deki faz gecisi, ~101 K’de goriilen ferroelektrik-

oransiz faz gecisine 6zgii davranis sergileyerek oransiz faza gerceklesir.

Biitlin bu deneylere ragmen giiniimiizde faz gegislerinin ardigikligi hakkinda

tam bir aciklama getirilememistir.

Ayni zamanda 120 K ile 250 K sicakliklar1 arasinda TlGaSe, kristalinin
fiziksel ozellikleri degisimi, hem oransiz yapmnin dogrudan gdzlenmesi, hem de

oransiz modiilasyonun etkisi hakkinda higbir bilgi yoktur.

5.3 TIGaSe; i¢in Literaturdeki o(T) Datasi

T1GaSe, kristalinin lineer 1s1l genlesme katsayisinin sicakliga baghiligi 2001
yilinda Abdullaev et al. tarafindan Ol¢iilmiis olup bu baghligin grafigi asagida

verilmigtir.
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Sekil 5.4 TlGaSe, kristali i¢cin 40 K ile 300 K arasinda diizlemlere dik ve
paralel yonde Sl¢iilmiis o(T) grafikleri [Abdullaev et al. 2001]

Burada yukaridaki grafik katmanlara dik yoniinde 6l¢iilmiis olan lineer 1s1l
genlesme katsayisini gostermektedir. Kristalin faz gecis sicakliklart olan 110 K ve

117 K civarindaki pikler agik¢a goriilebilmektedir.

Abdullaev’in 6l¢iimii bu calismada tekrarlanmistir. Bunun iki sebebi vardir.
Birinci sebep yeni kurulan diizenegin kabul edilmis sonuclari tekrarlayabilecegini
gorerek diizgiin calistigindan emin olmaktir. Ikinci sebep ise 120 K ile 170 K
arasinda yeni pikler aramaktir. Zira yukaridaki grafikte bu sicaklik araliklarinda
lineere benzer bir azalma goriilmektedir. Ancak alinan noktalara baktigimizda
arastirmacilarin neredeyse 10’ar derece atlayarak veri aldiklar1 goriilmektedir. Isil
genlesme sabiti daha once de belirtildigi gibi belli sicaklik araliklarinda ortalama
olarak Olciildigli icin aradaki pikleri kagirma ihtimali mevcuttur. Grafikteki
noktalardan anlagilabilecegi gibi arastirmacilar faz gecisleri civarini kiigiik AT lerle

hassas taramiglar ancak geri kalan yerlerde biiyiik araliklarla ¢calismiglardir. 120K ile
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170 K arasinda gizli kalmis piklerden sliphelenmek ic¢in bir onceki boliimde

belirtildigi gibi sayisiz baska sebepler de vardir.

5.4 TIGaSe,’nin Olgiilen o(T) Datasi

TlGaSe; kristalinin o(T) karakteristigi farklt AT araliklariyla ol¢iilmiistiir.

Olgiim sonuglarimi gosteren grafikler asagida verilmistir.

a1
1,17 ot -

0 Ul
9.0x10°
S0X 10
e 102 5
6.0x10°
S0 10
40x10°

3.0010°

/1 TIGaSe, kristali

o(T) grafigi
AT=3K
(13.02.2006)

r
S

2.010°%

! | ! | ! 1 ! 1 ! |
100 110 120 130 140 150 160
Sicakhik (K)

Sekil 5.5 TlGaSe; kristali i¢in 3 K sicaklik araliklariyla dl¢tilmiis a(T) grafigi

Grafikte gozlenen 103K, 109K, ve 120 K sicakliklarindaki pikler ve bunlarin

birbirine nispi oranlar1 Abdullaev’in bulgulariyla tam bir uyum igerisindedir. Ancak

120K’den sonra da 3 K araliklarla taranmaya devam edilip 127K, 133K ve 142K

sicakliklarinda yeni pikler gézlenmistir.

Asagidaki grafik ayni kristalin ayni sicaklik araliginda 5K sicaklik araliginda

Olclilmiis degerleridir.
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Sekil 5.6 T1GaSe; kristali i¢in 5 K sicaklik araliklariyla dl¢tilmiis o(T) grafigi

Iki grafik arasindaki belirgin fark sadece AT’lerde olup bu tip Slciimlerde
piklerin civarinda ‘“yavas” ilerlemenin Onemini bizlere vurgulamasi agisindan

onemlidir.

Yukaridaki grafiklerden acikg¢a goriilmektedir ki TlGaSe, kristalinin 1s1l
genlesmesi 120 K’in iizerinde baska bir¢ok fiziksel ozelliklerinde oldugu gibi
olagandis1 davraniglar sergilemektedir. Literatiirde aragtirmacilarin ¢ogu bu
sicakliklardaki anormallikleri faz gecisi ile izah etmek taraftar1 olup bu goriisler X-
1511 kirmmimi teknikleriyle dogrulanmadigr igin tartisilmaya devam etmektedir. Bu
tartismaya girmeden kendi datamiz iizerinden 1s1l genlesmeye katkilarin nereden
kaynaklanabilecegini diisiinme yolunu izlersek TIlGaSe, gibi ferroelektrik ve
paraelektrik faza sahip bir kristalde kristal i¢indeki dipollerin, polarizasyon
durumlarinin 1s1l genlesmeye 6nemli katkilar yapacagini diistinmek hi¢ de mantiksiz
olmaz. Bu diisiinceyi sinamanin en pratik yollarindan birisi bu kristalden alinacak bir

numunenin piroakimini 6lgmektir.
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Piroakim Olc¢timleri bir numuneyi (genellikle sabit bir elektrik alan altinda)
soguttuktan sonra hi¢ voltaj uygulamadan sadece sicakligi arttirip akim dlgerek
yapilir. Voltaj uygulanmadigr i¢in olusacak olan akim sadece kristalin igerindeki
elektrik alandan, bu alanin degisiminden, (faz gecisi, dipollerin hareket etmesi,
polarizasyon durumunun degismesi gibi) bu alami degistirebilecek faktorlerden
kaynaklanabilir. Piroakim 06zellikle ferroelektrik kristallerin yapisini incelerken
onemli sonuglar verebilecek olan bir 6l¢iim oldugu i¢in bu numunenin bahsi gegen

sicakliklarda piroakim karakteristigine bakilmasi ilging olabilir.
5.5 TIGaSe; icin Piroakim Ol¢iimii.

Ayni kristalin farkli iki numunesinde piroakim 6l¢iimleri 120 K’in tlizerindeki
sicakliklar igin ilging sonuglar vermektedirler. ilk grafikte 137 K ve 140 K
sicakliklarinda ¢ok belirgin iki pik goriilmektedir. Ikinci grafik baska bir TIGaSe,

numunesine ait olup 142K ve 162 K civarinda belirgin pikler goriilmektedir.

Sebeplerini detayli olarak tartismadan su sOylenebilir ki bu sicakliklarda
kristalin i¢indeki elektriksel alanda dramatik degisimler olmaktadir ve bu piklerin 1s1l
genlesmede goriilen piklerle yakin sicakliklarda olmasi 1s1l  genlesmedeki
anormalligin piroakimdaki anormallik ile ayn1 sebebe sahip olabilecegini

diistindiirmektedir.
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Sekil 5.7 62V altinda 250K’den 92K’e sogutulmus TIlGaSe, kristalinin

20K/dakika hizla isitilirken diizlemlere dik yonde piroakim 6l¢timii
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Sekil 5.8 Diizlemlere uygulanmig 62V altinda 250K’den 93K’e sogutulmus
TlGaSe; kristalinin 20K/dakika hizla isitilirken diizlemlere dik yonde piroakim

Olgtimii



63

6. SONUC ve YORUMLAR

Optoelektronik laboratuarinda girisim 6lgme prensibiyle ¢alisan 1s1l genlesme
diizenegi kurulmustur ve kalibrasyon ¢aligmalarinin tamamlanmasindan sonra

diizenegin denenmesi i¢in TlGaSe; kristali se¢ilmistir.

Deney setinin en 6nemli avantaji klasik dilatometrelerden farkli olarak ¢ok
kiiciik boydaki numunelerle ¢alismanin miimkiin olmasidir. Optimum numune boyu
5,05 mm olup ozellikle biiylitmesi zor olan nadir kristallerin Ol¢iilmesi igin
uygundur. Diizenegin hassasiyeti 10~ K™ olup bir¢ok malzemeye yukarida verilen
sicaklik araliklarinda alinacak datalar i¢in uygundur. Bunun haricinde prensibinin
basit olmasi, karmasik elektronik cihazlara gerek duyulmamasi ekstra avantajlar

olarak sunulabilir.

Gegen yillardan beri, yapisal faz gecisine ugramast disinda, ferroelektrik ve
yar1 iletken oOzelliklerin bir arada bulunmasindan dolay1r {i¢ tabakali TlGaSe,
kristaline olan ilgi artmistir. Bu kristalin 1s1l uyarilmis akim, piroakim, karanlik akim
gibi baska parametreleri de optoelektronik laboratuarinda incelenmekte olup goriilen

bazi anormal davranislar iizerinde tartismalar devam etmektedir.

Bu ¢aligmada sunulan 1s1l genlesme datasinin diger 6l¢iimleri dogrulayict ve
tamamlayict bir 6zelligi vardir. Yeni goriilen pikler hakkinda faz gecisi iddialari
olmasina ragmen bunun klasik anlamda bir faz gecisi ile agiklamak ¢ok kolay

degildir. Zira X-1511 sagilmasi deneyleri bu iddialar1 desteklememektedir.

Eldeki bulgulara (6zellikle piroakim oOl¢timlerinin ayni sicakliklarda pikler
vermesine) bakilarak yapilabilecek makul ve basit a¢iklamalardan biri bu yeni pikler
civarindaki sicakliklarda 1s1l genlesmenin kristalin i¢inde olusan yerel elektriksel
alanlardan etkileniyor olabilecegidir. Kristal {izerinde ¢alisilmaya devam etmektedir.
Tavlama (annealing), dis elektrik alan etkisi, 151k etkisi altinda 6l¢timler

tamamlandiktan sonra sonuclarin genisge tartisilarak yayimlanmasi diisiintilmektedir.
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