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Fonksiyonel Teorisi.
degerleri ile kiyaslandi.

SbSI kristalinin optik 6zellikleri yogunluk fonksiyoneli teorisi altinda SIESTA yazihmi ile arastirildi.
Genellestirilmis gradiyent yaklasikligi(GGA)'nda psddo-potansiyel yontem kullanildi. Her iki fazda bazi
optik katsayilar hesaplandi. Dielektrik fonksiyonun reel ve sanal kisimlarindan; kirilma indisi, yansima ve
sogurma katsayilari gibi optik katsayilar hesaplanabilir. Hesaplanan degerler ulasilabilen literatir

Investigation of the Optical Properties of SbSI Crystalline in the
Paraelectric and the Ferroelectric Phase

Abstract

Keywords
SbSI; Optical and
Dielectric Properties;
Refractive Indices;
Density Functional
Theory.

Under density functional theory with SIESTA software of the SbSI crystal optical properties ware
investigated. SbSI crystalline in paraelectric and ferroelectric phases, the generalized gradient
approximation (GGA) using the pseudo-potential method. Some optical coefficients in the both phases
ware calculated. The optical constants such as refractive index, reflection, and absorption coefficient
are derived from the computed real and imaginary parts of the dielectric function. The calculated values

were compared with available experimental and theoretical results.

1. Girig

SbSI(Antimon siilfo iod), A®> B® C’ genel formiilii ile
bilinen vyar iletken katilar grubundadir. Buradaki
A;Sb, Bi; As, B;S, Se; O, C;Cl, Br, | elementlerini
sembolize eder. Bu grubun en iyi bilinen Uyesi
SbSI’dir. SbSI'nin ferroelektrik yariiletken 6zelliginin
anlasilmasindan sonra alisilmadik sayida 6zellikleri
Ozellikler arasinda

arastirilmaya baslandi. Bu

pyroelektrik, pyro-optik, piezoelektrik, elektro-
mekanik, elektro-optik ve diger dogrusal olmayan
optik etkiler vardir. SbSI'nin bu 6zellikleri ylziinden
isil gérantileme, 151k ayarlayicr (light modilator),
ferroelektrik alan etki transistorii, gaz sensord,
elektro-mekanik dondstiricilerin belirli tiplerinde
piezoelektrik malzemelerin kullaniimasi ¢ekici ve

uygun materyal olmustur (Nowak ve ark., 2008).
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Diger ferroelektrik kristaller ile SbSI
karsilastirildiginda, SbSI'nin en o6nemli ozelligi;
Tc’nin oda sicakhgina yakin ve yasak enerji bant
araliginin oldukg¢a kiigiik olmasidir. Yiksek hacimli
piezoelektrik modiilii dy=10x101° C/N ile saf SbSI en
iyi piezoelektrik kristallerden biridir. Bu ozelligi ile
¢ok oOnemli elektro-akustik
(Garbarz-Glos, B., 2003).

Paraelektrik ve ferroelektrik faza sahip olan SbSI oda
sicakligi civarinda faz déniisimi yapar. Cogu A B®
C’ grubu vyariiletken kristaller, paraelektrik fazda

donlsturiacudir

(D35-Pnam) uzay grubunda bulunurlar. Birim
hicresinde 4 molekll bulunur(Madelung, 2004).
Curie sicakliginin altinda ise ferroelektrik (FE) fazda
ve mm2 (C,,,) uzay gurubundadir.



Paraelektrik ve Ferroelektrik Fazlarda SbS! Kristali Optik Ozellikleri, Ozer ve Karatash

2. Materyal ve Metot

Bir malzeme Uzerine elektromanyetik isinim geldigi
zaman malzemenin elektronlari ile etkilesime girer.
Bu etkilesim sonucunda sogurulma, yansima, kiriima
ve gecirgenlik gibi bazi optik olaylar olusur. Malzeme
Gzerine gelen fotonlarin enerjisi elektronlari
uyarmak icin yeterli olmazsa fotonlar sogurulmayip
gegcirilirler. Bir fotonun sogurulmasi veya gegirilmesi;
malzemenin metal, yariiletken ya da ne kadar
iletken olusuna, atomlarin dizilisine ve fotonun

enerjisine baghdir.

Elektrik akisini yada alanini geciren ama yukli
parcaciklarin gegmesine izin vermeyen malzemelere
dielektrik madde denilir. dielektrik
fonksiyonu ile bir kristalin elektronik uyarilma

Kompleks

spektrumu, frekansa bagl olarak,

g(W)=g; (W) +ig (W) (1)

dielektrik
fonksiyonun reel kismi g1 (W) ve sanal kismi & (W)

esitligi  ile  verilebilir.  Kompleks

Kramers-Kroning bagintilari ile birbirine bagl
oldugundan istenilen tim tepki bilgisini icerirler.
Reel kisim g; malzemenin fiziksel 6zelliklerini, sanal
kissm &, ise bu malzemedeki enerji kayiplarini
gosterir. & degeri her zaman pozitif olup bantlar
arasl gecislerin yogun oldugu enerji bolgesinde
maksimum degere ulasir. €; degeri bantlar arasi
gecis bolgesinde isaret degistirdiginden hem pozitif
hem de negatif olabilmektedir. & degerinin sifir

oldugu noktalar yansimanin azaldig
noktalardir(Kog, 2010). Bu calismada dielektrik
fonksiyonunun reel ve sanal kisimlari SIESTA

yazilimlari ile elde edilmistir.

Dielektrik fonksiyonun reel g (W) ve sanal g, (W)
kisimlari kullanilarak; kirilma indisi n( W), sogurma
o(W), sonim katsayisi k(W), yansima
R(W), enerji
asagidaki esitlikler ile verilir,

katsayisi

katsayisi kayip fonksiyonu L(W)

n(w) = (1/42 gl(w)+,/gf(w)+g§(w)F 2)

a(w) = 2w/ 2 (W) + £2 (W) — ¢, (W)F (3)

k(w) = (1/& el (W) + &5 (W) —é, (w)F (4)

[ AJe(w) -1 ’

L(w) = Im{‘—l} = &, W)/ W)+ £2(W)] (6)
£(W)

Yogunluk fonksiyoneli teorisi altinda
SIESTA(Ordejon ve ark., 1996; Soler ve ark., 2002)
yazillm kodu ile SbSI kristalinin optik oOzellikleri,
yaklasikligi(GGA)' nda
psodo-potansiyel yontem kullanilarak arastirild.

genellestirilmis  gradiyent
Hesaplamalarda Sb(5s%p3), S(3s%p?), 1(55%p°) gercek
valans elektronlari olarak alindi. Brillouin bolgesinde
ozel k noktalarinin Uretimi igin 8x8x8 Monkhorst-
Pack orgi agi kullanildi. Hesaplamalarda ilk 6nce
PAO.EnergyShift ve MeshCutoff degerleri optimize
edildi. Daha sonra bu degerler kullanilarak toplam
enerjinin minimizasyonu ile 6rgli parametreleri ve
atomik  pozisyonlarin  optimizasyonu  vyapildi.
Optimizasyon sonucunda elde edilen
PAO.EnergyShift degeri her iki faz icin 270 meV,
MeshCutoff degeri 360 Ry(ferroelektrik) ve 420
Ry(paraelektrik) alinmis olup elde edilen 6rgi
parametreleri Tablo 1.’de verilmistir. Daha sonraki
tiim hesaplama adimlarinda bu optimize degerler

kullaniimistir.

Tablo 1:Hesaplamalarda kullanilan

parametreleri degerleri(A)

optimize o6rgl

Bu calismada %Hata
x 8,47592 8,5091@ 0,39

10,06020 10,0831@ 0,23

Ferroelektrik

z 4,05522 4,099° | 1,07
x 8,47214 8,520 0,56
Paraelektrik y 10,06018 10,13® 0,69
z 4,05399 4,08 0,64

@ Garbarzz-Glos, 2003 ® Perry, 1970
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3. Bulgular ve tartisma

Ortorombik kristaller (iki optik eksenli) icin
kdsegen elemanlari birbirinden farklidir Dolayisi ile
li¢ bagimsiz bileseni vardir.

SbSI kristalinin, kristal eksenlerinde hesaplanan
fonon dielektrik
fonksiyonun reel ve sanal(img) kisimlari x-, y-, ve z-
eksenleri boyunca hesaplanarak Sekil 1.de
gosterilmistir. Statik dielektrik sabiti; paraelektrik

enerjisine  bagh kompleks

€ Eyy, €22, fazda 10,80, ferroelektrik fazda 10,48 olarak
hesaplanmistir.
X Y z
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Sekil 1. Lineer dielektrik tensériin xx, yy, zz bilesenlerinin reel (g1) ve sanal (g;) kisimlari

Bu @ Teorik
calisma Deney GGA®
ny 2.889 2.87
Paraelektrik ny 3.330 3.63

n, 3,599 4.55

. ng 2,842 2.87 3
Ferroelektrik ny 3,277 3.57 3.5
n, 3,554 4.44 3.8

Kompleks dielektrik fonksiyonun reel(e;) ve
sanal (g2) kisimlari Esitlik 2.’de kullanilarak kirilma
indisi(refract index) n(W), . x-, y-, ve z- eksenleri
boyunca hesaplanarak Sekil 2.'de gosterilmistir.
Paraelektrik ve ferroelektrik fazlarda hesaplanan
kirilma indisi Tablo 3’de verilmistir. Audzijonis ve
ark.(2012) Wien2k kod ile GGA vyaklasikhginda
hesaplamislardir. Tablo 2.”den de gorilecegi lzere
bu calisma ile bulunan degerler, teorik ve deneysel
¢alisma sonucu bildirilen veriler ile uyumludur.

Table 2: n,, ny, n, kirllma indislerinin literatiir degerleri ile

kiyaslanmasi

(W:Audzijonis ve ark.(2012), ®'Sandercock,1970.

Refrac index
w
=)
L
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00 =TT T T T T
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85

5.0 "
454 z
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25

Refrac index

154

104

0,04
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EfeV)

(b)
Sekil 2. a)Paraelektrik, (b) Ferroelektrik fazda x, y ve z
eksenleri ny, ny, ve n; kirllma indisleri

Sekil 2.’de gosterildigi gibi her iki fazda da 0-3
eV araliginda artarken, 3-6 eV
azalmaktadir. Kirllma indisi 6 eV degerinden sonra

araliginda

yaklasik olarak 1 civarinda sabit kalmaktadir.
Kompleks dielektrik fonksiyonun reel(e;) ve sanal
(e2) kisimlari Esitlik 3.’de kullanilarak sogurma
katsayisi(absorb coef) a( W), . x-, y-, ve z- eksenleri
boyunca hesaplanarak Sekil 3.de gosterilmistir.
Sekil 3."de gosterildigi gibi her iki fazda da absorp
coef, 2-5 eV araliginda hizla artmaktadir. 5-7 eV
araliginda ise hizla azalmaktadir. Yaklasik olarak 14

eV degerinden sonra hizla azalmistir.

Absorp coel (x100 000)

L

N B e S I U
0 2 4 6 B 10 12 14 16 1B 20 22 M 2% 28 30
E{eV)

(a)

Absorp coef (x100 000)

0 2 4 6 B 10 12 14 16 18 20 22 4 26 28 N
E(eV)

(b)
Sekil 3. (a)paraelektrik, (b)ferroelektrik fazda absorb coef
a(W)

Kompleks dielektrik fonksiyonun reel(e;) ve sanal
(e2) kisimlar  Esitlik 4.’de kullanilarak sénim
katsayisi(absorb index) k( W), . x-, y-, ve z- eksenleri
boyunca hesaplanarak Sekil 4.'de gosterilmistir.
Sekil 4.de gorildigi gibi her iki fazda da 2-4 eV
araliginda hizla artmis, 4-7 eV araliginda da hizla
azalmistir. 7-11 eV araliginda bir miktar artma olsa
da 11 eV ‘dan sonra hizla azalmstir.

Kompleks dielektrik fonksiyonun reel(e;) ve sanal
(e2) kisimlan Esitlik 5.'de kullanilarak yansima
katsayisi(reflect coef) R(W), . x-, y-, ve z- eksenleri
boyunca hesaplanarak Sekil 5.'de gosterilmistir.
Sekil 5."den gorildugi gibi reflection coefficient her
iki fazda da 0-5 eV araliginda hizla artmasina ragmen

5-7 eV araliginda azalmistir.

-

Absorp index

i —
T T T T T T T T T T T T T

0 2 4 & 8 10 12 14 16 18 20 22 M ¥ 22 N

E(aV)

(a)

Absorp index

o
0 2 4 & B8 10 12 14 16 18 20 22 M X B W
EleV)

(b
Sekil 4. (a)paraelektrik, (b)ferroelektrik absorb index k(

W)
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Sekil 5. (a)paraelektrik, (b)ferroelektrik reflect coef R(W

)

Kompleks dielektrik fonksiyonun reel(g;) ve

sanal (g2) kisimlari Esitlik 6.”de kullanilarak enerji
kayip fonksiyonu (energy loss function) L(W), . x-,
y-, ve z- eksenleri boyunca hesaplanarak Sekil 6.'de
gOsterilmistir. Hesaplanan pikler; paraelektrik
fazda, Lx=19.49 Ly=19.76 L.z=19.84 ferroelektrik
fazdaise Lx=19.51 Ly=20.02 Lz=20.04'dir. &1 =0
oldugu yerler; paraelektrik fazda, £«(5.29-6.41-
7.33-8.37-9.80-19.31), €4(3.62-7.01-9.52-19.25 ),
€43.41-6.86-8.03-8.25-8.60-9.13-9.68-19.48 )
ferroelektrik fazzda ise x(5.39-6.37-7.37-8.41-9.78-
19.35), £(3.74-6.96-9.58-19.21 ), €,(3.37- 6.88-
7.99-8.29-8.56-9.35-9.94-19.35).

Lx

Lz

Enerji kayp fonksiyanu

o L B e e o e e S e e e
o 2 4 ] 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 0
E(eV)

(a)

Lx

Lz

Enerji kayip fonksiyonu

0 LA S e S S S R S
o 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 22 24 26 28 30
E(eV)

Sekil 6. (a)paraelektrik, (b)ferroelektrik energy lose
function L( W)

4. Sonug

Bu calismada ilk o©Once; SbSl kristali

paraelektrik ve ferroelektrik fazlarda vyapisal
optimizasyonu yapilmistir. Optimizasyon sonucunda
%0,63

farkla

orgli parametre degerleri ortalama

(paraelektrik) ve %0,56 (ferroelektrik)
hesaplanmistir.

Optimize degerler kullanilarak SbSI kristalinin her iki
fazinda kompleks dielektrik fonksiyonun reel ve
sanal kisimlari hesaplandi. Statik dielektrik sabiti
paraelektrik fazda 10,80, ferroelektrik fazda ise
10,48 olarak hesaplanmistir.

SbSI'nin paraelektrik ve ferroelektrik fazlarinda;
a(W),
sonim katsayisi k(W), yansima katsayisi R(W),

kirlma indisi n(W), sogurma katsayisi

enerji kayip fonksiyonu L(W)gibi optik 6zellikleri
dielektrik fonksiyonun reel €i(®) ve sanal &(w)
kisimlari kullanilarak hesaplanmistir. Her iki fazda
hesaplanan kirllma indisi Tablo 2.’de verilmistir. Bu
sonuclar  teorik  ve

deneysel deger ile

uyumludur(Audzijonis ve ark., 2012; Sandercock, 1970).
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