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In this study, Y3sFesO12 shortly named YIG thin film and various concentration of Ni doped YIG
thin films have been grown on quartz substrate using vacuum free spin-coating methods.
Structural and magnetic properties of YIG and Ni(x):YIG (x=1, 3 and 5%) thin films grown on
quartz substrates were investigated by performing X-ray diffraction and vibrating sample
magnetometer experiments, respectively.
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Figure A. Schematic representation of Y1G and Ni(1, 3 and 5 %):YIG thin films on quartz
substrate

Purpose: In this study, the following items are intended: Using quartz substrates instead of
highly cost GGG (Gallium-Gadolinium-Garnet) substrates and minimizing production costs, low-
cost YIG thin film production by using vacuum-free spin coating system and low Ni contribution
to improve magnetic properties of YIG thin films.

Theory and Methods: YIG and Ni:YIG were grown on quartz substrates by vacuum-free spin
coating in various recipes. The structural and magnetic properties of these thin films were
characterized by X-Ray Diffraction and Vibrating Sample Magnetometer.

Results: In this study, YIG and Ni doped YIG coated quartz substrates are discussed in various
aspects. Crystallographic results show that YIG crystallizes in a single phase cubic garnet
structure and also Ni patterns are observed in various Ni samples. In addition, nickel addition of
ferrimagnetic YIG deteriorated magnetic anisotropy.

Conclusion: YIG and Ni:YIG samples were produced successfully by using vacuum-free spin
coating method. In addition, the targets (sub-cost, production cost) were successfully realized.
Structural features are successful for Y1G. However, with the addition of nickel, the structure was
thoroughly disrupted. In addition, due to the ferrimagnetic nature of Ni, disrupting YIG’s
magnetic anisotropy while it is expected to increase the magnetic properties of YIG.
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ftriyum Demir Garnet (Y3FesO12) kisa ismiyle YIG, ince filmlerin mikrodalga haberlesme
sistemleri ve manyeto-optik cihazlarda umut veren uygulamalarindan dolay1 son yillarda yogun
olarak g¢aligilan malzemelerden biridir. Gliniimiizde YIG ince filmler GGG ile isimlendirilen
Galyum-Gadolinyum-Garnet alttas {izerine biiyiitiilmektedir. Ancak GGG alttagin maliyetinin
yiiksek olmasi YIG filmlerin iiretilmesini ekonomik agidan kisitlamaktadir. Yaptifimiz 6n
caligmalar, kuvars iizerine YIG ince film bilyilitmenin miimkiin olabilecegini gdstermistir. Bu
calismada GGG alttas yerine daha diigiik maliyetli ve beklenilen performansi kargilayan kuvars
alttas kullanildi. YIG ince filmler kuvars alttag {izerine spin-kaplama yontemiyle biyiitildii.
Uygun iiretim kosullari altinda iretilen YIG ince film kapli numunelerin yiizey homojenligi
saglandi. Kuvars altlik {izerinde biiyiitiilen YIG filmlerinin tek fazli kiibik bir garnet yapisinda
kristalize oldugu bulundu. Ayrica Ni katkil1 YIG filmleri benzer yontemle biiyiitiildii. -5000 Oe
ile +5000 Oe arasinda uygulanan manyetik alan ile manyetizasyon degerleri olgiildii ve
histerezis egrileri elde edildi.

Investigation of Structural and Magnetic Properties of Ni(x):YIG
(x=1, 3 and 5%) Thin Films

Abstract

YIG with its short name of Yttrium Iron Garnet (YsFesOi2) is one of the materials that have
been working intensively in recent years due to its promising applications in microwave
communication systems and magneto-optical devices. Today, YIG thin films are grown on the
Gallium- Gadolinium-Garnet substrates with the short name of GGG. However, because the
cost of GGG substrate is very high which restricts the production of YIG films economically.
Our preliminary studies have shown that it is possible to grow YIG thin film on the quartz
substrate. In this study, quartz substrate was used instead of GGG substrate which meets lower
cost and expected performance. YIG thin films were grown on quartz substrate by spin-coating
method. The surface homogeneity of YIG thin film coated samples produced under suitable
production conditions was provided. YIG films grown on quartz substrate were found to be
crystallized in a single-phase cubic garnet structure. In addition, Ni doped YIG films were
grown similar technique. The magnetic field applied between -5000 Oe and +5000 Oe,
magnetization values were measured and hysteresis curves were obtained.

1. GIRiS INTRODUCTION)

YIG’in dar ferromanyetik rezonans genislige, diisiik manyetik kayip ve yeterince gii¢lii doyum
miknatislanma degerlerine sahip olmasindan 6tiirii manyetik sensorlerde ve veri depolama aygitlarinda
kullanilma potansiyeli yiiksek bir malzemedir. Dolayisiyla, nano ol¢ekli YIG filmlerin {iretimi ve
karakterizasyonu gelecek nesil nanoteknolojik aygitlarin gelistirilmesi agisindan 6nemli hale gelmistir.
Garnetler sahip olduklar1 yiiksek faraday etkileri ve goriiniir bolgedeki saydamlik ozellikleri ile birgok
manyeto-optik uygulama alaninda, 1-10 GHz bandinda kullanima en uygun mikrodalga elemant
olmasindan dolay1 mikrodalga alaninda rezonatér ve filtre olarak [6, 8], optik sistemlerinde faraday
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dondiiriicii olarak, dijital radyolar igin sintizayzir (synthesizer) olarak, manyetik alan ile elde edilen akim
sensorlerinin  gelistirilmesinde [2], bilgi iletisim hatlarina entegre edilmis optik modiilatérde, optik
izolatorlerde, yayicilar ve dielektrik dalga kilavuzlarinda olmak iizere bir ¢ok alanda kullanilmaktadirlar.
Garnetlerin termal olmayan optik yontemlerle manyetik 6zelliklerin degistirilebilecegi bulunmus [2] ve
bu bulgular ile garnetlerin ultra hizli anahtarlama ve manyetik kayit ortamlar i¢in kullanigh olabilecegi
saptanmustir [7]. Asagidaki tabloda YIG’in bant araligi (1-10 GHz) kapsaminda g¢alisan aygitlarin
uygulama alanlar1 verilmistir.

Tablo 1. Farkli bant (GHz) araliklari ve kullanim alanlari.

Frekans Aralig Dalga Boyu
Bant Ad1 (GH2) Arah@ (cm) Kullanim Alam
L-Bant 1-2 15-30 Askeri telemetri 1stglg:;at1 sistemleri, GPS,
S-Bant 2-4 7.5-15 Gemi radarlari, haberlesme uydulari,
mikrodalga cihazlar ve kablosuz iletisim

araglari.

C-Bant 4-8 3.75-75 Uzun mesafe telekomiinikasyon uygulamalari.

X-Bant 8-12 2.5-3.75 Haberlesme uydu radarlari, uzay iletisim
araglari.

YIG ince filmler ferromanyetik bir malzemedir. YIG, 3 alt kafese (sublatice) sahiptir. Bunlardan 2 tanesi
demir iyonlar1 1 tanesi ise itriyum iyonlari tarafindan isgal edilmistir. YIG 1n manyetik 6zelligi, kafes
yapisinda oktohedral ve tetrahedral konumlarindaki manyetik demir iyonlarindan kaynaklanmaktadir. Bu
manyetik momentler ters yonde olup net manyetik momentleri sifirdan farklidir. Bir alt kafes %60 demir
iyonu igerirken diger kafes %40 icerdiginden dolay1 net manyetizasyon olusur. YIG yapisindaki itriyum
iyonlar1 diyamanyetik 6zellik gosterir ve manyetik 6zelliklere etkileri azdir [5]. YIG’in manyetik gecis
sicakligr (Curie sicakligi) 282°C olmasi oda sicakligindaki manyeto-optik aygitlardaki uygulamalar1 daha
aktif hale getirmektedir.

YIG yapisinda genis Olglide izin verilen izomorfik yer degistirmeler sayesinde, iyi bir mikro-yap1
kontroliine kosullandirilmis yeni elementlerin dahil edilmesiyle farkli 6zellikler elde edilebilir. itriyum
demir garnet i¢indeki demir (Fe) yerine nikel (Ni) eklenmesiyle yeni zellikler ve uygulamalar elde
edilebilir. Nikel iyonlarinin YIG yapisina katilmasi, yiik dengesi olmayan bir materyal 6rnegidir. Dahil
edilen Ni?* iyonlarinin, Fe*" veya Fe*" olusumu ile dengelenebilecegi varsayilabilir. Bununla birlikte, Ni
diger oksidasyon durumlarinda da tanimlanir. Yiik dengeleme icin ek mekanizma, kafesler icindeki
oksijen boslugundaki bir artisin Fe’nin Ni tarafindan degistirilmesine eslik eden oksijen boslugu olusumu
olabilir. Oksijen boslugu bir veya iki yakalanmis elektrona sahip olabilir veya bos kalabilir ve YIG'daki
bazi 6nemli 6zellikleri degistirebilir [9].
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Sekil 1. Itriyum Demir Garnet (YIG) ferritinin kristalografik yapisi: uzay grubu lasd.
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YIG ince filmlerin potansiyel uygulamalarda kullanilmasini kisitlayan 6nemli problemlerden bazilari; i)
oldukga pahali olan GGG alttaglar tizerine biiyiitiiliiyor olmalari, ii) vakum gerektiren {iretim sistemlerinin
kullaniltyor olmasidir.

Bu calismada, YIG filmlerinin olusturulmasinda ve potansiyel uygulamalarda kullanilmasina engel tegkil
edecek liretim maliyeti ve manyetik 6zelliklerinin yetersiz olmas1 gibi problemlere asagida verilen ¢6ziim
Onerileri calismanin ana amaglarini olusturmaktadir.

i) Alttag: Alttas olarak kullanilan ve oldukca yiiksek maliyetli GGG alttaglar yerine kuvars
alttaglar kullanilarak tiretim maliyeti en aza indirgenmis ve kuvars alttas iizerinde iiretilen
YIG filminin kalitesi iyilestirilmistir. Bunlara ek olarak, kuvars alttaslarin 15181 ge¢irmesi,
optik caligsmalar i¢in uygun olmasi ve yiiksek sicakliklara dayanabilmesi gibi avantajlari
da bulunmaktadir.

i) Uretim: Vakum gerektirmeyen spin-kaplama sistemi kullanilarak diisiik maliyetli YIG
ince film tiretimi gergeklestirilmistir.

iii) Yapisal ve Manyetik Ozellikler: YIG filmlerin yapisal ve manyetik 6zellikleri
aragtinlmistir. Diigiik oranda Ni katkilamasi gergeklestirilerek manyetik ve morfolojinin
nasil etkilenecegi incelenmistir.

YIG filmini biiylitmek igin ¢esitli biriktirme yontemleri kullanilabilir. Bunlardan bazilari; mikrodalga
sinterleme, siv1 faz epitaksi (LPE), radyo frekans1 magnetron piiskiirtme, atimli lazer biriktirme (PLD),
plazma piiskiirtme ve sol-jel yontemidir [3-4, 10-13]. Bunlar arasinda, sol-jel yontemi, diisiik maliyetli
olmasindan dolay1 avantajlidir[1]. Maliyetin yan1 sira, daha diisiik sentez sicakliginda yiiksek saflikta ve
homojenlikte filmler iiretmek bu yontemle miimkiin olabilmektedir. Bu nedenlerden dolayi, ¢aligmada
sol-jel yontemi kullanilarak iiretim gergeklestirilmistir.

2. MATERYAL VE METOD (MATERIALS AND METHODS)

Itriyum Demir Garnet (YIG) ve Ni(x):YIG filmleri, spin-kaplama yontemi kullanilarak kuvars iizerine
kapland1. YIG’mn kimyasal ¢ozeltisi %99.99 saflikta itriyum (III) Nitrat Tetrahidrat (N2OsY -4H-0) ile %
98,0 saflikta Demir (III) Nitrat Nanohidrat (Fe(NOs);-9H20) uygun stokiyometrik oranlarda 2-
metoksietanol i¢inde ayr1 ayr ¢oziinerek hazirlandi. Daha sonra, her iki ¢ozelti karigtirildi ve 2 giin
boyunca karigmasi saglandi. Sekil 2a-b'de 6nceden temizlenmis kuvars alttaslar iizerine biiyiitiilmiis YIG
ve Ni(x):YIG yapilart gosterilmektedir. YIG ve Ni (% 1, 3, 5):YIG filmler, 500 ve 3000 rpm'de
dondiiriilerek toplamda 45 sn’lik iki asamali spin-kaplama yontemi kullanilarak biiyiitiilmiistiir. Daha
sonra {iretilen filmler, organik ¢oziiciileri yakmak i¢in ortam atmosferinde 100° C'de 10 dakika boyunca
kurutuldu. Daha sonra filmlerin kristal yapilarinin olusumu ig¢in 1s1l iglem uygulandi. Sekil 2¢, uygulanan
1s1l iglemin temsili bir grafigini gostermektedir. Filmler, 2°C/dak, 1sitma oraninda 750°C'ye 1sitildi ve bu
sicaklikta 3 saat tutuldu. Daha sonra 1°C/dak sogutma hizinda 500°C'ye sogutuldu ve bu sicaklikta 3 saat
tutuldu. Son olarak, 1°C/dak sogutma hiziyla oda sicakligina sogutuldu.
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Sekil 2. a) Kuvars alttas tizerine biiyiitiilen YIG ince filmi b) farkl konsantrasyonlardaki Ni(x):YIG ince
filmler (x:% 1, 3, 5) c) filmlere uygulanan 1sil islem asamalari.

Filmlerin faz olusumunu ve yapisal 6zelliklerini belirlemek i¢in Cu-K, radyasyonu ile X-Isin1 Kirinimi
(XRD) kullanilmigtir. Orneklerin oda sicakliginda manyetik dzelliklerini karakterize etmek igin Titresimli
Numune Manyetometresi (VSM) kullanilmistir. Manyetik 6l¢timler, YIG ve Ni katkili YIG numuneleri
icin oda sicakliginda manyetik alanin film diizlemine dik (OOP) uygulanmasiyla gerceklestirilmistir.
Manyetik alana karst miknatislanma olgiimleri oda sicakliginda +5kOe manyetik alan araliginda
gercgeklestirilmistir.

3. BULGULAR VE TARTISMA (RESULTS AND DISCUSSIONS)

Mikrovapisal Analiz

Sekil 3a-d, YIG ince film yapisindaki farkli Ni kombinasyonlarindaki filmlerin XRD profillerini
gostermektedir. Sekil 3a'da gosterilen YIG filminin XRD desenleri, sirastyla 26= 28.96°, 32.50° ve 35.61°
‘de bulunan (400), (420) ve (422) garnet yapisina sahip olan karakteristik YIG kirmim piklerini
gostermektedir. Kuvars altlik tizerine biyitilen YIG filmlerinin, X-Pert High-Score Plus yazilimi
kullanilarak dogrulanan tek fazli kiibik bir garnet yapisinda kristalize oldugunu gostermektedir.
Karakteristik Y1G piklerine ek olarak, Ni-igeren YIG numuneleri (Sekil 3 b, ¢ ve d), en giiglii (111)
metalik Ni pikine sahiptir. Ayrica Ni oranimin artmasi ile YIG’ m kristal yapisinin bozuldugu ve %35 Ni
katkili 6érnekte YIG’in kristal yapisinin tamamen ortadan kayboldugu gézlenmistir. Bu durum Ni(111)
pikinin siddetindeki degisim ile uyumludur.



K.U. Tiimen, O. Iloglu, N. Demiryiirek, M. Akyol, F. Karadag, A. Ekicibil | GU J Sci, Part C, 8(2):418-426 (2020) 423

—YIG

| —

YIG
YIG (42
YIG (422)

b) | Ni(%1):YIG|

.
.
i
0o
—
Lo Nl
=
b= ‘
i [
=
HE
.

R RN
2 Y o dishrn it
ko o
3 |9 | —— Ni(%3):YIG
(fp)) )

Ni(%5):YIG

PR T Y £ A M S NP RPN PR MR R B

25 30 35 40 45 50 55 60 65 70 75 80
20 (derece)

Sekil 3. a) YIG, b) Ni(%1):YIG c) Ni(%3):YIG ve d) Ni(%5):YIG ince filmlerin XRD desenleri

Manyetik Analiz

YIG ve farkli konsantrasyonlarda Ni katkili Ni:YIG filmlerinin manyetik 6zellikleri, titresimli 6rnek
manyetometresi (VSM) kullanilarak incelenmistir. Manyetik dl¢timler, YIG ve Ni katkili YIG numuneleri
icin oda sicakliginda manyetik alanin film diizlemine dik (OOP) uygulanmasiyla gergeklestirilmistir.
Manyetik alana karsi miknatislanma Olglimleri oda sicakliginda +5kOe manyetik alan araliginda
gerceklestirilmistir. Sekil 4a-d, sirasiyla YIG, Ni(%1):YIG, Ni(%3):YIG ve Ni(%5):YIG orneklerinin
manyetik OOP histerezis egrilerini gostermektedir. Kuvars altliklarin diyamanyetik katkisinin ham
histerezis egrilerinden c¢ikarilmigtir. Ni katkilamasi ile manyetik anizotropide bozulma gergeklestigi
gorilmistiir. Katkisiz YIG ornegindeki OOP manyetik yonelim, Ni katkilanmasi ile film diizlemine
paralel yoneldigi Sekil 4’den goriilmektedir. Ni katkilt YIG o6rneklerinin yiizeye dik manyetik histerezis
6lciimleri miknatislanmanin daha ¢ok yiizeye dik bilesene sahip oldugunu gostermektedir. Tiim histerezis
egrileri birbirine benzer olsa da, doyum miknatislanmasi (Ms) ve anizotropi alan1 (Ha) gibi manyetik
parametreler farklidir. Fakat YIG’in manyetik yapisinin Nikel (ferrimanyetik) eklenmesi ile daha da
giiclenmesi beklenirken bunun aksine bir davranig gostermistir. %5 katkili numunenin doyum
miknatislanmasindaki ani diisis YIG’1n kristal yapisinin bozuldugunun bir diger deneysel gostergesidir.
Bunlara ek olarak, Sekil 4’teki histerezis egrilerinden ¢ikarilan Ms degerleri Tablo 2'de gosterilmistir.
YIG numunesi 6rnekler arasinda en yiiksek Ms degerine (147 emu/cm®) sahiptir.



424 K.U. Tiimen, O. lloglu, N. Demiryiirek, M. Akyol, F. Karadag, A. Ekicibil / GU J Sci, Part C, 8(2):418-426 (2020)

200-a) 1504 )

Wi, ] e
Tl

50 I

-1004 1)
1

) i
q = - YT A l in (:“r{ |

150 Wﬂ\ M MC\ WWW 100 . \”?‘7M,“‘i\#{,?ﬂ:ll‘l'l'.‘&,"‘;‘lﬁ},ﬂ* ﬂ, |

2001 907

g T E T g z T g T : g T 2 T : g T E T
-6 -4 -2 0 2 4 6 -6 -4 -2 0 2 4 6

4 100 a vl
" ; Iy
3 50 3 %7 N
E E w‘\

S ) i
- 0 - 0
c J c I
[F] [T I
E 50 £ fi
[*] *}
= =

Magnetic Field (kOe) Magnetic Field (kOe)
150 9 ' 1549
WA
kA | 1
el
e Il v{ &
E ﬂw £
S 50 il 2 59
E M £
< ) 2z
t il t
[] ] 4
E 50 é 54
1004 -10
-150 4 154
g T 8 T o 8 T i T 8 T T T T
8 -4 2 0 2 4 6 8 -4 2 0 2 4 6
Magpnetic Field (kOe) Magnetic Field (kOe)

Sekil 4. a) YIG, b) Ni (% 1):YIG, c) Ni(%3):YIG ve d) Ni (% 5):YIG yapilaruin diizleme dik manyetik
histerezis egrileri verilmistir. Tiim manyetik histerezis dlctimleri oda sicakliginda yapilmistir.

Tablo 2. Farkl: Ni kombinasyonlarindaki ince filmlerin doyum miknatislanmast (Ms), zorlayict alan (Ha)
ve anizotropi enerji degerleri (K).

Ornekler Ha (Oe) Ms (emu/cm?®) K (erg/cm?®)
YIG 1280 147 9.40x10*
Ni(%1):YIG 1920 112 10.6x10°
Ni(%3):YIG 1840 109 10.3x10°

Ni(%5):YIG 1870 11 1.3x10°
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Manyetik anizotropi enerji degerleri (K), K = Ms.Ha/2 iligkisi kullanilarak hesaplanmis ve Tablo 2'de
verilmistir. Hesaplanan K degerlerine gore, Ni oraninin artmastyla birlikte Ni(%1):YIG ve Ni(%3):YIG
numunelerinin anizotropi enerjileri YIG numunesine gore artis gosterdigi goriillmektedir. Ancak burada
manyetik yonelimin degistigi unutulmamalidir. Manyetik anizotropi degerinin artmasi aslinda manyetik
anizotropi yoneliminin OOP (out of plane)’den IP (in plane)’e gegmesinden dolayidir. %1 katkili 6rnekte
IP manyetik anizotropi enerji degeri artmistir, ki bu beklendik bir durumdur. Daha sonra manyetik
anizotropinin azalisga ge¢mesinin nedeni ise YIG’in yapisinin bozulmasindan kaynaklandigi
diistiniilmektedir. Fakat Ni(%5):YIG 6rneginde manyetik anizotropi degeri diger numunelere kiyasla en
diisiik olarak goriilmiistiir. Ayrica, Sekil 4 b, ¢ ve d’de goriildiigii tizere manyetik anizotropi alan1 Ni katki
miktari ile bozulmustur.

4. SONUC (CONCLUSION)

Spin kaplama yontemi ile kuvars altlik iizerine YIG, Ni(%1):YIG, Ni(%3):YIG ve Ni(%5):YIG ince film
yiginlar1 basarili bir sekilde biiylitiilmiistiir. Hedeflenen maliyet adimlari, GGG alttas yerine kuvars
kullanilarak ve vakum gerektirmeyen spin kaplayici sistem ile azaltilmistir. YIG tabakasinin yiginlarda
kristalize edilmesi ve filmlerin yiizeyinde catlaklarin Onlenmesi icin iki asamali tavlama islemi
kullanilmistir. Elde edilen XRD desenleri, filmlerin referans YIG desenlerinden olusan kiibik kristal yap1
icinde kristalize oldugunu gosterir. YIG desenlerine ek olarak metalik Ni kristal pikleri de goézlenmistir.
YIG tabakasinin doyum miknatislanmasi, Ni eklenmesi ile 147 emu/cm®ten 11 emu/cm®e diismiistiir.
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