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Bu ¢aliymada, diizensiz sistemlerin elektronik yapilarim hesaplamak i¢in ¢oklu
sacilmaya dayanan teoriksel bir metod takdim ediliyor. Teorisi Beeby tarafindan
gelistirilmis olan metod, hem yapisal hemde mevkisel diizensiz sistemlere uygulanmak
amactyla iki versiyon adi altinda tamitiliyor. Yapisal olarak diizensiz sistemler icin
gelistirilmis versiyon, Beeby-Hayes metodu olup, bu guruba giren iki boyutlu bir model
sistem olan zar orgisine uygulandi ve elektronik durum yogunlugu hesaplandi. Bu
hesaplamada bu orgiyi olusturan 3-bagh ve 6-bagh oOrgiilerin  bagil
konsantrasyonlannin degerlerine gére, durum yogunlugundaki degisim aragtinldi.
Elektronik  durum yogunlugunun, sistemi olusturan farkli iki  6rginin
konsantrasyonlarina bagl olarak degistigi ve sekillendigi gézlendi.

Mevkisel diizensiz alasimlara uygulanan metodun ikinci versiyonu Beeby
metodu olarak tamimlandi. Bu metod, oncellikle basit kibik, yiizey merkezli kiibik,
cisim merkezli kubik orgilere uygulanip bu diizenli 6rgilerin durum yogunluklan
hesaplandi. Literatérle tamamen uyumlu sonuglar eide edildi. Daha sonra,
konsantrasyonlann bakimunda farkli iki ve ii¢ atomun bu diizenli 6rgiler wizerinde
rastgele dagildigini varsayarak durum yogunluklari hesaplandi. Durum yogunluklarinin
her bilesenin konsantrasyonlan 6lgilisiinde tanimlanan baghi durum enerjileri tizerinde
yigidig gozlendi. Ayrica band genisliginin (W) bagh durum enerji farki (AE) oranina
gore (W/AE), durum yogunluklar tek bir band veya birden fazla ayri banda ayrilarak
bagli durum enerjiler iizerinde toplandig gorildi.

Anahtar Kelimeler : Elektronik Durum yogunlugu, Yapisal Dizensiz
Sistemler, Diizensiz alasimlar, Coklu Sag¢tima Teorisi.
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In this study, a method based on multiple scattering theory is introduced for
calculating the electronic structure of disordered systems. The method, of which theory
was developed by Beeby, is defined within two versions for the purpose of applying to
both structurally disordered and substitutional disordered systems. The version defined
for structurally disordered systems called Beeby-Hayes method is applied to a model
known as diced lattice, which is a kind of structural disordered, and the density of states
is calculated. In this calculation, the variation of the density of states of the model to the
concentration values of 3-fold and 6-fold lattices is investigated. It was found that the
density of states forms with respect to the values of the concentrations

The second version applied to substitutional disordered systems is a self-
consistent one introduced as Beeby method. The method is first applied to basic cubic,
face centre cubic and body centre cubic lattices and their electronic density of states are
calculated. The results are in agreement perfectly with the literature. Then, the density
of states is investigated to the concentrations of two and three components distributed
randomly on these lattices. It has been obtained that the densities of states appear at
their bound state energies defined for each component. Moreover, it has also been
obtained that the density of states varies with respect to the ratio of bandwidth (W) to
bound state energies (AE), (W/AE).

Keywords: Electronic Density of States, Structural disordered systems,
Substitutional Disordered, Multiple Scattering Theory.
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1. GIRiS

Duzensiz maddelerin fiziksel 6zellikleri ile ilgili dikkate deger teorik
calismalarin baglangici 1960 h yillara kadar gitmektedir. Ancak son 15-20 yildan bert
kullanilan metotlar, bu sistemleri en iyi bir sekilde tammlayabilecek ve bunlar hakkinda
en dogru sonuglar verebilecek yaklasimlara dayanmaktadir. Ayrica teknolojideki
ilerlemelere paralel olarak ¢elik alagimlar, amorf yaniletkenler, sivi metaller ve camlar
gibi maddelerin ileri teknoloji stirecinin 6zini olusturmalan nedeniyle bunlarla ilgili
caligmalarda hem deneysel hem de teorik olarak dikkate deger bir artig olmustur. Sonug
olarak her iki alanda da diizensiz maddelerin 6zelliklerinin anlagilmasi amaciyla
aragtirma konusu olan bir ¢ok fiziksel soru agikliga kavusmustur. Omegin, iki ve ig
boyuttaki durum yogunlugunun band kenarlarmda meydana gelen fiziksel davramslar,
iletkenlik ve lokalizasyon kavramlannmn boyuta baghlifi gibi gelismeler verilebilir
(Rusek ve Orlowski, 1995; Schreiber ve Ottemeier,1992).

Butin bu gelisme ve ¢aligmalara ragmen, duzensiz sistemler ile ilgili alinan
asamalar1 duzenli (veya kristal) sistemler ile karsilastirmak gerekirse, diizensiz sistemler
hakkinda ¢ok az mesafe alindig sonucu ortaya ¢ikar (Dean, 1972). Bunun bashca iki
sebepten kaynaklandigi iddia edilebilir. Birincisi, diizensiz sistemlerin fiziksel
ozelliklerinin  belirlenmesinde veya ¢alisilmasinda dogal olarak ortaya ¢ikan
matematiksel giighikler; ikincisi, bu sistemlerin sahip olduklan geometrik karmagiklik
ve zorluklardir. Diger bir ifadeyle, YoSun madde fizigi anlatimiyla, oteleme
degismezlik simetrisinin olmayisidir. Oteleme degismezligi simetrisine sahip olan
sistemdeki tek bir kusurun olmast dahi matematiksel agidan bir ¢ok zorluk meydana
getirir. Bu bakimdan bu sistemlerin yapilarimn periyodiklik 6zeiligine sahip olmamasi
nedeniyle kristaller igin kullanilan Bloch teoremi gibi mevcut gugcli teorik tekniklerin
uygulanmasint gegersiz kilar. Ciinkil en genel anlamda momentum korunumu gegersiz
olur ve k dalga vektoriniin se¢cim kurallan kaybolur. Boéylece, herhangi bir
makroskobik yada mikroskobik niceligi belirlemek i¢in her parcacigi tek tek ele alma
zorunlulugu ortaya ¢ikar.

Bir kristali olugturan atomlarnn en dis yoriingelerindeki elektronlar serbest
dlduklarmdan, bu elektronlar kristal igerisinde her yerde esit ihtimalle bulunabilirler.
Sonsuz bir sistemi tek birim hiicreye indirgeyip Bloch teoreminin bu en kiigik birime

uygulanmast ile sistem hakkindaki tum fiziksel o6zellikler kolayca hesaplanabilir.



Ancak, duzensiz sistemlere gelince kristallerdeki elektronlan ve ¢zelliklerini tanimlayan
quasi-momentum, birim hicre, Brillouin smuri, simetri, dalga numarasi gibi fiziksel
nicelikler gegerliligini kaybeder. Dolayisiyla band yapilan ile ilgili olan dagitkanhk
bagmtis1 da bir bakima gegersiz kalir. Iste bu nedenlerden dolay: diizensiz sistemlerin
calistimas; igin degisik teknik ve metotlarin gelistirilmesi ve denenmesi kagmilmaz olur.

Diizensiz sistemlerin obtiksel, elektriksel, magnetik, yapisal ve elastik ozellikleri
gibi fiziksel o6zellikler itizerindeki c¢aligmalar h‘em deneysel hem de teorik olarak
yapilmaktadir (Haerle vd., 1998, Wang vd., 2001). Deneysel ¢ahsmalarda elektron
difraksiyonu, notron sagilmasi, foto emisyon ve stirekli x-15mm1 gibi teknikler, teknoloji
ve metalurjideki ilerlemelere paralel olarak daha kapsamli ve kesin deneysel ¢aligmalar
beraberinde getirdi. Ote yandan, bu durumlar teorik ¢alismalarda da ¢ok daha gergekgi
modellerle diizensizligi tammlama gereksinimini ortaya c¢ikardi (Elliot vd., 1974).
Ozellikle Green fonksiyonlannm kullanilmasina dayanan c¢oklu sagilma teorisi gibi
giiglii perturbasyon tekniklerin gelistirilmesi ile, diizensiz bir ortami tanimlayan ve
diferansiyel bagmntilara dayanan Schrédinger denkleminin ¢6ziimtne bagh olan
zorunlulugu kismen ortadan kaldirdi. Ayrica, daha kapasiteli dijital ve izl
bilgisayarlarin gelistirilmesi 1ile teoriksel sonuglarla model sistemlere dayanan ve c¢ok
sayida gelisigiizel dagilim ihtiva eden similasyon sonuglarmm karsilagtiilma olanagi
da saglanmms oldu. Bilgisayar simiilasyonlart iki ¢nemli amaca hizmet etmektedir.
Birincisi; yaklasik teoriksel teknikleri denemek amaciyla, bir anlamda yari deneysel
hesaplamalan yaparak standart bir mukayese i¢in tam ¢6ztmlerin en azinda baz1 onemli
ozelliginin ortaya gikmasm saglar. ikincisi; kompleks olmayal; maddeleri ¢alisirken
deneylere 6n bilgi vermesi bakiminda da 6nemli bir hizmet tegkil eder. Tabiatiyla
bilgisayar simiilasyonlarida uzun bilgisayar zamani gerektirir. Elde edilen sayisal
sonuglan genellestirmek ve yorumlamak olduk¢a zor oldugundan genel teorilere
(vaklagimlara dayanan teoriler dahi) ihtiyag¢ vardir.

Ayrica, makul buyiiklikte gelisigiizel dagilmig diizensiz model sistemleri
hesaplayabilecek kapasiteli bilgisayarlarin gelismesi sonucu; degisik sayisal tekniklerin
kullanim imkanlarinin ortaya ¢ikmasiyla birlikte, bilgisayarlara bagh olarak farkli
bilgisayar simiilasyonlari ve fiziksel model tasarimlari kullanarak rastgele diizensiz

aglarin (network) yapismi ve topolojinin anlagilmasinda énemli gelismeler saglandi.



Kisaca, giinimiizde hem teorik hemde numerik tekniklere dayanan hesaplamalarda en
bilyiik rolii ve katkiy1 giinden giine degisen bilgisayarlar saglamaktadur.

Bir maddenin diizenli, kusurlu ya da diizensiz olup olmadigin1 belirlemek i¢in
bir ¢ok fiziksel nicelik vardir. Bu niceliklerden biriside elektronik durum yogunlugudur.
Kristal yapidaki maddelerin elektronik durumlan band yapilarmin hesaplanmasi ile
belirlenébilir. Kristallerdeki band yapilarina karsilik, diizensiz sistemler i¢in gegerli olan
(butin sistemler de gegerli oldugu gibi) en 6nemli niceliklerden birisi elektronik durum
yogunlugudur. Durum yogunlugu, maddenin cinsine ve yapismna gore davramr.
Kristallerin durum yogunlugu ile diizensiz sistemlerin durum yogunlugu kendini
belirgin bir sekilde gosterir. Ornegin, kristallerde durum yogunlugunun sifir oldugu
yasak band araliklari ile birbirinden ayrilmis enerji bandlan bulunurken, bu bandlara
karsilik gelen durum yogunluklar keskin pikler ( van Hove pikleri) gosterirler. Ote
yandan rasgele bir potansiyel yada bir safsizhgin mevcut oldugu sistemlerde ( katkili
kristaller, sivi metaller, amorf maddeler, sivi kanisimlar, v.s.) diizensizlik olacag: igin
durum farkli olur ve bu dizensizligin etkisi elektronik yapilarinda degisik sekilde
kendini gosterir (Lifshits vd., 1988). Omegin, kristallerde belirgin olarak olusan band
araliklann kendini gosterirken, dizensiz sistemlerede bu araliklara elektronik seviyeler
verlesir. Aslinda, yasak enerji bolgelerin yok olmas ile enerji bandlarinda iki sonug
goriilebilir. Birincisi, band kenarlarmda kaymalar olacagindan normal band da
genisleme olur. Diger etki ise, uzun-mesafe diizenliliin (long-range order) yok olmasi
sonucu durum yoguniugundaki keskin bandlar daha yumusak bir yapiya donugir.
Ayrica, diizenli yapilara sahip olan métddelerde safsizlik varsa igerdigi safsizhik
yoguniuguna gére band araliklarinda seviyeler kendini gésterir.

Maddelerin elektronik yapilarmin  teorik olarak hesaplanmasinda farkh
potansiyel yaklasimlart kullamimigtir. Bunlarin bir ¢ogu basitlestiriimis potansiyel
modelleriyle simrlandinlmistir. Ornegin, Siki-bag (Tight-binding), Serbest Elektron
yaklasimm (Free Electron Approximation), Yaklagik Serbest Elektron yaklagimi (Nearly
Free Electron Approximation), ab initio yaklasimi, vs. gibi modeller yaygin olarak
kullanilanlaridir. Ashnda katihal teorisinin baglangicindan beri ¢ok iyi bilinen iki
alternatif yaklagim bulunmaktadir. Bunlar yaklasik serbest elektron ve siki-bag
yaklagimlart olup her ikisi de diizensiz sistemlere uygulanmustir. Ancak serbest veya

yaklagik serbest elektron yaklasimu metallere uygulamada, siki-bag yaklagimu ise kristal



ve diizensiz sistemlere uygulamada daha makul sonuglar vermistir (Traiber vd. 1996).
Bununla beraber, eger atomik potansiyel kiresel simetrik olarak (muffin-tin) almirsa
¢oklu sagilmaya dayanan teknikler basarili bir sekilde kullanilmus olur (Gyorffy ve
Stocks, 1966). Ozellikle alagimlar ve sivilar gibi diizensiz sistemler igin kullamlan
teorik caligmalar daha ¢ok ¢oklu sagilmaya dayanmaktadir. Genellikle, ¢oklu sagilmada
kullanilan atomik potansiyel muffin-tin potansiyeli olup, siki-bag }}akla.snm iginde
tanimlanan bir model potansiyeli seklidir. Bu potansiyel hem kompleks problemlerin
¢ozimlerini kolaylagtirir hem de makul sonuglar verir (Lax, 1951; Ehrenreich ve
Schwartz, 1976; Papaconstantopoulos, 2001). En genel ifadeyle ¢oklu sagilma teorisi;
Bloch teorisi veya Fourier 6rgii transformunun uygulanamadifi dizensiz ve farkh
bilegenli alasimlar, safsizlik ihtiva eden maddeler ve yapisal olarak dizensiz maddeler
gibi sistemlerin ¢ahisiimasinda kullamldigt igin Schrédinger denkleminin de ¢oklu
sagilma teorisine dayanan bir formulasyonla ¢6ziimu yapilir. Ayrica her ne kadar dalga
fonksiyonu genellikle ihtiyacimizdan daha gok bilgi ihtiva etse de, bu fonksiyonun
hesaplamasina dayanan metotlant kullanarak diizensiz sistemlerin termodimmamik
ozelliklerini hesaplamak zaman israfindan bagka bir sey degildir. Bu bakimdan, bu
sistemlerin teorik olarak ¢alisilmasinda kullamlan metotlar icinde; temeli goklu sacilma
yaklasimi ve ortalama Green fonksiyon metoduna dayanan yaklasimlar en uygunlarndir
(Morgan, 1969; Ehrenreich ve Schwartz, 1976; Lax, 1951; Inglesfield, 1984). Ozellikle,
Green fonksiyonu birbirini értmeyen (non-overlapping) atomik orbitallerdeki siki-bag
yaklagimina uygun sistemler i¢in, uygulamasi en kolay ve pratik olan bir metottur.
Green fonksiyonu, Korringa, Kohn ve Rostoker (KKR) tarafinda tanitildiktan sonra
alasim sistemlerin elektriksel iletkenligini hesaplamak igin 1958 de Edwards tarafindan
gelistirilmigtir (Edwards, 1958). Genelde butin sistemin sagilma matrisini Green
fonksiyonu belirler. Bu fonksiyonun hesaplanan ortalama degeri ise sistemin denge ve
tasima (transport) ozelliklerinin hesaplanmasi ile alakalidir (Lax, 1951). Bunun igin
etkin ortama (tim sistem) karsilik gelen ortalama Green fonksiyonunu bulmak gerekir
(Abrikosov, 1997). Bu kendi iginde tutarli (self-consistently) yada tutarsiz (non-self
consistently) olarak belirlenebilir. Ornegin, diizensiz alagimlarin elektronik yapilarim
aragtirmada bu yaklagima bagl olan en guglii ve en basanl teorik teknikler Koharent
Potansiyel yaklasim: (CPA) ve Ortalama T-matrix (ATA) yaklasimdir (Alexander
Moroz ve Adriaan Tip, 1997). Koharent potansivel yaklasimmda atomlar arasindaki



koordinasyon etkisi pek dikkate alinmaz ve alasim benzeri sistemler igin en gligli
tekniklerden biri oldugu kabul edilir. Ikinci yaklasim olan ATA Beeby tarafinda
gelistirilmis olup kendi iginde tutarli olmayan yaklasimi kullanir ve daha ziyade yapisal
olarak duzensiz sistemlere uygulamada kismen basarili olan ilk yaklasimdir (Beeby,
1967). Bazen CPA ve ATA tekniklerinin ne kadar basarili oldugu ve aralarindaki
farklanin ne 6lgtide oldugu literatiirde bir ¢ok g:ahémada tartisiilmustir (Elliott, vd., 1974).

Bu tez calismasinda, Beeby&Hayes teknigi olarak bilinen ve coklu sagilmaya
dayanan teoriksel bir teknik kullanilarak oncellikle iki boyuttaki bazi yapisal diizensiz
sistemlerin elektronik durum yogunlugu hesaplanacak. Bunun i¢in teknigin dayandig
temel matematiksel bagmtilar, iki ve ¢ boyuttaki dizensiz sistemler igin
tammlanacaktir. Daha sonra Beeby tarafinda diizensiz alasimlara gore yeniden formule
edilmis olan bir metod, ii¢ boyuttaki basit kiibik, BCC ve FCC orgiiler iizerinde rastgele
sekilde dagilmis iki- ve tg-bilesenli alagimlara uygulamalar1 yapilacak ve elektronik
durum yogunluklarinin nasil degistigi tartisilacaktir. Sonug olarak, elde edilen sonuglara

gore duzensiz sistemlere uygulanmak amaciyla gelistirilen bir teknige bu ¢alismada

nasil bir katk: yapildig tartigilacaktir.



2. DUZENSIZ SISTEMLER

Diizensizlik, kavram olarak dizenlilikten yoksun veya istatistiksel olarak
gelisigiizel, kestirilemeyen veya rasgelelik seklinde tammlanmaktadir (Ziman,1979).
Vakum en yiiksek uzaysal duzen derecesine sahip en basit diizenli 6rnektir. Vakuma
yakin en yiksek diizenlilik kristallerde bulunur. Bilindigi gibi, kristaller sonsuz sayidaki
dzdes atomlarin yada molekillerin duzenli siralar ve diizlemler halinde paketlenip bir
araya gelmesiyle olusan sistemler olarak tamimlanir. Bu uzaysai dizen matematiksel
olarak oteleme degismezligi cinsinden agiklanir. Boéylece bir kristalde bir r noktasindaki
fiziksel durum herhangi bir r’ noktasindaki fiziksel duruma esittir (v’ = r +1=/ja; + La,
+ haz ). O zaman, katthal fizigi bakis agisiyla, periyodiklik 6zelligi olmayan ve
gelisigizel bir yapiyr olusturan sIstemler diizensiz yapilar olarak adlandinbir. Celik
alagimlarl, amorf yan iletkenler, sivi metaller, camlar ve fotovoltaik uygulamalarda
kullanilan ince film aygitlan v.s diizensiz sistemler olarak verilebilir (Chen ve Robert,
1998; Knief ve Von Niessen, 1999; Yildiz, 1995).

Cogu gercek kristallerde, bir eksen etrafinda doénme, yansimalar yada
tersinmeler gibi nokta grup operasyonlanmin varligina isaret ederiz. Bu operasyonlarin
uygulamasi sistemi kendisiyle ¢akistirir. Bu nedenle, mitkemmel bir kristalin fizigi,
temel matematiksel bagintilarla smurlt grup teorisi iginde yapilir. Fakat duzensizligin
etkisi her zaman bazi simetrileri bozdugundan yogun madde fizigindeki en gigli
matematiksel bagmtilar artik gegersiz kalmaktadir. Bununla birlikte ¢ogu kristaller,
bilindigi gibi mumkiin oldugu kadar kiiresel olarak atomlarin bir araya gelmesiyle
meydana gelirler ve bu basit simetri 6zellikleri altinda miimkun olur. Fakat fcc yada hep
orgulerinde de oldugu gibi kiiresel atomlar tim hacmi isgal etmezler. Kalan ara
bolgeleri etkisiz duruma getirmek igin, kristal Wigner-Seitz huicresi olarak bildigimiz
aynmi Ozellikte en kiigiik birim hiicrelere bélunip, sistem bu birim hicrelerin tekerriirii
olarak kabul edilir ve tiim teoriksel islemler bu hiicre tizerinde hesaplanabilir. Ote
vandan, duzensiz sistemlerde, aym kimyasal simirlamalar yada geometriler iginde siki-
paket olusturulurken butiin sistem i¢in tek yap: veya tipte hiicre olusturulmasi miimkiin
degildir. Diizensiz sistemleri diizenli sistemlerden ayiran en 6nemli 6zelliklerden biri
olan bu hiicreler sistem iginden birden fazla olup birbirinden farklidir. Bu hiicrelere

Voronoi ¢okgenleri denir (Ziman, 1979). Her Voronoi hiicresini g¢evresi farkh



oldugundan sistem hakkinda bilgi sahibi olmak igin bunlarm ayn ayri hesaplanmast
gerekir. Bu da kristallerdeki gibi kolay ve pratik degildir.

Bir ¢ok ¢alismada dizensiz sistemler simiflandinrken, yapisal olarak diizensiz
sisterler, hiicre yapisina gore diizensiz sistemler, topolojik diizensiz sistemler olarak ve
manyetik ozelliklere gore farkli kategorilerde toplamuglardir (Weaire ve Thorpe, 1971;
Ziman,1979; Gonis, 1992; Yildiz, 1995) . Ancak diizensiz sistemleri daha genel olarak
tipleri ve yapilarindaki diizensizlik derecesine bagli olarak iki grup altinda toplamak
mumkundir. Birincisi, 6rgii yapist dizgin fakat orgi yerlerini iggal eden atomlarin
orgiideki diizenlenigleri rastgele olup en az iki farkli potansiyel (veya atom) e sahip olan
sistemlerdir (Soven, 1967). Bu tiir sistemlere en genel anlamda mevkisel diizensiz
alagimlar (substitutional) denir. Bu sistemlerde bir r noktasinda baska bir r + 1 noktasina
oteleme operasyonu uygulanirsa bagka bir atoma vanlir. Fakat aym atom olup
olmadiginin garantisi yoktur. Bunlar genellikle konsantrasyonlart ¢ ve 1-c olan, A ve B
gibi 1ki veya ii¢ farkl atomun rastgele (gelisigiizel) orgii iizerinde dagilmast ile olustugu
kabul edilir ve buna gére teorik hesaplamalar yapilir. Bu diizensiz sistemler bir ¢ok
metaller, bazt yaniletkenlerde ve iyonik kristallerde meydana gelir. Bu sistemler
uizerinde Bo6lim 5 de detayl bir sekilde tartisilip bazi model sistemlerin elektronik
durum yogunluklan hesaplanacaktir. Ikinci grup diizensizler ise, diizensizligi yapisinda
bulunduran sistemler olup bunlara topological veya yapisal olarak diizensiz sistemler
denir (Siringo, 1996). Bunlarda artik dizenli 6rginiin higbir 1zi kalmamstir. Atomlar
yada molekiiller mevcut uzayda rastgele dagilmislardir. Ornegin, atom veya molekiller
arasindaki baglar veya atomlarin buyuklikleri yada kimyasal baglar tizerinde herhangi
bir kisitlama yoktur. Bunlarn atom yapilarinda ise kisa mesafeli (atomlarda) bir diizen
vardir ve bu sivilarda, amorf maddelerde ve gaz sistemlerinde olusur. Ayrica, mevkisel
duzensiz alagimlar ve topolojik diizensiz maddeler de birlikte yeni bir diizensiz yapiy
olusturabilirler. Yani en az farkh iki atomun yapisal olarak diizensiz bir sistem tizerinde
gelisigizel dagilmas: halinde meydana gelenyapilardir. Sivi alagimlar ve spin camlan
bu yapilara 6mek teskil eden maddeler olup heniiz bir ¢ok yoni ile bilinmeyen
sistemlerdir. Kuskusuz diizensiz alagimlar ve topolojik diizensiz maddeler en yaygn ve
mevcut olan yapilardir. Ayrica, son zamanlarda farkh bir sistem olarak kesfedilen ve

kendine has ilging 6zellikleriyle ortaya ¢ikan bir diger madde ise kuasikristaller dir.
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Gostermis oldugu fiziksel 9zelliklerle ne tam diizenh ne de diizensiz sistemler olup her
iki yap1 arasinda bir yerde bulunan baska bir sistem olarak tammlanmaktadir. Farkli

bazi diizensiz model yapilar ve bir kuasikristal modeli sekil-1 de gosterilmigtir.
2.1 Diizensiz Sistemler ve Diisiik boyuttaki Sistemler

Gergek dinyamizda cisimler, ug¢ boyutlu sistemler olduklarindan onlarin yapisi
hakkinda dogru bilgi sahibi olmak i¢in {i¢ boyutlu uzayda yapilarin incelenmesi gerekir.
Ancak o6zellikle diizensiz sistemlerde bu her zaman miimkiin olmayabilir. Cinki ¢ogu
kez olduk¢a karmagik problemlerle karst karsiya kalmaktayiz. Genellikle, fizikte de
karmagik bir problem hakkmda bilgi sahibi olmanin en uygun ve basit yolu, problemi
temel 6zelligini degistirmeden en basit formuna indirgeyip ¢ézimiinii aramaktir. Bunun
bir ¢ok yolu olmasma ragmen bunlardan bir tanesi boyutunu indirgemektir. Dolayisiyla,
sistemi tanimlayan problemin anlamim degistirmeden bir veya iki boyutta indirgeyip
¢Ozimi aramak hem daha basit hem de ¢6zimi tam olan bagntilar verir. v

Disuk boyuttaki ¢aligmalann baslangict yillar dncesine kadar gitmektedir. Bir
ve iki boyuttaki bu teorik ¢aligmalar daha ¢ok model sistemler fizerine kurulmus
olmasmna ragmen, son yillarda dusiik boyutlu model sistemler Uzerinde yapilan
caligmalar gergek sistemlere de uygulanmaya baglanmigtir (Morita ve Horiguchi, 1972).
Dean cam benzeri bir boyuttaki diizensiz lineer zincir seklindeki bir sistemin titresim
durum yogunlugunu hesaplanugtir (Dean, 1964), Jones bir boyuttaki sivi modelinin
durum yogunlugunu (Jones, 1969), Edwards zayif bir potansiyel igeriside elektronlarin
durum yogunluklanni (Edwards, 1961), Beeby ve Edwards elektronlarin band yapilarini
arastirmuslar (Beeby ve Edwards, 1963), Taylor ve Coulsun iki boyuttaki bal petegi
(honeycomb) ni (Taylor ve Coulson, 1952; Horiguchi, 1972), Silva ve Fahbi ise bir kare
orgideki sigrama matrisinin fig-boyuttan iki boyuta degismesi durumundaki hassasiyeti
aragtirmak gibi bir ¢alisma yapilmiglardir (Silva ve Fabbri, 1984). Kisaca, diigik
boyuttaki sistemlerin teorik olarak ¢alisiimas1 vermis oldugu tam ¢oziimler ve deneysel
¢alismalarla uyum sagladigi i¢in de bilimsel ¢alismalan devamli tesvik etmigtir.

Dugstik boyuttaki sistemlerin bir bagka 6nemi, giiniimiizde gercek sistemlerde

dogal olarak ortaya ¢tkmasidir. Omegin, mitkkemmel 6rgii (super lattice) olarak bilinen
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sistemlerde bir ve iki boyuttaki Fibonacci érgusime (Naumis,G. ve Aragon, 1988;
Vekilov vd., 2000) benzer yapilarin varhg, iki-boyuttaki Penrose 6rgiistniin gostermis
oldugu baz fiziksel ¢zelliklerin ¢ boyuttaki gergek kuasikristallerde de ortaya gikmasi
gibi ornekler verilebilir. Ayrica teknolojide kullarulan yariletkenler, metal-oksit-
yaniletkenleri ve ¢ok tabakali yariletken tabakalarin ara yiizeylerinde elektronlarin
hareketinin tabakalar boyunca kisitlanmasi iki boyuttaki sistemler olarak verilebilir.
Calismamzin bir kismu iki boyﬁttaki duzensiz sistém tizerinde oldugu i¢in bu sistemler

asa@ida detayli bir sekilde tamimlanacaktir.
2.2 iki Boyutlu Diizensiz Sistemler

Iki boyutlu dizensiz sistemler, katihal fiziginde iki boyutlu elektron gaz sistemi
olarak basit bir tanimla verilir. Teorik bir kabul olarak iki boyutlu elektron gaz sistemi,
elektronlarm x-y diizleminde hareketlerinin serbest olmasi; ancak z-yoniinde bir
potansiyelin uygulanmas: nedeniyle hareketinin yasaklanmasi durumunda ortaya ¢ikan
ortamdir. Omnegin, sivi Helyum yiizeyi iizerinde yakalanmis iki boyutlu elektron
tabakas1 iki boyutlu bir elektron gaz sistemidir. Burada Helyumun yiizeyinde olusan
leV luk potansiyel farki elektronlarin sivi yiizeyine difiize edilmesini engeller ve
boylece elektronlar sadece siv1 yiizey boyunca hareket eder veya elektronlara tekabiil
eden dalga fonksiyonu yiizey tizerinde lokalize edilebilir (Stikova, 1989). Aslinda, hem
teorik agidan hem de deneysel agidan iki boyuttaki kristallerin gegmisi 1920 ve 1930
lara kadar gitmektedir. Ilk olarak Davisson ve Germer direkt Kkristal ylzey yapisini
incelemek i¢in elektron difraksiyonu ife yaptigi klasik deneylerinde bir kristalin yiizey
yapisim gozlemlemeyi bagardi. Daha sonra, Landau ve Peierls iki boyutlu kristallerin
imkansizigi iizerinde bir teorem gelistirdiler (Lyuksyutov vd., 1992). Ancak
calismalarin daha ¢ok 1950 lerden sonra yogunlastigt gérilmektedir (Yildiz, 1999,
Dean, 1972; Shawyer ve Dean, 1972).

Iki boyutlu sistemler, katihal fiziginin aktif alam olup temel fizigi ¢alismak ve
bir ¢ok fiziksel olaym gozlemlenmesi igin yeni bir laboratuar saglamistir. Ozellikle son
yillardaki teorik ve deneysel ¢aligmalardaki gelismeler, bu sistemlerde elektron-fonun
etkilesmeleri, polaron etkileri, giigli ve zayif lokalizasyon, siklotron rezonansi, sicak

elektron etkileri, kuantum ve kesirli kuantum etkisi, vs. gibi elektronik ve optiksel
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ozelliklerinin bilimsel ve teknolojik olarak aragtinlmasma biiyik bir iz kazandirmgtir.
Bu calismalarin dogal sonucu olarak diigik boyuttaki sistemler‘(Low-Dimensional
systems) adi atindaki diizenli olarak yapilan ulusal ve uluslararasi konferanslar ve
toplantilar diizenlenmektedir. Ayrica, sadece bu konularn calisiimasi ile kalmayip
degisik teknikler, ara¢ ve geregler bu bilimsel etkinliklerde sunulmaktadir (Soukoulis ve
Econofnou, 1999). Omegin, bilgisayara dayali teorik ve yan deneysel teknikler,
yariiletken maddelerin teknolojisinde onemli bir yeri olan ve iki boyutlu sistemlerin
.iyonlar, atomlar ve molekiillerle olan etkilesmelerini anlamak i¢in kullanilan x-15mi,
elektron, iyon, ve atom sagilmasi gibi teorik ve deneysel teknikler bazilandir. Ayrica,
mikro elektronik aygitlarindaki yariletken ara yiizeylerin kullammnm bir sonucu
olarak superorgiiler, heteroyapilar (¢ok tabakali) ve tersinir tabakalar tizerindeki
calismalar giinden giine artmaktadir (Ando vd., 1982; Kamimura ve Aoki, 1989).

Iki boyutlu sistemlerdeki g¢alismalarda onemli diger iki kavram elektron
lokalizasyonu (Rusek ve Orlowski., 1995) ve kuantum Hall olaymnin kesfedilmesidir
(Klitzinging vd. 1980). Lokalizasyon tizerinde Anderson’un (Anderson, 1958) ilk
calismasindan bu yana dikkate deger teorik (Andereck, 1984; Aiko, 1985) ve deneysel
(van Albada vd., 1990; Newson vd., 1987) ¢alismalarda 6nemli sonug¢lar bulunmustur.
Bunlardan bir kismu kisaca sunlardir : i) Iki boyutta lokalizasyonun calismasinin en
onemli sebebi bu boyuttun Anderson lokalizasyonu igin kritik bir boyut olmasi, ii) bir
ve iki boyutta diizensizligin herhangi bir degeri sonlu bir lokalizasyona sebep olurken
ii¢ boyutta belli diizensizlik derecesi gerekir, iii)) eger orgiideki degigsmeler dalga
fonkstyonunun htcreden hiicreye tstel ;>larak azalan bir fonksiyon seklini almasina
sebep oluyorsa, o zaman bir boyutta dalga fonksiyonu lokalize olur (Khor ve Smith.,
1971; Mott,1993). Benzer olarak Khor ve Smith’e gore iki boyuttaki band uglarinda
biittin duzensiz sistemlerde dalga fonksiyonu kesinlikle lokalize olmasmna ragmen (Khor
ve Smith., 1971) daha yuksek boyutlar igin genel bir sonug yoktur. Abraham tarafindan
lokalizasyon ile ilgili sunulan Scaling Teorisine gére eger sistemin boyutu iki ve daha
dusiik ise diizensiz sistemlerin elektronik yapilannin hepsi lokalize olur (Bulka vd.,
1985; Abraham vd., 1979).

Bir metal-oksit-yariiletken alan etkili transistorim (MOSFET) iki boyutlu tersinir
tabakasindaki Hall direncinin 6l¢tilmesi ¢énemli bir ¢alisma olarak literatire ge¢mistir

(Tan Yong, 1994). MOSFET tersinir tabakasinda bulunan potansiyelin sekli,
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elektronlarin sadece oksit yari iletken ara yiizeye paralel olan diizlemde serbest hareket
etmesini saglar. Kisaca gorildiigii gibi bu sistemlerin hepside gergek iki boyutlu bir gaz
sistemidir (Schweitzer vd., 1984; Stratford, 1993). Ozellikle bir ¢ok alanda temel fizige
ve teknolojik uygulamalarda Gnemli bir yere sahip olan MOSFET yariletken
heteroyapilar iki boyutlu diizensizligi ¢ahgilabilecek ideal sistemlerdir. Cunka bu tur

sistemlerde bazi diizensiz potansiyelin varligi her zaman mimkin olmaktadir.
2.3 Band Teorisi ve Elektronik Yapilar

Bir kristal katiyi olusturmak igin yalilmus atomlar birlestikleri zaman, bir
atomun belirli enerji durumlarindaki elektronlar (6zellikle gekirdekten en uzakta olan
hareketli elektronlar) diger atomlardaki elektronlarla etkilesirler. Bu etkilesme atomik
durumlarm genislemesine ve enerji bandlart olarak tanimlanan birbirine yakin enerji
seviyelerinin olusmasina sebep olur. Bu bandlarn gogu katilarda mevcut olan ve
elektronik durumlar bulunmayan enerji bolgeleri (araliklart) birbirinden aynlmiglardir.
Bu enerji araliklart 6zellikle zon smirlan etrafinda olusur. Band teorisinin amac,
kristallerin band yapilanmi hesaplamak igin teoriler gelistirmektir. Band yapilarim
incelemek icinde enerji (E) in momentum dalga vektori ( k ) ya gore degisimini
arastirmak gerekir. Bununla beraber, gergek maddelerin band yapilarmin hesaplanmas:
oldukga zordur. Fakat yaklasik ¢oziimlerle problemin ¢6ziimii yapilabilir. Band teorisi
hesaplama tekniklerinden bazilan sunlardir:

Bazi basit yaklagimlar : i) Adyabatik yaklapm, sistemin dinamik denklemi
Bom-Oppenheimer yaklasgimi kapsaminda olan ¢6zim seklidir. i) Tek pargacik
Yaklasnm ¢oklu sagilmada diizensiz sistemler igin en yaygm olarak kullanilan yaklagim
olup, her elektron ortalama bir potansiyel (iyon merkezlerinin ve diger elektronlarm
olusturdugu potansiyellerin ortalamast) icinde hareket eder. Elektron bu potansiyel
icinde diger elektron ve atomlar ile etkilesmeleﬂ cesitli islemlerle miimkiin oldugu
kadar dogru hesaplanmaya caligihir.

Siki-bag yaklasim : i1k kez 1923 yilinda Bloch tarafindan 6nerildi (Bassani ve
Parravicini, 1975). Bir kristalin veya molekiilin dalga fonksiyonunu tek tek atomlarin
dalga fonksiyonlarimin toplami olarak hesaplayan yaklagimdir. Ciinki bu yaklasimda

her elektron kendi atomuna sikica bagh olup diger atomlarin elektronlan ile olan
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etkilesmelerini ihmal etmektedir. Dolayisiyla atomlar sistemi olustururken elektronlar
kendi atomlarindaki yerlerini  (lokalize) koruduklanindan, bunlarin  liner
stiperpozisyonlan cinsinden bir yaklasim gerekir. Bu yaklagim ayni zamanda LCAO
(Lineer Coordinations of Atomic Orbitals) olarak adlandirilir ve hem kristal hem de
diizensiz sistemler i¢in en ¢ok kullanilan yaklagimlardan birisidir.

Pseudopotansiyel Metodu : Phillips ve Kleinman, Bassani ve Celli tarafindan
ilk kez kristaller i¢in gelistirileﬁ bu yaklagimda; valans ve iletim elektronlarm durumlari
kor elektronlarin (i¢ bolgelerdeki elektronlar) durumlarna dik olarak olarak alip
problemi ¢6zmektedir (Harrison, 1966).

Hiicresel metot : Wigner ve Seitz tarafindan (Wigner ve Seitz.,1933 ) 1933
yihinda sodyum kristalini galigmak i¢in énerilen metot olup, sistemde birim hiicrede tek
bir atomun olacagini kabuliine dayanr.

Green Fonksiyon metodu : Bu metot KKR ve Morse 1956 tarafindan kristaller
igin ilk kez onerilen metot, diizensiz sistemler igin Edwards, Edwards ve Beeby
tarafindan [Edwards, 1959; Edwards ve Beeby, 1961] uygulanmistir. Bu metot Green
fonksiyon teknigini kullanarak Schrodinger diferansiyel denklemini esdeger integral
sekline doniistiirtir. Hucresel metoda benzer olarak smir sarlarindan gelen zorluklarn
ortadan kaldinr. Ancak potansiyel yaklasimu olarak muffin-tin potansiyel yaklasimun
kullanir (Friedman, 1956).

Band teorisinde ¢nemli bir anlamu ve yeri olan temel fiziksel kavramlardan bir,
belli bir enerji aralifindaki elektronik durumlarmin sayisin bilinmesidir. Elektron
durumlarm sayis;, durum yogunlugu fonksiyonu olarak tanimlanan n(E) in
hesaplanmasi ile belirlenir. Kristallerde gegerli olup, diizensiz sistemlerde gegerliligini
kaybeden bir ¢ok kavram olmasna ragmen, durum yogunlugunun anlammni

- kaybetmedigi icin maddelerin bir ¢ok elektronik 6zelliklerinin bilinmesinde onemli bir
yeri vardir. Duzensiz sistemlerin elektronik 6zelliklerinin bilinmesi; elektronik durum
yogunlugunun yanmda, Anderson ve Mott gegisleri, iletkenlik ‘ve iletkenlik degisimleri,
lokalizasyon, kuantum ve kuantum Hall etkisini belirleyen band yapisi gibi kavramlar
hakkmda da bilgi edinmek i¢in énemlidir.

Bu durumda, bir elektronun enerji bandlarmin hesaplanmasi o sistemdeki

elektronik durum yogunluklarim hesaplamakla mumkin olur. Bu durumda eger, durum
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yogunlugu, n(E)d(E) seklinde verilirse; bu gosterim birim hacim bagina E ve E + dE
arahiginda bulunabilecek enerji seviyelerin sayisi olarak tanimlanabilir. Elektronik enerji
seviyeleri, mitkemmel kristaller gibi 6teleme periyodikligine sahip sistemlerde artik iyi
bilinip tanimlanabiliniyor ve E = E(k) seklindeki dagitkanhik bagintisim veren enerjinin
kuasi-momentumun bir fonksiyonu olarak tanimlanir. Bu ifadelerin kristaller igin
tasidi81 fiziksel anlam: durum yogunlugu sadece E = E(k) fonksiyonunun ekseni
boyunca sifirdan farklidir ve sadece Bloch dalga fonksiyonunun her degeri i¢in degil
sadece uygun bilegenlerini veren E ve k degerleri bu fonksiyona katki yapar. O zaman

kristaller i¢in n(E) in dagitkanlik bagintis: cinsinden ifadesi matematiksel olarak
- n(E) = —;lr—ImTr[G’“ (E)]: -1]\7};5(15 - E(k)) (2.3.1)
k

verilir. Burada G'(E), E + i0" enerjisi icin Hamiltonyenin Green fonksiyonudur. Diger
yandan Duzensiz sistemlerde kuasi-momentum ifadesi gegerliligini kaybettigi i¢cin bu
sistemlerde genellikle durum yogunlugunun hesaplanmasi ile alakali tanimlanan fiziksel
kavram spektral fonksiyon olarak (p(kE)) yada lokal yogunluk (yoZunluk matrisi)
fonksiyonu (p(r,E)) ifadesidir. Spektral fonksiyon p(k, E), bir elekironun sistem iginde
gercek k (kuasi degil) momentumu ve E enerjisinde bulunma olasihig olarak tanimlanir.
Genigletilmis zon iginde gozoénine alimirsa bu fonksiyon E= E(k) egrisi boyunca
sifirdan farklidir. Diizensiz sistemlerde p(k,E), k ve E uzaymnmn olusturdugu bolgede
gelisigiizel daglmustir. Herhangi bir E enerjisinde durum yogunluguna biitiin
momentlerden (veya k degerlerinden) katki vardir. Boylece kristal yapilar igin detayh
bilgiyi veren Bloch dalga fonksiyonunun yerine diizensiz sistemlerde p(k,E),
fonksiyonu momentum dagilimi hakkindaki bilgiyi ihtiva eder. Bu yiizden bu fonksiyon

durum yogunlugundan daha genel bir fonksiyon olup aralarindaki baginti

n(E) = 3 plk, E) = —— Qo [ p(k, EXk (2.3.2)
K 2n

ile verilir. Burada £ tiim sistemin hacmidir.



Ayrica, diizensiz bir sistemde tek atomlarm veya smirh bir bolgenin durum
yogunlugunu hesaplamak istersek; bu durum yerel veya lokal durum yogunlunun
hesaplanmasimi gerektirir. Her atomun ¢evresi farkli olabilece§inden bu kavram toplam
durum yogunlugundan farkhidir ve lokal durum yogunlugu p(r,E) fonksiyonundan
hesaplanabilir. Bu da énemli bir kavram olup ilk kez Friedel tarafindan (Friedel, 1954)

tanttildi. Yerel durum yogunluk‘ fonksiyonu ise
p(r.E) = Ylo(r), | S(E-E,) (2.3.3)
n

ile verilir (Haydock vd., 1972). Burada sagdaki birinci terim durum yogunluguna katki
yapan a@irhik faktoriidur. Cok biyik diizensiz bir sistem igin tiim yerel durum
yogunlugunu hesaplamak olduk¢a zordur. Bu yiizden, bu tir sistemler igin baz
yaklagimlara dayanan teoriksel teknikleri gelistirip ortalama durum yogunlugunu
hesaplamak daha uygundur. Bu ¢aliymamizda yerel durum yogunlugunu
hesaplamadigimizdan, bu kavram iizerinde fazla durmayacagz.

Elektronik durum yogunluklarimin bilinmesi fizigin bir ¢ok dali igin 6nemlidir.
Ornegin, band kenarlarmda durum yogunlugunun seklinin verdigi fiziksel anlamlar, iki
ve U¢ boyutta elektron lokalizasyonun limit durumu, lokalizasyondan hareketli
(extended) duruma gegisin yapist, sagilma genlikleri, uzun mesafe dizenliligin olmadig

durumda band araligmin varlig: gibi olaylarda oldukga 6nemli rol oynar.
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3. DUZENSIZ SISTEMLER VE BEEBY -HAYES METODU (BH)

Gintiimiizde maddelerin ve 6zelliklerinin temel seviyede anlasilmasi, kuantum
mekanigi ilkelerinin bu maddelerin mikroskobik diinyasindaki yapisina uygulama
basarimiza baglidir. Ozellikle, bu tir problemlerin temel dayanag olan ve bir ¢ok
pargacik arasindaki etkilesmeyi dikkate alip ¢6ztimi saglayan matematiksel bagints,

zamandan bagimsiz Schrodinger denklemidir. Bu denklemin en genel formu
(-V2+V)¥ =E¥ (3.1)

seklinde yazilir. Burada verilen potansiyel terimi (V) nin genelde pargaciklar arasmda
mumkiin olabilecek elektron-elektron, nétron-nétron ve elektron-notron etkilesmeler
gibi tim etkilegmeleri kapsadig i¢in, bu denklemin gerek anlamda ¢oziimi tam olarak
heniiz miumkin olamamgstir. Mikroskobik seviyede maddenin gercek anlamda
anlagilmas i¢in en az 1 mol luk bir miktarnin arastirmada gézéntne almmas: gerekir.
Avagadro sayis1 kadar pargaciga sahip olan boyle bir sistemiﬁ, hareketini ve
etkilesmesini ihtiva eden denklemi dalga fonksiyonuna bagh tam olarak ¢dzmek
tabiatiyla olduk¢a zordur. Fakat tim bu zorluklara ragmen farkli teoriksel yaklasimlar
icerisinde en uygun potansiyel formlari alnarak denklem (3.1) in ¢oéziimi
vapilmaktadir. Sonugta elde edilen dalga fonksiyonun degerlendirilmesi ile, sistemin
fiziksel ozellikleri hakkinda yaklasik da olsa bir ¢ok bilgi elde edilmektedir.

Maddelerin elektronik yapilarni veya fiziksel 6zelliklerinin bilinmesi bu
maddelerin anlagilmasinda ve teknolojide verimli bir sekilde kullamimasmda énemli bir
1ol oynar. Ozellikle ¢alismamiz kapsamindaki diizensiz kati maddelerin teknolojideki
onemi bakimindan dizenli maddelere gére de heniiz daha iyi anlagilamarms olmalar
nedeniyle, bunlar tzerinde g¢alismak buyilk bir 6nem tasimaktadir. Bu bakimdan
dizensiz maddelerin elektronik yapilar hesaplamak i¢in temeli Beeby tarafindan atilng
daha sonra Beeby ve Hayes tarafindan modife edilerek yeniden diizenlenmis ¢oklu
sagilmaya dayanan farkli bir metod bu galigmada tamtilacaktir. Aym zamanda tek-
elektron veya tek-pargacik Schrédinger denkleminin ¢6z(m mantigmni benimseyerek
gelistirilmigtir. Tek elektron yaklagimu; bir ¢ok teoriksel teknik tarafindan kullanilmakta

olup tanimlanan ortalama bir V potansiyel (diger elektron ve cekirdekler tarafindan
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olusan ortalama potansiyel) etkisinde hareket eden tek elektron davranigimin ¢6zimuina
saglayan Schrodinger denklem yapisidir. Takdim edecegimiz bu farkli metotta diizensiz
sistemlerin elektronik yapilanm hesaplamak i¢in; Schrodinger dalga denkleminin
dogrudan ¢6ziimii yerine aynt suur sartlanm saglayan Green fonksiyonu ve toplam
sagiima matris (veya T-matris fonksiyonu) operatdrlerine dayanan ¢oklu sagtlma iglemi
kullanilacaktir. Green fonksiyonunun literatorde farkli problem ¢6ziimleri igin yaygmn
olarak kullamlmasi ve ¢oklu sagilmada da maddelerin elektronik yapilan ile ilgili
bagintiy1 direkt ve tam olarak vermesi bakiminda olduk¢a ¢nemlidir. Ornegin, dalga
fonksiyonu diizensiz alagimlar ve safsizliklar ihtiva eden maddelerin ¢ahisilmasinda ¢ok
az kullamim imkanina sahiptir. Herhangi bir sistem igin Green fonksiyonu hig bir zaman
anlamim ve Ozelligini kaybetmedigi i¢in, dalga fonksiyonunun aksine bu fonksiyon
genel anlamda bir ¢ok durumda fiziksel bilgiyi dogrudan verir. Bununla beraber ¢oklu
sagilma teorisi hem dalga fonksiyonu cinsinden hemde Green fonksiyonu cinsinden
yaygm bir sekilde kullanilmaktadir. Ancak Green fonksiyonunu kullanmak hem pratik
hemde kolaydir. ‘

Bu bolimde, Beeby ve Hayes tarafinda yapisal olarak diizensiz sistemlerin
elektronik yapilanni hesaplamak igin gelistirilmis olan teoriksel teknik kisaca izah
edilip, elektronik yapilarn hesaplamasinda kullamlacak temel matematiksel bagmtilar
verilecektir. Teknik daha ¢ok yapisal olarak diizensiz sistemlere uygulanmaya yonelik
olarak gelistinimis oldugundan bu sistemlere uygulanabilir 2-boyuttaki 6nemli
bagintilar bu bolimde verilecektir. Bagintilarin uygulamalan ileri boliimlerde detayh
bir seklide model sistemler iizerinde detayh bir sekilde gosterilecektir. Bundan baska,
teknik ¢oklu sagilma teorisine (CST) dayandi@ igin ¢oklu sagilma teorisi ve bu teoride
kullanilan Green fonksiyonu G(z) ve toplam sagiima fonksiyonu T(z) operatorleri

uzerinde de durulacakuir.
3.1 Coklu Sagilma Teorisi ve Metodun Temel Bagintilar

Bu kisimda, ¢oklu sagilma tanimu ve matematiksel bagintilan ile birlikte Beeby
teorisinin temeli ve ¢oklu sagilma ile olan iligkisi kisaca tammlanacaktir. Bir elektronun
yada bir dalganin ¢ok pargacik ihtiva eden kuantumsal bir sistemle etkilesmesi gok

cisimli sagtlma (many-body) problemi olarak ele alinabilir ve bu kuantumsal sistemin
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etkilesmesi bir sagilma silsilesi veya zinciri olarak gorilebilir. Dalganin veya elektronun
¢oklu sistemle yaptig1 sagilma silsilesinin stireci ¢oklu sagilma olarak tammlanmaktadir.
Coklu sagilma islemi, bir ¢ok kompleks sisteminin 6zelliklerini tek sagilma merkezi
cinsinden belirlemede bir takim avantajlara sahiptir Bu nedenle bu avantajlar
elektronlar, notronlar, ses, 15k, x-1gm1 gibi kuantumsal nicelikleri ig¢ine alan degisik
problemlere uygulanmaktadir. Coklu sagilma teorisi ozellikle alagimlar, sivilar ve
amorf maddeler gibi diizensiz sistemlerin elektronik yapilarni hesaplamak i¢in yaygimn
olarak kullamlan teoriksel bir yaklagimdir (Lax, 1951). CST nin temeli yaklagik yiiz yil
oncesine dayamr. Ilk orijinal bir ¢aliymanm Lord Rayleigh tarafindan dalga sagilmasi
uzerine yapildigi ve daha sonra duzensiz sistemlere uygulamada ise 1950 lerde Lax,
Korringa ve Beeby nin ¢alismalan onciiluk etmistir (Yildiz, 1995). _

Green fonksiyonu ( G(z) ) ve toplam sagtlma matris fonksiyonu ( T(z) ) ¢oklu
sacgtlma teorisinde kullanilan gugli ve kullanigh en genel iki operatordiir. Diizensiz
sistemler igcin bu operatorleri kullanmanin baglica amaci, durum yogunluklar,
elektriksel iletkenlik gibi bazi fiziksel kayramlarin bu fonksiyonlarla dogrudan alakali
olmasidir. Bu iki operator degisik metodlarda farkli ozelliklere karsilik gelmesine
ragmen, kullandigimiz metotta sahip oldugu ozellikleri veya anlamlan su sekilde
agiklanabilir : 7(z), ¢ok sayida sagict merkezden olusan bir sistem iizerine gelen belli bir
momentumu ve enerjisi olan elektronun sagimasini tanimlar ve bu merkezler tarafindan
meydana gelen potansiyeller icinde hareket ederken bu potansiyellerin elektron tizerine
olan etkisini verir. Bu anlamda bu fonksiyon incelenen sistemin bazi fiziksel
ozelliklerine sahip olmasi bakiminda olduk¢a énemlidir. Ote yandan, G(z) operatérii
veya fonksiyonu ise en genel anlamda sistem icinde yayilan (propagation) elektronu
temsil eder. Ancak bazen G(z)fonksiyonu T(z) fonksiyonunun yerine kullanildig igin
bir sistemin tim 6zelligini ihtiva eder. Bu olusum da degisik fiziksel kavramlarin
hesaplanmasinda kullamilir. Omnegin, tek-pargacik ortalama Green fonksiyonunun
¢Ozumi, elektronik durum yogunlugu ile ilgili bilgiler verirken, iki-pargacik ortalama
Green fonksiyonu ise tasimm ile ilgili fiziksel ozellikleri (iletkenlik gibi) verir.

Herhangi CST ve kuantumsal bir sistem igin denklem (3.1) de verilen

Schrédinger denklemini saglayan konum boyutundaki Green fonksiyonu
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[E+V2 +ie- v()ow,r) = -5 - 1) (3.1.1)

seklinde yazlabilir. Burada G(r,r’) fonksiyonu denklem (3.1) de verilen ‘¥ dalga
fonksiyonu ile aym sir sartlarimi saglar. Bu denklemin ¢dztimii, verilen smir sartlart
icinde enerji 6zdegerleri ve oOzfonksiyonlan cinsinden kolayca bulunabilir. Ancak
amacimiz ¢oklu sagilma bagintisini tiiretmek oldugundan, denklem (3.1.1) de sistemin
toplam hamiltonyen operatorii H ise, H =H, + V olarak yazlabilir. Burada Hy sistemde
rahatsiz edici (unperturbed) bir potansiyel olmadigi durumdaki hamiltonyeni ve V ise
sistemin ortalalama potansiyelini temsil eder. Aynca, elektronun veya pargaciin
yayllmasint temsil eden Green fonksiyonu G (z) ve toplam sagiima matrisi T (z)
olduguna gore, potansiyelin olmadigi (unperturbed) Green fonksiyon Go = ( z - Hp )
olarak yazilir, Burada z terimi enerjiyi temsil etmektedir. Bu durumda alanin veya
par¢acigm (EM dalga, 151k, elektron, v.s) kaynaktan herhangi bir sisteme veya noktaya

nasil yayildigini temsil eden Green fonksiyonu,

G(2)=(z-H)" =(z-Hy V)= [(Z ‘Ho)(l ~(z-Hp)™ V)]‘l (3.1.2)
=[1-Go&)V T Gy (2)

olarak yazilabilir. Burada sistemin enerjisini temsil eden z terimini kullanmaktaki amag,
bagh oldugu fonksiyonu tek-degerli (singularity) bir fonksiyondan g¢ok-degerli bir
fonksiyg)na sahip olma o6zelligini kazandirmaktir. Aymi zamanda G(z) operatdriinin
diger bir 6zelligi H m kesikli olan enerji 6zdeger ve 6zvektérlerini dogrudan vermesi ve
tasidig fiziksel 6zelliklerinden dolayi biiyik ¢éneme sahiptir. Denklem (3.1.2) iin sol

tarafindaki parantezi kuvvet serisi agilimu yapilarak ¢oklu sagilma islemi
G=GO +G0VG0+G0VG0VG0+... (313)
bulunur. Bu denklem sonsuz bir seriyi temsil ettiginden dolay: mevcut haliyle tamamen

duzensiz bir sisteme uygulayip ¢6zimii yapmak olduk¢a giigtir. Bu yuzden daha uygun

veya kontrol edilebilir bir sekli
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G=G0+GOVG (314)

formunda yazilir. Burada Gy serbest uzayda yayilan bir dalganin, degisik kusurlar veya
diizensizlik ihtiva eden bir sistem iizerine geldigini ve bu sistemden sagilma siirecini
gostermektedir. Sistemin tim Ozelliklerini tam olarak tamimlayan denklemin ¢6zimii
yakmsak ise, o zaman G fonksiyonu bir anlama sahiptir. Denklem (3.1.4) bazan toplam

bazen de integral seklinde yazilir. Omegin, lineer homojen olmayan integral gosterimi
Glr,r') = Golr—r)+ [ Golr —r") V(") G(r"",r") dr"’ (3.1.5)

dir. Benzer islemler T-matris operatorii igin de yapilabilir ve bir boslugu, kusuru,

diizensizligi veya en genel anlamda bir potansiyeli temsil eden V cinsinden
T(r,r')= V()3 —r)+ [V(r)Golr-r) T, r)dr" (3.1.6)

olarak yazlabilir. Bu denklem ¢ok sayida pargacik ihtiva eden tek bir sistemden sagilan
toplam sagilma matrisi olarak tanimlamr. Bazen V potansiyelinden toplam sagiima
genligini veren gegis (transition) matrisi olarak da tammlanir. T(z) nin analitik anlami
G(2) nin anlamina benzerdir. T(z) nin de komplex diizlemde ¢dzimii olup reel eksen
tzerindeki ¢6ziim degerleri H i kesikli degerlerini verir. T(z) bir biitiin olarak sistemin
toplam sa¢ilmasim gosterdiginden, sistemi olusturan sagici merkezlerin ayn ayn
sagilma matrisleri cinsinden tammlamak daha uygundur. Bu durumda, tek sagici
merkezin toplam sagilma matrisi t; ise, N tane farkli sagic1 merkez icin toplam sagilma

fonksiyonu

T=X1a+ 2t Gotg+ 2ty GotgGoty+..+ (3.1.7)
P a=P=y

seklinde yazilir. Bu denklem Beeby teorisini matematiksel ve fiziksel olarak temsil eden
ilk ve temel bagint1 olup, CST ile olan iligkiyi agik¢a gostermektedir. Denklemin tam
olarak ¢oziimii olmadid1 igin degisik yaklagimlar ve teknikler gelistirilerek ¢6zumi

Beeby, Beeby ve Hayestarafindan yapilmustir. Bu denklemin sag tarafindaki ilk terim



21

tek-sagict merkezden, ikinci terim iki tane farkli sagici merkezden olan sagilmay,
wgiinci terim de i¢ farkh sagict merkezden olan sagilmay, v.s. gibi goklu bir sagilma
silsilesini ifade etmektedir. Ayrica, denklem (3.1.7) deki her fonksiyon konumun veya
momentum uzaymda tanimh fonksiyonu olabilir. Bu degiskenler kullamm amacina gére
Fourier déntusim teknidi uygulanarak elde edilir. Coklu sagilmada problemin ¢6zim
kolayligt bakimindan en gegerli olan potansiyel sekli, kiiresel olarak simetrik (s-dalga
sagilmast) ve muffin-tin seki'mde kabul edilen potansiyeldir. Dolayisiyla bizde
hesaplamalarimuzda bu potansiyel sekline gore iglem yapacagiz. Ayrica denklem (3.1.7)

deki tek sagic1 potansiyel cinsinden t-matris fonksiyonu ise,

ta(rr) = va ()8 (e =)+ v () Golr - )ve ()

. (3.1.8)
+fva(r)G0(r—r Walr') Gole" —r)vy (') dr” +
veya daha kullanigh sekli-
to (r,r') = v (r)8(r —r) + [ Ve (r)Go(r—r")ty, (r,r)dr” (3.1.9)

olarak tanimlamiyor (Yildiz, 1995). Yukaridaki denklemlerden de gorildugu gibi, bir
takim matematiksel islemler yapilarak yapilarak T (z) ve G(z) operatorleri birbin

cinsinden

G(r,r')=Gylr-v)+ [Golr—r")T(t",r"") Go ("' — ') dr"dr"”"  (3.1.10)

bir denklem altinda yazlabilir. Bu denklemden de gorilduga gibi T (z) nin bilinmesi
durumunda G (z) nin de bilinmesini saglar veya tersi de gegerlidir. Ayn1 zamanda

denklem (3.1.10) tek-parcacik sa¢ilma fonksiyonu cinsinden

Glr,r')=Golr—r)+ Y[Golr—r"Jty(r" -Ry,r"” =R )Go (" —r')dr"dr’ +..
oxP#..
(3.1.11)
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olarak yazilabilir. Burada sistem N sagict merkezden olmasma ragmen ( N + 1) terimin
hesaplamada dikkate alinmasi gerekir. Cimkii parcacik N tane potansiyelden sacildiktan
sonra basladigi potansiyel iizerindeki bir »’ bir noktasmma geri déntiyor. Bu sonsuz
sagilma silsilesi matematiksel olarak takip edilmesi ve fiziksel olarak daha kolay
anlagilmast i¢in Beeby (Beeby, 1964) denklem (3.1.11) deki herhangi iki potansiyel

arasindaki sagilma kismuni

Y [Golr~r ), (n —Rg,r' —R, )Go (X'} -1y g (r, - Rg,r'y-Rg ).
Ry #»Rp=..Ry

Go(r'y -1 )drdr’,..dr',  (3.1.12)

seklinde yazilabilecegini gostermistir. Bu denklemin yorumu ise su sekilde izah
edilmektedir; elektron, yarigapt R, olan bir potansiyel i¢inde r noktasinda baglar ve
serbest bir pargacik olarak sirasiyla ayni pétansiyel icinde once r, noktasina ve
oradanda aymi 7’; noktasma yaymlanir. Daha sonra r’; noktasindan Rg potansiyeli
i¢indeki herhangi bir ; noktasina gider. Bu islem N sagict merkez i¢in devam eder ve
sonugta elektron r’ noktasina ulasir.

Yukarida verilen matematiksel islemler metodun teorisine dayanan temel
bagintilardir. Bu bagmtilardaki G, Gy ve t terimleri enerji ve momentum uzayinda
tamimh fonksiyonlar oldugu igin bunlarin agik ifadelerinin yazilmasi gerekir. Bunun i¢in
Fourier transformunu kullanarak bu dénisim kolayca yapilabilir. Ug boyutlu sistemlere
uygulanabilecek bagintilanin donustumleri detayli olarak Beeby (Beeby, 1964; Beeby ve
Hayes,1985) tarafindan ve iki boyutlu sistemler i¢in de Yildiz(Yildiz, 1995) tarafindan
yapumistir. Bu yizden yukarida verilen denklemlerin bu detaylan tzerinde bu
caligmada durmayacagiz. Ancak, bunun yerine ¢alismamizda kullanacagimiz temel
denklemlerin ¢nemli olanlarinin bazilarmin  doniigtimlerini verip fiziksel anlami

uzerinde duracagiz
3.2 Beeby-Hayes Metodu (BH) ve Iki Boyutlu Diizensiz Sistemler

Beeby-Hayes metodu, teorisi Beeby tarafindan gelistirilmis olup denklem (3.1.7)

ile verilen matematiksel bagint1 yapisal ve mevkisel diizensiz sistemlere 1960 Ii yillarda
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Beeby tarafindan yapildi (Beeby, 1964). Son yillarda Beeby ve Hayes tarafindan
yapilan bir ¢aligma ile Beeby nin teorisine dayanan denklem (3.1.7) nin uygulanma
sekli degistirilip daha pratik ve uygulanmas: kolay bir forma indirgenmistir (Beeby ve
Hayes, 1984). Bu yiizden bu teknife BH metodu adi verilmistir. Diizensiz sistemlerin
elektronik 6zelliklerini hesaplayan uygun bir teori kuskusuz oldukg¢a karmasiktir. Ctnkii
dogal olarak gergek potansiyellerin kullanilmas: yaninda farkli sayida ve gesitte komsu
atomlar, bunlar arasindaki uzakhk degisimleri, agisal dagilimlar v.s gibi parametrelerin
hesaba katilmas: gerekir. Bu kadar ¢ok sayida parametrelere sahip sistemlerin elektronik
durum yogunlugunu hesaplamak i¢in geligtirilmis olan Beeby-Hayes (BH) metodu, bazi
yonleriyle esnek ve giicli olmasma ragmen aslinda cebirsel olarak da oldukga
karmagiktir. Ancak bu karmagik bagintilar bazt makul yaklagimlar yapilarak daha uygun
bagintilar durumuna indirgenebilir. Soyleki, elektron-atom etkilesmesi ile ilgili
kullanilan en 6nemli yaklagim; potansiyellerin birbirini 6rtmeyecek sekilde kabul
edildigi muffin-tin yaklagimidir. Bu potansiyel yaklagimi, ¢oklu sagilmaya dayanan bir
¢ok yaklasimda kullamlmasi yamnda band yap: hesaplamalarinda gercek degerlere
oldukca yakin degerleri bulmada kullanilmaktadir. Bu yuzden potansiyel, kureler
icerisinde dikkatli bir sekilde secildigi siirece gogu duzensiz sistemler i¢in gayet makul
bir potansiyel yaklagimu olarak kabul edilebilir.

BH metoduna gore, elektronik durumlar hesaplanirken durum yoguniuguna olan
katk: her atomdan bir elektronun katki yapacag: sartina gore hesaplamay1 yapar ve bu
katki ayn1 zamanda komsu atomlarmn konumlarma baghdir. Bu katki uzak atomlardan
daha ziyade yakin komsu atomlarin konumlariyla dogrudan alakalidir. Bunun igin
orijinal atom olarak almacak herhangi bir atomun durum yogunlugunu hesaplamada
cevresini tanimlayan bir takim parametreler segilir. Parametreler, segilen yerel koordmat
eksenine gore; komsu atomlarin sayism, tipini, band uzunilugu v.s gibi degiskenleri
ihtiva eder. Bunlar belirlendikten sonra, diger atomlar ile ilgili her atoma katkiy1 bu tir
parametreleri de igine alacak sekilde bir integral takimu yazilir. Bu integral denklemleri
tanimlandiktan sonra diizensiz sistemin tiimii tizerinde ortalamasi alinir. Ayrica Orijinal
atomun ¢evresini tammlayan parametrelere ilave olarak; komsu atomlarn gevresini
bulmak i¢in kullanilan parametrelere bagli yapisal bilgiyi thtiva eden sarth bir olasihk
dagihm fonksiyonu ile tammlamr. Yapisal bilginin durum yogunlugu tizerine olan etkisi

iki sekilde kendini gosterir. Birincisi, diizensiz sistemi tanimlamak i¢in kullanilan tiim
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sistem Uzerine segilen parametrelere bagli olasiik daglim fonksiyonundan gelen
etkidir. Ikincisi, komsu atomlar ile alakali parametre degerlerine bagh tamimlanan
olasilik dagimmda gelen etkidir. Metodun hesaplamada dikkate aldigi bir bagka
varsayim ise, 6zdes parametrelere sahip olan 6zdes atomlar durum yogunluguna 6zdes
katk1 yapar.

Metodun uygulanmasinda, orijinal atomun yakin ¢evresini tanimlarken yerel
(lokal) ¢evresi iizerinde herhangi bir yaklasim veya ihmal yapilmayip oldugu gibi
alimiyor. Sadece dizensiz sistem ic¢indeki uzak komsu atomlarin konumlarnin
ortalamasi aliniyor. Bunun saglamus oldugu etki, her atomun lokal goriiniimi sonsuz bir
network siireci olusturduklan igin ve ozellikleri kendi i¢inde tutarh olarak (self-
consistently) belirleniyor. Sonugta ise her atom kendi 6z lokal yapisiyla dzdes duruma
geliyor. Bu ozellikler, BH metodunu diizensiz sistemler igin kullanilan diger teorilerden
ayrran en onemh ozelliklerden birisidir. Kisaca, BH teorisi yapisal olarak tamamen
duzensiz bir sistemden diizenli bir sisteme ve kisa mesafe diizenlilik derecesi ihtiva
eden herhangi bir sisteme uygulanabilir. Yeterki secilen atomun yerel gevresi iyi
tanimlanmig ve atomik potansiyel muffin-tin yapisinda olsun. Ozellikle bu potansiyelde
sadece s-dalga sacilmast hesaplaniyorsa metodun uygulanmasi ve elde edilen
denklemlerin ¢6ziimii cok daha pratik ve kolaydir.

Yukarida tanimlanan 6zelliklere ve yaklagimlara sahip olan BH metodu,
Oncellikle ug-boyutlu bir sistem olarak tek-tip atomlu tetrahedral bagh amorf
yariletkenlerin durum yogunluklarini hesaplamada kullarild: ve ispatland1 (Beeby ve
Hayes, 1985). Daha sonra 3-boyuttaki benzer sistemlerin durum yogunlugunun
potansiyel parametreleri ve local degiskenlere nasil degistigini gostermek igin uygulandi
(Yildiz, 1995; Beeby ve Hayes, 1993 ve 1994). Ayrica, iki boyuttaki baz1 sistemlerde
diizensizli§e gore durum yogunlugunun nasil degistigi yildiz, yildiz ve Beeby tarafindan
uyguland: (Yildiz ve Beeby, 1997 ve 1999). Metodun heniiz gelistirme asamasinda
olmasi nedeniyle farkli sistemler tizerinde uygulamasi: devam etmektedir. Bu ¢alismanin
basglica amaglarindan birisi de, diizensiz sistemler i¢in gelistirilmis olan bu teknigi farkli
yapilar uzerinde uygulayarak gelismesine ve kullaniminin kamtlanmasina kismen bir
katk1 saglamaktir.

Bolum 2 de elektronik durum yogunlugu ilgili temel bagtilar hem dizenli

hemde duzensiz sistemler igin kisaca tartisiidi. Diizensiz sistemler igin, toplam durum
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yogunlugunun (n(E)) nin spektral fonksiyon ( p(k,E) ) cinsinden hesaplanacag ifade
edilmisti. BH metoduna gore spektral fonksiyonu, denklem (3.1.7) tanimlanan toplam

sagilma fonksiyonun cinsinde
_ -2
o(k,E) = —(rA,) 1(E - kz) Im(T(k) ) (3.2.1)

bagintist ile hesaplanir ve durum yogunlugu ile ilgili en genel bagintidir. Burada A,
sistemin toplam alani (2-boyutlu) veya hacmi (3-boyutlu), ImT tum sistemin toplam
sagilma fonksiyonu ortalamasmin kompleks kismi ve <..> parentezi diizensizligi
tamimlayan tim sekiller iizerinde alinan ortalamayt gosterir. Denklem (3.2.1) de
goraldugu gibi T(k) fonksiyonu tek atom icin toplam sagilma matrisinin Fourier
transformunun késegen kismi olup, kompleks kismi dogrudan p(k,E) vi verir. O zaman,
bu denklemdeki T-fonksiyonun (ayni sekilde t-fonksiyonlarr) momentum ve enerji
boyutundaki agik ifadesinin tammlanmas: gerekir. Fourier transformu denklem (3.1.7)

de her fonksiyona ayrt ayr1 uygulanirsa

T(k) = je'ik(r_r') T(r,x")dr dr'

= J‘e"'k(r'rl) {Zta(r—~Ra,r’ —Ra)-i-j Shlr-Ry.r"~Ry) (3.2.2)

azj

Go(r" - r”’)tﬁ (r”’ -Rp.r'-Rp )dr” + ....}drdr’

formunda yapilabilir. Burada o, B indisleri sirastyla R,, Rp konumlarindaki atomlart
gostermektedir. Orjindeki tek atomun sagilma matrisini veren denklem (3.1.9) un agisal

momentum cinsinden a¢ilim ise

t "y — l o imGr ] —im’er'
(r,y') = o e tmmf(r,r )e (3.2.3)

—x0

dir. Burada m agisal momentum olup, m = 0, #/, #2, gibi tam say1 degerleri alir. Ayrica,
denklem (3.1.11) de elektronun yayilmasini temsil eden sadece iki potansiyel arasindaki

Green fonksiyonu G(r,r’),
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Gy )= 3 [e™rGo(r—r+R)e ™™ exp(~ilR)d0,d0,  (3.2.4)
mm’

seklinde veriliyor (Beeby, 1964). Bu denklemin ¢ozimu i¢in potansiyele gelen ve

potansiyelden geri yanstyan diizlem dalgay: temsil eden ustel ifadenin agilim

oFikr _ Z( + i)V 7, (kr)exiv(er~eR) (3.2.5)

olarak yazilabilir ve bu agilim son denklemde kullanilirsa,

eil.R " -im ”e

G(l‘,l") — _‘.dl(i)m,.]mr (lr”)e_im’el (_ i)m Jm" (11””)6 1

E-12 +ie

= afua-n Sl W O gty o)
et +1& ’

3 [H(l)mum' (R)+ 5 o (m)}

— znei(m”_m') QR ij' (lr”)Jm” <1rm) _;_ .
0 E-I +ig

” ” 1 " ,
o § 1y b Ve B
. E_1* tic

ldi

= —in? J i) J o (e H O (pR)el ™ ™) 0r (3.2.6)

m"~m’

sonucu bulunur. Burada p = (-E)?, H Henkel fonksiyonlar: ve J tam say1 indisli Bessel
fonksiyonudur. Hesaplamalarda kullanilan potansiyel i¢cin E < 0 ve potansiyel kuresel

simetriklik 6zelligine sahiptir. t-fonksiyonun Fourier doniistimii ise,

| Gik(r-r’) t(r—r)drde = 2L dr dr’z(i)m" . (kr)e—im”(Br—Gk)
T

(i)m'" Jm’” (kr/)e—im"'(er'—ek) eimertmm, (I_’ r:)e—im er'

= ZnZJ'(i)m’_me (kr) I (kr') t e (v 1) rdr dr”
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"—m i(m'—m)9

=22y [()" e kr (k) (3.2.7)
bulunur. Buradaki ty, ,(k,k) terimi en genel sekilde
tom (0,0) = [T 1)ty (6,10 e (qr') rdrr'dr’ (3.2.8)

olarak yazlabilir. Denklem (3.2.2) deki ikinci ve diger terimlerin dig tarafindan kalan

t-fonksiyonlari,

1 . ikr imB, t ' dr’
! , J 4 d d, de .
.—aznje e mm (r:r ) m (lp' ) rar rar r (329)

= (i)™ eimek e (K1 11L)

ve arada kalan terimler ise

()= = [T Wy (M ) v

— Ly’ (i“=j“)
2n

(3.2.10)

olarak bulunur. Sonug olarak,-eger tek cesit potansiyel varsa denklem (3.2.2) in Fourler

doniistimi

T(k) =27 ¥ (=)™ exp [i(m-m")0k 1{tk. k) + 3 t(k, €).G*? (i, k).t(x, k)

mm' B(=a)
+ Ttk ©).6™ (x, Wik, ©).GP (1, K).t(¢, k) + ..} oy (3.2.11)
B(=ot),y(#B)

seklinde elde edilir. Burada t ve G matrislerin elemanlan m ve m’ indisleriyle belirlenir.
Bu son denklemde enerjiyi tek bir sembolle gostermek i¢in ¥ = ip olarak almdi. Bu
denklemin en dénemli 6zelligi bir atomdan diger atoma yayilamayi temsil eden G*

matrisi atomik diizenleme ile ilgili tim bilgileni ihtiva eder. Tek tip potansiyel
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kullanilirsa tim G ler birbirine esit olup sonsuz seride ortak paranteze almabilir. Elde
edilen denklemin yakinsakhigmi veren ifade T(k) nin kompleks ve real kismu olarak

yazilabilir.

Eger potansiyeller farkh ise, o zaman denklem (3.2.11) diizensiz sistem ile ilgili

bilgiyi ihtiva eden kisimun

YGH+ YG¥tGP + .+ (3.2.12)

a,Bro o, By

seklinde yazilabilecegini ve. u denklemin de

SCP 1+ tGH + S tGPtGY 4.} (3.2.13)

o,fza

olarak duzenlenebilecegini gosterdi (Beeby ve Hayes, 1984). Bu denklemde goraldugi
gibi parantez igindeki sagiimanin orijinal atom olarak gésterilen o, atomundan olmayip
ikinci atom olan P atomunundan olan sagiimayi temsil etmektedir. Bu durumda
denklem (3.2.13) B atomundan baglayan sagilmay:r temsil eden kisim enerji ve

momentumun fonksiyonu olarak

FPc k) =1+ Y t(k, <) GP" (x, k) F7 (x, k) (3.2.14)
Py

seklinde yazilabilir. Benzer sekilde o atomu icin

F (i k) =1+ Y t(k, ) G (x, k) FP (. k) (3.2.15)

o

bagmntis1 tamimlanabilir. Bu iki denklemde kendi igin tutarl (self-consistent)
denklemlerdir. Denklem (3.2.15) sagtlmanin (orijinal atom) o atomundan basladigmi ve
ilk yakin komsu atomunda B atomu oldugunu géstermek bakiminda oldukea pratik ve

kullamgldir. Bu denklemleri tammladiktan sonra, asil amacimuz durum yogunlugunu
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veren ifadeyi bulmak oldugundan, durum yogunlugu ile ilgili spektral fonksiyon bu

denklemin kompleks kismindan hesaplanabilir. O zaman kompleks bilesen ise

Im < T(K) >=2nIm)_ (i) m-m' o p [i(m-m" )X [ta(K, K)/ tm(%,16)] tar (K, €)X

<F(K, )>mm [k Kt (5,5)]. (3.2.16)

seklinde verilir (Yildiz, 1995). Burada potansiyel ile ilgili olan tek atom sag¢iima
fonksiyonlarmin belirlenmesi gerekir. Bunun igin; bir model potansiyel segilir ve bu
potansiyel tzerine gelen serbest pargaciga tekabul eden Schrédinger dalga denkleminin
radyal kasmu ¢ozilirek bu terimler belirlenir. Hesaplamalarda sadece s-dalga sagilmasi

dikkate alinacagindan bu t matrisi tek bir indise bagh bir fonksiyon olur ve E < 0 igin;
tm (K 11)/tm (i, 1K) = tn(K)/tn(iK)= tm(in,k)/tn(ix,ik) (3.2.17)

bagintilan yazilabilir. Sonug olarak durum yoZunlufunu bulmak igin, (3.2.16)

denklemini denklem (3.2.1) de yazarsak spektral fonksiyon,

p(k,E) = -[E -k? Tz ImY (<)™ ™ exp [i(m-m")Oklx[tm(k,K)/ tm(K,6)] tw (,K)X
<F*(K, K)>mm [t (< K) e (€,%)] (3.2.18)

olur. Buradan da durum yogunlugu n(E) ise,

A4,
e :[p(k,E)dk (3.2.19)

n(E) =
(

bagintisindan hesaplanabilir.
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4. DUZENSIZ YAPILARIN DURUM YOGUNLUGUNUN HESAPLANMASI

Bsluim 3 de ¢oklu sagilmaya dayanan BH metodunun matematiksel
formulasyonu genel olarak verildi. Bu bélimde ise, bu bagmtilarin incelenecek bir
sisteme nasil uygulanacag ve elektronik durum yogunlugunun nasil hesaplanacag
detayl bir sekilde izah edilecektir. Dogal olarak, farkli sekilde diizensiz sistemlerin
mevcut olmast ve bunun sonucu olarak yapilarnmn karmasik olmasi nedeniyle heniiz
genel bir teorinin gelistirilemedigi; ancak Recursion ve CPA gibi bir ¢ok teknigin, farkli
yaklasimlar altinda diizensiz sistemlere uygulandigi ve kismen bir ¢ok sonug elde
edildigi 6nceki boliimlerde tartisildi. Bu uygulanan sistemler bazen modellere dayandigi
gibi bazen de gergek maddeler olarak alinmaktadirlar. BH metodu da bu tekniklerden
birisi olup su ana kadar hem gergek sistemlere hemde model sistemlere uygulanmustir.
Ancak, uygulamalar ve uygulayanlarin sayis: hala siirh kalmugtir.

Bu bolumde, iki boyutlu bazi model sistemler dusinilip bunlarin durum
yogunluklan hesaplanacaktif. Bunun i¢in ilk asamada, iki boyutlu dizgin bir orgiiye
sahip olan ve zar drgiisi (diced lattice) olarak tanimlanan, sistemin elektronik durum
yogunlugu hesaplanacaktir. Bu 6rgii diizgiin bir sistem gibi gérinmesine ragmen,
3-bagh bal petegdi ve 6-bagh iiggen 6rgiisii olmak tizere farkh iki birim hiicreden
meydana gelmesi bakiminda ilging bir 6zellige sahiptir. Bu 6zellik kendini elektronik
band yapisininda daha belirgin olarak gosterecektir. Ciinkii bir sistemin elektronik enerji
bandi, sistemin yapisal 6zellikleriyle dogrudan alakalidir. Diger bir ifadeyle, bu orgi
igerisinde cevresel veya yakin komsu atom sayis1 farkli olan iki tane érginiin olmasi
nedeniyle band yapilaninda tek tip ¢rgiiniin verecedi ¢zelligini gostermeyecektir. Bunu
durum yogunlugunu hesaplayarak daha belirgin olarak gozlemlenmeye gahisilacagiz.
Ayrica, zar Orgiisinin sayisal olarak baska teknikle gahigilmug olmasi dolayisiyla
sonu¢larimizin dogrulugunun karsilastirma imkani da olacaktir.

Bu o6rgt tzerinde uygulanacak ikinci agamada ise, bal petegi orgiisiinden
baglayarak 6-bagli iicgen yapiya gegisi saglayacak ara degerdeki farkhi
konsantrasyonlarimi alarak bu sistemin durum yogunlu§unun her orgimiin
konsantrasyonuna goére nasil degistigini aragtiracadiz. Bunu igin BH metodunu
kullanarak; zar orgiisini olusturan 3-baghi ve 6-bagh sagici merkezlerini gevresel
faktorler cinsinden tamimlayan bir goklu saclmayr temsil eden F' fonksiyonun

belirlenmesi  gerekir. Teorinin dayandigi yaklagimlara goére; tamimlananan bu
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fonksiyonun tiim sistem uzerinde ortalamas: alnir. Bir takim matematiksel islemlerden
sonra simetrik olmayan bir matris elde edilir Bu matris tekrar uygulanacak bazi
matematiksel manipulasyonlardan sonra uygun bir forma indirgenip (simetrik veya
hermityen) ¢6zimit yapilir. Bulunan 6zdegerlerden uygun olanlarnt ve bunlara tekabul

eden 6zvektorleri alinarak spektral fonksiyon veya durum yogunlugu hesaplanur.
4.1 Zar Orgiisii ( Diced latticé ) ve Teknigin Uygulanmasi

Sekil-1 de gorildugu gibi zar o6rgust, bal petegi (a) ve iggen yapimin (b) belli bir
diizende birlesmesiyle olusmus bir sistemdir. Bu 6rgi, iki boyutlu uzayda 3-bagh ve
6-bagll oOrgilerden meydana gelmesi nedeniyle iki farkli birim hiicreye sahiptir.
Atomlararas1 baglarin uzunluklan birbirine esit olup, atomik etkilesmeler sadece bag
dogrultulan boyunca oldugunu varsayarak her atomun gevresini; tanimlanan bir referans
koordinat sistemine gére iki atom arasindaki bag agilari, baglarin uzunluklarn ve her
farkhh atomun sistem igindeki konsantrasyonlan cinsinden tanimlanmasi gerekir. Bu
parametrelere gore bir atomun cevresini yakin komsu atomlar cinsinden tanimlamak
icin polar koordinat sisteminde her farkli 6rgii noktas: birbirlerine gére tanimlanan
agisal ve radyal bir fonksiyonla belirlenir. Bu fonksiyon, bir atomu komsu atomlarn
sayist ve konumu cinsinde bu degiskenlerle belirleyen bir Fourier fonksiyonudur. Bu
durumda, herhangi bir atomu temsil etmek igin tammlanan bu fonksiyon, eger komsu
atomlann tiim 6zelliklerini tanimlanan atoma yansitacak sekilde belirlenmisse; o zaman
BH teorisini formal olarak uygulamis oluruz. Ozellikle en yakin komsu atomlar orijin
olarak alman atoma katkida bulundugu i¢in, toplam sagilma fonksiyonu T veya bu
fonksiyonun degistirilmis uygulanabilir sekli olan F fonksiyonu kolayca tanimlanabilir.

F fonksityonun en pratik ve uygulanabilir sekli
F*=1+YtG% +YtG?t.G* + . =1+ t.G® F? (4.1.1)

dir. Burada G ifadesi, iki atom arasmdaki elektronun yayilmasim temsil eden Green

fonksiyonundur. Bu fonksiyon
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G (r.r") == (=) Ty (KR)Knym (uR) & ™™~ VOR 10k (4.1.2)

vm'"

)2 olup reel bir degerdir. R iki

olarak elde edilmisti. Burada E < 0 almdif igin 4= (- E
atom arasindaki mesafe olup, kiiresel kabul edilen potansiyellerin ¢apindan biiyiik veya
estt almmalidir (R > 2r). Ayrica, potansiyel kiiresel simetrik olarak kabul edildiginden,
tnm' = tOmm Ve agisal momentﬁm indislerine bagh degisen diyagonal bir matristir. Eger

sadece s-dalga sagtimasi hesaplandiginda m = m’ = 0 olur. Béylece matris formundaki
| t = to almip, enerjiye bagh skaler bir fonksiyon haline gelir.

Yukaridaki bilgiler kapsaminda orijin atomu olarak ilk sagilmanin ii¢ bagh 6rgi
uizerindeki o atomunda oldugunu kabul edersek, xy diizleminde en yakin komsu 6-bagh
orgu uzerindeki b atomu olur. Laboratuvar koordinat sisteminde kabul edilen eksene
gére a atomunun b ye gore dogrultusu 6, ile verilsin (Sekil 4.1). Bu durumda,
tammlanan referans koordinat sisteminde 4 atomu a atomundan (6,+7/3), (8,-n) ve
(8,-n/3) dogrultularinda bulunur. Iki atom arasindaki mesafe esit oldugu i¢in R mesafesi
atomik birimde uygun bir deger alimr. Fakh bagka atom bulunmadig i¢in b nin a
etrafinda bulunma olasthg Pab =1 dir. Tum sistem icinde 3-bagh atomlarin
konsantrasyonlarim n; ile gosterirsek bunu kolayca hesaplayabiliriz. Tiim sistem iginde
3-bagh 6rgii igin hesaplanan n3; = 0.67 ve 6-bagli atomlarin konsantrasyonlart me = 0.33
olarak bulundu. Dolayisiyla a atomunun gevresi ve komsu atomlar ile ilgili parametreler
tammlanmus oldu. Benzer sekilde » atomu orijinal atom olarak alinirsa, a atomu b
atomuna gore (98,), (Op+7/3), (Bp-7/3), (B+271/3), (B,-27/3) ve (By-7) dogrultularinda
bulunur ve P;'=1 dir. Bu degerlere gore denklem (4.1.1) her iki atoma kolayca

uygulanabilir. Boylece, tammlanan parametreler cinsinden @ atomunu temsil eden

fonksiyon F° ise
F? (8,) = 1+ t.[G(8,-) F® (8,-m)+ G (8,+7/3) F (8,+1/3)+ G(6,-1) F® (8,-n/3) ] (4.1.3)

olarak yazilir. Burada, denklem (4.1.2) de enerjiye bagli bir fonksiyon olan K(uR)

Bessel fonksiyonu ve elektronun yayilimim temsil eden tam sayilt J(kR) Bessel
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Sekil 4.1 : Zar 8rgist (diced lattice) : bal petegi (a) ve Giggen drgiiniin (b) birlesimi ile olusan sistem.
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fonksiyonu agtk olarak yazilmadi. Burada G, bu terimleri ihtiva etmesine ragmen sadece
notasyon gosterim uygunlugu olmasi amaciyla aglya bagh kisimlan ile temsil edildi.
Benzer olarak 6-bagh yapida orijinal atom olarak ahnan b atomunu temsil eden

fonksiyon F° ile gosterilirse, 0 zaman sagilma fonksiyonu

FS(8y) = 1+ 10.[G(Oy)F @)+ G(Ov+n/3)F*(@y+n/3)+ G(Oy-/3)F>(By-n/3)
+G(O+27/3)F(8y+21/3) + G(B-21/3)F (Bp-271/3)+G(Bp-m)F (Bp-m)]  (4.1.4)

olur. Son iki denkleminin Fourier transformlarini almadan énce bu iki denklemi temsil

eden tek bir genel gosterimle

F2(0,)=1+ SP't T G¥F.(0,) (4.1.5)
ykmsm  ykmsm

seklinde yazilabilir. Burada siyah yazlmus olan 1, binm matris oldugunu gosteriyor.

Fourier transformu bu denklemin her iki tarafina uygulamirsa,

2n )
1 T Fo@)mdo =15, + TP

2n 0 v kg (4 1 6)

2% . . (a—
2% jao $e™ 1 G, (R)e™O%/3) £ (67 pr/3)

olur. Burada 6rgii baglari arasmndaki agilar #/3 in tam say: katlar oldugu i¢in, bu tam
sayilart genel olarak o ve P ile gosterdik. Bu denklemin her iki tarafi © agisina gore

integrali ahnirsa,

F:’l = 16m,O + k%z.}fnf t0¥KVO (pR)Z(—l)V Jv (kR)‘Q'(meb ;m=m,)Fr?1’6m,m'+v (4'1'7)
y. m

haline gelir. Burada  parametresi sistemi olusturan her farkli atomun yapisal
parametrelerini ihtiva eden fonksivon oldugu i¢in buna yapisal faktor denir. Bu faktor

icindeki 3-bagh yapiya tekabil eden agisal yap: faktorii y, = 2cos(mn/3)+cosmn ve
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6-bagh yapiya tekabiil eden ise vy, = 2cos(2mn/3) +2cos(mn/3) +cosmn dir. Buradan
gorildugi gibi m tam sayilanindan dolayr F in katsayilan bir matris denklemini verir.
Ayrica bu hesaplamada sadece s-dalga sagimast kabul edildiginden, F* ve F°
fonksiyonlan sadece m ve m' tam sayllarma gore deger alan birer vektér durumuna
indirgenirler. Buna gore bu vektdrleri ve katsayllarm olusturdugu matrisiyle beraber

daha genel bir gosterimle
Fm=e+Mmm’ Fm’ (4.1.8)

seklinde yazabiliriz. Burada M, 2x2 seklindeki bir blok matristic ve bloklarn her
eleman m ve m’ indisleriyle belirlenir. e, m = 0 oldugu—zaman degeri 1 m # 0 ise 0 olan
blok matristir. Ayrica M, G den dolayr bu haliyle simetrik olmayan komplex bir
matristir. Fakat fiziksel olarak 6zdegerleri reel olmasi gerekir. Bu yiizden matrisin
Hermityen bir matrise esit olmas: gerekir. Spektral fonksiyonu veren kompleks kismi

bulmak i¢in denklem (4.1.8)
F=(1-M,, ) e (4.1.9)
olarak yazilir. Bu denklemin ¢6ziimii 6zdeger ve 6zvektorleri cinsinden

F=Yu,(1-1,)"ulc (4.1.10)
i

bagmtisi ile verilebilir. Burada u; ve u,~T strastyla matrisin sagdan ve soldan 6zvektorler,

Ai 6zdegerleridir. Matris simetrik olmadigindan hem normal haliyle ¢6zmek hemde
transposunu alip ¢ozmek gerekir. Cunki simetrik olmayan matrisin 6zvektorleri-
birbirinden farkhidir. Ancak matrisi bu haliyle ¢6zmek sonuglarin dogrulugu ve uzun
bilgisayar zamani bakimindan tercih edilmez. Bu bakimdan matrisi simetrik bir forma
indirgemek gerekir. Durum yogunlugunun hesaplanmasi igin bu islem agagidaki

bolimde detayl olarak tartigtiacaktir.
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4.2 Durum Yo@unlugunun Hesaplanmasi

Denklem (4.1.8) durum yogunlugunun hesaplanmasinda kullanmak i¢in, ilk
asama olarak oncellikle matrisi simetrik bir forma indirgemek gerekir. Bunu yapmak

igin denklem (4.1.7) de yapisal kismu ile F vektorimit X, = Y Q(y,,7;)F olarak

m,m’

vazahm ve daha sonra bu denklemin her iki tarafin1 \fy, ve \/:/; faktorleri ile garpip

bolelim. Bu islemler sonucunda deklem (4.1.7)

1 1 — /
Xij == =——+10 G e, /7, Qm,m") Jy ;X

1
Ta ey RS o

(4.2.1)

haline gelir. Burada 1, >G,y \/; Q(m,m"),|y ; katsayilar simetrik bir matris olup
m'y

sayisal olarak ispatlanabilir. Bu bagintida karekok icerisindeki terimlerden biri 3-bagh
vapisal parametreleri ihtiva ederken digeri de 6-baght yapimn parametrelerini ihtiva
ediyor. Bu durumda, transpose matrisin ¢oziimiine gerek olmaksizin, simetrik matrisin

determinant:

=0 (4.2.2)
NxN

R
olarak gosterebilir. Bu da band yap: hesaplamalarinda bilinen sekular determinantir. Bu
durumda determinantin 6zdeger ve ozvektorleri sirastyla A, ve v, olmak tzere,

kompleks kisim

ImXo=-nt5' ¥ (T, v; )28(550 - A, (). i (4.2.3)
i

olarak yazﬂabil_ir. Burada p her farkli atomun konsantrasyonu olup durum yogunluguna
kendi dl¢usinde katki yapar. Bu bagintidan, bal petegi 6rgiisiinden Uggen drglye gegis

durumunu belirliyen konsantrasyon degisimlerini kullanirken faydalanacagiz.
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Hesaplamay1 yapmadan once ikinci agama ise, spekitral fonksiyonu belirleyen t-
fonksiyonlarini tanimlanacak bir potansiyele gore belirlemektir. Basit bir uygulama
olarak muffin-tin potansiyel sartim saglayan bir kare potansiyeli i¢in, R/2 > r olmalidir.
Ayrnica, potansiyelin kiiresel simetrik ve sadece s-dalgasi sagilmasmi sagladig
varsayiliyor. Burada r potansiyeli yangapi olup, R iki komsu atomum merkezleri
arasindaki mesafedir. t-fonksiyonlarim bulmak igin schréndiger dalga denkleminin

radyal kismini ¢6zimi gerekir. Bu ise,

2 2
dRy  1dRy ( ”—]Rozo (4.2.4)

dr? f‘dl’ L r?

ile verilir. Burada Ry s-dalgasim gosteren radyal dalga, k =€ =,/—(E+V)ve n tam

sayidir. Durumlarin bulanaca@ enerji bolgesi V¢ < E < 0 dir. Burada Vg s-dalgas:
sagilmasini yapan pdtansiyeli gosteriyor. Denklem (4.2.2) nin ¢6ziimil iki boyuttaki bir

sistem i¢in (Y1ldiz, 1995)

ridr'd (i )s, () = 7 BTJO(iKT)JO(g“r)r’dr’

so(i/c)

o '—,g‘

:—&ﬁ—[lld (ixr, ), (&, ) - £, (&, W lixr,, )

() -4

s (l'K) a (m/ 2,1, (KTAW )[’dl (Krsw )J6 (étr.;w ) +&J, (fr,sw )]0 ("Tm )]
T &)kl i (e, o (&) + 8, (8,00 (e, )]

so(#)= [rarts,(r)so(r) szBon(iW)]o(?)r’dr'

- el CACAHCREEACR )
solk) _ sz K (g Mo (&) ~ 571 (7 W o Uo7y
So(lK) [KII(KFSW)JO(grSW)+éJl(E.:rsw)[()(Usw) (4.2.5)

olarak veriliyor. Burada t-fonksiyonlarnin yerine s-fonksiyonlarmmn gosterimi

kullanilmagtir. Anlam olarak ayni olup sadece notasyon degisikligi yapilmistir. Ayrica
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s-fonksiyonundaki o indisi s-sagilma seviyelerini temsil etmektedir. Sonug¢ olarak

spektral fonksiyon bu yeni fonksiyonlar cinsinden,

E) o {wl (k. V) =87, (6 Ve )T
U E-ke e - ) Lo o (&) + 80,8 )00 (k)
(4.2.6)
Y wls(E - E (k)[4 k)oU 1 E] e
olarak yazilabilir ve durum yogunlugunu veren bagint ise
N(E) =22 | p(k E) dk “ 4.2.7)
(2m)°

“olur. Burada A, sistemin alanidir. Diger parametreler ise, potansiyel yarnigap: r = 0.9
(a.b), iki potansiyel arasindaki uzaklik R= 2.0 (a.b) ve bu degerlerden taban durum
enerjisi Eg = -30 (a.b) olarak bulundu. Bu degerleri kullanarak denklem (4.2.2) ¢6ziimi
yapilip ozdeger ve ozvektorler denklem (4.2.6) kullamilirsa, spektral fonksiyon
hesaplanir. Sonu¢ olarak tim k degerleri tizerinde toplam durum yogunlugunun
hesaplanmas: denklem (4.2.7) yapulir.
Ik hesaplamada, Horiguchi ve Chen (Horiguchi ve Chen, 1972) tarafindan zar
orgist i¢in yapilan hesaplama ile kargilagtirma yapmak amaciyla bu érgiintin ns = 0.67
- ve ne = 0.33 degerleri ve yukanidaki potansiyel parametreler i¢in matris denkleminin
¢oziimi yapildi ve durum yogunlugu hesaplandi. Elde edilen sonug¢ sekil 4.2 (a)
karsilastirma amaciyla veriliyor.” Aym seklin (b) sikki ise Horiguchi ve Chen tarafindan
hesapland1. Goérildiigit gibi sonuglar birbirine uyumludur. Ikinci hesaplamada ise, bal
petegi limitinden 1tiggen limitine gecisi durumu arastrmak igin segilen baz
konsantrasyon degerlerine karsi durum yogunluklari hesaplandi. Bu amag¢ igin alinan
konsatrasyon degerleri ise a) N3 =0, ng = 1.0; b) 3 =0.1, s =0.9; ¢) N3 =0.2, ng =
08, d)n3=05,1 =05;e)n:3=08, 16 =02;)M3=09,1n6 =0.1,2) n3=1.0,m6 =

0.0. olarak segildi. Bu degerleri kullanarak aynmi sekilde matris denkleminin ¢6ziimu
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yapilt, her deger i¢in durum yogunluklarn hesaplandi. Bulunan sonuglar sekil 4.3-4.9 da

veriliyor.
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(b)

0.8

|
© < N
S S S

1lrouy / nonjungo  wnum(y 1fougy

0.0

Eneni (a.u)

(a)

Sekil 4.2 : Zar orgiisii ( diz ¢izgi ) ve Bal petegi orgust ( kesikli ¢izgi) durum yogunluklarn : (a) BH

metodu ile hesaplanan, (b) Horiguchi ve Chen tarafindan hesaplanan (Horiguchi ve Chen, 1972).
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Sekil 4.3 : 113=0.0, n¢ = 1.0 degerlerine tekabiil eden tiggen 6rgiiniin durum yogunlugu.
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-4 0
Enerji (a.b)

Sekil 4.4 : 13=0.1, ns = 0.9 degerlerine tekabiil eden zar érginiin durum yogunlugu.
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Sekil 4.5 : n3=0.2, ns = 0.8 degerlerine tekabiil eden zar érgiiniin durum yoguniugu.

0.8 -
=
g
[+9)
F)
£ 044
s )
8
E
g J
. {\/J i \
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Sekil 4.6 : 3=0.5, ng = 0.5 degerlerine tekablll eden zar 6rgiintin durum yogunlugu.
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0.8

0.4

Durum yogunlugu / Enerji

0.0 I ,

-4 -2 0
Enerji (a.b)

Sekil 4.7 : n13=0.8, n¢ = 0.2 degerlerine tekabiil eden zar 6rgiintin durum yogunlugu.

0.8 4

0.4

Durum yogunlugu / Enerji

0.0 - 2

-4 -2 0
Enerji (a.b)

Sekil 4.8 : 113=0.9, 15 = 0.1 degerlerine tekabiil eden zar 6rgiinin durum yogunlugu.
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Sekil 4.9 : 13=1.0, ns = 0.0 degerlerine tekabul eden bal petegi drgimiin durum yogunlugu.
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5. MEVKISEL DUZENSIZ ALASIMLARIN ELEKTRONIK YAPILARI

Son yillarda duzensiz alagimlarin elektronik durum yogunluklan ile ilgiki
hesaplamalarda biyiik bir gelisme saglandi. Ozellikle teorik olarak Koharent Potansiyel
yaklagimi (CPA) ilk kez Soven tarafindan bu sistemler icin takdim edildi (Soven, 1967)
ve bu giine kadar degisik versiyonlar altinda ¢ok sayida bilim adamu tarafinda gesitli
alasimlara uyguland1 (Kirkpatrick, vd., 1969; Kim ve Lynch, 1989). Uzun bir siireg
ge¢mesine ragmen, CPA kristal sistemler igin gelistirilen Bloch teoremiyle hala
mukayese edilecek seviyede degildir. Ancak mevcut teorik teknikler igerisinde bu tur
sistemler i¢in en gii¢lii teknik oldugu kabul gérmistiir (Carlsson ve Fedders, 1986).

Bu boélimde, daha onceki bolumlerde vyapisal diizensiz sistemler igin
gelistirilmis olan bir metodun teorisine dayanan ancak hem alagimlara uygulama hem de
bunlarmn degerlendirmesi bakimindan farklh olan bir metot takdim edilecektir. Beeby

tarafindan CPA vya alternatif olarak diizensiz alagimlarin elektronik durum yogunlugunu
v hesaplamak i¢in gelistirilmis olan bu metot, rastgele dagilmis bir alagimdaki atomlarin
isgal ettikleri yerleri istatistiksel bir ortalamayla hesaplayan 6zel bir yaklagima
dayanmaktadir. Bu bolimdeki hesaplamada, basit kiibik (sc), cisim merkezli kiibik
(bee) ve ylizey merkezli kibik (fec) yapilarin 6rgii noktalanna iki ve ti¢ farkh atomun
belli baglh enerji durumlarinda farkli konsantrasyonda rastgele dagilmas: halinde durum

yogunluklarmin degisimleri hesaplanacaktir.
5.1. Mevkisel Diizensiz Alasimlar Tamtilmasi

En zayif diizensiz tip olan bu alasimlar, ¢ogu zaman miikemmel bir kristaldeki
bir A atomunun (6rmegin Ag) diger bir B (Au) atomu ile kristal yapiyt bozmadan yer
degistirmesi halinde olusan sistemlerdir. Omegin, metaller, yamiletkenler ve iyonik
knstallerdeki farkli bir ¢ok element i¢in meydana gelen bu olay metalurjide ve madde
biliminin diger branglarinda bityiik bir éneme sahiptir. Kristal kafesin 6rgii noktalarimn
farklt atomlar tarafindan rastgele isgal edilmesi durumunda mevkisel (substitutional)
duzensizlik tanimu kargimiza gelir. Teorik ¢aligmalara dayanan hesaplamalarda, alagim
olusturan atomlarn bu gekildeki dagilimu istatiksel olarak tanimlanmalidir. En basit
dagilim, bunlarin rastgele dagildigmi varsaymaktir. Omegin B atomunun bir yeri isgal

etme olasiligi Cy olarak tanimlamrsa, toplam atomlann sayisma gére bu atom tiirtiniin
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konsantrasyonunu verir. Dogal olarak bu gercekei bir yaklagim degildir. Ciinkii ayni
cins iki komsu atom arasindaki g¢ekici (cohesive) enerjinin farkli olmasindan dolay:
bunlan ayn: tiir kabul etmek % 100 gercekei degildir.

Mevkisel safsizhk orgideki bir bosluk veya noktasal bir kusur olabilir. Her ne
kadar yiksek konsantrasyonlarda bosluklarla béyle sistemleri olusturmak miimkiin
olmasa da sivi fazdaki sistemler i¢in model sistemler Uzerinde ¢ok sayida ¢alisma
mevcuttur (Saha, vd., 1996). O‘halde, en genel bir ifadeyle daha dnce agiklandig: gibi
calismanuz kapsamindaki mevkisel diizensiz alagimlar (substitutional disorder), diizenli
kristal yapist olan bir sistemin orgii noktalarina yerlesen A ve B gibi iki atomun (veya
daha fazla farkl atom) bu noktalar rastgele isgal etmesi durumunda olugan sistemler
olarak tamimlanabilir. Eger sistem iginde sadece bir kag tane yabanci (veya farkli) atom
bu sekilde yerlesmigse bu yabanci atomlar safsizlik olarak digerleri ise asil (host)
atomlar olarak bilinmektedir. Diizensiz alasimlarda en eski ¢rnek bir model olarak Ising
modeli verilebilir (bir 6rgii noktasinin zit yonli yonelmis iki spin tarafindan iggal
edilmesi) veya gercek maddeler icin NiCu, AgPd, gibi alasimlar da birer 6rnek olarak A
verilebilir (Kirkpatrick, vd., 1969). Bu tiir diizensiz sistemler veya alagimlar, 6zellikle
celik ve bilgisayar endistrisinde biiyiik 6neme sahip olmasi nedeniyle son yillarda
oldukea ¢ok ¢aligilan maddelere olmustur (Leiro, vd., 2001; Wang, vd., 2001).

Teorik caligmalarda bu kapsamindaki diizensiz bir maddede veya malzemede bir
atomun bir bagka atom ile yer degistirmesi durumunda sebep olacagi bashca etkiler
$un1a§d1r:

1) Yer degistirmis atomun en ¢énemli etkisi bu yerdeki meydana gelen potansiyel

degisimidir. TB yaklasim iginde site-diyagonal enerjisi g,dan € gibi yeni bir

enerjiye degisebilir. Degisime ugramus bu yerin potansiyeli, herhangt bir yerin
gosterimine tekabtl eden Hamiltonyenin koésegen elamanlarini etkiler ve
genellikle kogegen diizensiz olarak tanimlanir.

1) Degisiklige ugramus yerdeki potansiyel sadece kendisi bu degisime maruz

kalmaz ayn1 zamanda yakin komgularin potansiyelinde de etkilenebilir.

i) Potansiyeldeki bir degisim ve buradan safsizhk ile alakah dalga

fonksiyonundaki bir degisim elektron yayilimini yada komsu atomlannda yiik

akisini etkileyebilir. Yuk akisi ve potansiyel degisimi birbiriyle alakali olup esit

zeminde ele alinmalidir. Bunlar genellikle kendi iginde tutarl: (self-consistently)
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olarak incelenmektedir. TB yaklasimini Hamiltonmana goére ; Wj si¢rama

(hopping) terimleri safsiz atom yakin komsu atomlanndaki i konumunda j

konumuna degisebilir ve o zaman W,;-’S‘l atom 2 I/V,;-afs‘z esitsizligi ortaya ¢ikar.

iv) Kararli kat1 bir kristalin bir yerine bir baska atomun yerlesmesinin varsayim

pek gercekgi bir varsayim degildir. Farkli atomlar ¢ogu zaman farkl bityiiklikte

ve katt icinde farkli iyonik buyikluge sahiptirler. Bu nedenle elektrostatik
kuvvet, iyonlarin yada atomlann birbirine dogru veya birbirinden ters yone
dogru hareket etmesine neden olur.

v) Mevkisel (substitutional) diizensizlerde, genellikle sistemi olusturan farkl

atomlarin diizenli bir oérgiide rastgele dagilim gosterdigi kabul edilir. Béyle

alagimlarda bir yerde bulunabilecek “atom ¢esidinin bulunma ihtimali yakin
komgu yerleri iggal eden atomlarin dogasindan bagimsizdir. Bununla beraber
atomlarm biiyuklikleri ve elektrostatik etkileri gibi degisik etkiler atomlarmn
yigilmasina sebep olabilir yada klastir olugturma etkileri veya diizenleme etkisi
olarak tanimlanan bir atomun farkl: bir tiir atom tarafinda sarilmasi durumu, bir
biitin olarak kisa mesafe diizenlilik (SRO) etkilerine gotirir. Kisa mesafe
dazenlilik gosteren alasimlar ise rastgele dagilmig sistemler olmayip, bunlan
caligmak igin gelistirilmis metotlarla matematiksel olarak hesaplanmasi daha

karmagiktir (Gonis, 1992).

Bu bolumdeki tartismamzda, rastgele mevkisel olarak dagilmig farkli bilesenli
alasimlan siki-bag yaklasim kapsaminda muamele eden Beeby metodunu kullanarak
durum yogunluklarini hesaplayacagiz. Ozellikle, A.B.. gibi iki bilesenli ve AByCixy
gibi u¢ bilesenli alasimlarin elektronik durum yogunlularinin alagimi olusturan

bilesenlerin konsantrasyonlarina gére degisimlerini inceleyecegiz.
5.2 Metot ve Formulasyon

Bir alasimdaki durum yogunluklarini hesaplamak i¢in diger diizensiz sistemlerde
oldugu gibi yine T-matrix kavramum kullanabiliriz. En basit bir tanimla t-matrisi kiiresel
bir potansiyel iizerine gelen ve etkilesip giden dalgayr tanimlar. Sonsuz bir sistem
olmast durumunda farkli fiziksel olaylar vuku bulur. Bu olaylarda baskin olan en énemli

ozellik, bir potansiyel kuyusu tizerine gelen serbest elektronun sagilma kesit alamnm
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(cross-section) sonsuz oldugu enerjide hir bagl durumuna (bound-state) sahip
olmasidir. Her potansiyeli temsil eden t-matrisi bir bagli durum verirse, 0 zaman N tane
sacilmada enerji bandlan meydana gelir. Bu ozelligi kendisinden tastyan T-matris

ifadest

T=%tg+ DtaGotp+ 21q GolpGoty +...+ (5.2.1)
a=p oEPEY

olup bunun ¢oziim degerleri (poles) uygulanan sistemin enerji sevilerini verir. Ciinkd
daha onceki bélimlerde durum yogunlugunun bu fonksiyonun kompleks kism ile
orantili oldugunu detayli bir sekilde tartistik. Ayrica siki-bag yaklagim kapsaminda
enerjinin negatif oldugu degerde, bu denklemin temsil ettigi sonsuz sagilma serisindeki
terimlerin hepsi reeldir ve kompleks kisim bu serinin yakinsak oldugu durumda
tanimlidir. Diger bir ifadeyle, bagh durumlar ancak serinin yakinsak oldugu noktalarda
kendini gosterir. Iste Beeby teorisi, yukaridaki baZintiyt diizensiz alagimlara
uygulayarak bagli durumlarla dogrudan alakali olan durum yogunluklarim1 hesaplamak
i¢in, bu sonsuz serinin yakinsak oldugu degerlerdeki ¢6ziim degerlerini aragtirr.
Mevkisel diizensiz alasgimlar i¢in gelistirilmis olan bu metot, rastgele dagilmg
bir alasimdaki atomlarn iggal ettikleri yerleri istatistiksel bir ortalamayla hesaplayan
ozel bir isleme dayanmaktadir. Potansiyel yaklasimi olarak yine muffin-tin potansiyeli
kullamlmaktadir. Aslinda bu potansiyel kristaller i¢in uygun olmasma ragmen alasimlar
igin pek uygun degildir. Ciinki sistem iginde yerel ara bolgelerde potansiyel yerden
yere degisebilir. Bu bolgelere tekabiil edecek etkili bir potansiyel tammlayrp ¢ozimu
yapmak olduke¢a gugtiir ve hentiz miimkin olmamustir. Bu yiizden kolaylik olmasi i¢in
alagimi olusturan her bilesen i¢in muffin-tin potansiyellerin g¢evresinden bagimsiz
oldugu varsayilir. Bundan bagka, Beeby metodunda ortaya ¢ikan en énemli zorluk,
elektronun sagilma sirecinde aym mevkiye birden fazla gelmesi durumunda
hesaplamada dikkate alinmasinda ortaya gikan zorluktur. Buna ilave olarak daha
karmagstk yiksek mertebeden terimlerin gelmesi sonucu yukandaki denkiemin
yakinsaklik (convergency) islemini de giiglestirir. Bu problemi ortadan kaldirmak igin,
metodun kendi i¢inde tutarli (self-consistent) bir isleme dayanmasi nedeniyle sonsuz

seri i¢indeki terimlerin tammlanan sartlarda ortalamasi alimyor. Bu islemler, genellikle
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coklu sagilmaya dayanan tekniklerde basit diyagramatik gosterimlerle izah edilir. Beeby
metodu da bu tiir bir gosterimi kullaniyor.

Denklem (5.2.1) deki yiiksek terimler atomlardan olusan bir sistem igindeki
sagiima seklini gosterdigine gore, duzensiz durum igin en basit yaklagim her sacici
merkezin tamamen baZimsiz oldugunu kabullenmektir. Bu kabullenme, ortalama
t-matrisi (ATA) olarak bilinen yaklagima gider ki bu dogru bir yaklagim olmaz. Ci'mkﬁ
elektron ayni1 merkeze birden fazla ugrarsa hesaplama isleminde bu dikkate alinmiyor
anlammdadir. Bu ytizden saghkli bir yaklasim olamaz. $éyle ki, band genigligi tek
potansiyelin bagli durumlarindan bityiik olursa hesaplanan durum yogunlugunda hatalar
olusur. Benzer problem farkli yaklagimlar tarafindan da belirtildigi gibi (Jones, R,
1969; Ziman, J. M., 1979; Yildiz ve Beeby, 1999), Beeby metodu bu hatalarda
sakinmak i¢in bir diizeltme terimi tammlaniyor. Metot, bu problemi daha basit olarak
ele alarak yerel diizenliligin olmadigimi ve her hangi bir mevkideki bir atom tira
belirleyen olasithik fonksiyonu ile istatiksel topluluk cinsinden tammliyor. Oregin, tirii
a olan herhangi bir yerdeki atomun bulunma olasiliginin ¢, olacag kabul edilir. Buna
gére T-matris serisinde 4, j, k, v.s seklinde bagimsiz atomlarin oldugu varsayihirsa, o
zaman sistem iginde bulunma durumlart uygun bir olasihik dagilim ile tim sistem
tizerinde ortalamast alinarak hesaplanir. Ote yanda bunlarm bazilari birbirine esit ise
( 6megin i = k ise) o zaman farkh bir tanimlama gerekir. Herseye ragmen, bu metodun
ilgilendigi farkhi atomlar olup bunlara bagimsiz atomlar denir. Bu dustnceyi formal bir
islemle tamimlamak gerekirse, i mevkisindeki (yerindeki) atomu o; olsun. Bu oy

atomuntun dagihim olasihigy

p(al) = ansa,ai > (522)
o
olarak-taramlanir. Buna benzer olarak diger atomlar i¢in ayni fonksiyon

P(c, By, v ) = T1; pla;), (5.2.3)

olur. Burada ¢arpim sembolii uizerindeki yildiz (*) isareti £, j, & ... farkli atom takim

igerisindeki bagimsiz atomlarin varhigini gosteriyor. Dolayisiyla denklem (5.2.1) de
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degisik terimler i¢indek: bagimsiz mevkilerin belirlenmesi bu teorinin baslica amacidir.
O zaman, bu islem i¢in baslangi¢c noktast olarak denklem (5.2.3) de olabilecek bagimii
mevkilerin belirlenmesi gerekir. Aksi halde ATA dan farkli olamaz. Bagimli mevkiler

i¢in bu denklem matematiksel olarak

P(cts By, 1o - - - ) =T1; p@)T, [p(ay) +1- play)]

=r1,.p(a,.)n};*(1+1—ﬂa—bl) (5.2.4)
play)

seklinde yeniden yazilabilir. Burada ¢ift yildiz (**) 5 ile gosterilen tim bagimli (aym
mevkiler anlaminda) mevkiler iizerinde olan ¢arpim islem gosterir. Ik satirm sag
tarafindaki Gst parantez igindeki terimlerin toplaminin bir oldugu agik¢a goriiliyor.
Bagimhi ve bagimsiz mevkileri birbirinden ayirmak i¢in bu denklemin alt satint
matematiksel agiim kullanarak elde ediliyor. Bagimli mevkileri temsil eden g¢arpim

kisminin

ok 1-payg) 1-play) 1-play) | 1- pla.)
I j1+———2-1=1 _ .. (5.25
b( @) ) @[ () j“?:( () I () ]+ 623

seklinde agilimu yapilabilir. Burada » ve ¢ seri iginde bagimli mevkilerin farkh

elemanlandir. Ayrica her sagilma mevkisinin birbirinden bagimsiz olan bu agilimdaki
degisik terimler, yukarida bahsedilen diizeltme islemini yapiyorlar_ve bu terimler
igerisinde en 6nemli olanlan belirlenmek bu teorinin kapsamu igindedir. Bu denklemin
bazi terimlerinin basit diyagramatik olarak gosterimi Sekil.5.1 de veriliyor. Denklem
(5.2.5) nin diyagramatik gosterimi sekilde (a), (b) ve (c) kisaca su sekilde 6zetlenebilir;
(a) diyagraminda X isareti her t-matrislerin bagimsiz ortalamasinn alindigimi ifade eder.
Eger dogrusal ¢izgi iizerinde X yerine noktalar alinsayd: o zaman her bir nokta sadece

t-matrisini, iki nokta arasmdaki diz ¢izgi ise Gy ile tanimlanan mevkiler arasmdaki
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(d)

Sekil 5.1: T-matrisi igin diyagramatik gosterimi: (a) ortalamasi alinmis her t-matrisi, (b) ilk
mertebeden diizeltme terimli sagilma, (¢) ikinci mertebeden diizeltme terimli sagilma, (d) yasakli bir
sagilma (Beeby, 1969).
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yayllan elektronu temsil eder. Bir sagilma serisinde kendini tekrar eden bir sagilma
merkezi denklem (5.2.5) ile izah ediliyor. Bu denklemin ilk toplammdaki ilk terim aym
sagict merkezinin tekrarlanma smirlamasim yok sayan bir olasiik dagiim

fonksiyonuyla (P)
123 Y 1 2 3
P(,.c g ,...]zp(f YPEIPE)... (5.2.6)
seklinde verilir. Burada bir mevkinin isgal edilme olasilik dagihim

1
P(zc )=Z}18ci,c;-" {CSC;;L’C? +(1_c)6c;1,c9‘} 5.2.7)

1

G

olur ve bir yerdeki t-fonksiyonunu yansimasi

TP ) =ty +(1=O)tp =<t > (5.2.8)
M

seklinde tamimlanir. Bu denklem, iki bilesenli bir alagimdaki bir yerin farkh bilesenler
tarafindan isgal edilmesini veren ortalama t-matrisi olarak bilinir (Beeby, 1969).
Diyagramm (b) sikkindaki sekilde noktalarn birlesimiyle izah edilen, denklem (5.2.5)
in ikinci terim olan toplamdaki kistm olup tekrarlanan her mevkiyi kendisiyle tekrar
birlestirir. Diyagramda elektron 6 farkh yerden sagildiktan sonra tekrar dérdinci yere
geri doner ve sonra tekrar iki farkli yerden sagilir. Aym denklemin iguncia toplam
terimi iki tekrarlamay1, dordincii terim tg tane tekrarlamayi, vs., ihtiva eder. Ugtincii
terime karsihik gelen (c) 51kk1nda elektronun dérdiincii ve besinci sagilmasinda sonra ilk
ve ikinci yerlerine tekrar doéniiyor. Diyagramin (e) sikkinda ise yasakli bir sagilma
durumu olup elektron aym yonde aym sekilde iki yere sagilamaz. Buna benzer
diyagramlara dayanan ¢alismalar ¢oklu sagilmada yaygin olarak kullamilmigtir (Das ve
Joshi, 1971). Herseye ragmen, bu diyagramlar gercek sistemlerde olabilecek tam

sagilmalar1 yansitmayabilir.
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Yukanidaki yaklagimlara goére, simdi tig-boyuttaki diizensiz bir alagim tzerinde
bu iglemlerin nasil formilize edilecegini takdim edebiliriz. Aym sagici merkezleri
ihtiva eden ¢ boyuttaki bir diizensiz 6rgi iizerinde rastgele hareket edersek, ayni sagici
ile karsilasmamiz yakin komgsu atomlarin (Z) sayma bagh olup 1/Z ile orantilidir. Boyle
bir durumda, sagilmada aymi yeri tekrar gdren surecin hesaplanmast tUzerinde
yogunlagmamiz gerekir. Eger denklem (5.2.3) kullaniip bu dogru bir sekilde
hesaplanirsa ilave edilecek diger diizeltmeler i, j, i, j seklindeki sagilma silsilesinde
olmalidir. Bu sagilma siireci boyunca baska yerlerden gelen tekrarlama sagilmalart da
tam olarak ilave edilmelidir. Duizeltme terimlerinin etkisi, ger¢ek sonuglarla yaklagimm
sonuglan arasinda bir fark doguracagindan, band kenarlan gibi band yapilannin baz
o6zel yerlerinde 6nemli bir degisime sebep olur. Bu bakimdan, herhangi bir tekrarlamay1
ihtiva etmeyen bir sagilma terimini diiginelim. Yani, denklem (5.2.5) ile temsil edilen
bagli yerlerin tamamen olmadigimi farz edelim. Boyle bir silsileyi kabul etmek bizi
yaklagik ortalama t-matrisi (ATA) uygulamasina gétirir ki bu da band uglarinda yanhs
degerler verir. Onun i¢in, yaklagimi daha ileriye gotiirerek herhangi bir sagiimada j gibi
bir yerin ilk yere dénmesinde iki kez karsilagtigin1 kabul edilir. ; deki sagilmayla birlikte
aymi yere donerken sagilmalar arasindan ; den j ye ugramalar igin bir duzeltme
yapilmast gerekir. Ayni yeri tekrar tekrar ziyaret etmesi durumunda bu yerin normalize
edilmesini gerektirir. Bunun igin bu yeri temsil eden t-fonksiyonu yerine etkili sagilma
denilen © fonksiyonu tanimlaniyor.

Orijin atom olarak, j konumundaki atomu alalim ve sagilmanin bu atomdan
baglayip ara sagilmalan da ihtiva eden bir sagilma silsilesinden sonra tekrar bagladig

yere geldigini ifade eden toplam sagilmayi I, ile gosterelim. O zaman

L=+t h+Iptlhtlo+ ... =<t+tlt+tlgtlgt+ ...> (5.2.9)

veya kisaca uygun bir gdsterimle

L=LQQ+1L)" (5.2.10)

esitlikleri tanimlanabilir. Burada Iy bir yerde baslayip tekrar ayni yere geldikten sonraki

sagilmalarin toplamu olup ara sagilmalan ihtiva etmemektedir. Burada denklem (5.2.1)
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de t nin yerine 7 tammlanmus olup, j de olabilecek sagilmanin itk veya son olup
olmadigt zorunlulugunu ortadan kaldiriyor. Iste bu islem, self-consistency olarak
tanmimlanan kendi i¢inde tutarh bir siirece goturur (Abrikosov, vd., 1997). Ciinki artik ©
herhangi 6zel bir yeri gostermiyor. Buna gore ilk yaklasgim olarak, sagilmada t; nin
ortaya ¢iktig1 her yer 1 ile yerdegistirmelidir. Ancak j gelisigtizel se¢ildigl i¢in bu
yerdegistirme her yer i¢in yapilabilir. Bu durumda denklem (5.2.1) ile verﬂeh toplam

sagilma fonksiyonu,
T=1+1G1 +1GtG+....=1t(1-1G)? (5.2.11)

olarak yazlabilir. Burada serbest pargacik hareketine karsilik gelen Gy = G(R; ~ R; )
olup elektronun bir mevkiden difer mevkiye yayilmasmm gosterir. Boylece, yukarida
verilen tanimlan kullanarak, bir yerden baglayip tiim ara sagiimalar dahil olmak tizere

aym yere gelmesi durumundaki sagilmalarin toplamu

- Ligrao— "
I QjG (k)l_TG(k)dk, (5.2.12)

bagmtisiyla verilir. Dolayisiyla bu denklemin kompleks kismu ilgilendigimiz fiziksel
kavram olan durum yoguniugu ile alakalidir. Ayrica, burada momentum boyutunda G

nin tim 6rgii vektorleri uzerine toplami
G(k) = Y. G(R)exp(ik.R) (5.2.13)

ve mitkemmel bir 6rgii i¢in ters Fourier transformu da

G(R) = ~[G(k) exp(~ik.R)dk (5.2.14)
A%

olur. Burada v Brillouin zone hacmi olup, k degiskeni bu hacim uzerinde ahnyor.
Sonu¢ olarak Denklem (5.2.12) yi kullanarak elektronik durum yogunlugunu

hesaplayabiliriz. Tabii elektronik durum’ yogunlugu bu denklemin kompleks kismu ile



orantith oldugu igin kompleks kismumin belirlenmesi gerekir. Bu denklemdeki t© nun
(veya Iy) m kompleks bir fonksiyon olmasi nedeniyle denklemin kompleks kismi
kolayca elde edilir Bununla ilgili detaylar asagidaki bolumde detayli olarak

agiklanacaktir.
5.3 Durum Yogunlugunun Hesaplanmasi

Bu boliimde yukanda verilen bagintilar kullamilarak basit kiibik (sc), yizey
merkezli kubik (fcc) ve cisim merkezli kibik (bee) yapilara uygulanacaktir. Bu yapilara
sahip sistemlerin farkhh konsantrasyonlu iki ve tg¢ bilesenli alasimlarin durum
yogunluklan hesaplanacaktir. Bunu yapmak i¢in, yukanidaki denklemlerden I, T ve G
(k) fonksiyonlarin tanimlanmasi gerekir. Her sagici nokta veya t-matrisi kompleks olan
7 ile temsil edildiginden, baslangic yeri rastgele segilebilir. Bu fiziksel olarak su anlama
gelir; elektron tim sistem iginde yayilirken yakin komsulanm dikkate alarak son
noktaya ulasiyor.

Hesaplamalarda Iy, I ve t nin belirlenmesi tamamen birbirine baghdir. Cinki
denklem (5.2.10) de goriildiigi gibi bunlar arasinda bir iliski vardir ve metodun kendi
iginde tutarh (self-consistent) bir isleme dayanmast bakimindan birinin belirlenmesi
halinde digerlerini de bunun cinsinden baz iterasyonlar sonucunda verir. Denklem

(5.2.4) den AB,.. seklindeki bir alagim igin

cty (1-o0o),

T= + (5.3.1)
I-(—<t>)y 1-(t,-<t>),

olarak yazilabilir. Burada siki-bag yaklasiminda dar s band: ve E <<0 i¢in t=W / (E -E;)
alinabilir. W band genisligi ile ilgili parametre (overlap integralinden gelen), E;
potansiyelin (veya sagici merkezin) bagli durum enerjisidir. <t> ortalama t-matrisi olup

denklem (5.2.8) den,

¢, (1-¢)

(5.3.2)
E~E, E-Eg

<t>=




ve

(1-c)E; _Ej)

(5.3.3)
(E-E)E-E;)

bagmtilan yazilir ve denklem (5.3.1) de kullanilirsa, bu denklem daha basit bir sekle
indirgenir. Burada W = 1.0 olarak alindi. Ayrica, Iy = Io+ ilp; reel ve kompleks
kisimlann cinsinden tanimlanip denklem (5.3.1) bunlar kullamibirsa © kompleks
fonksiyonu enerji ve Iy cinsinden bulunur. Sadece bu fonksiyonun kompleks kismi
durum yogunlugu i¢in kullanilir. Burada bc, fcc ve bec band yapilarina Brillouin zon
simirlan i¢inde tekabtl eden G(k) dagitkanhik bagintisindan kolayca bulunabilir. Basit

kubik 6, fcc 12 ve bee 8 yakin komsu atoma sahip olup sirasiyla

G(k) = 2( coskqa + coskya + coskza ), (5.3.4)
G(k) = 4(coskya coskya + coskyacosk.a + coskyacosk,a ), (5.3.5)
G (k) = 8 coska coskyacosk,a (5.3.6)

olarak vazilabilir. Burada a 6rgi sabiti, a =1 (a.u) olarak alinacaktir. Her 6rgii igin G(k)
nin bu egitlikleri denklem (5.2.12) kolayca kullanilabilir. Ancak hesaplamada karsimiza
¢ikan bir giglik t dan gelen terimlerin ve bagh oldugu fonksiyonlarin bir ¢ok
iterasyondan sonra gergek degerini bulmast oldukg¢a uzun bir bilgisayar zaman aliyor.
Ayrica bazi enerji degerlerinde durum yogunlugunun beklenmeyen negatif degerler
vermesi nedeniyle, teorinin bu haliyle uygulanip elde edilen bagintilarm ¢6ziminiin zor
oldugunu gordik. Bu nedenle 6ncellikle daha basit mertebeden olan sa@lmalan dikkate
alip denklem (5.2.12) nin ¢6zimi tercih edildi. Kullandigimiz yaklagim siki-bag
yaklagimina dayandi@ igin; t-matrisinin tersi sabit bir enerji degerinde t' = E - E; olarak

almir. O zaman, iki bilesenli alasim i¢in denklem (5.2.9)

S S (5.3.7)
T—I—IO E_EA—]O E_EB—IO
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seklinde yaklasik ifadesi tanimlanir. Aymt yaklagimlar kapsaminda bulunan denklemler
CPA da da kullambiyor (Kumar,V. vd., 1982). Dolayisiyla (5.2.12)nin ¢6ziimii daha
basit bir sekle indirgenir. Ayrica, denklem (5.2.12) deki integrali delta fonksiyonu
metodunu kullanarak iki pargaya bélip, ¢6zim daha da basit bir sekle indirgenebilir.
Bunun i¢in denklem (5.2.12)

I =jdqfde2(k)——l—1————6(q—G(k)) (5.3.8)
17 ~G(k)

yazilabilir. Bu denklem

1

= _.l_ 2 o
I qu dqr‘l __qb(q)z (5.3.9)
ve
g(q) = [dkd(q - G(k)). (5.3.10)
BZ

olarak ¢ok iterasyon gerektirmeyen bir sekle indirgenir. Denklem (5.3.10) siki-bag
yaklasimmda mikemmel bir érgiinin durum yogunlugunu verir. Oncellikle bu denklem
hesaplanarak bulunan degerler (5.3.9) da vyerine yazihir ve farkli konsantrasyonlar igin
durum yogunluklar1 hesaplanir. Her orgii yapisinda farkli konsantrasyon ve bagh enerji
degerleri i¢in durum yogunluklarnin degisimleri hesaplandi ve bulunan degerler sekil
5.2-5.10 de agik bir gekilde grafikierle izah edildi.
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Sekil 5.2: (a) Basit kiibik orginiin durum yogunlugu, (b) farkli konsantrasyonlu iki bilesenli alagim
durum yogunlugu.



Durum yogunlugu /Enerji

Durum yogunlugu /Enerji

0.2

0.1

0.0

0.2

0.1

0.0

c¢=09,c=01;E=-E=4
1 ] it 2
— (b)
J/ \
I T T T i I I
-12 -8 -4 0 4 8 12
Enerji (a.b)
—
o 0.9,¢=01; E1= ~E2= 2
- (9 )
1 //\// \\
d .
/ N
] - I I
-8 -4 0 4 8
Enerji (a.b)

Sekil 5.3: Basit kibik 6rgt tizerinde farkli konsantrasyonlu iki bilesenli dizensiz alagimin durum

yogunluklar.
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Sekil 5.5 : (a) fee drgimiin durum yogunlugy, (b) fee drgisinde farkli konsantrasyonlu iki bilesenli
alagim durum yogunlugu.
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Sekil 5.6 : FCC orgide farkl konsantrasyonlu iki bilesenli diizensiz alagimin durum - yogunluklari.
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Sekil 5.7 : FCC orgide farkli konsantrasyonlu ii¢ bilesenli ditzensiz alagumm durum yogunluklar.
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$ekil 5.8: (a) BCC 6rgimin durum yogunlugu, (b) BCC orgiisiinde farkh konsantrasyonlu iki bilegenli
alagim durum yogunlugu,
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Sekil 5.9 : BCC orgiide farkli konsantrasyonlu iki bilesenli diizensiz alagimin durum yogunhiklan.
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Sekil 5.10 : BCC orgude farkli konsantrasyonlu iig bilesenli dizensiz alasimin durum yogunluklar.
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6. SONUCLAR VE TARTISMA

Bu tez cahsmasinda, kendi teoriksel galijma programimizi yapmadan once
duzensiz sistemler hakkinda genel bir literatér taramast yaparak; bu sistemlerin tanim,
smiflandiriimast ve bunlar iizerinde yapilan énemli teorik ¢alismalan arastirip genel bir
on bilgi hazirland1. Bu tarama sonucunda, diizensiz sistemler igin hentiz giigli ve genel
bir teorinin gelistirilmedigi; ancak her seye ragmen bir ¢ok alternatif metodun veya
teknigin onerilip bu sistemlere farkli yaklagimlar altinda uygulandifi kamsma vanldi.
Bu izlenimden yola ¢ikarak, gelistirilen bu alternatif metodlar igerisinden birisi olan
Beeby ve Beeby-Hayes metodlarim ve genel torisini bu ¢aligmada tanitip duzensiz
sistemlere uygulayarak durum yogunluklarimi hesaplamak ¢alijmamizin ana amacini
teskil etti. Bunu gergeklestirmek igin iki versivona ayrilan Beeby teorisini uygulamadan
once, diizensiz sistemleri yapisal olarak diizensiz ve mevkisel duzensiz alasimlar olarak
iki grup altinda ele alip farkh iki metodla inceledik ve elektronik durum yogunluklarini
hesapladik. ;

Programimuzin ilk agamasinda, yapisal olarak diizensiz sistemler i¢in Beeby ve
Hayes tarafindan gelistirilen BH metodunu siki bag yaklagimi iginde oncellikle iki
boyuttaki bir zar orgistine uyguladik ve bu 6rginiin elektronik durum yoZuniugunu
hesapladik. Bu 6rgii 3-bagh ve 6-bagh olmak iizere iki fakli yap: ihtiva ettidi icin, bu
sistemin iki Ozelligini arastirdik: Birincisi, kullandigimuz metodun guvenirligini
ispatlamak amaciyla; bu 6rgi ig¢in hesapladiimiz durum yogunlugunun dogruluk
derecesini daha ¢nce Horiguchi ve Chen (Horiguchi ve Chen, 1972) tarafindan farkl:
sayisal bir metodla ayni 6rgi igin hesaplanan sonuglariyla karsilagtirdik. Sekil 4.2 (a)
kullandigimiz metodun uygulanmasi sonucu zar 6rgisi igin hesapladigimiz durum
yogunlugunu gosterirken, (b) sikkindaki sekil Horiguchi ve Chen tarafindan sayisal
olarak tam bir hesaplamayla bulunan sonucu gostermektedir. Sekillerde goruldigu gibi
her iki grafigin de uyumlu ve aym olmast bakimmdan kullandigimiz metodun veya
teknigin dogru oldugunun bir ispatini gostermektedir. Aragtirdigimiz ikinci ozellik ise,
3-baghh ve 6-bagh yapilann konsantrasyonlarmin degisimlerine goére durum
yogunlugunun nasil bir degisim gosterdigini incelemek. Bunun igin bag sayilan ile
alakall konsatrasyonun fonksiyonu olarak tamamen 3-bagh bir yapidan (bal petegi)
6-bagh (iicgen yap1) bir yapiya gegisi halinde durum yogunluklarinin nasil bir degisim

gosterdigi hesaplandi. Bu gegis i¢in alman konsantrasyon degerleri 3-bagh ve 6-bagh
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yapilar i¢in srasiyla : a) 13 =0, s = 1.0; b) 13 =0.1, ¢ =0.9; ¢) 3 =0.2, s = 0.8;
d)n3=05,1n6 =0.5;e)N3=0.8,ns =0.2; H13=0.9, 15 =0.1, g 3 =1.0, n6 =0.0.

Yukanida alinan degerler pal peteginden tiggen yapiya gecisi kademe kademe
gosteren degerler oldugundan, her iki yap1 da mitkemmellik limitlerini gosterirler. Bu
iki limit (n; =0, g = 1.0 ==-—--- -> tiggen yap1 ve 3 =1.0, ng = 0.0 ~-=-mm- —>bal petegi)
degerlerine karsiik gelen durum yogunluklart daha 6nce ¢ok iyl bilindigi ve bir ¢ok
¢alismada sunuldugu igin tzerinde durmayacagiz. Ancak ara degerler ile ilgili herhangi
bir ¢alisma arastirdigimuiz kadanyla olmadig: i¢in énemli bir hesaplama niteligindedir.
Ciinka benzer seviyedeki calismalan literatsrde gérmek miimkiindir. Omegin, yakm
zamanda Grimm vd. (Grimm, vd., 1998) tarafindan hem iiggen hemde bal petegi 6rgiisi
Uzerindeki bir ¢aligmada topolojik diizensizlerde enerji seviyesinin -siki bag
yaklasiminda nasil degistigi aragtinlmugtir. Bu bakimdan ara degerler kullanilarak
hesaplanan durum yoguniuklan sekil (4.3-4.8) de agik bir sekilde goriilmektedir.
-Sekillerde goruldiigu gibi tek tip mikemmel 6rgiiye tekabiil eden durum yogunluklar
yerini; artik her iki yapimn durum yogunluklarm ihtiva eden karma bir 6rgiiniin durum
yogunluklarina birakmaktadir. Bununla birlikte, sistem bal peteginden tiggen yapiya
dogru giderken band yapisinin geniglemesi ve simetrik olmayan daha yayvan bir sekil
gostermesi beklenmektedir. Ciinkii 6-bagh 6érgiide yakin komsu atom sayis1 daha fazla
oldugu i¢in dagitkanlik bagmtisindaki band parametresi olan W biiyiir ve temel enerji
seviyesi olarak alinan bir enerji seviyesi (Ey) etrafinda enerji band1 olusur. Bu arguman
bazi sekillerde goruniirken, bazilarinda gorinmemektedir. Teorik olarak beklenen
degerler tam olarak gekillerde gorilmemesinin sebebi tamamen numerik ve
programlama hatasindan kaynaklanmugtir. Ayrica, durum yogunluklarmin daha
yumusak (piksiz) elde edilmesi igin biiyiik boyuttaki matrislerin ¢6ziimii ile edilebilirdi,
ancak yeteri kadar hizli ve yiiksek kapasiteli bilgisayarn olmayisi nedeniyle beklenilen
bu sonuglan elde edemedik.

Programimmzin ikinci' asamasinda ise, mevkisel diizensiz alasimlarin elektronik
durum yogunluklarini hesapladik. Bunlari incelemek igin Beeby tarafindan gelistirilen
kendi iginde tutarll bir teknik, yine siki bag yaklasimi kullanilarak; oncellikle durum
yogunluklari iyi bilinen basit kiibik, ytizey merkezli kubik ve cisim merkezli kiibik
orgiilere uyguladik ve elektronik durum yogunluklarim hesapladik. Sekil 5.2 (a) basit

kubik, sekil 5.5 (a) yiizey merkezli kiibik ve sekil 5.8 (a) cisim merkezli kiibik 6rgiilerin
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durum yogunluklari olup teorik olarak beklenen sonuglarla tamamen uyum
icerisindedir. Fakat buradaki hesaplamada asil amacimuz, bu duzenh 6rgilerin durum
yogunluklarimi hesaplamadan ziyade, bu orgiler diizensiz alasimlar ihtiva etmesi
durumunda durum yoguniuklan nasil degisir sorusunu aragtirmaktir. Bunun igin
konsantrasyonlan bakiminda farkli iki bilesenli(A., Bi.c) ve U¢ bilesenli dizensiz
alasimin (ternary alloy) rastgele sistem iginde érgﬁler iizerinde dagilmasi1 durumunda
durum yogunluklanmmn nasil degistigini arastirdik. Bu hesaplamada, oncellikle ikili bir
alasim i¢in band genisliginin (W) bagh enerji farkina (AE) oramina bagh olarak durum
yogunlugunun sekillendigini gordik. Teorik olarak beklenen bu olayda (W/AE ) kiigiik
oldugu zaman, herbir band tamimlanan bagh enerji iizerinde ve tanimlanan
konsantrasyona esit oranda olmak tzere ayrik iki band olarak aynhp sekillenir. Ote
yandan (W/AE ) biiyiik oldugu zaman, tek bir bandin gériinmesi gerekir. Omegin sekil
5.2 (b) de W= 12 ve AE (0.5-(-0.5))= 1.0 ve W/AE =12 degeri biiyiik bir deger oldugu
icin, tek bir band seklinde ortaya ¢iktigy gorilityor. Benzer olarak sekil 5.5 (b) ayni oran
gecerli olup tek bir band oldugu bu sekilde de goriliyor. Bu oranm kuguk oldugu
degerlere karsilik gelen ise sekiller 5.3 (b), sekil 5.6 (b) ve sekil 5.9 (b) olup; bu sekiller
i¢in oran yaklagik olarak W/AE = 1.5 dir ve durum yogunlugunun yapist iki ayrik band
olarak ortaya ¢iktigi goriliiyor. Bu bandlarin degerleri verilen bagl enerji degerleri
izerindeki konsantrasyon oranlanna esit olup, toplamiarida 1’e esittir. Bandlarin bu
sekilde ayrilmasi veya birlesmesi fiziksel olarak bir anlammin olmast gerekir. Bu anlam
ise su sekilde yorunﬂqnabilir: kullamlan potansiyel yaklasimi nedeniyle (muffin-tin) iki
atom (veya potansiyel) birbirinden yeteri kadar ayrmlirsa her potansiyel bagh
durumlanni olugturur. Ancak bunlar birbirine yaklastmhrsz; seviyeler birbirine girer ve
tek band meydana gelir. Benzer hesaplamalar farkli enerji ve konsatrasyon degerleri
i¢in t¢ bilesenli alagimlar tizerinde yapildi. Aym sekilde, durum yogunluklan verilen

sayisal degerlere gore tek band, iki band ve ti¢ band seklinde kendini gosterdi
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