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Oz

Bu calisgmada XCuPb (X= Dy, Y) bilesiklerinin yapisal, manyetik ve elektronik
ozellikleri Yogunluk Fonksiyonel Teorisi, FPLAPW metodu ile Wien2k kodu
kullanilarak incelendi. Yapisal optimizasyon PBE-GGA potansiyeli kullanilarak
yapildi. Yapisal optimizasyondan birim hiicre parametreleri ve toplam enerji belirlendi.
Yapilarin durum DOS egrisi ve spin yonelimine bagli olarak elektronik band grafigi
cizildi. Elde edilen sonuglarin deneysel veriler ile uyumlu oldugu goriilmektedir.

Anahtar Kelimeler: Yogunluk Fonksiyonel Teorisi (YFT), Wien2k, DyCuPb, YCuPb,
Yapisal ozellikler, Elektronik 6zellikler

ABSTRACT

In this study, structural, magnetic and electronic properties of XCuPb (X = Dy, Y)
compounds were examined by using Density Functional Theory, FFLAPW method and
Wien2k code. Structural optimization was performed using PBE-GGA potential. Brim
cell parameters and total energy were determined from structural optimization.
Electronic band graph was drawn according to the state DOS curve and spin orientation
of the structures. The results obtained are consistent with the experimental data.
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1. Giris

Dogada bulunan veya yapay olarak iiretilen
malzemeleri teknolojide kullanabilmek i¢in malzemelerin
ozelliklerinin bilinmesi gerekir. Malzemeyi olusturan
molekiil veya atomun o6zellikleri hem deneysel hem de
teorik olarak hesaplanabilir. Malzeme fizerinde yapilan
yeni arastirmalar eski aragtirmalara katki yapacagi gibi
yeni kullanim alanlarinda da maliyeti azaltacaktir.
Schrodinger dalga denklemi; prensip olarak, bir kuantum
sistemi hakkinda tiim bilgileri igerir. Baz1 sistemler i¢in
Schrodinger denklemi c¢oziilerek dalga fonksiyonlart elde
edilebilir. Daha sonra da sistemin enerji durumlar
belirlenebilir.  Fakat ¢ok elektronlu  sistemlerin
Schrodinger denkleminin analitik ve niimerik ¢oziimii
heniiz miimkiin degildir.

Hohenberg ve Kohn (1964), sistemin ¢ok
elektronlu dalga fonksiyonunu kullanarak ¢6ziim yapmak
yerine, konumun ve zamanin bir fonksiyonu olan
elektron yogunlugunu kullanarak hesaplama yapma
yontemini  gelistirmistir. Kohn ve Sham (1965) ile
Hohenberg ve Kohn tarafindan ortaya konan taban durum
yogunlugunu belirlemek i¢in pratik bir yol ortaya koydu.
Kohn-Sham denklemleri olarak adlandirilan esitliklerin
¢oziilmesi (6z uyum ¢o6ziimii) ile taban durum yogunlugu
belirlenir [1-3]. Kristal yapilarin elektronik yapisinin
hesaplanmasi, Kohn-Sham denklemlerine dayanan,
elektron sistemlerinin  kuantum mekaniksel temel
durumlarinin tam ¢oziimlerini miimkiin kilan ab-inito
yontemlerini temel alan ABINIT, SIESTA, VASP ve
Wien2k gibi bilgisayar yazilimli paket programlar
kullanilarak yapilmaktadir [4].

Maddenin  6zelliklerinin ~ belirlenmesinde  en
basarili teorilerden biri olan yogunluk fonksiyonel teorisi,
katilarin band yapisint ve molekiiler kimyada bag
enerjisinin  hesaplanmast  gibi  birgok  6zelligin
belirlenmesini miimkiin kilmaktadir.  Ayrica siiper
iletkenlik, atomlarin lazer ile etkilesmesi, agir ¢ekirdekli
atomlarda relativistik etki, klasik sivilar ve alagimlarin
manyetik Ozellikleri YFT ile yapilabilmektedir [5,6].
Yogunluk fonksiyonel teorisi kullanilarak yapilan
hesaplamalar deneysel caligmalar1 desteklemek amaci ile
yapilabildigi gibi deneysel olarak yapilmamig ¢alismalara
onciilik etmek amaci ile de kullanilabilir. Bir bilesik
heniiz sentezlenmemis iken bir¢ok 6zelligi, yapisal olarak
kararl olup olmadig1 teorik olarak hesaplanarak deneysel
calismalara ve mihendislik ¢aligmalarina Onciiliik
edebilir. Yogunluk fonksiyonel teorisi hesaplamalarinin
bir diger avantaji ise maliyeti yliksek c¢aligmalarin
yapilabilmesini kolaylastirdig1 gibi ayrica yiiksek basing
gibi olagan istli kosullarda arastirma yapilabilmesine
olanak saglamasidir.

2002’lerden bu yana, birgok yapinin elektronik,
optik, elastik, yapisal ve termodinamik &zellikleri,
Yogunluk fonksiyonel teorisi, GGY, LDA, Abinit ve
Wien2k programi kullanilarak incelenmis ve bu tiir
calismalardan elde edilen sonuglarin deneysel sonuclarla
oldukga tutarli oldugu goriilmiistiir. Gelistirilen her yeni
teknik ile teorinin basaris1 giderek artmaktadir. Bu
nedenle c¢ok pargacikli sistemlerin incelenebilmesi icin
kullanilan yontemlerden biri olan Yogunluk Fonksiyonel
Teorisi tizerinde durulacaktir [7-9].

RCuPb (R=Y, Tb, Tm ve Lu) bilesiklerinin kristal
yapilart X-151m1 toz difraksiyonuyla aragtirilmig. DyCuPb
'nin kristal yapisi, X-1smn1 tek kristal metodu ve RCuPb
(R=Sm, Gd, Dy, Ho, Er) bilesikleri ise X-is1m toz
difraksiyonuyla yeniden incelenmistir [10]. Bu
calismada, temeli Yogunluk Fonksiyoneli teorisi olan
Wien2k paket programi kullanarak DyCuPb ve YCuPb
bilesiklerinin yapisal, elektronik ve manyetik 6zellikleri
belirlenecektir.  Bu bilesikler literatiir taramasindan
belirlenmis ve oldukc¢a sinirlt 6zellikleri galigilmigtir. Bu
ylizden bilesiklerin yapisal, manyetik ve elektronik
ozelliklerinin de ¢alisilmasinin ayr1 bir 6nemi vardir.

2. Hesaplamah Detaylar

XCuPb (X=Dy, Y) bilesiklerinin yapisal, manyetik
ve elektronik oOzellikleri Wien2k paket programi
kullanilarak [4,11] yogunluk fonksiyonel teorisine
dayanan FPLAPW metodu ile gerceklestirildi [3, 11, 12].
Yapisal ozelliklerinin  belirlenmesi degis-tokus
korelasyon potansiyeli olarak Wien2k paketinde sunulan
potansiyeller olan PBE-GGA [12] potansiyel segimine
gore yapildi. Baz setlerinin yakinsamast Ry *Kpa' 1n
kesme degerine bagli olup, bu galismada Ry *Knax = 8
olarak alindi. Dy, Cu ve Pb atomlarin muffin-tin
kiirelerinin yarigap1 sirasiyla 2.45, 2.18, 2.29 olarak
secildi. Burada R,y muffin-tin kiiresinin en kiigiik
yarigapidir.

Yik yogunlugunun Fourier genislemesindeki en
blyiik vektoriin biiyliklik degerini gosteren Gpa=12
(a.u.) olarak secildi. Kiirelerin i¢indeki dalga
fonksiyonlarinin geniglemesi i¢in maksimum deger Iy« =
12 olarak ayarlandi. Cekirdek ve degerlik durumlarim
ayiran enerji kesilmesi -7 Ry olarak segildi. Brillouin
bolgesi integrasyonu igin tetrahedron metoduna gore
indirgenemez Birillouin bolgesi ig¢in 165 nokta, tiim
Brillouin bolgesi i¢in ise 5000 nokta degeri kullanildi. Bu
noktalar her bir SCF dongiisiinde yiikk yogunlugunu
olusturmak i¢in kullanilirlar.
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3. Tartisma ve Sonuclar

3.1 Yapisal Ozellikler

Bu c¢alismada XCuPb (X=Dy, Y) bilesiklerinin
yapisal Ozellikleri arastirildi. Bilesikler LiGaGe kristal
yapisina sahip olup hexagonal fazda 186 (space group

Sekil 1. a) DyCuPb bilesiginin kristal yapisi

Caligmada yogunluk fonksiyonel teorisine dayanan
FPLAPW metodu kullanildi [12] ve yapisal 6zelliklerinin
belirlenmesi degis tokus korelasyon potansiyeli olarak
Wien2k paketinde sunulan potansiyeller olan PBE-GGA
(Perdew ve ark 1996) potansiyel seg¢imine gore yapildi
[9]. Tablo 1'de verilen deneysel veriler uygulanarak
yapisal  hesaplamalar  yapilmigtir. ~ Murnaghan’in
denklemine gore hesaplanan hacim (Vj), Bulk modiilii
(Bo) ve brim hiicre parametreleri Tablo 1.'de

P6smc, Pearson code hP6) uzay gurubuna sahiptir. Ilkel
hiicrede atomlarin atomik pozisyonlari ise X i¢in (0,0,0),
Cu i¢in (2/3,1/3,0.827: 1/3,2/3,0.724) ve Pb igin ise
(2/3,1/3,0.224;1/3,2/3,0.724) seklindedir. Burada Z=2
olup birim hiicrede 2 molekiil bulunmaktadir [13-14].

b) YCuPb bilesiginin kristal yapisi

listelenmistir. Malzemenin Bulk modiili,
sikigtirilabilirlige karsi direnglidir. Ancak Bulk modiilii,
hacim artikca azalmaktadir. Sonuglarimiz, Bulk

modiilii(By) ile hiicre hacmi (V) arasindaki iliski iyi
bilinen[7]

B,: V!
ile uyumludur.

Tablo 1. DyCuPb ve YCuPb bilesiklerinin yapisal parametreleri

Parametre DyCuPb YCuPb
Deneysel a (A%) | 4.571(1)° 4.5585(3)° 4.5585(1)"
Deneysel ¢ (A%) | 7.345(1)° 7.3260(3)° 7.3328(2)"

Hesaplanan a (A°) 4.739° 4.524°
Hesaplanan ¢ (A% 7.533° 7.278°
Sapma degeri (a) % 3.52 % 0.76
Sapma degeri (c) % 2.48 % 0.75

V, (au®) 871.62 919.99

Bo(GPa) 194.29 80.02

Hacim optimizasyonu yapmak icin farkli hacim
degerlerine karsilik gelen toplam enerji degerleri bulunur.
En diistik enerjili durum en kararli durum oldugundan bu
enerji degerine karsilik gelen hacim aranan hacim

10

degeridir. XCuPb bilesiklerinin PBE-GGA potansiyel
se¢imine bagli olarak yapilan hesaplamalar sonucu
toplam enerjinin birim hiicre hacmine bagh degisimi
Sekil 2 (a) ve (b)’ de verilmistir.
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Sekil 2. Toplam enerjinin birim hiicre hacmine bagl degisimi a) DyCuPb b) YCuPb

Yapilarin hesaplanan hiicre boyutlari, deneysel
veriler ve diger teorik sonuglarla uyumlu oldugu
goriilmektedir (Tablo 1). DyCuPb icin deneysel
verilerden maksimum sapma % 3.4' diir.

3.2 Elektronik ve Manyetik Ozellikler

Kristallerde elektronik band yapisi ve durum
yogunluklar1 (DOS) bir kristali tanimlamak i¢in 6nemli
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parametrelerdir [15]. Yapilarin elektronik ve manyetik
ozellikleri PBE-GGA potansiyeli kullanilarak incelendi.
Burada her bir atom igin, orbitallerden gelen durum
yogunlugu ile biitiin orbitallerden gelen katki i¢in de
toplam DOS’un enerjiye baglhi degisim grafigi
olusturuldu. Her bir atomdan gelen DOS katkilar1 Sekil
3. de gosterilmigtir.
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Sekil 3. DyCuPb yapilarinin; toplam orbitalden ve her bir orbitalden gelen katkiy1 gosteren DOS’ un enerjiye gore degisim grafigi
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Sekil 4. YCUPb yapilarinin; toplam orbitalden ve her bir orbitalden gelen katkiy1 gosteren DOS’ un enerjiye gore degisim grafigi
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Bu grafiklerde Fermi enerji seviyesi sifir elektron bulundurdugundan, DOS’ a en biiyiik katkiy1 Dy
noktasinda sabitlenmistir. Elektron yogunlugunun Fermi atomu verdigi gorilmektedir. Kolaylik olmasi igin
enerji seviyesinde bulunmasi, yapinin metalik 6zellik cizelgelerde Fermi enerjisi sifir noktasinda verilmistir.
gosterdigini belirtir.  Diger atomlara gore daha fazla

Sekil 5. Hekzagonal yap1 i¢in brillouin bslgesi déngiisii: 1'.Y.|:.|,_||1I 7- l'-,\1|_\'- ]'|{f,-FL

Wien2k programinda noktalarin isimleri farkli
verildiginden ayn1 dongilide noktalar band grafiginde I'-
M-K-T"-A-L-H-A seklinde verilmistir. Her bir bilesik i¢in
cizilen band grafikleri Sekil 6. a ve b. de verilmistir.
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Sekil 6. (a) DyCuPb bilesiginin band yapisi grafigi (b) YCuPb bilesiginin band yapisi grafigi
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4. Sonuclar

DyCuPb ve YCuPb'nin yapisal, elektronik ve
manyetik  Ozelliklerini, degisim ve  korelasyon
potansiyelleri icin PBE-GGA'ya sahip YFT’ ye dayanan
tim elektronlarda tam potansiyel dogrusallagtirilmig
giiclendirilmis diizlem dalgas1 (FPLAPW) yoOntemini
kullanarak aragtirildi. Hacim optimizasyon yoOntemini
kullanarak bu bilesikler i¢in kafes sabitlerinin optimize
edilmis degeri hesaplandi. Yapilarin hesaplanmis hiicre
boyutlarinin sonuglari, deneysel verilerle ve diger teorik
caligmalarla uyumlu olduklart gorildi. DOS ve
elektronik band parselleri tiim bilesiklerin metalik
ozellige sahip oldugunu gostermektedir.
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