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Oz

BaRu,As; bilesiginin yapisal, elektronik, fonon ve siiperiletkenlik o6zellikleri ab initio pseudopotansiyel metodu
kullanilarak incelendi. Elektronik hesaplamalarin sonucunda, Fermi enerjisi durum yogunlugu (N(EF)) 1.79 durum/eV
olarak bulundu ve Fermi enerjisi civarinda en biiyiik katki Ru 4d ve As 4p orbitallerinden kaynaklandigi gézlemlendi.
Bu bilesigin fonon dagilim egrilerinin ve fonon durum yogunlugunun hesaplamasi dogrusal tepki metodu kullanilarak
yapildi. Fonon dagilim egrileri ve fonon durum yogunlugu sonuclari BaRu,As; bilesiginin dinamik kararli oldugunu
gosterdi. Ayrica dogrusal tepki metodu ve Migdal-Eliashberg yaklagimi kullanilarak BaRu,As; bilesiginin elektron-
fonon matris elemanlar1 hesaplandi. Bu matris elemanlar1 yardimiyla BaRu,AS, bilesigi igin ortalama elektron-fonon
etkilesim parametresi A=0.21 gibi zayif bir etkilesim olarak bulundu. Bu sonug¢ incelenen bilesikte elektron-fonon
etkilesiminin ¢ok kiicliik oldugunu gostermektedir. Bu diisiik A degeri incelenen bilesikte 0.1 K degerine kadar
geleneksel siiperiletkenlik gdzlemlenememesini agiklamaktadir.

Anahtar kelimeler: Elektronik Ozellikler, Fononlar, Siiperiletkenlik, Yogunluk Fonksiyonel Teori

Abstract

Ab initio pseudopotential calculations have been made to investigate structural, electronic, vibrational, and
superconducting properties of BaRu,As,. Electronic results show that the calculated density of states at the Fermi level
(N(EF)) is 1.79 states/eV and N(EF) is mainly contributed by Ru 4d states and As 4p states. A linear response approach
is used to determine phonon dispersion curves and phonon density of states for this compound. The phonon dispersion
curves and phonon density of states indicate the optimized structure of BaRu,As, is dynamically stable. Furthermore,
the linear response method and theMigdal-Eliashberg approach have been used to calculate electron-phonon matrix
elements for BaRu,As,. By using these matrix elements, the average electron-phonon coupling parameter is found to be
weak strength such as 2=0.21. This result confirms that very small electron-phonon interaction occurring in this
compound. This low value of (4) explains the absence of conventional superconductivity up to 0.1 K in this compound.
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1. Giris

ThCr,Si, tipi kristallesen AT,X, (A = Toprak
alkali metal veya Lantanit element, T = Gegis
metali, X = Si, P, Ge, As) bilesikleri ¢ok yogun
bir sekilde deneysel ve teorik olarak
caligilmaktadir (Nagarajan vd., 1981;
Sampathkumaran vd., 1986; Ronning vd., 2008;
Kim vd., 2012). Bu bilesikler diisiik sicakliklarda
stiperiletkenlik (Hull vd., 1981; Jeitschko vd.,
1987; Tomioka vd., 2009; Hirai vd., 2010), basing
(Torikachvili vd., 2008; Miclea vd., 2009;
Ronning vd., 2009) veya farkli malzemelerle
katkilanarak (Rotter vd., 2008; Sefat vd., 2008;
Jeevan vd., 2008; Shan vd., 2012; Hirai vd., 2012)
yliksek sicakliklarda siiperiletkenlik ve farkl
manyetik 6zellige sahip olma (Reehuis vd., 1992)
gibi ilging fiziksel ozellikler gdstermektedirler.
ThCr,Si, tipi siiperiletkenler bu karmagik
davraniglarindan dolay1 basing altinda birinci veya
ikinci tir faz gegisi gosterebilirler (Shein ve
Ivanovskii, 2009b). LaRu,P, bilesigi igin
siiperiletkenlik gecis sicakligt 4 K olarak
gozlenmistir (Jeitschko vd., 1987). Bu bilesik
manyetik element icermediginden siiperiletkenlik
durumunda  herhangi bir manyetik gecis
gozlenmeyecektir. Bu yiizden Siiperiletkenligin
dogasmin incelenmesi i¢in oldukca uygun
bilesiktir.  Bu bilesik ile ilgili son yillarda
elektronik  ve  siiperiletkenlik  6zelliklerini
incelemek i¢in deneysel caligmalar yapilmig ve
bilesigin  stiperiletkenlik  o6zelligi  gosterdigi
dogrulanmstir (Schaak ve Cava, 2004; Moll vd.,
2011; Ying vd., 2010; Razzoli vd., 2012). Ayrica
bu bilesigin elektronik o6zellikleri c¢esitli teorik

calismalarla incelenmistir (Moll vd., 2011;
Razzoli vd., 2012). Mine vd. (2008) yapmis
olduklar1  c¢alismada  BaNi,P,  bilesiginin

siiperiletken oldugunu kanitladilar ve bu bilesik
icin siiperiletkenlik gecis sicakligini 3 K olarak
belirlediler. Keimes vd. (1997) BaNi,P;
bilesiginin yapisal ozelliklerini yapmis olduklar
deneysel c¢alisma ile belirlemislerdir. Ayrica
BaNi,P, bilesiginin elektronik ozellikleri teorik
calisma ile belirlenmistir (Shein ve Ivanovskii,
2009Db). BaNi,P, bilesigine ¢ok benzer kristallesen
Balr,P, ve BaRh,P, bilesikleri i¢in de c¢alismalar
yapilmistir (Wurth vd., 1997; Lohken vd., 2002).
Balr,P, ve BaRh,P, bilesiklerinin BaNi,P,
bilesiginden farklari, manyetik Ni bilegeni yerine
manyetik olmayan Ir ve Rh atomlarim
icermeleridir. Balr,P, ve BaRh,P, bilesikleri i¢in
deneysel olarak yapilan 1s1 kapasitesi, diren¢ ve
manyetik duygunluk 6l¢iimlerinde siiperiletkenlik
gecis sicakliklar sirasiyla 2.1 K (Berry vd., 2009)
ve 1 K (Hirai vd., 2009) olarak belirlenmistir.
Fujii ve Sato (2009), SrPd,Ge, bilesigi igin
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yapmis olduklar1 ¢alismada siliperiletkenlik gegis
sicakligii  yaklasik olarak 3 K  olarak
bulmuslardir. SrPd,Ge; bilesiginin siiperiletkenlik
ozelliklerini belirleyebilmek icin birka¢ deneysel
calisma daha yapilmistir (Sung vd., 2011; Wang
vd., 2012; Hung vd., 2013; Samuely vd., 2013).
Yapilan galigmalar sonucu SrPd,Ge, bilesiginin II.
tip stiperiletken oldugu bulunmustur (Shein ve
Ivanovskii, 2009b; Shein ve Ilvanovskii, 2011;
Razzoli vd., 2012; Ghebouli vd., 2011; Kittel,
2014). Anand wvd., (2013) deneysel olarak
SrPd,As, ve CaPd,As, bilesiklerinin yapisal,
elektronik, manyetik  ve stiperiletkenlik
Ozelliklerini  incelemisler ve SrPd,As, ve
CaPd,As, bilesiklerinin siiperiletkenlik — gecis
sicakliklarini sirastyla 0.92 K ve 1.27 K olarak
belirlemiglerdir. Ayrica SrPd,Ge,, SrPd,As, ve
CaPd,As, bilesiklerinin elektronik ozelliklerini
belirleyebilmek i¢in de teorik c¢alismalar da
yapilmistir (Jayalakshmi ve Sundareswari, 2013;
Ghebouli vd., 2011; Shein vd., 2014).

BaRu,As, bilesiginin manyetik, termal ve
elektriksel direng Ol¢timleri Nath vd., (2009)
tarafindan deneysel olarak incelenmisler ve
BaRu,As, bilesiginin sicakliga karst direng
davranisinin normal metallerin davranigina benzer
oldugunu gézlemlemislerdir. Shein ve lvanovskii
(2009a) SrRu,As, BaRu,As, SrRh,As, BaRh,As,
bilesiklerinin yapisal ve elektronik oOzelliklerini
teorik olarak incelenmistirler. Ayrica yine Shein
ve Ivanovskii (2010) SrRu,As, ve BaRu,As;
bilesiklerinin bant yapis1 Ozelliklerini teorik
olarak incelenmisler. ve SrRu,As, ve BaRu,As,
bilesiklerinin elektron-fonon etkilesim
parametrelerini (A) hesaplamiglardir. Fakat Shein
ve lvanovskii (2010) yapmis olduklari ¢alismada
belirttikleri gibi kullandiklar1 yontem basit bir
yaklagimdir. Onlar deneysel ve teorik Sommerfeld
sabitlerini  kullanarak ~ y*" YEK(14+0)
formiiliinden SrRu,AS, ve BaRu,As,
siiperiletkenleri icin A degerlerini yaklasik olarak
sirastyla 0.20 ve 0.02 olarak belirlemiglerdir.
Bardeen, Cooper ve Schrieffer (BCS) teorisine
gore siiperiletkenlik elektron-fonon etkilesimin-
den kaynaklanmaktadir. Elektron-fonon etkilesim
parametresini hesaplamanin en iyi yolu Eliashberg
spektral  fonksiyonunu (o’F(®)) belirlemektir
(Titiinct vd., 2012; Titlinci vd., 2010; Bagei vd.,
2010; Liu ve Quong, 1996; Bauer vd., 1998;
Baroni vd., 2001; Weber vd., 2012). Clinkii bu
fonksiyon elektronlar, fononlar ve onlarin
etkilesiminden gelen katkiy1  icermektedir.
Simdiye kadar bu fonksiyon BaRu,As, bilesigi
i¢in incelenmemistir. Bu ¢alismada, teorik olarak
bu bilesigin stiperiletken olup olmadigini
belirleyebilmek amagli BaRupAs, bilesiginin
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yapisal, elektronik, fonon ve elektron-fonon
Ozellikleri detayli olarak incelenmistir. Bu sebeple
Fermi seviyesindeki elektronik durum yogunlugu
(N(Ep)), Eliashberg spektral fonksiyonu (a’F(w))
ve elektron-fonon etkilesim parametresi (1) tayin
edilmistir. Bu parametrelerden yararlanilarak
BaRu,As;, bilesiginin siiperiletkenlik  gegis
sicakligr (T;) belirlenmistir. siiperiletkenlik icin
elde edilen sonuglar, mevcut deneysel ve teorik
sonugclarla karsilagtirilmistir.

2. Hesaplama Metodu

Hesaplamalarimizda diizlem dalga ve
pseudopotansiyel teorilerini temel alan
QUANTUM ESPRESSO (Giannozzi vd., 2009)
programi ve Perdew vd. (1996) tarafindan elde
edilmis Genellestirilmis Gradyent Yaklagimi
(GGA) kullanildi. Elektron-iyon etkilesimleri icin
Ultrasoft (Vanderbilt, 1990; Rappe vd., 1990)
pseudopotansiyeller kullanildi. Kohn ve Sham
(1965) denklemleri Brillouin bolgesi igerisinde bir
set olan Monkhorst ve Pack (1976) ozel k
noktalar1  kullanilarak  belirlendi. BaRu,As;
bilesiginin yapisal parametrelerini belirlemek igin
k-noktalar 8x8x8  alinarak  kullanild.
Elektronik yap1 ve elektronik durum yogunlugu
hesaplamalar1 igin 24 x 24 x 24’lik k-noktalar
kullanildi. Fonon frekanslar1 lineer-tepki metodu
(Perdew vd., 1996) kullanilarak hesaplandi.
Ayrica siiperiletkenlik 6zellikleri Migdal (1958)
ve Eliashberg (1960) yaklasimlari kullanilarak
hesaplandi Fonon hesaplamalari igin indirgenmis
Brillouin bélgesinde 8 x 8 x8 8’lik k-noktalar
kullanilmistir. Brillouin bdlgesinde 4 x 4 x 4’lik
g-noktalar kullanilarak 13  dinamik matris
belirlendi.

Elektron-fonon matris

elemanlari

g(k+q)m dn \ 2Mwg; (cb(k+q)m|eq1 VSCF(q)lq)ﬁ )(1)

ifadesi ile verilir. Burada M atomik kiitleyi ifade
ederken, VVSCF(g) ise, § dalga vektorlii bir
fonondan kaynaklanan atomik yer degistirmeye
gore kararli etkin potansiyelin tiirevini ifade
etmektedir. Elektron-fonon matris elemanlari
Denklem 1’den yararlanilarak ygz; fonon g¢izgi
genisligi hesaplanabilir.

etkilesmeleri  igin

6(8Fn - gF)s(E(EH?)m -

(2)

Vi) = 2mw0g; anm |g(k+q)m ;kn

&F)

Elektron-fonon ¢iftlenimi,
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L Yqj
/1‘“ - nN(Ep)w%j (3)

esitliginden belirlenebilir. Denklem 3’te bulunan
N(Ef), Fermi seviyesi durum yogunlugunu ifade
etmektedir. Elektron-fonon etkilesim parametresi
ve fonon genisgligi hesaplamalarinda fonon
spektrumlarinda meydana gelen beklenmeyen
durumlar1 analiz etmek ¢ok onemlidir. Ciinkii bu
durum elektron-fonon etkilesimi oldugunun bir
gostergesidir. Elektron-fonon etkilesim
parametresini elde edebilmek icin Eliashberg
spektral fonksiyonunu kullanmak uygundur. Bu
fonksiyon;

a’F(w) =

(4)

Zn'N(E )Z‘Uh 8w — wg))

esitligi ile wverilir. Ortalama elektron-fonon
etkilesim parametresi ise,

2
1=2 [y 5)
esitliginden hesaplanabilir. Siiperiletkenlik
caligmalarinin ana fikirlerinden birisi elektron-
fonon etkilesiminin giiciinii belirleyebilmektir.

Elektron-fonon etkilesim parametresi
hesaplandiktan  sonra siiperiletkenlige  gecis
sicakligt;

_ o, _1.04(1+4)
T = 1.2 exp( A—u*(1+0.621)) (6)

esitliginden hesaplanabilir. Burada oy, logaritmik
ortalama fonon frekansimi ifade etmektedir. Bu
ifade;

Wy, = exp[2471 fow%uazF(w) Inw] (7

denkleminden hesaplanir. Elektron-fonon
etkilesim parametresi elektronik 1s1  sigasi
katsayisimin ~ (y)  hesaplanmasi  i¢in  de

kullanilabilir. Bu katsay1 asagidaki formiil ile
verilir;

y = 372kEN(ER) (1 + A). ®)

3. Bulgular ve Tartisma
3.1. BaRu,As; Bilesiginin Yapisal Ozellikleri

BaRu,As; bilesigi i¢in hesaplamalar sonucu elde
edilmis olan kristal yap1 Sekil la’da ve Enerji-
Hacim grafigi Sekil 1b’de verildi. Bu bilesigin
ThCr,Si,-tipi hacim merkezli tetragonal yapida
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kristallestigi bilinmektedir (Nath vd., 2009; Shein
ve Ivanovskii, 2009a; Shein ve Ivanovskii, 2010).
BaRu,As; kristali BCT o6rgii lizerine kurulmus ve
uzay grubu I4/mmm olan bir yapidir. Bu kristal
yapidaki atomlarin Wyckoff pozisyonlari: Ba
2a(0, 0, 0), Ru 4d(0, 1/2, 1/4) ve As 4e(0, 0, 2)
olarak verilir. Burada z i¢ parametre olarak
isimlendirilir. Bu ylizden bu yap1 iki kristal
parametresi (a ve c) ve bir i¢ parametre (z) ile
belirlenir. Enerji-Hacim grafigi ¢izilerek bilesigin
en kararli oldugu nokta hesaplandi ve bu noktada
bilesigin 6rgii parametreleri, Bulk modiilii (B) ve
Bulk modiiliniin basinca goére birinci tiirevi (B')
asagida verilen Murnaghan (1944) esitliginden
yararlanilarak elde edildi.

P= 2 |(2)" -] ®

QoBo| 1 a\B'-1 g Q0B
= fut [30'_1 ()" + Q_O] ~ S 4 p(ay) (10)
Burada Q ve B, degerleri sirasiyla 6rgii sabiti ve
Bulk modulii degerlerini ifade etmektedir. Bulk
modiilii kristallerin dayanikliliginin bir 6l¢iisiidiir.
Bulk modiilii hesaplamasi yapilmadan higbir

kristal teknolojik uygulamalarda verimli bir
sekilde kullanilmas1 beklenmez. Bu grafikten elde
edilen oOrgii parametreleri BaRu,As; bilesigi i¢in
a=b=42034, c=12.063A ve i¢ parametre
degeri kristal koordinatlar cinsinden z = 0.352
olarak hesaplandi. Bulunan bu degerlerin daha
onceki deneysel sonuglar olan a = b = 4.152 & ve
c=12250A (Nath vd., 2009) degerleri ile
uyumlu oldugu goriilmektedir. BaRu,As, bilesigi
icin elde edilen Bulk modiili (B) ve Bulk
modiiliin basinca gore birinci tiirevi (B") degerleri
sirastyla 70.3 GPa ve 3.84 olarak hesaplandi. Bu
bilesik i¢in  yapilan incelemelerde = Bulk
modiiliiniin ve Bulk modiiliiniin birinci tiirevinin
literatiirde daha 6nceden verilmedigi gbzlemlendi.

Tablo 1°de bilesigin hesaplanan teorik yapisal
parametre degerleri ve onlara karsilik gelen
onceki deneysel ve teorik degerler verildi. Bunlara
ek olarak elektron-fonon etkilesimini farkli
sekillerde etkiledigi disiiniilen baz1 mesafeler de
hesaplandi. Tablo 1’den goriillecegi gibi elde
ettigimiz a ve ¢ degerlerinin daha 6nceki teorik ve
deneysel sonuclarla uyumlu oldugu
goriilmektedir. I¢ parametre (z) degerinin de
teorik veri ile uyumludur.

Tablol. BaRu,As; bilesigi i¢in hesaplanan yapisal degerler ve bu degerlerin daha 6nceki deneysel ve teorik

verilerle kiyaslanmasi (Tiim uzunluklar A birimindedir).

a z  Orers  Oreas  dasas  B(GPa) B’
Bu Caligma 4.203 0352 2972 2434 3574 703 3.84
Deneysel (Nath vd., 2009) 4.152 0.353
GGA (Shein ve lvanovskii, 2009a) 4.193 0.351 2.966 2.438 3.671

262,890
-262,895 —|
-262,900 —
—_
? -
CE. 262,905 —|
- -
= 262,910
J
=
= -262,915 —
262,920 —f
262,926 ———T— T
20 95 100 105 110 115 120 126
2 3
Hacim (A”)

Sekil 1. BaRu,As; bilesigi i¢cin a-) kristal yapinin gosterimi b-) hesaplamalar sonucu elde edilen Enerji-

Hacim grafigi
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3.2. BaRW,As, Bilesiginin Elektronik Ozellikleri

BaRu,As;, bilesigi icin elektronik enerji band
yapist Sekil 2.’de goriildiigii gibi elde edildi.
Fermi enerji seviyesi sifir olarak secildi ve yatay
kesikli cizgi ile gosterildi. Elde edilen bulgular
daha Once hesaplanmig teorik c¢alisma ile
uyumludur (Shein ve lvanovskii, 2009a). Sekil 2
detayli olarak incelendiginde degerlik ve
iletkenlik bandlarinin Fermi seviyesini kestigi
acik bir sekilde goriilmektedir. Bu durum
BaRu,As; bilesiginin metalik bir yapiya sahip
oldugunu gostermektedir. Ru-As atomlar1 arasi
mesafe 2.434 A olarak hesaplanmistir ve bu
mesafe Ru ve As atomlarinin kovalent yarigaplari
toplamimndan (2.45 A) daha kiiciiktiir. Bu durum
Ru ve As atomlan arasinda giiclii kovalent bag
oldugunu gosterir.

r 7 T

Sekil 2. BaRu,As, bilesigi icin yiiksek simetri
noktalar1 boyunca elektronik enerji band yapisi.
Fermi enerjisi 0 eV olarak alindi.

Sekil 3’te BaRu,As, bilesigi i¢cin hesaplamalar
sonucu elde edilen enerji durum yogunlugu ve
atomik bazda durum yogunlugu grafigi verildi.
Enerji durum yogunlugu sonuglari dnceki teorik
verilerle uyumludur (Shein ve Ivanovskii, 2009a;
Shein ve Ivanovskii, 2010). Sekil 3’ten gorildiigi
gibi -14.0 eV ile -12.6 ¢V enerji araligindaki tig
banda en fazla katki Ba 6s orbitalinden gelmistir. -
12.4 eV ile -10.6 eV enerji araligindaki iki banda
en fazla katki As 4s orbitalinden gelmistir. Bu
enerji bolgesinde diger orbitallerden de katki
gelmektedir. Fakat bu katki ¢ok kiigliktiir. Bu
diistik enerjili valans bandlar1 4.8 eV degerinde bir
enerji ile ylksek valans bolgesinden ayrilmustir.
Yiiksek valans bolgesi -5.8 eV degerinden Fermi
enerji seviyesine kadar uzanmaktadir. -5.8 eV ile -
2.2 eV enerji araliginda Ru d orbitali ile As p
orbitalleri giiclii bir hibritlesme gostermektedir.
Bu durum Ru ile As atomlar1 arasinda kovalent
bag oldugunu vurgulamaktadir. -3.7 eV enerji
degerinde yogun bir pik bulunmaktadir.

XD r N
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S 10 T
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Eneriji (eV)

Sekil 3. BaRu,As, bilesigi icin toplam ve kismi
elektronik durum yogunlugu. Fermi enerjisi 0 eV
olarak alinmugtir.

Bu pike en bilyiik katki Ru 4d orbitali ile As 4p
orbitalinin hibritlesmesinden gelmektedir. -2.0 eV
ile Fermi enerji seviyesine kadar olan bolgede Ru

4d orbitali en biiyiik katkiyr yapmaktadir.
Stiperiletkenlik ~ &zelliklerini  daha  detayh
inceleyebilmek i¢in Fermi enerjisi durum

yogunlugu hesaplanmalidir. Ciinkii BCS teorisine
gore Cooper ¢iftleri olusumu Fermi enerji
seviyesine yakin olan elektronlardan kaynaklan-
maktadir.Fermi enerji seviyesine en fazla katkida
bulunan orbital ise Ru 4d oldugu bulundu. Daha
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sonra en blylk katkinin As 4p orbitalinden ['=2E; + By + 2Ey, + 245, + Aqy (11)
kaynaklandigi bulundu. BaRu,As, bilesiginin
elektronik durum yogunluguna bakildiginda N(EF) Burada, Eg4, Bjg, A;g modlart Raman aktif ve
1.79 Durum/eV olarak bulundu. N(Ef) degerine E,, Ay, modlan Kizil-6tesi (Infrared) aktifdir.
Ru ve As atomlarindan gelen katkilar sirasiyla Dejenere olmus E modlarinda bulunan atomlarin
%65.1 ve %24.9 olarak elde edildi. Ba atomundan titresimleri x-y diizlemindedir. A ve B
gelen katki ise 9%9.9°dur. Bu gézlem Shein ve modlarindaki  atomlarin  titresimleri ise z
Ivanovskii  (2009a) = tarafindan yapilan — teorik yoniindedir. Tablo 2’de Brillouin merkezi-fonon
galiyma ile uyumludur. Fermi enerjisi durum modlarmin frekans degerleri ve elektron-fonon
yogunluguna en biylk katkuun Ru  4d etkilesim parametre degerleri verildi. Elektron-
orbitalinden kaynaklandigt (%659.1) ve daha sonra fonon etkilesim hesaplamalarimiza gore elektron-
en biylk katkinn As  4p orbitalinden fonon etkilesim parametresi tiim Brillouin
kaynaklandigi (%21.7) bulundu. Ayrica N(Ef) merkezi-fonon modlarinda ¢ok kiigiik degere
degerine tiim atomlardan katki geldiginden dolay1 sahipti. Bu da BaRu,As, bilesiginde zayif
BaRu,AS, bilesiginin elektronik yapisinin i elektron-fonon etkilesiminin  oldugunun  bir
boyutlu karakter gosterdigi sdylenebilir. gostergesidir.  Brillouin  bolgesi  igerisinde
. hesapladigimiz fonon dispersiyon egrisi ve fonon
3.3. BaRu,As; Bilesiginin Titresim Ozellikleri durum yogunlugu grafikleri Sekil 4’te verildi.
o o Sekil 4a’da goriildiigi gibi tiim fonon modlari
BaRuAs,  bilesiginin - BCS  teorisine  gore pozitif frekanslara sahip olduklarindan BaRu,As,
stiperiletkenlik 6zelliklerinin incelenebilmesi igin bilesigi BCT yapida dinamik kararlidir. BaRu,As,
fonon 6zelliklerinin incelenmesi gerekir. Titresim bilesigi her bir birim hiicresinde bes atom
ozellikleri tam bir elektron-fonon etkilesim icerdiginden toplamda on bes adet fonon modu
parametresinin - hesaplanabilmesi igin Slgiilmesi vardir. Bunlardan ii¢li akustik diger on iki tanesi
gereken en Onemli Ozelliklerden  birisidir. ise optik moddur. Fonon dispersiyon egrisi grafigi
BaRu,As; bilesigi icin elektron-fonon etkilesimi incelendiginde iki ana bolgeye ayrldigi acikea
daha once teorik veya deneysel olarak goriilmektedir. Bu iki bdlge 0 ile 5.8 THz
S;a.hsllmal.nmtlr. Bu sebepten BaRu,As, bilesigi arasindaki frekanslarda degisen diisiik frekans
icin teorik olarak fonon yapisi, fonon durum bélgesi (Low Frequency Region-LFR), 6.4 ile 8.6
yogunlugu, Eliashberg spektral fonksiyonu ve THz arasindaki frekanslarda degisen yiiksek
elektron-fonon etkilesim parametresi incelendi. frekans bolgesidir (High Frequency Region-HFR).
LFR boélgesinde ii¢ akustik altt optik mod olmak
BaRu,As; bilesigi igin merkezi-fonon modlart Day lizere dokuz fonon modu bulunmaktadir. HFR
(4/mmm) nokta grubu ile tanimlanir. BaRu,As; bolgesinde ise alti  optik fonon modu
bilesigi igin grup teoriye gore I' noktasindaki optik bulunmaktadir. HFR bélgesi LFR bolgesinden 0.6
fonon modlar1 simetrisi Denklem 9°da verilmis THz degerinde bir frekans ile ayrilmistir.

olan esitlikle tanimlanir.

Tablo 2. BaRu,As; bilesiginin I' noktasindaki optik modlara ait frekans (THz) ve onlara karsilik gelen
elektron-fonon etkilesim parametresi degerleri.

Bilesik E, Ay E, Big Asg A,y E, Eg4

BaRu,As, (v)  2.102 2.523 4.277 4.926 6.822 7.401 7.663 8.376

BaRu,As, (1)  0.019  0.067 0.089 0.042 0.039 0.005 0.004 0.010

LFR bolgesi incelendiginde bu bolgedeki akustik ozellikleri incelendi. Fonon durum yogunlugu
modlar ile diisiik frekansli optik modlarin iist tiste egrisi  Sekil 4b’de gosterildi. Fonon durum
bindigi gozikmektedir. Bu ist {iste binmenin yogunluguna 0 ile 3.0 THz arasinda degisen
sonucunda 1s1 tagtyan fonon modlar1 sagilmakta ve frekans bolgesinde en biliyik katki Ba
malzemenin elektrik iletkenliginde azalma olmas1 atomlarindan kaynaklanmaktadir. Bunun sebebi
beklenmektedir. Bu yiizden BaRu,As; bilesiginde Ba atomlarmin kiitlesinin  diger atomlarin
fononlarin termal iletkenlige katkis1i azalmis kiitlesinden fazla olmasindandir. Ru ve As
olabilir. Fonon dispersiyon egrisini daha iyi atomlarmin da bu bolgede Onemli katkisi
anlayabilmek i¢in fonon durum yogunlugu bulunmaktadir. Ayrica bu bdlgede Ru ve As
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atomlarinin  hibritlestigi  agik  bir  sekilde
goriilmektedir. 3.0 THz degerinden daha yiiksek
frekans  bolgesinde Ba  atomundan  katki
gelmemektedir. 3.0 ile 5.0 THz arasinda kalan
bolgede fonon durum yogunluguna katki Ru ve
As atomlarmin hibritlesmesinden kaynaklan-
maktadir HFR bdlgesinde de ana katki Ru ile As
atomlarinin hibritlesmesinden kaynaklanmaktadir.
Bu yiizden bu frekans bolgesindeki titresimler
RuP, tetrahedral yapisindan kaynaklanmaktadir.

a-)

8 =<

7 —3%5 :Z
sl g
S

J
DN VY

Frekans (THz)

L

XP

)

=1
4

b

1
—

— Toplam
Ba
—— Ru

— As

Durum Yogunlugu (Durum/THz)

o1 T T T T T
Frekans (THz)

Sekil 4. BaRu,As, bilesigi i¢in a-) fonon
modlarinin farkli yliksek simetri dogrultularinda
dagilimlarinin gosterilmesi b-) atomlarin katkisina
gore fonon durum yogunlugunun gosterimi.

3.4. BaRu,As, Bilesiginin Siiperiletkenlik
Ozellikleri
BaRu,As; bilesigi i¢in yapmis oldugumuz

hesaplamalarin temel amact BaRu,As; bilesiginde
stiperiletkenligin neden 0.1 K gibi ¢ok diisiik
sicakliklara kadar gdzlemlenemedigidir. Bu
amacimiza ulagabilmek i¢in son olarak Eliashberg
spektral fonksiyonunu (a?F(w)) ve toplam
elektron-fonon etkilesim parametresini = (Ayc)
hesapladik. BaRu,As, bilesigi i¢in A= 0.21
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olarak bulunmustur. Bu degerin ¢ok kiiglik

¢ikmasi BaRu,As, bilesiginde elektron-fonon
etkilesiminin  ¢ok  zayif  oldugunun  bir
gostergesidir. Ayrica bu degerin ¢ok kiigiik

cikmasi BaRu,As, bilesiginde siiperiletkenligin
olmadiginin ana gostergesidir. Eliashberg spektral
fonksiyonu  ve  elektron-fonon  etkilesim
parametresinin frekansa gore degisimi Sekil 5°te
verilmistir.  Eliashberg  spektral  fonksiyonu
hesaplamalarimiza gore A4 degerine LFR ve HFR
bolgelerinden gelen katkilar sirasiyla %81 ve %19

olarak hesaplanmistir. Bu sebepten dolay1
elektron-fonon etkilesimine ana katki LFR
bolgesindeki fononlar tarafindan

kaynaklanmaktadir. Ayrica ortalama logaritmik
frekans (w;,) degerini 174.24 K olarak
hesaplanmigtir. Son olarak siiperiletkenlik gecis
sicakligt T, degeri Allen-Dynes formiiliinii
kullanarak T, = 0.01 K olarak bulundu. Bizim bu
sonucumuz Nath vd. (2009) tarafindan yapilan
deneysel ¢aligma ile uyum i¢indedir. Ciinkii Nath
vd. (2009) BaRu,As, bilesiginin sicakliga bagl
diren¢ davranigmin siiperiletken bilesiklerden
ziyade normal metallerin davranigina benzedigini
sOylemislerdir.

0,30 0,30
| — a?Fw) |
— A
0,25 | - 0,25
0,20 —+40,20
//
= ] e L
8 rr——
= 0,15 , L 0,15 A
(o] - -
3
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0,05 - / L 0,05
;
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Sekil 5. BaRu,As; bilesigi icin Eliashberg spektral
fonksiyonu  ve  elektron-fonon  etkilesim
parametresinin frekansa gore degisimi.

4. Sonuglar

Bu calismada BaRu,As, kristalinin yapisal ve
elektronik 6zellikleri DFT’nin GGA ve ab-initio
diizlem dalga pseudopotansiyel  metotlar
kullanilarak incelendi. Incelemelerde diizlem
dalga ve pseudopotansiyel teorilerini baz alan
QUANTUM ESPRESSO programi kullanilirken;
Perdew vd. (1996) tarafindan parametrize edilmis

GGA yaklasgimi degis-tokus ve Kkorelasyon
etkilesimlerini  incelemek  ig¢in  kullanildi.
BaRu,As, bilesigi icin yapisal hesaplamalar

sonucunda elde edilen yapisal degerler daha
onceki deneysel ve teorik degerler ile
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karsilastirildi. Yapisal hesaplamalarimiz sonucu
elde ettigimiz veriler teorik ve deneysel sonuglarla
genel olarak uyum igerisindedir. Elektronik yap1
incelemeleri kapsaminda BaRu,As, bilesiginin
enerji bandlarinin c-ekseni boyunca dagilimlari
gbz Oniine alinarak iki boyutludan ziyade {i¢
boyutlu karakter gosterdigi sOylenebilir.

Bu calismanin ana amaci BaRu,As; bilesiginde
siiperiletkenligin neden olmadiginin belirlen-
mesidir. Bu nedenle elektron-fonon etkilegimi
detayl1 bir sekilde incelenmistir ve siiperiletkenlik
parametreleri;  Fermi  seviyesindeki  durum
yogunlugu  (N(Eg)), Eliashberg  spektral
fonksiyonu (o®F(o)) ve elektron-fonon etkilesme
parametresi (A) tayin edildi. Hesaplamalarimiz
sonucu ThCr,Si, yapiya benzer olarak kristallesen
BaRu,As; bilesigi icin elektron-fonon etkilesim
parametresi (1) 0.21 olarak bulundu. Hesaplamis
oldugumuz elektron-fonon etkilesim parametreleri
ve logaritmik ortalama fonon frekans (w;,)
degerlerini  kullanarak siiperiletkenlik  gecis
sicakligi (T,) 0.01 K olarak belirlendi.
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