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ONSOZz

Yogunluk fonksiyonel teorisi, malzemelerin elektronik yapisini hesaplamak igin
fizik, kimya ve malzeme biliminde kullanilan oldukca popiler ve ¢ok yonli bir
yaklasimdir. Ozellikle yeni sentezlenen ya da sentezlenmesi muhtemel olan veya
fiziksel Ozellikleri tam olarak bilinmeyen sistemlerin calisilmasinda 6n plana
¢ikmaktadir. Deneysel sistemler de ortam sartlari, maliyet ve zaman bir malzemenin
oOzelliklerinin belirlenmesinde kisitlayici unsurlardir. Yogunluk fonksiyonel teorisi;
henliz sentezlenmemis ve/veya ileride sentezlenebilecek malzemelerin, deneysel
olarak incelenebilmesi icin gerekli verimli ortam sartlarinin hazirlanmasina gerek
kalmaksizin, ¢esitli fiziksel Ozelliklerini daha az maliyet ve daha kisa sirede
belirlenmesi amaci ile kullanilabilinir. Dolayisiyla Yogunluk fonksiyonel teorisi hem
deneysel aragtirmalar1 tamamlayici hem de bagimsiz uygulamalar i¢in kullanilan bir

yontemdir.

Bu tez ¢aligmasinda heniiz yeni sentezlenmis CePdzIns ve CePtzIns bilesiklerinin
yapisal, elektronik, mekanik ve titresimsel 6zellikleri kendini kanitlamis bir metod
olan Yogunluk fonksiyonel teorisi ile incelenmistir. Bu bilesiklerin ¢esitli fiziksel
Ozellikleri Onceden belirlenerek deneysel c¢alisan bilim adamlarina Ongorii
kazandiracag1 diisiiniilmektedir. Dolayisiyla bu malzemenin kullanim alanlarinin

belirlenmesinde miihendislere yol gdsterici olacaktir.
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OZET

Bu tez ¢alismasinda, CePdzIns ve CePtzlns bilesiklerinin bazi fiziksel Ozellikleri
(yap1, band yapisi, mekanik ve titresimsel ozellikler) ortorombik NdRh2Sns-tipi
yapida ab initio yontemler kullanilarak kuramsal olarak incelendi. Tahminler igin
Yogunluk Fonksiyoneli Teorisi ve Genellestirilmis Grandyent Yaklasimi kullanildi.
Hesaplamalarda elektron spin etkileri de g6z 6niinde bulunduruldu. Hesaplanan yapi
parametreleri mevcut deneysel veriler ile uyum icinde bulundu. Elektronik
hesaplamalar sonucu bilesiklerin manyetik momente sahip iletken karakterde oldugu
belirlendi. Mekanik kararlilik sartlarin1 saglayan her iki bilesigin yonelime bagli
polikristal oOzellikleri de incelendi. Ayrica, fonon daginimi: ve fonon durum

yogunluklari ile termodinamik 6zellikler detayli incelendi.
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ABSTRACT

In this thesis study, the ab initio methods performed to search some of the physical
properties (structure, band structure, mechanical and vibrational properties) of
CePdzIns and CePt2lns compounds in orthorhombic NdRh,Sns-type structure.
Density functional theory and the Generalized gradient approximation were used for
predictions. The electron spin effects were also taken into consideration in the
calculations. The calculated structure parameters were in good agreement with the
available experimental data. The electronic calculations show that the compounds
have a magnetic moment and conductor nature. The orientational dependence of
polycrystalline properties were also investigated where the both compounds provides
the mechanical stability criteria. Also, the phonon dispersion, the phonon density of

states and the thermodynamic properties were examined in detail.
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1. GIRIS

Seryum (Cerium, Ce) iceren intermetalik bilesikler ilging elektriksel ve manyetik
Ozellikler sergilemektedir [1]. Bunlardan bazilar 4f elektronlari ile iletim bandlarinin
hibritizasyonuna bagli orta seviye valans, agir fermiyon davranigi, manyetiklik
diizeyi, Kondo etkilesimleri olarak sayilabilir [1, 2]. Son yillarda yapilan
arastirmalardan, bu bilesiklerin Kuantum Kritik Nokta (QCP) davranigi da
sergiledikleri bilinmektedir. Bu durumda mutlak sicaklikta malzemede faz degisimi
gbozlenmekte ve elektronlarin manyetik durumlarina bagli olarak kuantum kritik
dalgalanmalar sebebiyle malzeme yiiksek sicakliklarda degisik fiziksel ozellikler
(direngte non-Fermi sivi tepkisi, elektronun etkin kiitlesinin biiyiimesi, v.b.)
sergilemektedir [3]. f-blogu metallerinin p-blogu metallerine gore temel manyetik
durumlart Kristal Alan Etkisinden (CEF) daha fazla etkilendigi bilinmektedir [4]. Bu
nedenle, Ce iceren bilesiklerin diisiik sicaklik elektriksel iletkenlikleri ilgi odagi

olmaktadir.

Bu bilesiklerin genel formu CexTyX; (T: 3d, 4d ve 5d gecis metal elementleri, X: p-
blogu elementleri) seklindedir. Literatiirde en sik calisilan formu ise CemTnlNam+2n
seklinde olanlaridir. Bunun da nedeni, bu ailedeki degisik bilesiklerin benzer orgii
yapisina sahip olmalarina ragmen 6nemli 6l¢iide farkli temel durum sergilemeleridir
[5]. Ce-(Pd, Pt)-In elementlernin faz diyagraminda bilinen bazi yapilar sunlardir:
CePdIn (FeoP-tipi), CePdIn> (ResB-tipi), CePd.In (GdPt2Sn-tipi), CegPdaln
(CegPd24Sn-tipi) [1-2, 6-10]. Ce-Pd-In sisteminin bilinen ilk elemani, disiik
sicaklikta agir fermiyon (AF) davranisi ile birlikte baskin Kondo 6zelligi sergileyen
ve yaygin olarak ¢alisilmis olan 1:1:1 sitokiyometriye sahip CePdIn bilesigidir [2].
Buna benzer davranislart CegPd24In bilesiginin de sergiledigi bilinmektedir [2, 9].
Ayrica, CePdz2In and CePdIny bilesiklerinin 1,23 K ve 10 K sicaklikta anti-
ferromanyetik ve ferromanyetik o©zellik sergiledikleri ljiri ile Bianchi ve ark.
tarafindan gozlenmistir [7, 11]. Infrared ve ultrahizli pompa sensor Olglimleri
CePtz2In7 bilesiginin agir fermiyon (AF) ozelligi sergiledigini gostermistir [5].

Custers ve ark. (2016) hidrostatik basing altinda termodinamik ve tasinim



Ozelliklerini inceledikleri CesPtIni: bilesiginin kuantum kritiksel davranis ve
stiperiletken 6zellikleri oldugunu gozlemlediler [12]. CesPdi2Ins bilesiginde kristal-
elektrik alan etkisinin (CEF) bilesigin temel manyetik durumunda etkili bir rol
oynadigr ve disiik sicaklik manyetik alinganligini ve elektriksel iletkenligini
etkiledigi gorilmistir [13]. EV-GGA yontemi kullanarak yapilan c¢alismada
CesPdIny: ve CesPdzInyg bilesiklerinin metalik karakterde oldugu ve oda sicakliginda

termoelektrik 6zellik gosterdigi belirlenmistir [14].

Nesterenko ve ark. (2004) CePdIns ve CePtlns bilesiklerini ark-eritme teknigi
kullanarak sentezlemis ve kristal yapilariin Pnma uzay grubuna (No: 62, Z=4) sahip
NdRh,Sns-tipi ortorombik orgiiye sahip olduklarini bulmuslardir [1]. Daha sonra
Tursina ve ark. (2011) REPd2Ins (RE = La, Ce, Pr, Nd) bilesikleri {izerine yaptiklar
calisgmada CePd2Ins bilesiginin non-sentrosimetrik Pmc2: uzay grubunda (No: 26,

Z=10) olabilecegini belirtmistir [15].

Bilimsel olarak deneysel ve kuramsal sonuglarin uyum iginde olmasi
beklenmektedir. Dolayisiyla yapilan kuramsal calismalar ile hesaplanan yapisal
parametrelerin uyumlu olmasi, hesaplanacak elektronik, mekanik ve titresimsel
Ozelliklerin guvenilirligini artirmaktadir. Dolayisiyla, deneysel olarak Olgulmesi

zahmetli olan bu 6zelliklerin kuramsal incelenmesi 6nem arzetmektedir.

Gunimuze kadar deneysel olarak sentezlenen Ce-(Pd,Pt)-In bilesenlerinin
gbozlemlenen yapisal ve manyetik Ozellikleri disindaki diger fiziksel ozellikler
tizerine caligmalar sinirhdir. Bu tez calismasinda kristal yapisi bilinen CeXzlng
(X=Pd, Pt) bilesiklerinin kuramsal olarak hesaplanan yapisal, mekanik, elektronik ve
titresimsel Ozellikleri mevcut deneysel verilerle karsilastirilmis ve daha once
bilinmeyen 6zellikleri detayli incelenmistir. Ayrica, bilesiklerin polikristal mekanik
ozelliklerinin yonelime bagl karakteristikleri incelenerek anizotropileri irdelenmistir.
Incelenen ozelliklerin gelecekte yapilacak olan deneysel ve teorik ¢aligmalar igin bir

temel teskil edecegini beklemekteyiz.



2. KUANTUM KiMYASI

2.1 Metodoloji ve Uygulamalari

Bu tez c¢alismasinda kullanilan kuantum kimyasi temelli kuramsal metotlarla ilgili
temel bilgiler bu boliimde verilecektir. Degisik bilim alanlarinda kuantum
kimyasinin farkli yontem ve uygulamalart bulunmaktadir [16]. Bunlar arasinda
birlesik kiime teorisi (CC) [17], lokalize ikinci dereceden Moller-Plesset
perturbasyon teorisi (MP2) [18], ¢ok referansli Moller-Plesset teorisi (MRMP2) [19]
ve yogunluk fonksiyonel teorisi (DFT) [20] sayilabilir. Her yaklasimin sonuglarinin
dogrulugu, performansi, hedefledigi temel kimyasal o6zellikler i¢in son yillarda
bircok gelismeler olmustur. Bu tez calismasinda bu yaklagimlardan yogunluk
fonksiyonel teorisi kullanilmistir. Bu boliimde bahsedilmeyen diger yaklasimlarla
ilgili, bizimde sik¢a faydalandigimiz Friesner’in ¢alismasi incelene bilinir [16].
Gegtigimiz 30-40 yil iginde ab initio kuantum kimyas:1 fizik, kimya, biyoloji ve
malzeme biliminde atom ve molekiillerin ve karmasik sistemlerin modellenmesinde
Onemi giderek artan bir ara¢ haline gelmistir. Bu gelismelerin temelinde,
koordinatlar1 ve elektron sayisi bilinen belli sayidaki atom ¢ekirdeginin olusturdugu
1yl tanimlanmis bir sistemin elektronik enerjisi, elektron yogunlugu ve diger fiziksel
Ozelliklerini Schrodinger denklemi kullanilarak hesaplayabilen otomize bir yaklagim
arayist vardir [16]. Hesaplamali kimya biliminin geligsmesi ile bir¢ok temel bilim
alan1 i¢in ciddi problemler olusturan, onlarca hatta yizlerce atom igeren sistemler
icin Schrodinger denkleminin yeterince iyi ¢oziimii, bu alanda bir doniim noktasi
olmustur. Hatta bu alandaki caligmalarindan dolayr 1998 yilinda Walter Kohn
(Yogunluk fonksiyonel teorisindeki gelisimine katkilarindan dolay1) ve John Pople
(kuantum kimyasinda hesaplamali yontemlerin gelistirilmesine katkilarindan dolay1)
Nobel Odiilii almislardir [URL-1].

Elektronik Schrodinger denkleminin ¢6zimi temelde bir kuantum ¢ok-cisim
problemidir. Bu tip problemlerde hesaplamanin karmasiklig1 elektron sayisi ile tistel
olarak artmakta, dolayisiyla ¢6ziimii zorlasmaktadir. Hartree-Fock (HF) teorisi

(ortalama alan yaklagimi) bircok fiziksel ozellik i¢in kabul edilebilir sonug



vermektedir [21]. Fakat elektron korelasyonunun onemli oldugu kimyasal olaylar
aciklamakta yetersiz kalmaktadir [16]. Sistem biiyiikliigiine bagl olarak elektron
korelasyonunun Oneminin artmasi ile bu alanda yapilan gelistirmeler ©nem

kazanmustir.

Cergevesi iyi tanimlanmis bir teorik yaklasimin gerceklestirilebilmesi i¢in etkin bir
kodlama (algoritma) gerekmektedir. Kabul edilebilir verimlilik ve dogrulukta
sonuglar elde edebilmek i¢in hayli gelismis yazilimlara ihtiya¢ duyulur. Kompleks
sistemlerin pratik ¢6ziimlenmesinde sistem boyutu (atom sayisi) Onem arz
etmektedir. Onde gelen kuantum kimyast programlari (VASP, Siesta, Ab-init,
Wien2k, vb.), artan sistem boyutu ile hesaplama performansini artirmak igin

milyonlarca satir kod ve bir¢ok matematiksel algoritmalar igerir.

Yogun madde fizigindeki biiyiik sistemleri tam bir ab initio hesaplama yontemi ile
arastirmak oldukga zordur. Fakat sistemin goreli olarak daha kuglk bir bolgesi igin
ab inito kuantum kimyasi seviyesinde modelleme yapilirken, diger kalan kisimlar
icin daha fazla yaklasim gerektiren molekiiler mekanik (MM) gibi modeller uygulana
bilinir. Kuatum mekaniksel ve 6z uyumlu alan yaklagimlari1 gibi kuantum kimyasal
yontemlerin birlikte kullanilmasiyla teknolojik ©neme sahip bir¢cok karmagsik
molekiiler yapilarin gergege yakin modellenmesi ve ¢oziimlenmesi miimkiin
olmaktadir. Fizik, kimya, biyoloji ve malzeme bilimlerini her yoniiyle etkileyen

dikkate deger uygulamalarin ¢ogu son yirmi y1l icerisinde ortaya ¢ikmaistir.

2.2 Kuantum Kimya Teorisi

Son altmus yilda Elektronik Schrodinger denkleminin ¢ozum igin son derece verimli

iki yaklagim 6ne ¢ikmustir.

2.2.1 Dalga fonksiyonu temelli yaklasimlar

Bu yaklagimda, elektronik dalga fonksiyonunu, Slater determinantlarinin, orbitallerin
ve numerik olarak parametrize edilen katsayilarin bir agilimi olarak alinir. Hartree-
Fock teorisi bu tip yaklasimlar ic¢inde en basitidir. Tek bir determinantin
parametrizasyonu oldugundan ve elektron korelasyonunu yok saydigindan sinirh
faydasi vardir.

H-F teorisinin bu eksigini gidermek ig¢in 3 g¢esit korele-dalga fonksiyonundan

bahsedebiliriz.



i. Ikinci dereceden Moller-Plesset pertiirbasyon teorisi (MP2)

ii. Ciftlenmis kiime (cluster) temelli yaklasim. Bu metod ¢ok kullanilan CCSD(T)
(tekli, ¢iftli, ticlii pertiirbatif uyarimlar) gelismis halidir.

iii. Cok referansh pertiirbasyon metodu CASPT2 (2. Dereceden tamamen aktif PT)

Her bir yaklagim elektron sayist bakimindan farkli skalalara sahip ve farkl

problemlere uygulanabilirdir.

2.2.2 Yogunluk fonksiyoneli temelli yaklasimlar

Hohenberg-Kohn (H-K) yaklasimimin devami niteligindedir ve sistemin toplam
enerjisini, elektron yogunlugunun bir fonksiyoneli olarak ele alan yogunluk
fonksiyonel teorisi yaklasimidir (DFT). Elektron yogunlugu 3 koordinata baglidir. (N
elektron icin 3N koordinat). DFT denklemlerini ¢6zmek icin gerekli hesaplama
gereksinimi Hartree-Fock ile kiyaslanabilir. Diger taraftan DFT’nin yazilim
uyarlanmas1 daha kolay oldugundan ilgi g¢ekmektedir. Ancak bu yaklasimda,
enerjinin fonksiyoneli tam bilinmediginden, sezgisel yaklasimlarla olusturulmasi
gerekir. Kimyasal uygulamalar i¢in baslangic fonksiyonelleri c¢ok iyi tahmin
edilmelidir ki, dogruluk artsin. Genelde bu fonksiyoneller elektron gaz davranisi
temellidir. Son otuz yilda tiim periyodik tablo elementlerini kapsayan ve etkili

dogrulukta sonug veren fonksiyoneller gelistirilmistir (LDA, GGA, vb.).



3. YOGUNLUK FONKSIiYONEL TEORISi

3.1 Cok Cisim Problemi

Bu problemi agiklamak i¢in sert bir kiire diisiinelim. Bu kiire iizerine etki eden tiim
kuvvetler bilinirse kiirenin yoriingesi Newton’un hareket kanunlarina gore
belirlenebilir. Ancak sisteme ikinci bir kire dahil edildiginde kiireler arasindaki
Coulomb etkilesimi sebebiyle kireler birbirlerine bir kuvvet uygular ve yorungelerini
etkilerler. Yani kiirelerin hareket yoriingeleri birbirinden bagimsiz olmayacaktir.
Eger cok cisim sisteme dahil edilirse yoriingeleri belirlemek icin olusturulacak
denklemin ¢6ziimii zorlasacaktir. Bu durum ¢ok cisim problemini olusturur. Cisimler
birbirinden uzaksa etkilesim olmaz ve problem tek cisim durumuna indirgenebilir.
Bu sistemin zamana bagli Schrodinger denklemi:

HY = EyY (3.1)
y Dalga Fonksiyonu, H Hamiltonyen operatérii ve E sistemin toplam enerjisidir.
Kristaldeki elektronlarin ve ¢ekirdeklerin davraniglar1 g6z oniinde bulundurularak Ne

elektron ve Ni gekirdekten olusan bir sistemin Hamiltonyeni;

— _wyNelg2 $Ni 1 g2 _ yNe yNi _ZI Ne ywNi _ 1
H= Zl=1 2 VL i=1 2M; vI i=14&l=1 |ﬁ—§7| + Zl=1 j>1 |?§—r‘]’| +
(3.2)
Ni yNi _Z1Zj
I1=14>1 R k]

Burada mk ¢ekirdegin kiitlesi, Zx cekirdeklerin atom numarasi ve ri ve Rgise elektron
ve c¢ekirdegin koodinatlaridir. Birinci ve ikinci terimler; sirasiyla elektron ve
cekirdegin kinetik enerjileri, tglincli terim; cekirdek ve elektronlar arasindaki
Coulomb c¢ekiminden kaynaklanan enerjidir. Dordiincii terim elektronlar arasindaki
ve besinci terim ise ¢ekirdekler arasindaki Coulomb itme enerjisidir. Yukarida
tanimlanan sistemin taban durumu Ozellikleri zamandan bagimsiz Schrodinger

denkleminin ¢ozumuyle belirlenir:

HY(@)(RY) = Ew(T){R1}) (3.3)
Burada ({77}, {R;}), cok cisimli sistemin dalga fonksiyonu ve E sistemin toplam

enerjisidir. Hamiltonyen esitliginin karmagikligindan dolayr ¢6ziimii daha basit



yaptya indirgemek i¢in bazi yaklasimlara ihtiyag duyulmaktadir. Bu yaklasimlardan
bir tanesi katihal fizigi ve atom ve molekiil fiziginde yaygin kullanilan Born-

Oppenheimer yaklagimidir.

3.2 Born-Oppenheimer Yaklasim

Bu yaklagimda cekirdek kiitlesi elektron kiitlesinden ¢ok biiyiik oldugu i¢in ¢ekirdek
sabit bir pargacik olarak kabul edilir. Sadece elektronlarin hareketi hesaba katilir. Bir
molekiiler sistem i¢in tam Hamiltonyen denklemi asagidaki Sekilde verilir.

H =Te%@)+ T®*(R) + Ve ~eY(R, 1) + Ve(r) + V*(R) (3.4)
Cekirdek duragan kabul edildiginden Hamiltoniyen denkleminde cekirdeklere ait
olan kinetik enerji sifir olur ve ¢ekirdek-¢ekirdek arasi itici potansiyeli temsil eden
terim ise cekirdekler arasi mesafe degismez kabul edildigi i¢in bir sabite esit
olacaktir. Bagka bir ifadeyle Hamiltoniyen, elektronik Hamiltoniyene doniisiir ve
cekirdekle ilgili olan ikinci ve son terim ihmal edilir [URL-2]. Born-Oppenheimer

yaklagiminda dalga fonksiyonu asagidaki Sekilde ifade edilir.
1
H—_ZNe V2+Zl 1 ]>1|ﬁ ~|+Z 121 1| (35)

Bu denklem N tane elektronun, N; tane cekirdegin alaninda hareketini tanimlayan
elektronik Hamiltonyen ifadesine donusur.
Y, =¥, (r,R) (3.6)
€ = €(R) (3.7)
We elektronlarin hareketini, €¢ ise elektronlarin enerjisini gosterir. We ({ﬁ-,{ﬁk})

elektronik dalga fonksiyonunun X ({ﬁk}) nukleer dalga fonksiyonudur. Nikleer

enerjide dahil edildiginde toplam enerji

ZoZ
2tot(R) = £e(R) + 245 Bfta ey

R R] (3.8)
formiiliiyle hesaplanir. Born Oppenheimer yaklasiminda problem, belirli bir
potansiyel icinde hareket eden elektronlar denklemine indirgenmistir. Bu
yaklasimda, g¢ekirdegin sabit bir potansiyel enerji ylizeyiyle etkilesimi oldugunu
kabul etmesinden dolayi, bir bagka ifadeyle elektron ve ¢ekirdek hareketi birbirinden

ayrilmadiginda gecersizdir.



3.3 Dalga Fonksiyonlar1 Yaklasimlar:

3.3.1 Hartree yaklasimi

Hartree ¢Oztlmesi mimkin olmayan elektronik Schrdédinger denklemini
basitlestirmek icin bir metot ileri sirdi. Bu metoda gore cok-cisim dalga
fonksiyonlarmin formu hakkinda bir varsayim yaparak ¢ok cisim fonksiyonlarini tek
dalga fonksiyonlarinin bir seti olarak iretmistir [22]. Hartree yaklagiminda
elektronlarin hareketinin ayrilmasi esas alinmistir. N-elektronlu bir sistemde N-tane
denklem vardir. N tek-elektron dalga fonksiyonlarinin her biri, ¢arpim seklinde gok-
elektron dalga fonksiyonunu olusturur.

¢(71»72;F3....,FN) = [1i%, ¥ () (3.9)
Hartree yaklasimi, kristal i¢indeki elektronlar i¢in yaklasik olarak tek parcacik dalga
fonksiyonlarin1 hesaplamamiza izin verir ve boylece ilgili o6zellikler de
hesaplanabilir. Fakat Hartree yaklasimi; nétral homojen bir sistemde kati icindeki
elektronlart tutan baglanma enerjileri olamayacagini ifade ettiginden iyi sonuglar
vermez. Ayn1 zamanda bu ifade elektronlar1 katilardan koparmak i¢in, onlara sonlu
bir enerji verilmesi gerektigini ispat eden deneysel bulgulara ters diiser. Hartree
yaklagiminda degis-tokus ve korelasyon etkileri hesaba katilmadig: ig¢in guniimuzde

cok az kullaniimaktadir.

3.3.2 Hartree Fock yaklasim

Hartree-Fock yaklagimi ise antisimetrik dalga fonksiyonlarini kullanarak tek-elektron
dalga fonksiyonlarindan, c¢ok-elektron dalga fonksiyonunu Hartree yaklasimindan
daha 1y1 ifade etti. Bu yaklasimda dalga fonksiyonu, Hartree dalga fonksiyonundan

daha karmagiktir. Fakat bu fonksiyon Slater determinant ile tanimlanabilir [23].

Vi) () o ()
D7y s Ty) = lpz(a) ¢2:(72) 1/)1?71) (3.10)

Yn(@) Yn(@) - ()
Burada wi(rj) tek elektron dalga fonksiyonudur. Satirlar bir elektronun farkl
orbitallerde bulunma olasiligini, siitunlar ise bir orbitalde farkli elektronlarin
bulunma olasiligin1 gosterir. Determinantta iki satirin yer degistirmesi durumunda
determinantin isareti degisir. Bu durum dalga fonksiyonunun anti simetrikligine

karsihik gelir. ki tane &zdes siitun varsa determinantin degeri sifir olur. Bu durum



Pauli dislama ilkesine karsilik gelir. Cogu uygulamada islemi basitlestirmek igin,
Slater determinantinin sol iist kdsesinden sag alt kdsesine uzanan kosegen elemanlari
kullanilir [URL-3].
Burada bir elektronla, ortalama elektron yogunlugu arasindaki Coulomb etkilesimini
tanimlayan Hartree potansiyeli vardir. Pauli disarilama ilkesiyle ilgili olan ve
elektronlara etki eden bu potansiyele degis-tokus potansiyeli adi verilir. Bu
potansiyel ayni zamanda ylksiiz bir potansiyel i¢inde elektronlarin baglanma
enerjisine katkida bulunur. Degis-tokus etkisi hesaba katildig1 i¢in Hartree teorisinin
baslica yetersizligi diizeltilmis olur. Hartee-Fock potansiyeli;

V() = e [ 25 g (3.11)
Tek elektron dalga fonksiyonunu kullanan Slater determinant: kullanmasi,
varyasyonel olmasi ve toplam enerjiyi minimize eden bir deneme dalga fonksiyonu
kullanmasi bu yontemin avantajlaridir. Ancak Hartree-Fock metodu elektronlar
arasindaki iliskiyi goz oénunde bulundurmaz. Bununla birlikte degis-tokus teriminin
yerel olmamasi1 Hartree-Fock denkleminin ¢6zimini ¢ok zor bir hale getirmektedir
ve hesaplanmasi yogunluk fonksiyoneli teorisine gore oldukga uzundur [24].
Yukaridaki iki metot kati i¢indeki elektronlarin ¢ok cisim problemini ¢ozmede
basarili olmasalar da iki Onemli fiziksel islemi (degis-tokus ve korelasyon)
aciklamiglardir [24].
Hartree-Fock metodu, ¢ok elektronlu sistemlerin  temel hal enerjilerini
hesaplanmasinda ve sisteme ait dalga fonksiyonlarinin belirlenmesinde basarili bir
metod olmasina ragmen bir takim eksiklikleri de vardir. Hartree Fock metodunda N
elektronlu bir sistemde herhangi bir elektronun kendisi disindaki N-1 tane
elektrondan kaynaklanan ortalama bir potansiyelle etkilestigi diistintilerek elektronik
potansiyel enerjisi yazilmaktadir. Bu durumda elektronlarin anlik pozisyonlari
dikkate alinmaktadir. Gergek durumda elektronlar birbirini itmekte ve birbirinden
uzaklagsmak istemektedir. Dolayisiyla bir elektronun uzayda diger elektronlara yakin
oldugu noktalardaki bulunma olasiliklar1 daha kiigiik olacaktir. Bu etki Coulomb
korelasyonu seklinde ifade edilmektedir.
HF metodunda elektron-elektron etkilesmelerinde korelasyon etkileri dikkate
alinmadig i¢in elektronlar arasindaki etkilesim potansiyel enerjisi gercek enerjiden
bir miktar fazla olmakta buna bagli olarak da HF enerjisi gercek toplam enerjiye bir

ist limit olusturmaktadir. Bir sistemin goreli olmayan tam enerjisi (o) ile Hartree



Fock metoduyla elde edilen enerjisi ( Eo ) arasindaki farka korelasyon enerjisi (Ec)
denir (Ec=go- Eo).
HF metodunda dikkate alinan elektronlar arasindaki ortalama etkilesmeler, elektron-
elektron etkilesmesinde en baskin etkilesme oldugundan enerji hesaplamalarinda
korelasyon enerjisinin degeri ¢cok fazla degildir. Hatta HF enerjisine katkisinin ¢ok
kiictik oldugu da soylenebilir. Elektron korelasyon etkilerinin enerjiye katkis1 ¢ok az
olmakla birlikte diger molekiiler 6zelliklerin hesaplanmasinda ¢ok biiyiik bir 6neme
sahiptirler.
Hartree-Fock enerjisi, Hartree enerjisine ilave bir terim ile

EHF = EH 4 pex (3.12)

3.4 Yogunluk Fonksiyonelli Yaklasimlar

Yogunluk Fonksiyoneli Teorisi (Density Functional Theory (DFT)), elektron
korelasyon problemine alternatif bir yaklasim sunar. HF metoduyla DFT
metodlarinin ¢ok elektronlu sistemlere bakis acgilar1 arasinda farkliliklar vardir. N
elektronlu bir sistemde DFT, HF metodunda oldugu gibi bireysel olarak elektronlarin
hareketleriyle ilgilenmez. DFT uzayin herhangi bir noktasinda lokalize olmus
elektron yogunluklariyla ilgilenir. HF metodunda sisteme ait dalga fonksiyonlarinin

yerini, DFT de sistemin elektron yogunluk fonksiyonelleri almaktadir.

3.4.1 Thomas—Fermi modeli

Hartree ve Hartree-Fock yoOntemlerinin ortaya ciktigi yillarda, ¢ok elektron
probleminin ¢dziimii i¢in bir 6neri de Thomas (1927) ve Fermi’den (1928) gelmistir.
Thomas- Fermi teorisinde baslangi¢ noktasi ¢ok-elektron dalga fonksiyonu degil de
elektron yogunluguydu ve atomun temel durum enerjisi bu yogunlugun atomun
kinetik enerjisinin bir fonksiyonu olarak ele almasiyla ¢oziilmiistiir. 1930 yilinda ise
Dirac bu teoriye degisim terimini ve korelasyon etkilerini eklemistir. Thomas-Fermi
yogunluk fonksiyonel teorisinde bir elektronun ¢ekirdeklerin ve diger elektronlarin
olusturdugu ortalama bir dis potansiyelde bulundugunu ve sistemin yogunlugunun
sistemin her yerinde ayn1 oldugu kabul edilir.

Bu yaklasima gore elektronlarin birbirinden bagimsiz ve aralarinda sadece
elektrostatik etkilesim oldugu varsayilir. Etkilesen N sayidaki ¢ok pargaciklar sistemi

icin Schrodinger denkleminin ¢ozlimu, dalga fonksiyonu yaklagiminda 3N bagimsiz
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degiskene bagli iken, bu yaklasimda sistemin sabit bir ortalama n yogunlugu
kullanildiginda sadece 3 degiskene bagli bir ¢ozliimleme getirmistir. Bdylece
elektronik yap1 hesaplamalarinda biiyiik kolaylik saglamistir. Teorinin buglinkii
kullanilmakta olan modern anlamdaki matematik formiilasyonu 1964 yilinda
Hohenberg ve Kohn tarafindan yapilmistir. Thomas-Fermi teoremi, Hartree-Fock
teorisine gore Ongoriilen bir atomun degis-tokus enerjisi dikkate alinmadigi igin

dogrulugu siirhdir.
E"[p()] = S [ 22522 didi + G [ p¥2 (1) + [ p(PIv(dF (3.13)

[lk terim elektron-elektron etkilesim enerjisi, ikinci terim homojen elektron gaz: igin
kinetik enerji yogunluk fonksiyoneli, son terim ise iyon-elektron arasindaki
elektrostatik ¢ekim enerjisidir. Daha sonra Dirac bu denkleme degis terimin eklemis

ve denklem
E"P[p()] = Elp()] = 5Ce [ p*13() dF (3.14)

olarak diizeltilmistir.

3.4.2 Hohenberg ve Kohn

1964 yilinda Walter Kohn, P. Hohenberg ile yapmis oldugu bir ¢alismada ¢ekirdek
duragan kabul edilerek dalga fonksiyonlari, ¢ekirdek disinda kalan ve ¢ekirdegin
olusturdugu dis potansiyel etkisindeki elektronlara gore agiklanmustir. ki temel
goriis ortaya konulmustur. Birincisinde; Schrodinger denkleminden elde edilen
taban-durum enerjisi ¢cok cisimli dalga fonksiyonunun temel bir degisken olarak
alinmasinin yerine elektron yogunlugunu temel bir degisken almistir. Ikinci teorem
ise elektron yogunlugu; SchrOdinger denkleminin tam ¢6ziimiine karsilik gelen

toplam fonksiyonelin enerjisini minimize eden elektron yogunlugu olarak alinmustir.
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4. MATERYAL VE METOT

4.1 Paket Program ve Parametreler

Bu tez c¢alismasinda, CePdzIns ve CePtzlns bilesiklerinin bazi fiziksel ozellikleri
(kristal yapi, band yapisi, mekanik ve titresimsel 6zellikler) ab initio yontemler
kullanilarak kuramsal olarak incelendi. Bu c¢alismada kullandigimiz Yogunluk
Fonksiyoneli teorisi, yogun madde fizigi ve malzeme bilimi arastirmalarinda
kendisini ispatlamis bir kuramsal yontemdir ve birgok bilimsel tez ve makale
caligmalarinda basariyla kullanilmistir [25-28]. Hesaplamalar igin Genellestirilmis
Gradyant yaklasimi (GGA) temel alindi ve degis-tokus korelasyon etkisi Perdew-
Burke-Enzerhof (PBE) parametrizasyonu kullanilarak hesaplamalara eklendi [29-30].
Elektron-iyon etkilesimi igin ise PAW pseudo-potansiyel (s6zde-potansiyel)
yaklagimi kullanildi [31-32]. Kuramsal hesaplamalarda bu yontemlerin tamamini
iceren Vienna Ab-initio Simulation Package (VASP) paket yazilimi kullanildi [33-
36].

Hesaplamalar icin gerekli k-grid Monkhorst-Pack metodu kullanilarak tretildi [37].
0.15 A k-noktas1 araligina denk gelen atom basina en az 1000 noktanin ele alindig1

2x8x4 k-grid kullanildi. Enerji kesilim degeri olarak ise 500 eV kullanild:.

4.2 Elektronik Ozellikler

Iletken, yalitkan ve yar iletkenlerin aralarindaki farki anlamanin yollarindan biri de
malzemedeki elektronlarin enerji diizeylerini gorsellestirmektir. Serbest atom
durumundan (elektronlar kesikli enerji seviyelerine sahip) farkli olarak, girilebilir
enerji durumlar1 bandlar1 olusturur. iletim mekanizmasinda, iletim bandinda elektron
olup olmamasi ¢ok Onemlidir. Yalitkanlarda valans elektronlar1 iletim bandindan
genis bir band araligi ile ayrilir (Sekil 4.1a). Metal gibi iletkenlerde ise valans ve
iletim bandlar1 ¢akisirlar (Sekil 4.1c). Yar iletkenlerde valans ile iletim bandi
arasinda termal ya da diger uyaricilarla kolayca asilabilecek kiiciik bir band aralig
vardir (Sekil 4.1c). Oyleki bu kiigiik band araligina sahip sistemlerde az bir

katkilama ile malzemenin iletkenligi biiyiik 6l¢iide artabilir.



fletim Band:

Iletim Bandi -
Fermi Seviyesi Iletim Band:
Valans ve iletim band: arasinda
genis bir enerji arahg vardir,

Valans Bandi

Valans Bandi

Valans Bandi

(2) (b) (c)

Sekil 4.1: a) yalitkan, b) yariiletken ¢) metal band diyagramlari.

Elektronlarin Enerjisi

Fermi seviyesi band teorisinde onemli bir parametredir. Fermi seviyesi; diisiik
sicakliklarda girilebilir elektron enerji seviyelerinin en (st dizeyidir. Fermi
seviyesinin iletim bandi ile iliskili olarak pozisyonu elektriksel ozelliklerinin
belirlenmesinde 6nemli bir faktordir. Disiik sicakliklarda, elektron enerji seviyeleri
Fermi seviyesine kadar doludur. Yalitkan ve yariilekenlerde, Fermi seviyesi band
araliginin i¢inde kaldigindan dis yoriingedeki elektronlar elektrik alana tepki olarak
malzeme boyunca serbestce hareket edemezler (Sekil 4.1la-b). Silikon ve
Germanyum gibi saf yariiletkenlerde Fermi seviyesi tam olarak band araliginin
ortasinda bulunur. 0 K’da iletim yok iken, artan sicaklik ile belli sayida elektron
iletim bandina geger ve bir miktar akimi saglar. Metallerde ise valans elektronlar

malzeme i¢inde serbestce dolasabildiginden elektrigi iyi iletirler.

4.3 Mekanik Ozellikler

Kristal malzemelerin elastik sabitlerinin hesaplanmasinda temel olarak kullanilan iki

yontem vardir. Bunlar hacim korunumu ve zor-zorlanma yontemleridir [38].

Malzemelerin deformasyon (uygulanan kuvvete verdikleri tepki, degisim, ...)
Ozellikleri, polikristal malzemeleri olusturan bilesenlerin elastik 6zelliklerine
baghdir. Ozel olarak, bir malzeme boyunca ilerleyen ortam dalgalarmin hizi,

tamamen bu malzemenin elastiklik sabitlerinin yogunluguna oranina baglhdir.

Birim alana uygulanan kuvvete stres (zor) denir ve ¢ sembolil ile temsil edilir. Bu
stresin sonucu malzemede olusan degisime de zorlanma (strain) denir ve ¢ ile temsil

edilir.
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Bir sisteme, herhangi bir harici kuvvet (zor) uygulandiginda sonug¢ bir zorlanmadir.
Benzer sekilde, bir sistem bir sekilde gerildigi (zorlandigi) zaman, sistem (zerinde
stres meydana gelir. Basit bir 6rnek olarak; jole ezilmek istendiginde dagilmaya
baslayacak, birakildiginda ise eski formuna geri donecektir. Bir elastik modilu
basitce stresin ilgili zorlanmaya oranidir (M= o/¢) . Burada M hacim (bulk), kayma
(shear) ve Young moduli gibi elastik modullerinden birini temsil eder. Temel elastik

denklemlerini ve bunlarin fiziksel manalarini vermeye caligalim.

Elastik bir deformasyon (hidrostatik, kesme, eksensel v.b.) (zor, &) sonucu bir

zorlanma () olusur;
o =Me 4.2)

Eger gerilim hidrostatik ise (diger bir deyisle kuvvet her yonde esit uygulanmissa)
zor hidrostatik basingtir (6c=AP) ve zorlanma sistemin hacmindeki goreceli degisimin
negatifidir (e=-AV/V). Bu durumda elastik moduli hacim modili veya

sikistirilamazlik olarak ifade edilir:
AP =-M(AV/V), M = B =-V(AP/AV) 4.2)
Zor (o) hidrostatik olmak zorunda degildir. Her yonde degisik zor uygulanabilinir, bu
durumda zor tensoreldir ve Sekil 4.2°deki gibi ifade edilebilinir.
011 012 013
0 = [021 022 023] 4.3)
031 032 033

X3

Sekil 4.2: Zor tensOrinin yonelimleri
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Burada oij, Xj yonune dik duzlemde X; yonunde etki eden zordur (i=j ise eksenel ve
i# kesme). Artik zorlanma da 2. dereceden bir tensordir (si).

€11 €12 €13
Et = |€21 €22 €23 (4.4)
€31 €32 &33
Bu nedenle elastik modiilu ya da elastik sabitleri 4. dereceden bir tensordur (Ciju).
Oij = Ykl Cijki€x (4.5)

Zor (o) ve zorlanma (g) simetriye baglidir dolayisiyla Ci kristalin simetrisine

baglidir. Bundan dolay1 Voigt notasyonu kullanilir:
C1111 = Cu1 elastik sabiti 611 ve €11 ile,

C1122 = Cy elastik sabiti 611 ve g2 ile,

Co2323 = Cus elastik sabiti ise 623 ve €23 ile iliskilidir.
Genel olarak bu notasyon;

v o 11-1
222
33-3
23=32—4
13=31-5
12=21—6

NN

seklinde verilir. Bir kristal i¢in maksimum 21 elastik sabiti vardir.

C11 Ciz Ciz Cqy Cis Cie]
Cyz Cy3 Gy (s (g
C33 (34 (35 C36

C;: = 4.6
i Cos Cas Cas (46)
655 656
Cos

Simetriden dolay1 Cij=C;ji’dir. Tiim elastik sabitleri nadiren kullanilir. Elastik sabiti
sayisinin olabildigince az olmasi anlagilabilirligi agisindan Snemlidir. Bu deger

simetriye bagl olarak kiibik kristaller i¢in {i¢ bagimsiz elastik sabitine indirgenir.

C11=C2=C33 eksenel sikistirma modiilleri, bir eksen boyunca bir zor (c11) sonucu

olusan zorlanmayi (£11);
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C44=Cs5=Css kesme modulu, bir yize uygulanan kayma gerinimi sonucu stresi €23

023;

C12 = C13 = Cy3 sikistirmadaki dilatasyonu, yani bir dik bir eksen boyunca uygulanan

gerilme €22 sonucu olusan eksenel gerilme o11 yi ifade eder. Diger tiim Cjj ler sifirdur.

4.3.1 Mekaniksel kararhhik

Tek kristal elastik sabitlerinden malzemin kararliligi hakkinda bilgi edinilebilinir.
Tum ikinci mertebeden elastik sabitleri pozitif ve Born [39] tarafindan belirlenen

asagidaki sartlar1 sagliyorsa malzeme mekanik kararlidir denir.

Kiibik yapi i¢in [40]:

Ci1 > |Ci2l, (€11 +2C15) >0 (4.7)
Ortorombik yapi i¢in [41]:
[Ci1 + Cyp + C35+ 2(Cy3 + C13+ Cy3)] >0 (4.8)
(C11 +Cyy —2C15) >0 (4.9
(C11 +C33—2C13) >0 (4.10)
(Cyy + C35 —2C,3) >0 (4.11)

4.3.2 Polikristal elastik modiilleri

Tek kristal elastik sabitleri (Cj) polikristal elastik modulleri ile iliskilendirilir.
Mekanik kararlilik sartlarin1 saglayan elastik sabitlerinden polikristal malzemelerin
etkin bulk ve kayma modillerinin st smirt Voigt (V), alt sinir1 ise Reuss (R)
tarafindan tanmimlanir [42-44]. Kiibik ve ortorombik kristal yapilar i¢in bu ifadeleri
asagidaki gibidir [45].

Kiibik Yapilar igin:

G Gz Cpp

Ci1 Cp2

o C
kibik _ 11
Ci; " = Con (4.12)
Caq
Caq

Kesme Moduli:
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Gy = (€11 — Ci2 +3C4)/5 (4.13)
Gr = 5(Cy1 — C13)Cas/[4C4s + 3(C11 — C132)] (4.14)
Hacim modulu:
By = Bg = 2 (Ci1 +2C15) (4.15)
Ortorombik Yapilar icin:

Ortorombik kristal sisteminde ise indirgeme sonrasi dokuz bagimsiz elastik sabiti
{C11,C22, C33,Cy3, Cy3, Cr3, Cay, Css, Coe} vardir.

[C11 Gz Cy3
Cyz Cy3
C

orth __ 33

corn = y (4.16)
Css
Coe
Kayma modulu:
Gy = (1/15)[C11 + Cap + C332(Cop + Cy3 + Cp3)] (4.17)
Gr = 15(4Y/B + 3[(1/Cos) + (1/Cs5) + (1/Cee)T} " (4.18)
V= C11(Cy + C33 + C33) + C22(C33 + C13) + C33C15 — C12(Co3 + Co2) (4.19)
4.19

— C13(Cyp + Cy3) — Cp3(Cy3 + Cy3)

A= C13(C12Cz3 — C13C55) + Cp3(C12C13 — Co3C11) + C33(C11Cop — CF)  (4.20)
Bulk modulu:
B, = (1/9)[Cy1 + Cyp + C33 + 2(Cy3 + Cy3 + Cp3)] (4.21)
-1

Cll(CZZ + C33 - 2C23) + CZZ (C33 - 2613) - 2(;‘33(:12 +]

B, =A
R C12(2Cy3 — Cq3) + C13(2C1; — Cy3) + C23(2C13 — Ca3

(4.22)
A= C13(C12C23 - C13C22) + C23(C12C13 - C23C11) + C33(C11C22 - 6122) (423)

4.3.3 Hill yaklagim

Polikristal elastik modulunin Voigt ve Reuss alt ve st sinir degerlerinin ortalamasi

alinarak etkin kayma ve bulk modiilleri hesaplanmasina Hill yaklagimi denir [44].

_ Gr+Gy
2

G (4.24)
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_ Br+By
2

B (4.25)

Etkin bulk ve kayma modiilleri kullanilarak malzemenin ¢ekme (germe) zoruna kars1

dayanikliligimin bir 6l¢lsi olan Young modiilii hesaplanir [28].

_ 9GB
"~ G+3B

g by ¥ c) ) 4
T a7« O 1€ - -
= = N S R |

(4.26)

-

Sekil 4.3: a) Young moduld, b) bulk moduld, c) kesme moduli d) Poisson orani
sematik gosterimleri [46].

4.3.4 Poisson orani

Tek eksenli genislemeler (611 # 0; 622 = 633 = 0) i¢in Poisson orant

y= 22 (4.27)

€11

seklinde tanimlanir. Elastik sabitlerin analizi sonucu bilinen etkin bulk ve kesme

modulleri etkin Poisson oranini asagidaki formiil ile hesaplanabilinir [28].

_ 3B-26G
T 2(3B+6)

(4.28)

Burada sikistirilamaz kati i¢in (B = o) veya sivi i¢in (G = 0) géz Oniine alindiginda
v=0.5; sonsuz sikistirilabilir bir kati i¢cin (B = 0) ise v = -1 elde edilir. BOylece
Possion her zaman -1 ile 0,5 arasinda deger alabilir. Genellikle bu deger 0,25

civarindadir.

4.3.5 Sertlik

Teknolojik uygulamalarda malzemelerin sertliginin bilinmesi dayaniklik agisindan
onemlidir. Polikristal malzemelerin sertlik 6l¢timleri i¢in ¢esitli deneysel teknikler
mevcuttur. Bunlarin ¢ogu belli sekle ve agiya sahip elmas uglarin malzeme iizerine
belli kuvvetlerle uygulanmasina dayanir. Malzemede olusan derinlik ile uygulanan

kuvvet arasindaki orantilardan sertlik hesaplanir.
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Kuramsal olarak tek kristal elastik sabitlerinden polikristal etkin elastik modullerini
(B, G, E, ...), bunlardan da malzemenin sertligini tahmin etmek miimkiindiir.
Bunlardan en bilineni Pugh moduline (k=G/B) ve kayma modiiliine bagh olarak

hesaplanan yontemdir [47]

H = 2(k2G)%585 — 3 (4.29)

4.3.6 Ortalama ses hiz1 ve Debye sicakhigi

Yukarida polikristal etkin elastik modullerinin hesabinda Reuss-Voigt-Hill (RVH)
yaklasimlarmin kullanilabilecegini anlatmistik. Ayni sekilde Anderson tarafindan
gelistirilen yaklagimla, tiim kristaller i¢in ortalama ses hizi ve Debye sicakliklarini da

RVH yaklagimi kullanilarak hesaplamak miimkiindiir [44]. Ortalama ses hizi ve

> ’433—;36 (4.30)

diisiik sicaklik Debye sicakligi

v= [ (4.31)
__1
1,2 1
m =365+’ (4.32)
0o = [2Ca)] v, (3

Burada, B bulk modulli, G kesme modull, p yogunluk, vi, v, vm (bOyuna, enine,
ortalama) ses hizlari, h Planck sabiti, k Boltzmann sabiti, N, Avogadro sayisi, M

molekiiler agirlik, n molekiildeki atom sayisidir.

4.3.7 Elastik anizotropi

Polikristal elastik 6zelliklerin etkin degerlerini yukarida anlattiimiz RVH yaklagimi
ile tahmin edebiliriz. Bu 6zelliklerin malzeme igerisinde yonelime bagli degisim
goOstermesine elastik anizotropi denir [48]. Kiristal igerisinde ilgili dogrultulardaki
atom yogunluklarina bagli olarak farkliliklar gosterir. Tek kristal malzemenin
anizotropik Ozelliklerini farkli yontemlerle ele almak miimkiindiir. Bunlardan bazilar

su sekildedir.

19



Bulk ve kesme anizotropi yuzdeleri
Bildigimiz gibi etkin bulk modiilii (B) ve kayma moduli (G) degerlerinin alt ve tist
siirlarint RVH yaklagimi ile belirlenebiliyordu. Sinir degerlerin birbirinden ylzde

sapma miktarini asagidaki formiillerle hesaplanabilinir [28]:

By—BR

AB = leOO% (434)
Ag = 28R 5100% (4.35)
Gy+Ggr

Sinir degerlerde fark yoksa elastik izotropi (% 0), sifirdan pozitif sapmalar ise elastik

anizotropinin derecesini ifade eder.

Zener anizotropi katsayisi

Kiibik yapilarda [010] dogrultusunda (100) diizlemi boyunca tatbik edilen bir kesme

gerilimi ile ilgili olarak deformasyona kars1 direnci ifade eder ve asagidaki formiil ile

verilir (A=1 elastik izotropiyi, A#1 elastik anizotropiyi gosterir) [49].
2C44

A= 4.36
C11—=C12 ( )
Ortorombik yapilarda ise asagidaki Sekilde verilir [28].
(011)ve(010) yonelimleri arasindaki {1 0 0} dlizlemleri boyunca;
Ag = —S2 (4.37)

C11+C33—-2Cy3

(10 1) ve (0 0 1) yonelimleri arasindaki {0 1 0} dlizlemleri boyunca;
Ay = — %5 (4.38)

, =
C22+C33—2C33

(11 0) ve (0 1 0) yonelimleri arasindaki {0 0 1} dlizlemleri boyunca;
= e (4.39)

3 7 C11+Cyp-2C1
Evrensel anizotropi katsayist
Sadece kubik kristaller icin gecerli olan Zener anizotropi katsayisinin tiim kristallere
uyarlanmasidir. Kristal i¢in bulk ve kesme modiillerini kullanarak anizotropi
hesaplandigi i¢in evrensel denilmektedir. Evrensel anizotropi katsayisi tiim yapilar

i¢in asagidaki formiille verilir [49].

AV=584B_g (4.40)
GRr

Br
Izotropik malzemeler i¢in (Gy=Gr Ve By=Bg) sifir degerini alir. Sifirdan sapmalar

anizotropinin mertebesini gosterir.
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5. BULGULAR VE DEGERLENDIRME
5.1 Yapisal Ozellikler

CePdzIns ve CePt2lng bilesikleri NdRh2Sna-tipi (Pnma (No: 62) uzay grubu) yapida
kristalize olmaktadir [1]. Bilesigin birim hiicresinin goriinimii Sekil 5.1 ile
verilmistir. Birim hiicresinde 28 atom vardir (Z=4). Tim atomlar 4c (X, ¥4 , z) bazin
isgal etmektedirler. Orgii i¢in gerekli giris parametreleri deneysel degerler olarak

alinmistir. Enerji minimizasyonu sonucu elde edilen yapi1 parametreleri, mevcut
deneysel verilerle birlikte Cizelge 5.1-5.3’de verildi.

O °
e©

‘; o !

° |

. @ Q O !
BCAEE

b k®LO_°°k‘

Sekil 5.1: CePdzlIns bilesiginin NdRh2Sns-tipi yapida birim hiicre goriiniimii



Cizelge 5.1: CePd:Ins bilesigi i¢in hesaplanan temel durum &rgii sabitleri (a, b, ¢; A),
hacim (Vo, A%) ve deneysel degerler.
Malzeme a b c Vo Kaynak

CePd2Ing 18.649 4.635 7.220 624.1 Bu tezde
18.449 4.565 7.415 624.4 Deney [1]
CePtaIng 18.557 4.569 7.302 619.2 Bu tezde
18.460 | 4.529 7.2670 607.7 Deney [1]

Cizelge 5.2: CePdzInsbilesigi i¢in hesaplanan temel durum atomik orgii
koordinatlari (x/a, y/b, z/c) ve deneysel degerler. Tiim koorinatlar 4c (X, ¥4, z)

Wyckoff konumundadir.
Atom Bu tezde Deneysel[1]
x/a zlc xla zlc
Ce 0.3602 | 0.5227 |0.3577 |0.5404

Pd-1 0.5389 0.2568 0.5432 0.2642
Pd-2 0.7823 0.4662 0.7768 | 0.4510

In-1 0.6848 0.1767 0.6864 [ 0.1543
In-2 0.6923 0.7651 0.6915 0.7547
In-3 0.5351 0.6532 0.5332 0.6444
In-4 0.4290 0.996 0.4294 1.0138

Cizelge 5.3: CePt2Ins bilesigi igin hesaplanan temel durum atomik 6rgii koordinatlari
(x/a, y/b, z/c) ve deneysel degerler. Tiim koorinatlar 4c¢ (x, ¥, z) Wyckoff

konumundadir.
Bu tezde Deneysel [1]
Atom x/a zlc x/a zlc
Ce 0.3599 0.5330 0.3584 0.5286

Pt-1 0.5411 0.2567 0.5411 0.2586
Pt-2 0.7811 0.4595 0.7799 0.4627
In-1 0.6856 0.1674 0.6857 0.1684
In-2 0.6907 0.7575 0.6910 0.7631
In-3 0.5349 0.6486 0.5339 0.6486
In-4 0.4300 0.9982 0.4299 0.0016
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Hesaplanan temel durum orgu parametrelerinin  deney ile uyumlu olmasi,
hesaplanacak diger fiziksel Ozelliklerin giivenirligi acisindan 6nem arzetmektedir.
Elde edilen veriler (6rgli parametreleri ve atomik 6rgl koordinatlar) deneysel
calismalar [1, 2] ile uyumlu bulundu. Kullandigimiz yaklasimdan (GGA-PBE) dolayi
her iki bilesik i¢in de Orgii parametreleri deneysel degerlerden ¢ok az yiksek
hesaplandi.

Ayrica hesaplamalara spin etkisi de katildigindan malzemelerin manyetikligi ile ilgili
bilgi verebiliriz. Her iki malzemenin de birim hiicre basina yaklasik 2,5-2,7 us
manyetik momente sahip olduklari belirlendi. Bilesiklerde manyetik momentin
kaynagi ise kristaldeki Ce atomlarinin her birinin 0,64-0,69 ps net manyetik

momente sahip olmalarindan kaynaklanmaktadir.

5.2 Elektronik Ozellikler

CePdzIns ve CePtzlns bilesikleri Pnma uzay grubundadir. Sekil 5.2°de ortorombik
Pnma uzay grubunun birinci Brillion Bolgesi gosterilmektedir.

Sekil 5.2: Ortorombik Pnma yapilar i¢in Brillion Bolgesi.

Band yapis1 hesabinda kullanilan I'-X-S-Y-I"-Z-U-R-T-Z yiiksek simetri noktalarinin
koordinatlar1 ise Cizelge 5.4’de listelendi. Her iki bilesigin elektronik band yapilari

spin katkisida g6z Oniinde bulundurularak yiiksek simetri noktalar1 boyunca
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gorsellestirildi ve Sekil 5.3-4’de verildi. Gosterimde kolaylik olsun diye Fermi enerji
duzeyi E+=0 eV olarak alindi.

Sekil 5.3-4’den de goriildiighi gibi her iki bilesigin band yapist metalik karakterdedir.
Spin yukar1 (+) ve spin asagt (-) durumlarinin enerji diizeyleri arasindaki fark
sebebiyle manyetik 0Ozellik sergilemektedir. Ayrica Sekil 5.5-6’da verilen durum
yogunlugu egrilerinden de her iki malzemenin manyetik momente sahip metalik

karakter sergiledigi goriilmektedir.

Cizelge 5.4: Band hesabinda kullanilan ortorombik Pnma uzay grubu icin ylksek
simetri noktalarinin koordinatlari

Yuksek Simetri
Noktasi X y z
r 0 0 0
X Y 0 0
S Y Y 0
Y 0 Y 0
r 0 0 0
Z 0 0 Y
U 1 0 Y
R Y Y Y
T 0 Y Y
Z 0 0 Y
Spin+
2 Spin-

Enerji [eV ]

1]

|
< x

simzii
iNE =i

S Y r Z U R T z

ZZNI

N/ N

N VANZAVALYAY

Sekil 5.3: CePdzIns bilesiginin NdRh2Sns-tipi yapida hesaplanan elektronik band
yapisi
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Sekil 5.4: CePt2Ing bilesiginin NdRh2Sns-tipi yapida hesaplanan elektronik band
yapisi
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Sekil 5.5: CePdzlIns bilesiginin NdRh2Sns-tipi yapida hesaplanan durum yogunlugu
egrisi
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Sekil 5.6: CePtz2Ins bilesiginin NdRh2Snas-tipi yapida hesaplanan durum yogunlugu
egrisi

Sekil 5.7: CePdzIns bilesiginin (010) yiizeyinde yiik yogunlugu grafigi
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Sekil 5.8: CePtz2lng bilesiginin (010) yiizeyinde ylik yogunlugu grafigi

Band hesabinda elde edilen yiik yogunlugu kullanilarak her iki malzeme igin de yuk
yogunluklart Sekil 5.7-8’de verilmistir. Sekillerden de goriildigii gibi malzemelerde

metalik bag baskindir.

5.3 Mekanik Ozellikler

5.3.1 Elastik sabitleri

CePdzIns ve CePtzlng bilesiklerinin ikinci dereceden elastik sabitleri (Cjj) VASP
paket programinda bulunan zor-zorlanma [38] yontemi ile hesaplandi. Elde edilen
veriler Cizelge 5.5’te listelendi. Her iki bilesigin de Bolim 4.3.1 ile verilen

mekaniksel kararlilik olgiitlerini sagladiklari goriindi.

Cizelge 5.5: CePXzlIns4 (X=Pd, Pt) bilesiklerinin hesaplanan ikinci dereceden elastik

sabitleri (Cij, GPa)

Bilesik Cu Ciz |Ciz |[Cx Ca | Cass Cau | Css | Ces
CePd2Ing | 130,5 | 49,2 | 63,4 |130,5 | 67,0 | 96,6 43,2 | 25,6 | 22,3
CePt2Ing | 144,7 | 59,4 | 70,2 | 1505 |83,6 |109,2 |51,6 |30,3 |26,1
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Ortorombik yapida x-, y-, z-eksensel sikistirmayi temsil eden elastik sabitleri C11, C22
ve Cs3 degerleridir [50]. CePdzlIns bilesiginde x- ve y- eksenleri boyunca esit ve z-
eksenine gore ise sikismaya karsi daha fazla bir dirence sahip olduklar1 belirlendi.
CePtalns  bilesiginde ise y-ekseni diger ecksenlerden daha direngli oldugu
goriilmektedir. Ayrica CePt2lns bilesiginin, CePdzIns bilesiginden daha fazla

eksensel dirence sahip oldugunu séylemek miimkiindiir.

Bolim 4.3.2-4.3.6’da verilen esitlikler kullanilarak hesaplanan polikristal etkin
elastik modulleri (bulk modull, kesme moduli, Young modull, Poisson orani, B/G

orani, Debye sicakligi, boyuna, enine ve ortalama ses hizlari) Cizelge 5.6'da verildi.

Cizelge 5.6: CePXzlIns (X=Pd, Pt) bilesiklerinin hesaplanan polikristal elastik
modulleri; bulk modull (B, GPa), kesme modili (G, GPa), Young moduli (E,
GPa), Poisson orani (v), Vicker sertligi (Hy, GPa), Debye sicaklig1 (®p, K), boyuna,
enine ve ortalama ses hizlari (9;, 9; 9,, ,m/s)

BiIESik B G E \4 B/G Hv 0D \91 ﬂt 19m

CePd2Ins | 79,3 | 285 [76,3 | 034 |2,78 |13 |216 |3679 | 1814 | 2036

CePtalng | 91,7 | 322 | 864 |[034 (285 |15 |208 |3562 | 1742 | 1956

5.3.2 Polikristal dzellikler

Bulk modili, hidrostatik basing altinda malzemenin hacim degisimine karsi
gosterdigi zorlanmanin oranidir [28]. CePtz2Ins bilesiginin bulk modull (91,7 GPa)
CePd2Ins bilesiginin bulk modiiliinden daha biiyiik oldugundan hidrostatik basinca
daha dayanikl diyebiliriz (daha az sikigabilir).

Kesme modiilii, tersinir deformasyonlara ve makaslama zoruna karsi gdsterilen
direncin bir 6lgtsudir [28]. Ayrica bu modiil bag yapisi ile ilgilidir. Atomlar arasi
kuvvetli bagin olmasi yiiksek kesme modulini dogurur. Her iki bilesikte nisbeten
diisiik kesme modiiliine sahiptir (Bkz Cizelge 5.6). CePtzlns nispeten daha fazla
kesme modiiliine sahip oldugundan, CePdzIns’a goére atomlar arasi bag daha

kuvvetlidir denilebilinir.

Young moduli malzemenin sertliginin bir 6lgisudir [50]. Yine CePt2Ins igin

hesaplanan deger (86,4 GPa), CePd:Ins bilesiginden daha blyuktir. Buradan da
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CePt2Ing polikristal malzemesinin daha sert ve deformasyona daha dayanikli olmasi

olmasi beklenir.

Poisson orani baglanma kuvvetlerinin karakteristikleri hakkinda bize bilgi verir. Bu
deger 0,5’e¢ yaklastikca malzemenin plastiklik ozelligi artar [51]. Kovalent bag
yapisina sahip malzemelerde 0,1 iyonik bagin baskin oldugu malzemelerde ise 0,25 ,
metalik bagin baskin oldugu malzemelerde ise 0,33 civarindadir [52]. Hesaplanan
degerler (~0,34) bilesiklerimizde metalik bag karakterinin baskin oldugunu gosterir.

Bu sonug¢ Boliim 5.2°de yiik yogunlugundan elde edilen sonuglari desteklemektedir.

Mekanik ozellikler igin 6nemli Olgttlerden bir tanesine Pugh oranidir (B/G). Pugh’a
gore deger 1,75'den az ise malzeme kirilgan (gevrek), yuksek ise esnektir. Bizim
bilesiklerimiz i¢in hesapladigimiz degerler (2,78 ve 2,85), her iki malzemenin de

esnek oldugunu gostermektedir.

Vicker sertik skalasinda; deger 10 GPa’dan kiiciikse malzeme yumusak, 10-40 GPa
arasi ise sert ve 40 GPa'dan yuksekse ¢ok sert malzeme olarak siniflandirilir [48].
Her iki bilesik i¢inde hesaplanan sertlik degerleri 10 GPa’dan diisiik oldugundan bu

malzemeler yumusak olarak nitelendirilebilir.

Hesaplanan ve Cizelge 5.6’da verilen Debye sicakliklarina bakarak bu malzemelerin
oda sicakliginin altindaki degerlerde tiim titresim modlarinin aktif ve diisiik termal
iletkenlige sahip malzemeler oldugunu sdylemek miimkiindiir. CePt2lns bilesigi

digerine gore nisbeten daha diisiik bir termal iletkenlige sahiptir.

Ayrica bu bilesiklerin ortam ses hizlart birbirine yakin ve diisiikk hizlara sahip
olduklar1 s6ylenebilinir.

5.3.3 Elastik anizotropi

Bolim 4.3.7°de anlatilan metot ile hesapladigimiz anizotropi faktorleri (A1, Az, Asz),
bulk (Ag), kesme (Ac) modillerinin elastik anizotropi yuzdeleri ve evrensel elastik

anizotropi katsayis1 (AY) Cizelge 5.7°de verildi.
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Cizelge 5.7: CePXzIng (X=Pd, Pt) Bilesiklerinin hesaplanan anizotropi faktorleri
(A1, A2, A3), bulk ve kayma modiillerinin anizotropik % degerleri (As , Ac ) Ve
evrensel anizotropi katsayisi (AY).

Malzeme A1 Az Az A Ac AY

CePdzIn4 1,723 1,1 | 0,548 04 |56 0,59

CePtalng 1,819 1,3 10,592 0,6 6,5 0,70

Her iki bilesigin de yiiksek anizotropi sergiledigi, A> degerinin 1’e daha yakin
olmasindan dolayr <101> ve <001> yonelimleri arasindaki {010} diizlemlerinde

digerlerine gore daha az elastik anizotropiye sahip oldugu sdylenebilinir.

Her iki bilesik icin bulk modili elastik izotropik (As~%0) karakterdedir. Bu da her
iki malzemenin hidrostatik basing altinda bulk moduli olarak neredeyse izotropik
oldugunu gostermektedir. Kesme modilli ise ~%6 kadar anizotropiklik

sergilemektedir.

5.3.4 Yonelime bagh mekanik 6zellikler

Malzemelerin polikristal elastik 6zellikleri igin gelistirilen RVH yaklasimi, alt ve tist
sinirlar lizerinden tahminler yliriiterek, malzemenin mekanik 6zellikleri hakkinda
birgok faydali bilgi elde edildigini gérmiistiik. Bu boliimde ise yine hesaplanan 2.
dereceden elastik sabitleri (Cjj) kullanilarak malzemenin ana eksenler disindaki
yonelime bagl elastik dzellikleri dolayisiyla anizotropisi ayrintili olarak incelenecek.
Bu amagla Gaillac ve Coudert tarafindan gelistirilen web arayiizii kullanilarak [53,
URL-4] bilesiklerimiz i¢in yonelime bagl elastik o6zellikler (Young modiili,

sikigabilirlik, kesme modiilii ve Poisson orani) incelendi ve Sekil 5.9-11°de verildi.

Sekil 5.9’dan de goriildiigii gibi her iki malzemenin Young modiilii Xy, Xz ve yz
duzlemlerinde benzer karakterler sergilemekte ve degerler birbirine yakin oldugu
g0zukmektedir. Her iki malzeme igin de xy diizlemi digerlerine gore izotropiklige
daha yakindir. En fazla anizotropiklik ise xz duzleminde gozlenmektedir. Young
moduli CePdzIns igin <001> ve <302> dogrultularinda minimum (49,1 GPa) ve
maksimum (107,4 GPa) degerlerine; CePt2Ins igin ise ayni dogrultularda minimum
(51.3 GPa) ve maksimum (121.2 GPa) degerlerini almaktadir.
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Sikisabilirlikler i¢cin de her iki malzemenin benzellikler gosterdigi soylenebilinir
(Sekil 5.10). CePd2Ins xy diizleminde izotropik, xz ve yz diizlemleri ise biribirine esit
ve yiiksek anizotropi sergilemektedir. CePtzIns bilesigi ise ii¢ diizlemde de en ¢ok zy
duzleminde olmak Uzere anizotropiklik sergilemektedir. <010> ve <001>
dogrultularinda CePdzIns bilesigi minimum (3,4 TPal) ve maksimum (5,6 TPa?)
degerlerini alirken, CePtz2Ins bilesigi ise minimum (2,5 TPa™l) ve maksimum (5,0

TPa!) degerlerini almaktadur.

CePdzIns ve CePtzlng bilesiklerinin kesme modiiliiniin Xy, Xz ve yz dizlemlerindeki
egilimleri Sekil 5.11°de verildi. Burada mavi ¢izgi Voigt {st sinir1, yesil ¢izgi ise
Reuss alt sinirmi gostermektedir. Her iki bilesik i¢in de Reuss alt sinir1 Xz ve yz
diizlemlerinde diistik anizotropi sergilerken, xy dizleminde daha fazla anizotropi
gostermektedir. Voigt st smirt ise her iki bilesikte de yiiksek anizotropi
sergilemektedir. CePd2Ins bilesigi <223> dogrultusunda minimum (19,8 GPa) ve
<001> dogrultusunda ise maksimum (43,2 GPa) degerlerini almaktadir. CePtz2lng
bilesigi ise <122> dogrultusunda minimum (20,7 GPa) ve <001> dogrultusunda ise

maksimum (51,6 GPa) degerlerini almaktadir.
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Sekil 5.9: a) CePd2Ins b) CePtzlns bilesiklerinin xy, xz ve yz diizlemlerinde
hesaplanan Young modilinin yonelime bagli degisimleri
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Sekil 5.10: a) CePd2Ins b) CePt2lng bilesiklerinin xy, xz ve yz duzlemlerinde
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Sekil 5.11: a) CePdzIn4 b) CePt2lng bilesiklerinin xy, xz ve yz duzlemlerinde
hesaplanan kesme moduliiniin yonelime bagli degisimleri
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5.4 Titresimsel Ozellikler

Teorik olarak malzemelerin kararlikliklarini belirlemede en iyi yontemlerden biri de
fonon modlarin1 elde etmektir. Bir kristalin hesaplama sonucu tiim titresim modlari
pozitifse (dagimimda da belirgin bir anomoli yok ise), malzeme titresimsel kararhdir.
Bilesiklerin titresimsel kararliliklarini ve fonon daginim egrilerini elde etmek icin
VASP paket programi ve Phonopy [54-55] yardimci programini kullandik. VASP
simiilasyonlarinda IBRION=6 veya IBRION=8 parametreleri ile yapilan
hesaplamalarda standart ¢iktilar arasindan kuvvet sabitlerini Phonopy yardimei
programini kullanarak edinmek miimkiindiir [URL-5]. Devaminda yine Phonopy
kodu kullanilarak fonon daginimlari, fonon durum yogunlugu ve sicakliga baglh

termodinamik 6zellikleri hesaplanabilinir.

5.4.1 Fonon daginim ve fonon durum yogunlugu

CePdzIns ve CePtz2lng bilesiklerinin fonon daginimlari Sekil 5.2 ve Cizelge 5.4 ile
tanimlanan yiiksek simetri noktalar1 boyunca hesaplanarak Sekil 5.12-13’de fonon

durum yogunluklari ile beraber verildi.
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Sekil 5.12: CePdzIns bilesiginin fonon daginimi ve fonon durum yogunlugu egrileri
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Sekil 5.13: CePtzIns bilesiginin fonon daginimi ve fonon durum yogunlugu egrileri

Inceledigimiz NdRh2Sna-tipi ortorombik yapimin ilkel birim hiicrede 28 adet atom
vardir (4 Ce, 8 X, 16 In). Dolayisiyla bu bilesiklerin fonon dagimimlarinda 3N=84
fonon dal1 (3 akustik, 81 optik) vardir.

Sekil 5.12-13’de goriildiigii gibi her iki bilesigin fonon dagimmiminda negatif frekans
bulunmamaktadir. Bu da her iki bilesigin titresimsel kararli oldugunu gosterir.
CePdzIns bilesigi strekli fonon spektrumuna sahipken, CePt2Ins bilesigi E~3,5 THz
civarinda azda olsa bir araliga sahiptir. Bu araliklar THz algilayici sensorlerde 6nem
arzetmektedir. Ayrica optik ve akustik modlarin birbirleri ile etkilesmelerinden

dolay1 bu malzemelerin diisiik termal iletkenlik sergilemeleri beklenir.

Fonon durum yogunluklarindan da anlagilacagi gibi CePdzIns bilesiginde tim
daginim araliginda In atomlarinin modlarinin baskin oldugu goriilmektedir. CePt2lng
bilesiginde ise yiiksek frekanslarda (>3,5 THz) In atamundan gelen katki, diisiik
frekanslarda (0-3 THz) ise Pt ve In atomlarindan gelen katkinin baskin oldugu
gorilmektedir. 3-3,5 THz Dbolgesinde ise ¢ atomun modlarindan gelen katkilar

birbirine yakindir.
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5.4.2 Termodinamik Ozellikler

Malzemelerin serbest enerji, entropi ve 1s1 kapasitesinin bilinmesi muhendislik
uygulamalar1 acisindan 6nem arzetmektedir. Bir¢ok teknolojik uygulama normal

sartlarda ¢alistig1 i¢in bu niceliklerin 6zellikle oda sicakligindaki degerleri 6nemlidir.

Bu amagla her iki bilesigin enerji, entropi ve 1s1 kapasiteleri 0-600 Kelvin araliginda
hesaplanarak Sekil 5.14-15de verildi.

Sifir nokta enerjisi olarak bilinen 0 K’ne karsilik sistemin enerjisi kararlilik hakkinda
bilgi verir. Bilesiklerin hesaplanan sifir nokta enerjileri CePd2Ins ve CePt2lng
bilesikleri icin 53,229 ve 53,847 kJ/mol’diir. CePdzIns bilesigi CePt2Ins bilesigine
gore termal olarak daha kararlidir.

Her iki bilesigin entropi ve 1s1 kapasitesi sicakliga bagli degisimleri birbirine
yakindir. Sicaklikla beraber artan CePdzIns ve CePtzlng bilesiklerinin entropileri 300
K’de 308,287 ve 306,996 J/K/mol degerlerini almakta 500 K {izerinde artis hizi

azalmaktadir.

Is1 kapasitesi kat1 malzemeler i¢in beklentiler dogrultusunda diisiik sicakliklarda T3
davranisi gostermektedir. Yiiksek sicakliklarda ise Sekil 5.14-15"e gore 1s1 kapasitesi
diisiik sicakliklarda hizla artmakta ve T® davramsi sergilemektedir. Yiiksek
sicakliklarda ise 1s1 sabit bir degere yakinsamaktadir. Bu sabit Dulong-Petit limitidir
(~3NR) ve yaklasik olarak atom bagina 24,943 J/K/mol degerini alir. CePdzIns ve
CePt2Ing bilesiklerinin 300 K’deki hesaplanan 1s1 kapasitesi degerleri 681,798 ve
681,439 J/K/mol seklindedir.
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Sekil 5.14: CePdzIns bilesiginin sicakliga bagli hesaplanan termodinamik 6zellikleri.
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Sekil 5.15: CePt2In4 bilesiginin sicakliga bagl hesaplanan termodinamik 6zellikleri.
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6. SONUCLAR

Bu tez ¢alismasinda CePdzIns ve CePtzlns bilesiklerinin yapisal, elektronik, mekanik
ve titresimsel Ozellikleri incelemek icin yogunluk fonksiyoneli teorisi (DFT) ve

genellestirilmis gradyant yaklasimi kullanildi.

Hesaplanan yap1 parametrelerinin deneysel verilerle uyumlu oldugu bulundu. Her iki
bilesigin de hesaplanan elastik sabitlerinden mekanik kararli olduklar1 belirlendi.
Titresimsel olarak da kararli bulunan bilesiklerin incelenen elektronik yapilarindan
manyetik momente sahip metalik dogada olduklar1 belirlendi. Bilesiklerde manyetik

momente katkinin Ce atomlarindan geldigi anlasildi.

Mekanik 0Ozelliklerinin incelenmesi sonucu her iki bilesigin yumusak ve siinek
yapida oldugu belirlendi. Ayrica polikristal etkin bulk, kesme, Young modiilleri ve
Poisson oranit hesaplanarak yorumlandi. Malzemelerin hidrostatik basinca karsi
neredeyse izotropik, kesme zoruna karsi ise %6 civarinda anizotropik karakter
sergiledigi belirlendi. Anizotropik o6zellikleri detayli incelemek icin Xy, Xz ve yz
diizlemlerinde yonelime bagli Young modiilii, sikigabilirlik ve kesme moduli
incelendi. Bu 6zelliklerin hangi eksenler boyunca minimum ve maksimum degerler

aldig1 belirlendi.

Bilesiklerin fonon daginimi ve fonon durum yogunluklar ¢izdirilerek yorumlandi. 0-
600 K araliginda sicakliga bagl serbest enerji, entropi ve 1s1 kapasiteleri incelenerek

yorumlandi.

CePd2Ins ve CePt2lns bilesiklerin elastik, elektronik ve titresimsel ozellikleri ilk kez
bu tez calismasinda incelendiginden bundan sonra yapilacak c¢aligmalara kaynak

olacag diisiiniilmektedir.
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