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Bu tez calismasinda uzun menzilli yiiklii Coulomb safsizlikli aralikli grafen koninin
enerji spektrumu iizerindeki homojen manyetik alanin etkileri pertiirbasyon teorisi
cercevesinde incelenmistir. Topolojik kusurlar nedeniyle agisal momentum kanallarinin
dejenereliginin kalkmas1 yani sira, karsilik gelen enerji seviyelerinin boyutu homojen
bir manyetik alanin devreye girmesiyle arttigi tespit edilmistir. Dahasi, grafende
elektronlarn  A;, fonon giftlenimi Rashba spin-yoriinge etkilesmesi varliginda
incelenmistir. Elektron-fonon sistemini siirekli limit gerg¢evesinde tanimlamak igin
Frohlich tipi Hamiltoniyen kullanilmistir. A, simetrisine sahip en ytiksek frekansli
bolge sinir fononu ile yiik tastyicilarinin etkilesmesinin kiral simetriyi kirmaksizin band
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1. GIRIS

Periyodik tablodaki en ilging elementlerden biri karbon atomudur. Karbon atomlarindan
olusan malzemeler karbon atomlarinin kendi aralarindaki baglanma geometrisine gore
cok farkli fiziksel ve kimyasal 6zelliklere sahip olmasinin yani sira, sinirsiz sayida farkl
yapilanmalar da gosterebilir. Ayrica, karbon elementi periyodik tabloda mevcut
elementler igerisinde sifir boyuttan ii¢ boyuta kadar izomerleri olabilen bir elementtir.
Bu o0zelliklerde bagka bir elementin olmamasi karbonu farkli kilmaktadir. Grafen,
karbon atomunun bal petegi orgiilii yapilarindan bir tanesine verilen isimdir. Grafen
lizerine yapilan bilimsel ve teknolojik arastirmalarin son yillarda artmasiyla birlikte
teorik ve deneysel yogun madde fiziginin gézbebegi haline gelen bu malzemeye bu
denli ilgi duyulmasimnin en 6nemli nedeni, giinimiizde devam eden yogun bilimsel
arastirmalarla birlikte, gelecekte dnemli uygulama alanlar1 bulabilecegine dair yaygin
bir kanaat olugsmasidir. 2010 Nobel 6diilii de bu malzeme iizerine elde ettikleri ilging
deneysel sonuglarla 2004 yilinda grafen ¢igirin1 baslatan Manchester {iniversitesinden
Andre Geim ve Konstantin Novoselov’a verilmistir. Bilim diinyasinda olduk¢a fazla
heyecan uyandiran grafen aslinda ¢ok nadir bulunan bir malzeme degildir. Kursun
kalemlerin icerisindeki grafit, grafen tabakalarinin iist iiste gelmis halidir. Oyle ki bir
kursun kalem ile kagit iizerine ¢izgi ¢ekildiginde, iist iiste bir ¢ok grafen yapragi elde
edilmis olur. Andre Geim ve Konstantin Novoselov iki boyutlu grafen kristallerini
siradan bir selobanti grafit iizerine tekrar tekrar yapistirtp kaldirarak tekil grafen
katmanini ayirmay1 basarmiglardir. Sasirtici sekildeki basit bir yontemle izole ettikleri
grafen katmani basit bir optik mikroskop ile gozlemlenmistir. Grafenin
sentezlenmesinde bu sekildeki mekanik soyma yontemi kullanilacag: gibi siire¢ sonunda
elde edilen numunenin daha diizgiin bir yapiya sahip olmasma yonelik gelistirilen
kimyasal ayristirma yontemi 1975 yilina kadar dayanmaktadir (Bommel vd. 1975).
Epitaksiyel biiyiitme (Yang 2013), silisyum-karbon yontemi (Novoselov vd. 2004) ve

1sitma yontemleri (Hass vd. 2008) de en ¢ok kullanilan yontemlerden birkagidir.

Grafen fizigi oldukga ilgingtir ve fiziksel kavramlara yeni acilimlar getirmektedir.
Bunlardan biri de yogun madde fiziginde yar1 iletkenlerin k2 bagimli kuadratik bir band

davranig1 gostermesi ve elektronlarin goreli olmayan dogasindan dolayr Schrodinger



2 -1
denklemi ile formiilize edilmesidir. Bu tiir sistemlerde bir elektron m* = #2 (ZTE)

seklindeki sonlu etkin kiitleli pargacik ile modellenir. Bu kiitle etkilesmeyen elektron
kiitlesinden ve elektron-elektron, elektron-fonon gibi ¢ok parcacikli etkilesmeler goz

Online alindiginda kullanilan normalizasyon kiitlesinden farklidir. Bunun yanisira,
elektronlarin hiz1 v = %Z—i bagli elektronlarin enerjisinin fonksiyonu olarak degisir.

Ancak, grafende elektronlarin tasinimi Schrodinger denklemi ile betimlenmez. Grafende
elektronlar bir tek karbon atomu kalinligindaki karbon tabakasi igerisinde kiitlesiz gibi
davranirlar ve sanki kiitleleri yokmuscasina etkin olarak, 1sik hizinin 300 de biri olan
vp Sabit Fermi hizinda hareket ederler. Dijital teknolojinin siiper malzemesi olan
silikon, grafen ile mukayese edildiginde elektronlarin silikon igerisindeki hizlarinin
grafen icerisindeki hizlarina gore 100 kat daha yavas oldugu goriiliir. Dahasi, bal petegi
Orgili yapisina sahip olan grafende enerji momentum iliskisi E = tvgp seklindedir ve
grafendeki konik davranis lineer bir dalga denklemini gerektirir. Bu iliski notrino gibi
kiitlesiz goreli pargaciklarla aynidir. Yiiksek enerji fiziginde nétrinolara kiitlesiz Dirac
fermiyonlar1 araciligi ile c¢oktandir asinayiz. Boylece, grafen bize yliksek pargacik
hizlandiricilar1 olmadan malzemedeki temel etkilesimleri kuantum alan teorisi ile
tanimlama imkani1 verir (Neto 2006). Fakat notrinolar elektrik yiikii birimi tagimazlar ve
dolayisiyla herhangi bir madde ile giiclii etkilesimde bulunmazlar. Ancak, grafende
Dirac fermiyonlar1 elektrik yiikii birimi tasidigindan elektromanyetik alandan

etkilenirler.

Evrendeki biitiin fiziksel olaylar dort tiir etkilesim ile agiklanabilmektedir. Bunlar kiitle
cekim, elektromanyetik, giliclii ve zayif c¢ekirdek etkilesimleridir. Bu etkilesimlerin
siddeti ve erimleri ¢ok farklidir. En zayifi kiitle ¢cekim (gravitasyon) etkilesimidir.
Bundan yaklasik 103° mertebesinde daha siddetli olan etkilesim ise elektromanyetik
etkilesimdir. Bunlarin ikisinin de erimleri sonsuzdur. Diger iki etkilesim ise kisa
erimlidir. Oyle ki ancak atom ¢ekirdegi icinde etkilidirler. Dogada var olan her
etkilesim igin o etkilesimin siddetini veren bir de baglasim sabiti vardir. Baglasim
sabitleri doganin anlagilmasinda 6nemli rol oynadigindan dogru olarak belirlenmeleri
bliyiilk o6nem tasimaktadir. Bu baglasim sabitlerinden biri de elektromanyetik

etkilesimlerin giiciiniin bir &lgiisiinii gdsteren ince yapi sabitidir. Ince yap1 sabiti



grafende ilging olan fiziksel kavramlardan biridir. Gegtigimiz yillarda bazi kozmolojik
Ol¢timler yapan bilim insanlar1 bu sabitin zaman iginde degistigini one siirmiiglerdir
(Webb 1999). Ancak daha sonraki ¢alismalarda degisimin heniiz tespit edilemeyecek
diizeyde oldugundan ve simdilik bdyle bir degisimden s6z edilemeyeceginden
bahsedilmistir (Srianand 2004). Bu degisimin heniiz tespit edilemeyecek boyutta
olmasma ragmen, evrensel bir sabit olan ince yapi sabitinin evrenselligi kuantum
elektrodinamiksel ozellik gosteren grafen malzemesiyle birlikte tekrardan tartigilir
duruma gelmistir. Bu tez c¢alismasininda temelini olusturan, topolojik kusurlu grafen
yapilar yani grafen koniler yerel yapist diiz olan grafenin bal petegi 6rgli yapisindan
meydana gelmislerdir. Yerel yapisi diiz olmasina ragmen yapi bozuldugunda uzay-
zamanin evrensel yapist koniklesir. Bu degisim evrensel yapi iginde parcaciklarin
yoriingesinin evrensel 0zelligini etkiler. Uzay-zamanin koniksel yapisi parcaciklarin
yoriingesinin egilmesine sebep olurken, koniksel metrik ile grafenin geometrisini

tanimlama imkani verir.

1879°da Amerikal1 fizik¢i Edwin H. Hall akim tasiyan bir iletken manyetik alan igine
yerlestirildiginde tasiyict akis dogrultusuna dik yonde bir B manyetik alan1 uygulanacak
olursa, malzemede hem tasiyici akis dogrultusuna hem de manyetik alan dogrultusuna
dik dogrultuda bir potansiyel farki olusturdugunu kesfetmis ve bunu kuantum Hall olay1
olarak tanimlamistir. Hall olayi, yiizyili askin bir siire once kesfedilmis olmasina
ragmen yart iletken malzemelerin yiik yogunlugunu, elektriksel 6z direncini ve
tastyicilarin  mobilitesini belirlemede en onemli tekniklerden biri olmaya devam
etmektedir. Oyle ki, grafende oda sicakliginda bile kuantum Hall etkisini gozlemek
miimkiindiir. Bu etki standart Hall etkisine gore platolar1 1/, faktorliik kaymaya ugratir

(Novoselov 2007).

Bu tez ¢alismasinda, topolojik safsizliklar kullanilarak, grafenden olusturulmus grafitik
konilerin elektronik spektrumlari elde edilmis ve grafende Zeeman yarilmasinin
safsizlik (kritik) yiikii ve manyetik alan ile nasil degistigi goriilmiistiir. Elde edilen
sonuglar ve analizler dikkate alinarak olusturulan makale (Kandemir ve Akay 2015)
SCI kapsamindaki yiiksek etki faktorlii dergide basilmistir. Ayni sekilde topolojik

kusurlu grafen koni hem grafen diizlemine dik hem de grafen diizlemi boyunca



bilesenleri olan bir manyetik alana koyuldugunda elektronik spektrumu iizerine etkileri
arastirilmis ve deneysel verilere 151k tutmak konusunda elde edilen gelismeler

sunulmustur (Akay 2015).

Ayrica bu tez galismasinin igeriginde olan grafende elektron-A, ,fonon etkilesmesinin
Rashba tipi spin-yoriinge etkilesmesine katkist arastirilmistir.  Elektron-fonon
etkilesmesi, grafen malzemesinde fonon degis-tokusunun ¢ok hizli ve gii¢lii olmasindan
dolay: biiyiik 6nem tasirken, Rashba spin-orbit etkilesmesi, elektronlarin elektrik alani
manyetik alan olarak algiladigi goreli (rdlativistik) bir olgudur. Rashba spin-yoriinge
etkilesmesi pseudospin ve gercek spin karisimina sebep oldugundan hem Kekule tipi
distorsiyonun indiikledigi bir aralik hem de kuantum Hall durumlarinin deneysel
aktivasyon enerjisi ile uyumlu manyetik alan etkileri gézlenmistir. Elde edilen sonuglar
yaymna dontstiiriiliip (Kandemir ve Akay 2016) SCI kapsamindaki dergiye

gonderilmistir.

Bu tez ¢alismasinin 5. boliimiinde grafende elektron-A,, fonon etkilesmesinin Haldane
tipi kiitle potansiyeli iizerine etkilerine odaklanildi. Genellikle Haldane kiitle modeli
Brillouin bolgesinin izole olmus noktalarinda degerlik ve iletim bandlarinin dejenere
oldugu iki boyutlu yari iletken malzemelerde géz oniine alinmakla birlikte, iki boyutlu
elektron gazinda kuantum Hall etkileri Landau seviyelerine sebep olan uygulanmis bir
dis manyetik alanin varlig ile iligkilidir. Buna ragmen 1988 yilinda Haldane sistemde
dis bir manyetik alan olmadiginda ancak zaman terslenme simetrisinin kirilmasi ile
birlikte quantum Hall etkilerini g6zlemleyebilecegimizi gostermistir. Bu baglamdaki
sonuglar yaym dahilinde (Kandemir ve Akay 2016) SCI kapsamindaki dergiye

gonderilmistir.

Grafenin kesfiyle birlikte, fiziksel 6zelliklerini anlamak i¢in bir¢cok deneysel ve teorik
calisma gergeklestirilmistir. Bu doktora tezi c¢alismasi kapsaminda da Dirac
elektronlarmin Fermi hizi, band dispersiyonunun yapisi, grafenin morfolojik yapist ve
geometrisi, elektron-fonon etkilesmesi, manyetik alan altindaki davranisi, topolojik
kusurlarin etkisi, Rashba tipi spin-yoriinge etkilesmesi ve Haldane kiitle potansiyeli

incelendi. Ayrica, grafen malzemesinin bu niceliklere nasil bagl olduklar1 belirlenip,



etkilerinin teorik olarak modellemesi yapilmistir. Bununla birlikte deneysel ve teorik
aragtirma olarak yayinlanip tartisilan topolojik kusurlu grafende Dirac elektronlarmin
manyetik alan araciliiyla nasil kontrol edilebilecegine ve grafende elektron-fonon
etkilesmesine Rashba tipi spin-yoriinge etkilesmesinin nasil katki verecegine dair
bulgulara 151k tutabilecek teorik bir model sunulmustur. Rashba spin-yoriinge
mekanizmasinin grafen tabanli spintronik cihazlarin tasariminda énemli rol oynayacagi
diistiniilmektedir. Ayrica, laserler ve LED (Light Emitting Diode) diger tabiri ile 151k
yayan diyot’lar gelecegin bilgi teknolojisinde kullanilmasi 6n goriilen en onemli 151k
kaynaklaridir. Foto-isinimin uygulamasi olan bu oOnemli 11k kaynaklari, grafen
malzemesi iizerinde kendisini Haldane kiitlesi olarak gostereceginden dolay1
calismalarin sonuglarinin grafen fizigine ve uygulama alanlaria bir taban olusturarak

yenilikler getirecegine inanilmaktadir.



2. GRAFEN

Grafen, karbonun bal petegi seklindeki altigen orgiilii iki boyutlu kristal yapisidir.
Karbon atomlar1 kendi aralarinda ii¢ farkli baglanma gosterir, buna gore valans
orbitalleri sp?!, sp?,sp3 gibi farkli formlarda bulunabilirler. Bu formlar karbon
atomlarmin farkli yerellesmelerinden kaynaklanir ve malzemenin boyutu ile
iliskilendirilir. Karbon atomlar1 kovalent bag araciligi ile baglanir ve bu baglanma
dogadaki en giiglii kimyasal bag olarak nitelenir. Bu gosterimler ayni zamanda
baglanma geometrisini de temsil eder. sp ile tanimlanan baglanmada, karbon atomlari
birbiri ile dogrusal bir geometri olusturur ve iki bag yapar. sp? ile tanimlanan
baglanmada karbon atomlar1 birbiri ile {iggen bir geometri olusturur ve aynen grafende
oldugu gibi her atomda ii¢ bag bulunur. sp3 ile tanimlanan baglanmada ise karbon
atomlar1 birbirleri ile piramit bir geometri olusturur ve her atomda elmas kristalinde
oldugu gibi dort bag bulunur. Burada her farkli geometrik sekil farkli bir malzeme
anlamina gelir. Karbon elementi her ii¢ baglanma geometrisini gosterebilen tek element
olmasi bakimindan istisnai bir &zellige sahiptir. Ote yandan karbon tabanli
malzemelerin  spl,sp?,sp3® seklinde bag yapmalarmin malzemenin boyutu ile
iligskilendirileceginden bahsedilmisti. Karbon elementi periyodik tabloda mevcut
elementler igerisinde O (sifir) boyuttan 3 (ii¢) boyuta kadar izomerleri olan olabilen tek
elementtir. Izomer, ayn kimyasal bilesime sahip olup, aym atom sayisinda atomlart
arasinda baglant1 yapilar1 farkli olan molekiillerdir. Ayrica, atomlar1 arasindaki baglanti

yapilarinin farkli olmasi boyut kavraminin dogmasina sebep olmaktadir.



(a) (b) (©)
Sekil 2.1 Grafen Tabanli formlar (Geim vd. 2007).

a. fullerenler 0 (sifir) boyutumsudurlar, b. karbon nanotiipler 1 (bir) boyutumsudurlar, c. grafit ise 3 (ii¢)
boyutumsu bir yapidir

Karbon atomlarinin bal petegi seklindeki iki boyutlu kristal yapisi olan grafen, karbon
atomlarinin en ilging allotroplarindan biridir. Grafende, 2s,2p,,2p, orbitallerinin
birlesmesiyle sp? (katida sigma bagi) hibritlesmesi olusur. Bu orbitaller bir ¢izgi
boyunca 120 derecelik ag1 ile yonlendirilir ve bu grafenin altigen Orgii yapisinda
olmasinin sebebini teskil eder. Grafit ise, diizlemde karbon atomlarinin tist iiste
gelmesiyle olusan, sp? seklinde baglanan, 3 (ii¢) boyutlu yapisal formudur. Bu yiizden
grafeni tanimlarken tek boyutlu grafit yap:1 dersek yanilmis olmayiz. Ayrica, karbon
nanotiipler karbon atomlarinin rulolanmig seklindeki 1 (bir) boyutlu yapilaridir.
Fullerenler ise, karbon atomlarmin kiiresel olarak diizenlenmesinden meydana gelen,
sarmalanmis 0 (sifir) boyutumsu grafen olarak diisiiniilebilir. Yapisal formlariin bu
kadar c¢esitli olmasinin nedeni karbon atomu orbitlerinin hibritlesmesinden 6tiirii birkag

cesit degerlik bandi olusturabilmesidir (Saito vd. 1998).



2.1 Grafenin Elektronik ve iletim Ozellikleri

Elektronik yap1 elde edilirken 7 bandlart goz onitine alinir. Bunun nedeni elmas
disindaki karbon materyallerde m elektronlarinin degerlik (valans) elektronlar1 olmasi ve
o-baglarmin goreli olarak zayif olmasidir. Karbon atomlar1 sp? hibritlesmesi yaparak
x — y diizleminde ¢ baglarini ve bunlara dik z -yoniinde 7 bagin1 olustururlar. EImas

disinda karbon materyallerde m elektronlar1 valence elektronlardir ve kati 6zelliklerini

bu elektronlar belirler.

Sekil 2.2 k, ve k, momentum fonksiyonu olarak grafenin band yapisi (grafenin enerji
dagmim iligkisi) (Neto 2009)

Alt enerji band1 valans (degerlik) bandi, {ist enerji bandi ise iletim bandidir. Yapilan
biiylitme ile bandin ucunda neredeyse birbirine dokunan lineer bir daginim bagintisi

gozlenir.
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Brillouin Bolgesi

Sekil 2.3 T' M K yiiksek simetri noktalar1 boyuca enerji daginimi (Gray 2009)

Sik1 bag hesabui ile grafit ya da grafit ile iliskili materyaller igin elektronik band enerjisi
elde edilir. Grafende iletim bandi1 degerlik bandina K ve K’ noktalarinda temas eder ve

enerji ifadesi tam degme noktalarinda konik bir band yapis1 olusturur.



® A Orglatomlar

o B orgil atomlari

(a) (b)

Sekil 2.4.a. Grafenin 6rgii yapisi, b. Grafenin birinci Brillouin bolgesi (Pereira 2008)

a, ve a, iki boyutlu grafenin reel uzayda birim &rgii vektorleridir. 8,, 8, ve 8, birim
oteleme vektorleri ve o’lar ise grafenin en yakin komsuluklar ile yaptiklar: bagi olup,

b, ve b, ise momentum uzayinda ters orgii vektorleri, I', M, K, K’ birinci Brillouin
bolgesinin en yiiksek simetri noktalaridir. a, ve a, vektorleri reel uzayda birim 6rgii

vektorleri olup,

a =2 (3

8, =2 (f3,-) 2.1)

ile tanimlanirlar. Burada a = |al| = |a2 | = 0.246nm degerindeki 6rgii sabitidir (Neto

2008).

Boylelikle, birim 6teleme vektorleri, i = 1,2, ve 3 degerlerini almak iizere,
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ile ifade edilebilirler. a birim orgii vektorleri ile b ters orgii vektorleri arasindaki

bagntisi ise,
a;.b; =276,
seklindedir.

Bu kosuldan ters orgii vektorleri,

b_2n) 1 1
1= a \/§' )

/N

olarak bulunur.
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Birim Hiicre

Sekil 2.5 Grafen orgii (Wu 2012)

Karbon atomlar1 gegis ve kimyasal baglar ile temsil edilen P, orbitallerinden tiiretilen ¢izgilerde yerellesir
ve ay , ilkel orgii vektdrlerini temsil etmek tizere birim hiicresinde A ve B ile temsil edilen iki karbon
atomu bulunmakla birlikte ortak merkezli gemberlerin artan yar1 ¢aplari sirasiyla A, karbon atomunun en
yakin birinci, ikinci ve ii¢lincii yakin komsuluklarint gosterir

Grafende 7 elektronlari olarak tanimlanan degerlik elektronlari katt malzemenin iletim
ozellikleri ve elektronik durum ozellikleri ile ilgilidir. 7 elektronlari igin siki-bag
hesaplamalari basit fakat grafen ve grafen baglantili malzemeler i¢in 7 bantlar1 ve enerji
seviyelerinin elektronik yapisini anlamak i¢in 6nemli dlglide ongorii saglamakla birlikte
deney sonuglari ile iyi bir uyum igerisindedir (Wallace 1947, Saito vd. 1998, Mccann
2012, Raza 2012).

Burada k dalga vektorii olmak iizere el*Re seklinde faz faktorlii atomik orbitallerin
@i(r —Ry) dalga fonksiyonu iizerinden Bloch fonksiyonlarinin toplami ile Bloch

teoremi (Bloch 1929) kullanilarak temel dalga fonksiyonlar1 kiimesi elde edilir.

12



Sekil 2.5°de goriilen grafen orgii lizerinde A ve B iki esit olmayan karbon atomlari i¢in
atomik orbitallerden iki tane Bloch fonksiyonu olusturulur. A ve B atomlarinin Bloch

orbitalleri,
¢,() = =Tg, e (r—Ry) (2.5)

seklinde verilir. Burada N birim hiicresinin sayisi; a, A ve B atomlarini temsil etmek
lizere, R, Orgiideki A ve B atomlarmnin koordinatini ve ¢;, j durumundaki atomik dalga

fonksiyonunu belirtir. Bir elektronik dalga fonksiyonu N farkli Bloch fonksiyonlarinin

lineer kombinasyonu alinarak olusturulabilir.
d)](k, T) = Z?I:l Cj (,‘b](k,r) (26)

Jj. bandin enerjisi asagidaki gibi yazilabilir

(1 = WilEl) _ [y HY) ar
B =) = e (2.7)
Denklem 2.6 ifadesi 2.7 ile verilen enerji ifadesinde yerine yazildiginda,
SN oo (dilHIby)  TieaCjciTH
Ej(k) =S5 = U (2.8)

N
Ziicjte (@ildy)  Eilicjeptsy

seklindeki grafen malzemeyi tanimlayan enerji iligkisi elde edilir.

H malzemenin Hamiltoniyenini temsil etmek iizere H;; (k) = (¢j|H|¢j,) transfer
integrali olarak tanimlanir. Enerji iliskisinde payda da ;- ifadesi overlap integralidir.

Buradan, 2x2 seklindeki matris Hamiltoniyeni elde edilir. Denklem (2.5) transfer
integrali taniminda yerine konulursa H,gr (@, 8 = A, B) konuma bagli Hamiltoniyen

elde edilir.
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1 ; : ,
HAA<r>=NZ e AR, (1 = R)|HpaCr = R))

2.9)
N Z €2p + Z etk (p,(r —R)|H|ps(r —R)) + R = R'+ 2a

ta

(2.9) denklemine maksimum katki R = R’ den katki gelir ve 2p orbitalinin enerjisini
€,p Olarak verir. R = R '+ aveR = R+ 2a katkilar1 ihmal edilebilir. Benzer sekilde
Hgp nin enerji katkisida €,, olarak elde edilir. Capraz terimlerden gelen katkiy:
hesaplamak i¢in Hyp ve Hg, dan gelen katkilara bakilir. Hyp ve Hg, terimlerine en
fazla katki A ve B karbon atomlarina birinci yakin komsuluklarindan gelir. Bu yilizden

sadece R = R + a/2 toplam durumlari alinip digerleri goz ard1 edilir.

ika

ez <¢A(T - R)|H|(PB (T —R —5)> +

_ika = 2tCos(ka/2) (2.10)
e <<pA(r—R)|H|goB (r—R+ ))

Hyp(r) = %ZR

Burada , t = <<p L= R)|H |g0 5 (r - R+ §)> tanimlanan transfer integralidir. Ornegin,

H,p capraz terimini goz Oniine alindiginda A karbon atomu ile iligkili Ry, R, ve R3

vektorleri ile tanimlanabilecek ti¢ tane karbon atomu vardir. O halde denklem (2.9),
Hyp = t(e®R1 + etkR2 4 oikR3) = ¢ £([) (2.11)

seklinde ifade edilebilir. f(k) grafenin birim hiicresinin x —y koordinat sistemi

kullanilarak elde edilir ve asagidaki gibi verilir.

_ikxa

f(k) = ethxa/\3 4 2073 Cos( a) (2.12)
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f (k) kompleks bir fonksiyon oldugundan H,p = Hp, burada (*) kompleks eslenigi
tanimlar. Denklem (2.12) kullanilarak, ist-iste binme (overlap) integral matrisi
bilesenleri Syy = Sgg = 1, ve Sy = sf (k) = Sp4 olarak tanimlanir. Burada s, A ve B

en yakin komsuluklu karbon atomlarmin dst-liste binme integrali olmak iizere,
s = <<pA (r—R) |<pB (r —R+ §)> olarak tanimlanir. Boylece list-liste binme matrisi ve

Hamiltoniyen sirasi ile asagidaki gibi yazilabilir:

11 sfk)
S = s 1 |

(2.13)

[ € tf (k)l
tf (k)" €p |

(2.13) denklemlerini ve det(H — ES) = 0 seklinde 6zdeger denklemi kullanildiginda,

e tf(K) E  sf(\) _
det<<tf(k)* €27 )_(sf(k)* E ))‘0 (2.14)

enerji 6zdegeri E (k) y1 w(k) = /|f (k)|? nin fonksiyonu olarak

€zpttw(k)

Egap (k) = —7505 (2.15)

seklinde elde edilir. Daha detayli bir ¢ikarim igin (McCann 2014) ¢alismasina
bakilabilir. Ayrica, t ifadesi ise yogunluk fonksiyonu teorisi gibi diger teorilerden
hesaplanabilir. (2.15) ile gosterilen denklem ile E, ve E_ enerji bandlar1 arasinda bir
asimetri oldugunu gostermektedir. Ayrica, bu bandlar arasindaki asimetrinin s overlap
parametresinden kaynakladig1 da goriilebilir. Boylelikle, birinci yakin komsulukta siki-

bag yaklagiminda enerji 6z degerleri kapali formda

1
e(ky, ky) = 1v0 [1 + 4005@0052—‘1 + 4cos? kz—a]z (2.16)
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olarak elde edilir. y, en yakin komsuluklar arasindaki transfer integralidir. Ancak bu
formiiliin ¢ikariminda o6rgi siteleri iizerindeki elektron orbitalleri arasindaki overlap
integralleri ihmal edilmistir. Ote yandan grafenin band yapisinin tam tanimi i¢in o
baglar1 da dahil edilmelidir. Ciinkdi, birinci Brillouin bdlgesinin merkezi yakininda en
diisiik enerji bandidir. Buna ragmen grafenin iletim 6zellikleri K noktalar1 yakinindaki
diisiik enerjili band yapis1 ile belirlenir. Iki boyutlu grafenin enerji dagmim iliskisi k
dalga vektoriiniin fonksiyonu olarak bu formiile gore cizilmistir. Denklem (2.16)
denkleminde, (+) art1 isaretli pay ve payda ile alindiginda ist egrilik 7=* veya anti-
bonding band olarak adlandirilirken, alt egrilik m bonding band olarak tanimlanir. Alt

bandi1 tamamen dolu iken, tist 7* band1 tamamen bostur.
2z, 1 1
= (—)( ve (—)(
RNl Rt

noktalarinda bu iki band dejeneredir ve Fermi enerjisi bu K noktalarinda (e = 0)

ters Orgii vektorleriyle tanimlanan K

stfirdir. Diisiik enerji 6zelligi Fermi enerjisi yakinindaki elektronik durumlara karsilik
gelir ve K noktalari civarindaki enerji daginim agilimiyla tanimlanir. Grafenin q = K +
k dalga vektoriinii yazarak |k|a < 1 oldugundan, K noktalart civarindaki enerji

dagmim bagmtisinin €4 (q) Taylor agilimi alindiginda,

\/_

er(k) = yoak tvphk (2.17)

enerji dispersiyon agilimi elde edilir. Burada, vp = v/3y,a/2% =~ 10°m/s Fermi hizidir.
Denklem 2.17 ile dagimim bagmtisi sifir etkin kiitleli ve 1g1k hizindan = 300 kez daha

kiiciik Fermi hizi ile yerdegistirilmis olan Einstein’nin gorelilik teorisinde formalize

edilmis, E = i\/ (m2c* + c?p?) seklindeki dagimm bagmntisina benzerdir. Bu da
grafende elektronlarin, kuantum teorisinin iki boyutlu versiyonu oldugunu gosterir. Bu
yiizden grafende diislik enerjili sanki-pargaciklar Dirac Fermiyonlari, degerlik ve iletim
bandlarinin birlestigi bu noktalara da Dirac noktalart adi verilir. Sekil 2.3’de Er Fermi
enerjisi civarindaki diisiik enerji dispersiyonlarinin sematik bir cizimini gosterir.
Grafende Fermi yiizeyi tam bir Fermi yilizeyinden ziyade alt1 tane nokta igerir ve Fermi

hiz1 yiik tastyicilarin yogunlugundan bagimsizdir. Dolayisiyla, iki koninin birlestigi K
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noktasinda enerji dispersiyon bagintisi dalga vektorii iizerinde lineer bagimlidir. Bu

durumda,
p(e) a el (2.15)

seklinde karsilik gelen durum yogunlugu da, enerjiye dogrusal bagimlilik gosterir ve K
noktasinda durum yogunlugu sifirdir. Geleneksel iki boyutlu elektron gazinda ise,
durum yogunlugu bir sabittir. Durum yogunlugu lizerinde de alisiilmamis bir davranis
sergileyen grafen yiizeyi iizerinde, topolojik kusur olusturuldugunda ise koninin tepesi
yakininda enerji durum yogunlugu dikkate deger sekilde koninin aciklik agisina baglilik
gosterir (Chakraborty 2013).

Grafen ve grafenin yapis1 iizerindeki diger bir dikkat ceken oOzellik ise kenar
durumlaridir. ideal grafen sonlu oldugun dolayi, kenar durumlari grafenin elektronik
ozellikleri iizerinde oldukga etkindir (Neto vd. 2009). Zikzak (kirmizi) ve koltuk-tipi
(mavi) olarak adlandirilan olasi iki kenar tiirii ve bu iki tiiriin kombinasyonundan olusan

yuvarlak delik kenar1 da asagida sekilde gosterilmistir.

£ & 4 2 ¥y X B
LTy BEp~ QB e\ .
r\(ﬁ .;y.\ N w A, ; y l.\
1/ p | Ll J , \1
0/ \l 3 C P \L
I]f Yuvarlak B Koltuk tipi 1; Zikzak
C\ 3 | BN N S | R \ P SO f
L ¢ rl > 1 R\ /1
D N L /1
I_k», L | B ad L\ I
Bt OSCAL b oo o o
1

~

Sekil 2.6 Grafende kenarlarin zikzak ve koltuk tipi tiirleri (Krauss vd. 2010)

Bir grafen kenarma iliskin elektronik durumlar teorik yogun madde fizigi alaninda en
¢ok caligilan konulardan biridir (Sonl vd. 2006, Sonll vd. 2006, Han vd 2007, Yang vd.
2007, Moghaddam vd. 2007).
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Zikzak kenarli grafen yapilar yari iletken olabilir ve spin polarize kenarlar olarak
kendini gosterir. Bu 0Ozellik grafen malzemesinin elektrik ve manyetik o6zelliklerini

etkiler (Jung 2009).

Grafen teoride, bal petegi seklindeki karbon atomlarindan olusmus, bir atom
kalinligindaki malzeme olarak tanimlanmasina ragmen pratikte sadece bir atom
kalinligindaki malzemeler grafen olarak tanimlanmamaktadir. Malzemenin elektronik
karakteristigi, yilizeylerinin sayisi ile hizli bir sekilde degismektedir. Ancak pratikte
grafenden, grafite gecis olarak 10 atom kalinligindaki yiizeylere kadar géz oOniinde
bulundurulmaktadir (Geim 2007).

2.2 Grafen Uretim Metodlar1

2004 yilinda Andre Geim ve Konstantin Novoselov tarafindan ilk grafen yiizeyler elde
edildiginde, grafen iiretimine dair cok ¢esitli teknikler gelistirilmistir. Uretim
metodunun Onemi ise, grafen yiizeylerin kusurlara dair yliksek hassasiyet gostermesidir.

Bu béliimde yapisal kusurlar dncesinde, tiretim metodlari incelenecektir.

2.2.1 Mikro mekanik soyma yontemi

Bu metod grafit i¢in ¢ok uzun yillardir bilinmesine ve kullanilmasina ragmen (Torres
2014), grafen i¢in ilk kez 2004 yilinda Geim ve Novoselov tarafindan kullanilmigtir
(Novoselov 2004). Bu yontemde grafen levhalar (grafen diizlemleri) ¢ok sayida grafit

kristalinden ayirarak elde edilir. Bu amagcla yapiskan izola bant kullanilmistir.
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Sekil 2.7 Mikro mekanik soyma yontemi kullanilarak elde edilmis grafen yiizeyi
(Bonaccorso vd. 2012)

Bu diisiik tiretimli yontem, grafenin temel 6zelliklerini arastirmada Kaliteli sonuglar

veriyor oldugundan halen kullanilmaktadir.

2.2.2 Grafiti pul pul dékme yontemi

Bilindigi gibi grafit ¢oklu grafen yiizeylerinin iist {iste giiclii ve ¢ekici van der Waals
baglart ile istiflenmis halidir. Bu istiflenmis yiizeyleri pek c¢ok ayr1 yontem ile
ayirabilecegimizi biliyoruz. Bu yontemlerden bir tanesi de pul pul dokme yontemidir.
Kullanilan bu yontem ile grafen mekanik soyma yonteminin aksine iiretimi en fazla
yapilabilen ve en rahat olarak fabrikasyon hale getirilebilecek malzemedir. Pul pul
dokme siirecinde, komsu yiizeyler arasindaki giiclii van der Waals baglar1 dis kuvvet
araciligi ile birbirinden ayrilmalidir. Bu selobant yontemiyle (Bonaccorso vd. 2012,
Novoselov 2004) yapilabilecegi gibi, organik bir ¢oziicii yardimi ile de yapilabilir
(Geng vd. 2010).
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Sekil 2.8 Pul pul soyma yontemi ile grafenin ele edilmesi (Yusuke 2013)

Boylece, baslangicta saf grafitte 0.34 nm civarinda olmasi beklenen grafen yiizeyleri
arasindaki mesafe organik kimyasal ¢oziicli yardimi ile 1 nm veya daha fazla bir agilma
gostererek Onemli Olclide artis saglanir. Boylece, yiizeyler arasindaki cekici kuvvet
azalir ve grafen diizlemlerinin pul pul dokiilmesi gozlenebilir. Ayrica bu yontem, 1sil
islem yontemi (Cai vd. 2012) uygulanmasi ile de basarilabilir. Isitma islemi boyunca
grafitin tabakalar1 arasinda gaz birikir ve bu gaz igsel bir basing olusturmasi ile birlikte
tabakalar arasindaki mesafeyi arttirir.  Sekilde de goriildigii gibi  soyulma
gerceklesebilir. Ancak bu metod da diger bazi metodlar gibi kullanilan ¢oziicii

tarafindan grafen yiizeyinin kusurlandirilmasina sebep olmustur.

2.2.3 Silikon Karbid (SiC) in 1sisal ayrismasi

Bu yontem silikon karbid (SiC) in 1sisal ayrigmasi ile grafenin yapisal ve fiziksel
ozelliklerini arastirmak i¢in kullamilir. Metod, SiC yiizeyi ilizerinde grafen filminin

epitaksiyel biiyiitiilmesine dayanur.
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Sekil 2.9 Termal ayrisma metodunun sematik gosterimi (Hibino vd. 2010)

Bu ylizey hekzagon yapida ve grafenin 6rgii parametrelerine yakin sonuglar vermektedir
(Ohta vd. 2010). Biiylitme islemi, silikonun siibliimlestirilmesi ve 1200-1800 °C
arasinda 1sitilmasi ile yilizeyin yeniden yapilandirilmasi teknigine dayanmaktadir. SiC
alttas1 yiiksek sicaklikta tavli (yliksek sicaklikta 1sitip, sonra yavas yavas sogutarak
yumusatmak) hale geldiginde, Si atomlar1 yiizeyden ayrisir ve yiizeyde dogal olarak
sadece C atomlar1 birka¢ karbon atomu kalinliginda kalir. SiC genis band aralikli bir
yari-iletken oldugundan, SiC iizerinde birka¢ karbon atomu kalinlifinda elektronik
uygulamalar i¢in grafen alttasi olarak hizmet eder. SiC teknolojisi iiretim ve biitce
acisindan ¢ok fazla gelisen bir teknoloji alam1 oldugundan, bir—kag-tabaka ylizey
fabrikasyonu i¢in termal ayrigsma yonteminin dogru bir metod oldugunu gosterir. Ancak,
bu yontemin endiistriyel olarak kullanilmasi i¢in fabrike edilmeden Once ¢oziilmesi
gereken iki problemi vardir. Birincisi, bugiline kadar ki elde edilen yiizeyler birkag
karbon atomu kalinligindadir. Malzemenin ylizey kalinlig1 elektronik 6zelliklerini
etkilediginden dolay1, yiizey kalmligi tam Kkestirilebilir olmalidir. Ikincisi ise SiC
alttasinin birkac karbon atomu kalinligindaki yapmin fiziksel 6zelliklerini ne kadar

etkiledigi tam olarak anlasilmalidir.
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2.2.4 Grafenin epitaksiyel bityiitiilmesi yontemi

Grafen SiC alttas1 lizerinde bilyiitildiigi gibi, diger malzemeler {izerinde de
biiyiitiilebilir. Asagidaki sekilde Ru (Rutenyum)(0001) elementinden olusmus yiizey
tizerinde epitaksiyel biiylitme islemi yapilmistir. Bilindigi iizere (Tetlow vd. 2014) Ru
(Rutenyum)(0001), Rh (Rodyum)(111), Ir (iridyum)(111), Pt (Platin)(111), Ni
(Nikel)(111), Cu (Bakir)(111), ve Cu (Bakir)(110) gibi ge¢is metali olan yiizeyler
grafen ylizeylerin Ozelliklerini anlamak icin epitaksiyel yapilan yilizeylerin basinda
gelmektedir. Gegis metali olan yilizeylerde grafen biiyiitiildiigii zaman, grafen ile metal
yiizeyler arasinda 6rgii uyumsuzlugu oldugundan dolayi ¢esitli 6zellikler meydana gelir.
Karbon-karbon baglari, karbon-metal baglarindan gii¢lii baglardir. Alt tas {izerinde
biliylitme islemi sirasinda, grafende iki eksenli gerilme sirasinda epitaksiyel stres

meydana gelir. Bu durum enerji olarak maliyetli bir durumdur.

Sekil 2.10 Ru(0001) yilizeyi iizerinde grafenin epitaksiyel biliylimesinin sematik
gosterimi (Sutter 2008)

a. Rutenyum elementinden olusmus yiizey, b. bir tabakal1 grafen yiizeyinin rutenyum yiizeyi lizerinde, c.
iki tabakal1 grafen yiizeyi rutenyum yiizeyi iizerinde

22



3. GRAFENDE YAPISAL KUSURLAR

Ideal bir grafen, miikemmel olarak diizenlenmis bal petegi 6rgii yapisindaki bir karbon
atomu kalinliginda karbon atomlarindan olusmus bir malzemedir. Her bir karbon atomu
diger ii¢ karbon atomu ile 120° lik diizlem-i¢i bag yapmaktadir. Bu yapidaki grafen
malzemesi nanoteknoloji alaninda son derece umut verici bir malzemedir. Bilindigi gibi
saf ve yapisal olarak miikemmel grafen son derece yiiksek tasiyicilikli balistik elektron
tiretimine ve oda sicakliginda kuantum Hall etkileri gibi goze c¢arpan elektronik olgulara

sahiptir.

Yiiksek miikemmellikte atomik 6rgiilere sahip olan saf grafen 6rneklerinin elektronik ve
mekanik 6zellikleri dikkat ¢ekici olmasina ragmen biiyiitme ve isleme sirasinda goriilen
yapisal kusurlar grafen tabanli cihazlarin mekanik, elektriksel, kimyasal ve optiksel
ozelliklerini degistirdiginden performansini etkilemektedir. Ancak bu miikemmellikten
sapmalar yeni islevler elde etmek ve grafenin yerel Ozelliklerini ihtiya¢ duyulan
Ozelliklere uygun hale getirmek i¢in bazi uygulamalarda kullanislt olabilir. Ciinkii bu
durum malzemeyi kontrol edilebilir kilarak malzeme fiizerindeki kusurlarin faydali
uygulamalar igin kullanilmasmi saglayabilir. Ornegin, miikemmel grafende band
araliginin olmayist grafen tabanli transistorlerde yeterli yiikseklikte agma-kapama oranl
anahtarlamaya izin vermemektedir. Dolayisiyla karmasik devre iiretiminde ve hatta

temel cihaz yapiminda dahi grafen ihtiyaca uygun olarak modifiye edilebilir.

Bilindigi gibi ideal grafen bir diamanyetik malzemedir (McClure 1956, Safran vd.
1979). Biitin malzemelerde oldugu gibi diamanyetizm malzemelerin kendi 6z
yapilarinda mevcut oldugundan dolay1 karbonun biitiin allotroplar1 da oda sicakliginda
diamanyetik hassasiyet gosterir (Kuzemsky 2013). Eger grafit yiizeyi basamakli(steplike)
bir yiizey ise disiik sicakliklarda paramanyetik ve antiferromanyetik o6zellik
sergileyebilir (Makarova 2004). Ancak kusurlarin varliginda manyetik moment ile
etkilesip, paramanyetik Ozellikler de gosterebilir. Hatta, kusurlarin grafenin manyetik
momentinde artisa sebep oldugu deneysel (Ugeda vd. 2010, Nair vd. 2012) ve teorik
(Yazyev 2007) calismalarda da gosterilmistir. Ferromanyetik ve antiferromanyetik

malzemeler {izerine yapilan ¢aligmalarin teorik ongoriileri, grafenin iki pargali yapisi
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araciligt ile manyetik ¢iftlenimin farkli olasiliklar1 tizerinden agiklanir. Eger
manyetizma tek alt 6rgii kusurundan kaynaklaniyor ise malzemenin ferromanyetik, iki
farkli alt 6rgii kusurlarindan kaynaklaniyor ise malzemenin antiferromanyetik oldugu

sOylenir (Yazyev 2007).

Sekil 3.1 Kusurlarin karbon yapilar iizerindeki manyetik etkileri (Makarova 2011)

a. yabanci atom problemi, b. boslu kusuru, c. hidrojen atomu problemi, d. Stone-Wales kusuru, e. pozitif
egrilik kusuru, f. negatif egrilik kusuru, g. gézenekli yap1 kusuru, h. zikzak kenarlar

Bu c¢alisgmada ozellikle potansiyel uygulamalarda ilging etkilere sebep olacak ve
grafenin benzersiz 6zelliklerini yeniden yapilandiracak olan nokta kusurlardan topolojik

kusurlar tizerine odaklanilacaktir.

3.1 Grafende Nokta Kusurlar

3.1.1 Stone-Wales kusuru

Grafen Orgiiniin benzersiz 0Ozelliklerinden birisi de altigen olmayan halkalar
olusturularak yeniden yapilandirilabilmesidir. Stone-Wales (S-W) kusuru grafen
icindeki altigen {iyeli karbon halkalarin besgen ve yedigen olarak yeniden

diizenlenmesine karsilik gelir. Bu diizenleme, altigen yapili 4 halkanin C-C baglarinin
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90 derece dondiiriilmesi ile 2’si besgen 2’si yedigen halkaya doniistiiriilmesi ile elde

edilir. S-W kusur olusum enerjisi yaklasik 5 eV civarindadir.

Sekil 3.2 Stone-Wales kusuru (J.Meyer vd. 2008, Banhart vd. 2010)

a. Kusurun deneysel TEM goriintiisii, b. Yogunluk fonksiyonu teorisi araciligiyla elde edilmis atomik
yapist

3.1.2 Tek bosluk kusuru

Herhangi bir malzeme iizerindeki en basit kusur, orgii kristali iizerindeki eksik o6rgii
atomu kusurudur. Tek 6rgii atomu kusuru grafende deneysel olarak TEM (Gegirimli
Elektron  Mikroskobu) ve STM  (Taramali  Elektron = Mikroskobu) ile
gozlemlenebilmektedir. Sekil 3.2°den de goriilebilecegi gibi tek atom kusuru, bir karbon
atomunun eksikligi ile ii¢ tane asili bagdan iki tanesinin kaybolmasina sebep olmustur.
Geriye kalan bir tane asili bagin ise geometrik sebepten dolay: sekil degistirdigi Jahn-
Teller bigimsizligine sebebiyet verir. Jahn-Teller bi¢imsizliginde, dogrusal olmayan
atomik diizenlemeler geometrik bozulmalar altinda dejenereligi kaldirmak ve bdylece
sistemin toplam enerjisini en diisiik seviyede tutmak i¢in dejenere taban durumu

enerjisine sahip oldugu kusur durumudur.
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Sekil 3.3’de goriildiigii gibi bir tane bes tiyeli, bir tane de dokuz {iyeye sahip halka

olusur. Bu sekilde tek karbon atomu boslugu olan kusurlu grafende hesaplanmis olan

gecis bariyeri yaklasik olarak 1.3 eV’dur.

Sekil 3.3 Tek bosluk kusuru (J.Meyer vd. 2008, Banhart vd. 2010, Ugeda vd. 2010)

a. Kusurun deneysel TEM goriintiisii, b. Yogunluk fonksiyonu teorisi ile elde edilen atomik yapisi, ¢. Tek
bosluk kusurunun deneysel STM goriintiisii

3.1.3 Coklu bosluk kusuru

Cift bosluk kusurlar1 ya iki bosluk kusurun birlesmesiyle ya da iki komsu karbon
atomunun kaldirtlmasiyla olusur. Sekil 3.4.a’dan da goriildigi gibi ¢ift eksik orgii
atomlu yapmnin tamamen yeniden yapilanmasiyla hi¢ bir asili bag bulunmamaktadir.
Kusursuz grafende dort tane alti hiicreli halkanin yerine iki tane besgen, bir tane
sekizgen halka olusur. Simiilasyonlar, ¢ift bosluk kusurunun yapilanma enerjisinin tek
bosluk kusurunun yapilanma enerjisi ile ayni oldugunu gostermektedir. Iki karbon
atomunun kagtig1 durumda herbir kagan atomun enerjisi tek bosluk kusurundakinden
¢ok daha az olacagindan, ¢ift bosluk kusurlari tek bosluk kusurlarina goére termodinamik
olarak daha avantajli gériinmektedir. Iki karbon atomunun kactig1 kusur durumunda iki
besgen, bir sekizgen halka olusmasi tek yol degildir. Stone Wales kusurunun
olusmasina benzer olarak bes-Sekiz-bes(5-8-5) kusurundaki sekizgen halkanin
baglarindan birinin dondiiriilmesiyle sekil 3.4.b’den de goriilebilecegi gibi ii¢ yedigen,
ic besgen(555-777) halka diizenlenmesiyle olusan kusurlu yapiya dondsiir. Bu kusurun
enerji yapilanmasi (5-8-5) kusurlu yapisina gore daha diisliktlir. Bir adim Gtesinde,

(555-777) kusuru da bir diger bagin dondiriilmesiyle sekil 3.4.c’de goriilebilen (5555-

26



6-7777) iki karbon atomunun kagtig1 kusurlu yapiya doniisiir. Bu kusurlu yapinin enerji
sekillenmesi ise (5-8-5) li yapt ile (555-777) li yapilar arasindadir. ki karbon
atomundan daha fazla sayida karbon atomun kac¢tigi durumlar ise daha biiyiik ve

kompleks konfigiirasyonlara sebep olacaktir.

Genel olarak kristal orgli lizerinde, ¢ift sayida kacan atom ile yeniden yapilanma
gerceklestiginde agikta bag kalmadigindan ve enerji yapilanmasi agisindan ise daha

diisiik enerji kayb1 oldugundan dolayi tek sayida karbon atomunun kagtigr duruma gore

daha ¢ok tercih edilen bir kusur durumudur.

Sekil 3.4 Coklu bosluk kusuru (Banhart vd. 2010, Meyer vd. 2008 )

(a-c). yogunluk fonksiyonu teorisi (DFT) ile elde edilen ¢ift bosluk kusurlu grafenin yeniden yapilanmig
atomik yapisi, (d-f). Ayn1 yapinin deneysel TEM goriintiileri, a. ve d. ¢ift karbon atomunun kagtig (5-8-
5)’li yapi, b. ve e. (5-8-5)’li yapidan (555-777)’li yapiya donistiriilmiis yapisi, ¢. ve f. (555-777)’li
yapidan (5555-6-7777) kusurlu yaprya doniistiirilmiis gortntiileri
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3.1.4 Karbon adatom kusuru

Karbon adatom kusurunda aradaki bolgede atomlar {i¢ boyutlu kristalde oldugu gibi
grafen diizleminde yerlesemezler. Grafende diizlem i¢i pozisyondaki Grnegin altigen
halkanin merkezindeki ek atomlar iki boyutlu yerel yapiy1 germesinden ziyade iigiincii
boyutu kullanirlar. Béylece bir karbon atomu, miitkemmel grafen tabakasi ile etkilestigi
zaman tabaka icindeki karbon atomlarinin hibridizasyonunda degisiklige sebebiyet
verir. Grafen diizleminde yatan karbon atomlar ile karbon adatomlar arasinda sp3
hibridizasyonu sonucu iki yeni kovalent bag olusur. Sekil 3.5.a’da goriildiigii gibi koprii
konfigiirasyonu gosteren karbon adatomlarin baglanma derecesi 1.5-2 eV civarindadir.
Koprii konfigiirasyonuna ek olarak diger yari-kararli konfigiirasyonlar da miimkiindiir.
Oda sicakliginda, grafen yiizeyi iizerinde adatomlar kolayca ve ¢ok hizli hareket
edebildiginden dolayr bu kusurlu yapinin bazi deneysel verilerini TEM veya STM ile
elde edebilmek miimkiin degildir. Onceki kesimde bahsedilen eksik 6rgii atomu boslugu
olusturuldugunda, bu kovulmus karbon atomlar1 grafen yiizeyinde kalabilir. Ancak
adatom kusurlari, eksik 6rgli atomu bosluguna nispeten hareketli oldugundan dolay1 bu
sekildeki “bosluk+arayer” ¢ifti (Frenkel ciftine analog) oda sicakliginin altinda dahi
kararsiz durumdadir. Sekil 3.5’den de goriilebildigi gibi bu go¢ sadece orgii iizerinde
degil, ayn1 zamanda 6rgii boyunca da miimkiindiir. Sekil 3.5.b dambil konfigilirasyonu,
sekil 3.5.a ile gosterilen koprii konfigiirasyonundan 0.5e¢V daha yiiksek yapilanma
enerjisi vardir. Bu konfigiirasyonlar 6zellikle bir kag tabaka ve ¢oklu tabakalarda 6nem
teskil eder. Iki tane gd¢ eden atom birbirleri ile karsilasirlar ve ikili olusturduklar:
zaman, sekil 3.5.c’de goriildiigii gibi yerel yapmin egrilmesi pahasina karbon atomlari
ile sp? hibritlesmesi yaparak kristal drgiiye dahil olabilirler. Ayrica, saf grafen yiizeyi
tizerindeki karbon adatomlar yiizeye niifuz ederek sekil 3.5.f’de goriildiigii gibi iki tane
besgen, iki tane yedigen halkadan olusmus ters-Stone-Wales (I-S-W) kusuru olarak
adlandirilan  kusurlu yapiya da doniistigii goriilebilir. Bu hexagonal olmayan

diizenlenmis halka Stone-Wales kusurundan farklidir.
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Sekil 3.5 Karbon adatomlar (Banhart vd. 2010)

a. ve d. DFT ile hesaplanmis koprii konfigiirasyonunda tek adatom, b. ve e. halter konfigiirasyonunda tek
adatom, c. ve f. iki karbon adatomun olusturdugu Inverse Stone-Wales (1-S-W) kusuru

3.1.5 Karbon olmayan adatom kusuru

Yabanci atomun grafenin elektronik ve iletim 6zellikleri {izerindeki etkisi grafen ile
yabanci atom arasindaki baga baglidir. Eger, grafen yiizeyi ile yabanci atom arasindaki
bag zayif ise Van der Waals etkilesiminden dolay1 sadece fiziksel absorbsiyon olur.
Ancak eger bag kuvvetli ise, en yakin karbon atomlar1 ile yabanci atom arasinda
kovalent bag olusur. Karbon adatomda tartisilan tiim konfigiirasyonlar burada ayni
sekilde gegerlidir. Grafen ylizeyi ile yabanci atomlar arasindaki baglari ¢alismak igin en
iyi yol yabanci atomlar1 grafen 6rgii lizerinde tagmmimlari sirasinda gozlemlemektir.
Adatomlarin, grafen Orgilinlin elektronik Ozellikleri iizerine etkisi hemen yiizeyi
tizerindeki konumlarina bagli olmasmin yani sira eger grafen oOrgii ayrica yapisal
kusurlar barindiriyor ise yabanci atomlar kusurlar tarafindan da tutulabilirler. Ornegin,
(555-777) kusuru metal atomlarini tuzaklayabilir. Kusur etrafindaki gerilmis alan, yiizey
lizerinde taginan metal atomlarla kusur arasinda cekici bir etkilesime sebep olur. Bu
durum sekil 3.6’da TEM ile goriintiisiiniin elde edildigi iizere iki kusurlu yap1 barindiran
grafen Orgli yiizeyi lizerinde karbon olmayan yabanci atomun iki kusur arasinda bir ileri

bir geri ziplamasi olarak gézlenmistir.

29



Sekil 3.6 Karbon olmayan adatom kusuru (Cretu vd. 2010)

W atomunu ¢eken grafen tizerindeki iki kusurlu yap1 arasinda W atomunun bir ileri, bir geri ziplamasinin
TEM gortintiisii

3.1.6 Yerdegistirme(substitutional impurities) safsizhik kusuru

Yabanct atomlar grafen yilizeyi lizerine yerdegistirme safsizliklari olarak da dahil
edilebilirler. Bu durumda safsizlik atomlar1 bir veya iki karbon atomu ile yerdegistirir.
Yaklasik olarak ayni atomik yaricapa sahip olmalarina ragmen boron (B) (atom
numarasi 5) bir elektron eksigine ve azot (N) (atom numarast 7) bir elektron fazlasina
sahip oldugundan dolayr karbon yapilarda dogal dopant olarak islev goriirler. Dahas1
karbon (C) atomu boron (B) veya azot (N) atomlar: ile yer degistirdiginde olusan
safsizlik sadece Fermi seviyesinin konumunu degil ayni zamanda grafenin elektronik
yapisini da degistirdiginden bu tiir safsizliklar oldukca 6nemlidir. Ornegin, gecis metali
atomlart ile yerdegistirme safsizliklari gergeklestirildiginde grafen orgiiniin elektron
sistemine ylik verme Ozelliklerinden dolayr bu tiir kusurlarin etkisi olduk¢a dikkat

cektigi gorilmiistir.
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Sekil 3.7 Yerdegistirme safsizlik kusuru ile bir ve iki tane absorbe edilmis gecis metali
atomunun atomik konfigiirasyonu (Banhart vd. 2010)

a. tek bosluk iizerindeki metal atomu yan goriiniisii, b. ¢ift bosluk metal atomu yan goriinisi, c. tek
bosluk tizerindeki metal atomu iist goriiniisii, d. ¢ift bosluk metal atomu iist goriiniisii

3.1.7 Topolojik kusur

Topoloji Yunanca’da yer, yilizey veya uzay anlamina gelen topos ve bilim anlamina
gelen logos sozciiklerinden tiiretilmistir. Topoloji geometri yapmak igin atilan ilk
adimdir. Iki yiizey arasindaki gegis, ancak topolojileri gbzeten ve siirekli denen
gonderimlerle olasi olmakla birlikte iki yapinin denkligi aralarindaki topolojiyi koruyan
homeomorfizma denen siirekli bir gédnderimin varligi ile ortaya ¢ikar. Bir bagka deyisle,
X ve 'Y yiizeyleri homeomorf ise, X ve Y yiizeyleri ayni topolojik 6zelliklere sahiptir.
Kabaca, topoloji nesneleri yirtmadan ve koparmadan, egip biikerek siirekli bir bigimde

bir bagka nesneye doniistiiriir.

Kusursuz iki boyutlu grafen yapilar {izerinde topolojik kusurlar yerinden oynatma
(dislocation) ve dondiirme (disclination) gibi yiizey kusurlart indiiklenerek olusturulur.
Yerinden oynatma tipi topolojik kusurlar grafen ylizeyi iizerinde karbon atomu
sektorlerinin ylizeyden disarlandig1 veya yiizeye dahil edilen karbon atomlari ile birlikte
yiizey lzerinde yerellesmis karbon atomlarini yerinden oynatip Oteleme simetrisi

uyumsuzluguna sebep olurken, dondiirme tipi topolojik kusurlar ise yiizey tizerinde
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donme simetrisi uyumsuzlugundan kaynaklanmaktadir. Bu tip topolojik kusurlarda
yiizey lzerine oturmus karbon atomlari yerinden oynamaz ancak donme simetrisi
uyumsuzlugundan dolay1 yiizey iizerinde siireksizlikler olusur. Oteleme simetrisi
uyumsuzlugundan kaynakli kristal kusurlar1 Burger vektorii (Juan vd. 2010, Kochetov
vd. 2010, Bakke ve Furtado 2013) ile olgiilebilirken, donme simetrisinden kaynakli
kristal kusurlar1 ise Frank vektorii (Bakke ve Furtado 2013) araciligiyla karakterize
edilir. Bu c¢alismada donme tipi topolojik yiizey kusurlari iizerine odaklanilmustir.
Topolojik yilizey kusurlarinin grafen gibi diisik boyutlu sistemlerin elektronik
Ozellikleri {lizerinde Onemli rol oynadigi 1980’lerin ikinci yarisinda fullerenlerin
kesfinden beri oldukga iyi bilinmektedir (Stone 1986, Kroto 1987, Wu 1987). Grafenin
hexagonal bal petegi yapisi lizerinde hexagonal olmayan halkalar grafen yiizeyi

tizerinde egriliklere neden olur.

Sekil 3.8 Topolojik kusur (Yazyev ve Louie 2010)

Grafen yiizeyi iizerinde pozitif ve negatif topolojik kusurlar 60 derecelik karbon atomu sektorlerinin
yiizeyden sirasiyla digarlamalar ve dahil etmelerle gergeklesir

Sekil 3.8.b.’den de goriildiigi iizere kusursuz grafen orgiiler altigen halkalar barindirir.
Ancak, sekil 3.8a’da grafen orgii yiizeyi iizerinde bir karbon atomu sektdriine karsilik
gelen 60°’lik disarlama ile merkezlenmis altigen halka besgensel kusurlu halkaya
dontigiirken, sekil 3.8.c.’de ise grafen orgii ylizeyi iizerine bir karbon halka sektoriiniin
dahil edilmesi ile yedigensel kusurlu halka olusur. Besgensel kusurlu halkalar grafen
diizlemi iizerinde pozitif (kiiresel) egriliklere sebep olurken, yedigen kusurlu halkalar

ile grafen diizlemi lizerinde negatif (eyer ylizeyi) egriliklere sebep olur (Banhart vd.
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2010). Bu tiir kusurlar yerel potansiyeller tarafindan olusturulan 6rgii atom bosluklari
ve diger safsizlik modellerinden daha farkli olarak grafenin elektronik yapisini etkiler
ve elektronik dalga fonksiyonunda uzun menzilli safsizliklara sebep olur (Cortijo vd.

2007). Bu tiir kusurlu yapinin ayrintili bir incelemesi boliim 4’de yapilacaktir.
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4. TOPOLOJIK KUSURLU GRAFEN

Uc boyutlu konisel uzaylar uzun zamandir bilinmesine ragmen fizikgiler arasinda ilk
kez M. Fierz tarafindan bu yapilarin ilging 6zellikleri tizerine dikkat ¢ekilmistir (Weber
ve Wheeler 1957). Konisel yapilarin fiziksel 6zellikleri tizerine ilk detayli arastirma ise
L. Marder tarafindan yapilmistir (Marder 1958, Marder 1959). Evrenin erken
doneminde (hala tam olarak anlasilamamustir) faz gecisleri sirasinda siirekli simetrinin
kendiliginden kirilmasiin topolojik kusurlu yapilar ile yani kozmik halkalarla iliskili
olmasi bu tiir uzaylara (yapilara) ilgiyi olduk¢a arttirmigtir. Kozmik kelimesi
kozmosdan tiiremistir. Kozmos, uzay ve uzayda bulunan tiim madde ve enerji
bi¢imlerini i¢eren biitiiniin adidir. Kozmik halkalar ise evrenin erken donemlerinde
olusmus olabilecek bir cisim olarak tanimlanir. Kozmik halkalar ilk kez 1970’lerin
sonlarma dogru teorik fizik¢i Tom W. B. Kibble tarafindan iinlii Higgs teoremini de
icerek sekilde bazi alan teorisi sonuglari icerisinde bahsedilmistir. Genellikle kozmik
halkalar iki parametre ile karakterize edilirler, bunlardan biri manyetik girdap akis1 Ki
bu ayar simetrisine karsilik gelirken, digeri aciklik agis1 olmak {izere halkanin lineer
kiitlesi ile iliskilidir (Kim 2006) .

Kozmik halkalarda oldugu gibi grafitik koniler de ek parametrelerle karakterize
edilebilirler. iki boyutlu bal petegi orgii yapili grafende topolojik kusurlar asilanarak
elde edilen grafen koniler diger bir deyisle egrilmis grafen yiizeyler {izerinde grafenin
diigiik enerjili taniminin, yalnizca egrilmis yilizeye karsilik gelen Dirac denklemiyle
karsilanabilecegi diisliniiliir. Ancak bu tam olarak Oyle degildir. Egrilik ayar alam
indiikler boylece Dirac denkleminin i¢ine girer. Bu son tanimla birlikte manyetik akiya
sahip sentetik bir ayar alan1 molekiil yiizeyi boyunca gider (Pachos 2008). Bu egrilmis
yiizeyler ilizerinde kusur agilart hem pozitif hem de negatif degerli olabilir. Negatif
kusurlu yapilar semer yiizeyi olarak adlandirilirken, pozitif kusur acili yapilar grafitik

koniler olarak adlandirilir.

Kisaca, bir grafitik koni iki boyutlu diizlem grafen yiizeyine topolojik kusur asilayarak
elde edilir ki bu durum agisal smir degerlerini degistirmekle miimkiindiir. Iki boyutlu

yapilarin kararli bir sekilde bulunabilecegini gosteren grafen yapilarda agisal sinir
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kosullar1 ise Dirac spinorlar1 araciliiyla degistirilir. Bizim calismamizda pozitif kusur

acil1 grafen nano koniler lizerine odaklanilacaktir.

4.1 Topolojik Kusurlu Grafen Nano Konilerin Elde Edilmesi

Bugiine kadar Ki pozitif kusur agili grafen nano koniler iizerine yapilan ¢alismalarda,
grafen orgiilerden elde edilebilen koniler 2 farkli digarlama yapisi ve 6 farkli disarlama
sayisina gore siniflandirilmislardir. Disarlama yapisina gore siniflandirildiginda koninin
tepesi ¢evresinde yerellesmis pentagonal karbon halkalar olarak goriilebilecegi gibi
(Siber 2007), koninin tepesi tiizerinde merkezlenmis bir tek hekzagonal halkasi
tizerindeki degisen disarlama sayilarina gore de farklilik gosterebilir (Treacy ve Kilian

2001).
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4.1.1 Grafen yiizeyin merkezlenmis hekzagonal halkasi c¢evresindeki pentagonal
kusurlar aracihigiyla elde edilen grafen nano-koniler

Kusursuz grafen yiizey diizleminde merkezlenmis hekzagonal halkasi ¢evresinde kes-
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katla metodu ile elde edilen pentagonal kusurlar araciligiyla bes farkli grafen nano-koni

elde edilir.

Sekil 4.1 Grafen orgii tizerinde disarlama ile olusturulan grafen koniler (Siber vd. 2007)
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Sekil 4.2 Bes farkli koninin tistten ve yandan goriintisleri (Siber vd. 2007)

Sekil 4.1’de grafen diizleminin merkezlenmis hexagonal halkasinin g¢evresinde
pentagonal halkalarin sayisina gore pargalarinin bes farkli sekilde kesilip katlandigi
goriilmektedir. Sekil 4.1.a’da grafen yiizey lizerindeki bir tane besgensel halkanin
varhigi ile egrilmis ylizeyden olusturulmus grafen nano koni temsil edilmektedir. Bu
durum 60°’lik bir karbon atomu sektoriiniin disarlanmasina karsilik gelmekle birlikte
sekil 4.2.a’da ayrintili bir sekilde goriilebilecegi gibi koni tepesinde 112,9°’lik bir tepe
acist olusmaktadir. Ayni sekilde, sekil 4.1.b’de merkezlenmis hekzagonal halkanin
cevresinde simetrik iki pentagonal halkanin olusturulmasiyla iki karbon atomu
sektoriine karsilik gelen 120°’lik ac1 disarlamasiyla olusan egri yiizeyden elde edilen
kapali koni yapisinin tepesinde 83.6°’lik bir tepe agis1 olugsmaktadir. Benzer yontemle,
sekil 4.1.c li¢ pentagonal halkanin olusturulmasiyla ii¢ karbon atomu sektoriine karsilik
gelen 180°°lik, sekil 4.1.d dort pentagonal halkanin olusturulmasiyla dort karbon atomu
sektoriine karsilik gelen 240°°lik, sekil 4.1.e’de ise bes pentagonal halkanin
olusturulmasiyla bes karbon atomu sektoriine karsilik gelen 300°’lik disarlamalar ile
olusan egrisel yiizeylerden elde edilen konilere karsilik gelir. Sirasiyla 60°,38.9° ve
19.2°°1ik tepe agilarina sahiptirler. Yukaridaki sekilde géremedigimiz 360°’lik karbon
atomu sektdrlerinin digarlamasi ise karbon nanotiip sapka (cap)lar olarak adlandirilmis
ve gecen zaman igerisinde genis bir ¢alisma alani bulmus olan sarmalanmis grafen
yiizey olarak da adlandirilan karbon nanotiiplere karsilik gelir. Gorece yar1 fullerenlere
benzerdir (Reich 2005). Sekil 4.2’de a.’dan e.’ye kadarki temsiller ise sirasiyla
60°,120°,180°,240° ve 300°’lik disarlamalar ile olusturulan konilerin tepe ve yan

goriintiileridir.
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Nano-konilerin tepe agilari,
. n
0, = 2 arcsin (1 — E) 4.1)

seklindeki Euler teoremi (Hardy ve Wright 1980) yardimiyla kolayca hesaplanabilir.
Burada 6 koni agis1 ve n ise 1’den 6’ya kadar deger alabilen pentagonal karbon
halkalarin sayisidir. Bu yapilarin 6zel bir hali olarak n =0 diizlem grafeni ele
aldigimizda, 6, = 180° tepe acis1 elde edildiginden diizlem grafen oldugu dogrulanmis
olur. Grafen nano-konilerin diisiik enerjili elektronik yapisi nano-konilerin tepe agilari

ve disarilanmis 60° lik karbon atomu sektorleri ile iliskilendirilmis geometrisinden

biiyiik oranda etkilenir (Gupta ve Saxena 2011).

Sekil 4.3 Kapali koni modeli kullanilarak elde edilen grafen konilerin mikroyapisal
goriintiileri (Lin vd. 2007)

Hekzagonal grafen yiizeyinde sekil 4.3.a li¢ tane besgensel yap1 kullanilarak elde edilen
grafen-koni sekil 4.3.b iki tane besgensel yapi kullanilarak elde edilen grafen koni ve
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sekil 4.3.c’de ise bir tane besgensel yap1 kullanilarak elde edilen grafen-koninin SEM
(taramal1 elektron mikroskop) ile elde edilmis goriintiileri elde edilir. Bu gorintiiler ile

birlikte 6teleme simetrisi uyumsuzlugundan kaynakli kusur tiirleri 6rneklenmektedir.

Sekil 4.4 60°’lik disarlama acist ile diizlem grafenden bir tek nano koni olusumu
(Eksioglu ve Nadarajah 2006)

4.1.2 Grafen yiizeyin merkezlenmis hekzagonal halkasi iizerinden yapilan
disarlamalar ile elde edilen grafen nano koniler

Caligmanin bu bdliimiinde diizlemsel grafen ylizeylerden disarlamalar yalnizca
merkezlenen hekzagonal halkalar iizerinden yapilmaktadir. Yine disarlama
sektorlerimiz bir karbon atomu sektoriine karsilik gelen 60° ve katlar1 seklinde devam
etmektedir. Sekil 4.5°de de goriildiigii gibi disarlamalar ile birlikte, eksik bolgenin
kapanmasi i¢in dondiiriilerek A, A" ve B, B’ noktalar1 birlestirilir. Birlesen ¢izgiler
boyunca déonme simetrisi uyumsuzlugu ile birlikte grafitik nano-koniler olusur. Burada
m, merkezlenmis altigen halka yilizeyinden disarlanmis karbon atomu sektoérlerinin

sayisini gostermektedir.
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hazirlandiginin 6rnekleri (Treachy ve Kilian 2001)

Bu sekilde merkezdeki halka yiizeyinden uzaklastirilan (dahil edilen) 60°’lik karbon

atomu sektorleri ile olusturulan koni (semer yiizeyi) donme tipi topolojik kusurdur.

Deneysel aragtirmacilar bu tiir grafen konilerin nasil iiretilecegine odaklanirken, bu

calismada koninin tepesindeki topolojik kusurun, karbon nano 6lgekli bu yeni sinifin

elektronik 6zelliklerinin nasil degistirdigi konusu iizerine odaklanilacaktir.

4.2 Topolojik Kusurlu Grafen Yapilarin Egri Uzayda Alan Teorisi ile Temsili

Topolojik kusur varliginda Dirac denklemi aracilifiyla sistemin diisiik enerjili yapisi
diferensiyel geometri formalizminde ayar alanlar ile temsil edilebilir. Genel bir egri
uzay, metrik g#¥ ve torsiyon T;2, olmak iizere iki tensdr alam bilindikten sonra standart
prosediirler kullanilarak elde edilir. Biz ¢alismamizda daha once de belirtildigi gibi
donme simetrisi uyumsuzlugundan kaynakl topolojik kusurlar ile ilgileniyoruz. Ancak
torsiyon alani sistemde Burger vektorii araciligiyla temsil edilen topolojik kusurlar

varliginda orgii lizerinde 6teleme kusurlar olustugunda dahil oldugundan, bu ¢alismada

sadece g*¥ metrik tensor araciligiyla Dirac denkleminde kendini gosterir.
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Egri uzay- zamanda kiitlesiz Dirac spinorlarinin dinamigi,
iy*(r)V,¥ =0 (4.2)

seklindeki Dirac denklemi ile tamimlanir. Burada y Pauli (gamma) matrisi, V, ¥ ise

Dirac spinorlarmin tiirevidir. y Pauli matrisi egri-uzayda

y*@),y"(r)} = 2g*" (1) (4.3)

anti-komiitasyon iligkisini saglamak zorundadir. 2 + 1 boyutta Einstein denkleminin

¢Oziimii olarak ise,
ds? = dr? + a?r?d6? (4.4)

seklindeki metrik elde edilir. Bu koniksel metrik siirekli limitte topolojik kusurlu

grafenin geometrisini tanimlama imkani veritken ¢ = 1 — p ile iligkilendirilir.

(4.4) denklemiyle verilen metrik ifadesi daha bilinen formuyla,

Iuv = ((1) aZOT2> (4.5)

seklinde ifade edilir. Bu ifade de dikkat edilirse, uzayin kendisi egri degildir. Sadece
egrisel koordinatlar kendi geometrik faktorlerini diger bir deyisle kusurlu yiizeylerini

icinde barindirir. Diiz uzayda kutupsal koordinatlarda Dirac Hamiltoniyeni,

0 o, +i%+ L
T (4.6)

seklindedir. Bu ¢aligma kapsaminda ele alinan problemde egrisel yiizey veren geometrik

faktorleri diiz uzaydaki Dirac Hamiltoniyenine etkin bir ayar potansiyeli ile dahil edilir.
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4.3 Topolojinin Grafende Kritik Yiik Uzerine Etkisi

Bu kesimde, Coulomb yiiklii grafen koniler i¢in koninin ucunda Dirac denklemini
kuracagiz. Dirac noktalar1 yakininda sanki pargaciklarin diisiik enerji o6zellikleri

asagidaki gibi dort bilesenli Dirac dalga denklemi ile tanimlanur.

v=(50)

wa= () v e = ()

4.7)

A ve B pseudo spin indisleri grafenin ilkel hiicresinin iki alt 6rgiisiinii etiketlerken, (+)

ve (-) vadi indisleri sirasiyla esit olmayan K, ve K_ Dirac noktalarini isaret eder.

Dalga fonksiyonunun K_ bileseni i¢in, uygun oldugu cerceve ( x ve y eksenleri) 180°
dondiiriildiigiinde K, ile iliskilendirilebilir. Buna ragmen +m/2 fazinin uygun degisimi
ile biitiin bilesenler i¢in K, ¢ercevesi kullanilir. Bu cergeve orgii alt yiizeyi icin kilit
nokta olmamakla birlikte koni gibi bilinmeyen yiizeylerin incelenmesinde kullanighdir.

K, Dirac noktalar1 civarinda diisiik enerjili uyarimlar: diisiiniilerek Ze Coulomb yiikii

varliginda diizlem araliksiz grafen i¢in Dirac denklemi asagidaki gibi verilir.
HY = [—ihvp(alax +0,0,) + 0, (— 5)] s (4.8)

Burada r iki boyutlu x — y diizleminde radial koordinat, 64,3 Pauli spin matrisleri,

.. . . Ze?
0 birim matrisi ve a = -

— Coulomb etkilesim gliciinii temsil etmektedir.
F

1984 yilinda, kapali kuantal bir sistemde taginan elektronlarin Berry fazi adi verilen
geometrik bir faz kazanacaklart M. V. Berry tarafindan ispatlanmigtir (Berry 1984). Bu
tip bir faz faktorii elektromanyetik Ahoronov-Bohm etkisi olmakla birlikte manyetik ak1

etrafinda dolanan bir elektronun dalga fonksiyonunda kendini gosterir. Bu kuantumsal
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holonomik faz tamamen geometrik kdkenli olup, fizigin ¢esitli alanlarinda 6nemli ve

temel bir role sahiptir.

Iki boyutlu diizlem grafende kapal1 bir yol boyunca Dirac spinorlari igin, acisal sinir

kosullar1 dalga fonksiyonunda

¥(r,0 = 2m) = e™3Y(r,0 = 0) (4.9)

seklindeki gibi kendini gosterir. Ancak koniksel topolojiye sahip kusurlu grafende
sanki-parcacik dalga fonksiyonlari i¢in bir koni sekil 4.6’da goriildiigi gibi iki boyutlu
diizleme topolojik kusur asilayarak elde edilir. Bu durum agisal simir kosullarimi
degistirmekle miimkiin olmaktadir.

(b)

Sekil.4.6 Grafen koni (Chakraborty vd 2011)

a. Diizlemsel grafen tabakasindan kesip yapistirma yontemi ile grafen koni olusturma, b. Grafen
yiizeyinden koninin elde edilisi
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Sekil 4.6.a’da gortilen AOB sektori kaldirilsin ve AO kenar1 8 = 0 agis1 ve OB Kenar1
ise 8 = 2m ile etiketlensin. AOB ye karsilik gelen ag1 O merkezinden 2t /6 lik bir ag1
degeridir. AO ve OB kenarlart boyunca birlestirilmesiyle olusan bir koni ise sekil
4.6.b’de gorilmektedir.

v

Sekil 4.7 Koordinat sisteminin dénmesinden dolay1 olusan yeni koordinat sistemi
(Chakraborty vd. 2011)

Bu durumda {ex, ey} eski cerceve yeni gerceve gore saat ibrelerinin tersi yoniinde
¢ = 0 + Z lik ag1 ile donmiis olur ve birlesen ¢izgi boyunca bir siireksizlik olusur. Bu

problem yeni koordinat ¢ergevesinin
é, = éy, é)', =—é, (4.10)
seklinde tanimlanmasiyla ¢ozilir. Eger n sektor diizlemden uzaklastirilan 60°°lik

karbon atomu sektorlerini temsil ettigi diistiniiliirse ki n = 1,2, 3,4,5 sadece kesikli

degerleri alir. Bu durumda dalga fonksiyonu,

.

W(r,0 = 21) = —e2"(18)3w(r, 0 = 0) (4.11)
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seklinde doniistiiriilmelidir.

Sekil 4.8 Grafen diizleminden 2m/6 lik ag1 sektoriiniin kaldirilmasiyla olusan grafen
koni (Chakraborty vd. 2011)

Dirac denklemi ile tanimladigimiz iki boyutlu grafen yapisini, momentum-uzay
notasyonuna gegerek degerlendirebilecegi diistinebilir. Ancak burada momentum-uzay
notasyonunu kullanamiyoruz. Ciinkii grafen koniler gibi kusurlu formlar dénme

kusurlar1 barindirdigindan bir elektronik faz agiga cikarirlar. Yani, koordinat gercevesi

{ex, ey} saat ibrelerinin tersi yoniinde 0 kadar dondiirtiliirse, dalga fonksiyonu da es

zamanlt olarak exp(ie%) ile carpilarak dondirildiginde Hamiltoniyenin formu

korunur. Ayrica, dalga fonksiyonunun acisal kismi e*/? seklindedir, j yari tam sayidir.
Bu yiizden dikkat edilirse, dalga fonksiyonu acisal kism1 ve radyal kismi olmak {izere

iki parcaya ayirdigimizda,
Y(r,0) =Y;x' (r)ev? (4.12)

dalga fonksiyonun agisal kisminda j yar1 tam sayr degerlerini aldigindan (-) negatif
isaret olarak dalga fonksiyonun &niinde yerini alir. Ote yandan eger bir koni 27/6 agilik
tek bir araligin kaldirilmasiyla olusmus ise sekil 4.8’den de goriildiigi gibi tanimlanan
noktalar aym alt orgii ¢izgisinin iki yani tizerindeki bitisik noktalardir. Bu o6zellik
miimkiin biitiin tek n ‘ler i¢in gegerlidir. Boylelikle sistem tek Fermi noktali sistem olur.

Diger bir deyisle hexagonal 6rgiiniin iki par¢ali dogas1 kirilmis olur.
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Bu faktorler de g6z oniine alindiginda n’nin genel degerleri igin agisal siir kosullari

saglanir ve dalga fonksiyonuna ek bir faz ¢arpani gelir ve

nt (1-3)s
4

w(r, 0 = 2m) = —e2miI( )+f3]tp(r,9 =0) (4.13)

ile gosterilir. n = 0 agisal kosulu 2 boyutlu diizlem grafen igin kapali bir yoldur. n = 2
ve n =4 gift degerleri i¢in denklem (4.13)’den de goriilecegi gibi T agisal simir
kosullarinda rol oynamaz. Boylece, n =1,3,5 degerleri i¢in Dirac denkleminin enerji 6z
durumlart dalga fonksiyonunda T spin gorevi goriiyor. T spin gorevi gordiigiinden
0zdegerleri +1 oldugundan agisal sinir kosullar ile birlikte (4.14) ile verilen dalga

fonksiyonu kullanilacak olup, n nin biitiin tek degerleri izinli sayilacaktir.

2ni[i(2)+(1_%)03]
Y(r,0=2n)=—e * 2 ly(r,0 =0) (4.14)

Simdiye kadar dalga fonksiyonunun agisal sinir kosullarindan bahsedildi. Dalga
fonksiyonu iizerindeki agisal sinir kosullari koninin tepesi boyunca manyetik aki

gecisine karsilik gelecek sekilde tanimlanir.

Manyetik vektdr potansiyelinin varliginda Dirac spinorlart tizerindeki sinir kosullart

degisir ve

Y(r,0 =2n) = —exp(ie$A.dD¥(r,0 = 0) (4.15)

seklindeki dalga fonksiyonuna karsilik gelecek sekilde tanimlanir.
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Manyetik Aki

Coulomb Yuku

Sekil 4.9 Grafen koni

Koninin tepesinden r kadar mesafede koninin gevresi iizerindeki ¢izgi elemani dl

alinsin.
dl=ér(1-%) d6 (4.16)

Denklem (4.16), denklem (4.15)’de yerine yazildiginda ve Ag nin 6 agisindan bagimsiz

oldugunu varsayimi altinda

. ~ n
¥(r,0 = 21) = —exp (le $A épr (1 - g) d@) w(r, 6 = 0) (4.17)
sonucuna ulasilmasi ile

W(r,0 = 2m) = —exp (ie 2nr (1-2) A9 ) W(r,0 = 0) (4.18)
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seklindeki koniksel topolojik etkinin gozlendigi durumdaki dalga fonksiyonu
tanimlanir. Bu doniisiimii saglayan vektor potansiyel nedir sorusundan yola g¢ikilarak

(4.14) ve (4.18) ifadelerinin esitligi saglatildiginda ise

Ay = i[i s +—] (@19

olarak elde edilen vektor potansiyeli elde edilir. Boylece, koni tepesinde Coulomb yiiklii

grafen-koni i¢in hamiltoniyen bu etkin tanim ile birlikte

a

H = —i(0,0, + 0,0,) — e(0.89)Ag — 0, (— ;) (4.20)

seklindeki gibi verilir. Bu hamiltoniyenin momentum uzayina gegilerek ¢oziilebilecegi
diisiiniilebilir. Ancak, simetrinin topolojik olarak kirildig1i durumlarda momentum
uzaymna gegilemeyecegi hatirlanirsa, (x’,y’)  koordinat sisteminden (r,68) yeni
koordinat sistemine gegisi problemin ¢oziimii i¢in tammlanan é, = &, ve é;, = —é,

seklindeki baz vektorleri yardimi ile gergeklestirilebilir.

Boylece, malzeme hakkindaki bilginin uzay-zamanin yapisi i¢inde saklandigi goriiliir ve
yerel yapisinin diiz olmasimma ragmen grafen malzemesinin topolojisi bozuldugunda
uzay-zamanin yapist koniklesir. Uzay zamanin koniksel yapisi pargaciklarin
yoriingesinin egilmesine sebep olur ve bu egilme koninin agiklik agisina yani grafen
yapt tizerinde bir karbon atomu sektoriine karsilik gelen 2r/6 lik agikliklarin sayisina
baglidir. Bununla birlikte, bu c¢alismada goriiliiyor ki Dirac spinorlar1 kusurlu koni
cevresinde hareket ettiginde asikar olmayan bu fazi1 algilar ve bu faz dalga fonksiyonuna
ayar alanlar1 ile girerek kendini gosterir. Boylece, topolojik kusur sifirdan farkli bir

Berry fazina sebep olur.

Dirac denklemi formunda temsil edilen (4.8) denklemi matris formunda ise asagidaki

gibi yazilabilir.
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(4.21) denklemi ile verilen hamiltoniyenin ¢6ziimii i¢in dalga fonksiyonunun,

Y )

iy (1)

Y(r,0) = Zj< )exp(—iEr)rV‘(l/z)exp(ij@) (4.22)

yapisinda olmasi gerektigi Ongoriiliir ve ansatz olarak onerilir. Dalga fonksiyonunun
acisal bagimhiligi diizlem grafenden farklidir. Bu farklilik topolojik kusurlu grafen
yiizeyini tanimlamak icin segtigimiz koordinat cercevesinden kaynaklanmaktadir.
Denklem (4.22)’y1, denklem (4.21) ile verilen Hamiltoniyen ifadesinde yerine
yazdigimizda, dalga fonksiyonunun kisa menzilli davranisi 51].; (r) ~ rr~/2)

seklinde gozlenmis olur.

y =4V —al?
(4.23)
_ U£9)
ey

Grafende ciftlenimin kritik degeri a., agisal momentum j degerine ve grafen koni elde
etmek i¢in diizlemden uzaklastirilan karbon atomu sektoriiniin sayisina baglilik gosterir.
Grafenin kritik yiik degeri a. yani, |v|’ nun minimum degerinin grafen koninin agiklik

acisina bagliligr asagida olusturulan ¢izelgede gosterilmistir.
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Cizelge 4.1 n kusur sayisinin Ve j agisal momentumun farkli degerleri i¢in konik-
grafenin kritik yiik degerleri

n kusur sayist kritik yiik degeri J agisal momentum

0 0.5 i%
1

1 0.3 *
1

2 0 +s
3 0.5 +1
-2

4 1.5 +1
-2

5 1.5 +3
-2

n = 2 degeri durumunda kritik yiik degerinin sifir olmasi sasirtict bir sonug olarak
karsimiza ¢ikti. Daha Once belirtildigi gibi bagli durum ¢o6ziimleri elde edilerek
analizlerimiz yapildi. n = 2 degeri i¢in hesaplamalar siiperkritik rejime diistiigiinden

kritik ylik degerinin sifir oldugu anlasiliyor.

Kritik ylik degeri, diger bir deyisle ince yapir sabiti elektromanyetik etkilesimlerin
giicliniin bir Olgiisiidiir. FElektronlarin atom ve molekiiller iginde c¢ekirdeklere

baglandiklar giiciin derecesini belirtir. D1s potansiyel varliginda Dirac pargaciklari i¢in

2

. . 1. 9 - .
bu ince yap1 sabiti a = Z—C ~ T civarinda deger alirken, araliksiz grafende diisiik enerji

uyarimlar1 iki boyutlu kiitlesiz Dirac denklemiyle tasvir edilirken kiiclik bir dis yiik

2
safsizliginda Coulomb etkilesim giicii a = thLv ~1 seklinde ifade edildiginden giiclii
F

pertiirbatif olmayan etkiler meydana getirir. Burada « dielektrik sabitidir. Grafeni
inceledigimiz alttasa bagl olmakla birlikte silikon gibi bir alttas tizerinde k~5 alinabilir.

Boylece grafenin, giiglii kuantum elektrodinamik etkilesimlerin analizinde ideal bir

50



sistem oldugu anlasiliyor. Ayrica, topolojik kusurlu konik-grafenin {izerindeki kusur
sayisina bagl olarak degisen kritik yiik degeriyle birlikte evrensel bir sabit olan ince

yap1 sabitinin evrenselliginin tartisilir duruma geldigi goriliir.

Ote yandan denklem (4.23) ifadesinden de goriildiigii gibi |a| degeri |v| yii astiginda, ¥

imajiner olur. ‘Pj‘l}? (r) ve ‘Pﬁ,}g) (r) 6z durumlar1 hizli bir salimim gosterir ve v — 0 a

giderken iyi tanimliligini yitirir ve giiclii Coulomb alaninda goéreli kuantum mekaniksel
bir olay olan zitterbewegung fenomenine karsilik gelir (Rusin ve Zawadzki 2009). Bu
kavram goreli kuantum parcacigimin pozisyonundaki belirsizliktir ve pozisyon
Olclimiindeki anti-pargacik yaratilmasinin kaginilmaz olmasindan kaynaklanmaktadir.

Dahasi, boyle bir sistemin durum yogunlugu analizi de yapilabilir. Serbest elektron
gazinda durum yogunlugu bir sabit oldugundan, diizlem grafende K noktalar1 civarinda
durum yogunlugu da sifir degerini alir (Lambert ve Crespi 2000). Topolojik kusurun
olusturuldugu grafen yiizeylerde ise koninin tepesi yakininda enerji durum yogunlugu

dikkate deger sekilde koninin agiklik agisina baglilik gosterir (Lambert ve Crespi 2000).

woor
wOoor
nwoor

Sekil 4.10 Koninin tepesi civarinda durum yogunlugu (Lambert ve Crespi 2000)
n = 0 kusurun bulunmadigi durumdaki enerji durum yogunlugu, n =1 2r/6 lik

aciklik agisinin bulundugu durumdaki durum yogunlugu, n = 2, 4n/6 lik agiklik

acisinin oldugu durumdaki enerji durum yogunlugunun sematik gosterimidir.
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4.4 Topolojik Kusurlu Arahikhh Grafen Konilerde Pseudo-Zeeman Yarilmasinin
Manyetik Alan ile Kontrolii

Calismanin bu kisminda, alt kritik rejimde pertiirbasyon teorisi ¢ergevesinde aralikli
grafen koninin tepesinde uzun menzilli yiikli Coulomb safsizliginin varliginda
elektronik enerji spektrumu tizerine manyetik alanin etkileri arastirilip, sistemin bagh
durum ¢oziimleri elde edildi. Oncelikle, topolojik kusurlardan dolay1 acisal momentum
kanallar1 {izerinde dejenereligin ortadan kalktig1 goriildii. Devaminda ise sistem
homojen bir manyetik alana maruz birakildiginda, sistemin enerji seviyelerindeki
araliklarin manyetik alanin etkisiyle acildig1 gozlendi. Boylelikle, grafen koni iizerinde
pseudo-Zeeman yarilmalarinin homojen manyetik alan ve grafen koniyi olusturan

acikliklarin sayisi ile nasil kontrol edilebilecegi tartigilacaktir.

Oncelikle aralikli grafenin Brillouin bdlgesinin K noktalar1 civarinda Coulomb yiiklii
safsizlikli etkin disiik enerjili Dirac denklemi grafen diizlemine dik homojen bir

manyetik alana maruz birakildiginda

W Wip+
w:( ),w :( ) 4.24
lIJB A,B LPAB— ( )

spinor dalga fonksiyonlar araciligi ile
Z 2
HY = [vF o- (p + %A) + o, (— Eir) + mv§a3] LY (4.25)

seklinde elde edilir. Burada vy = 3tya/2 ~ 10° m/s elektronun Fermi hizi, a ise
grafen Orgiiniin bag uzunlugu, t, hopping parametresi, o;’ler Pauli spin matrisleri,
A = B(-y,x,0)/2 olarak simetrik ayarda segilmis vektdr potansiyeli ve Ze?/e ise
Coulomb etkilesim giiclinii temsil etmektedir. Z safsizlik atom numarasi, € dielektrik
sabiti ve buradaki m ise, 6rnegin spin-yoriinge ¢iftlenimi veya grafeni biiyiitme teknigi
kullanarak yiizeyden ayristirma sirasinda olusan kusurdan dolayr alt orgii simetrisinin

kirilmasiyla olugsan Dirac kiitlesidir. Denklem (4.24) ifadesinde A ve B pseudospin

indislerini, + ve — ise K ve K’ vadilerini temsil etmektedir.
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Oncelikle topolojik kusurlari sistemi dahil etmek i¢in W spinor dalga fonksiyonlar
tizerinde holonomik etkiyi yaratan (pseudo) sanki manyetik ayar alani: denklem (4.25)’e
dahil edilir. Bununla birlikte simetrik ayarda secilmis etkin homojen manyetik vektor
potansiyeli ile birlikte koninin tepesinde Coulomb yiiklii safsizligin varliginda konik
grafenin diisiik enerjili uyarimlar1 H = Hy + H' seklindeki iki Hamiltoniyenin toplami

olarak yazilir.

Mo =7 9, - (11',2)99 + (iﬁ)%
A, = i e e 4.26
" _ar - in aH + Zn 21,- —my — = ( )
(1-5) (1-3) "
ve
—, 0 —Br/2a?
= (—Er/Za2 0 ) (4.27)

burada B = eBa%/hc = B/B, ise By =3.26%x10*T ve a = 1.42 A’aracihg ile
yazilmig boyutsuz manyetik alan terimidir. Ayrica, denklem (4.26) ifadesinde Dirac
kiitlesi ve Coulomb etkilesim genligi ifadeleri sirasi ile boyutsuz nicelikler cinsinden
mo =mvp/h ve a=Ze?/ehvy seklindeki gibi tanimlanmistir. (4.26) H,
Hamiltoniyeni pertiirbe olmamis Hamiltoniyen kismi oldugundan dolay1 tam ¢oziimii

elde edilebilir. Karsilik gelen enerji 6zdegerleri,

r(n+1)/13[j+\/m]}1/2 (4.28)

r(n+2y+1)my2a

Nn,j(mO' a) = {
normalizasyon sabiti ve C,; = —n + 2y/(j + mya/A) olmak {izere

F
GnJ} = (=)™ N, ;(mg, @) /mo + £ eMAr)Y12[1Y (20r) £ Cpul ¥, (241)]

n,j

(4.29)
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seklinde tanimlanan Laguerre polinomlar: araciligi ile

F. . ei@(j—l)
! > (4.30)

n,
l.p(r, e) - (l an eig(j)

F,; ve Gy 6z fonksiyonlar: cinsinden tarif edilir. Boylece, pertiirbe olmamis kismin

¢Ozimi

£, = —n@ (4.31)

Jj 1/2
14—
(n+ vz—az)

seklinde elde edilir. (4.29) Laguerre polinomlart igerisinde tanimli ifadelerden
A=amy/Ja?+ (n+y)? ve Yy =VvZ—a? seklinde verilir.
v=(tnqg/4)/(1 —ng/6) , j degerine oldugu kadar aralikli grafenden topolojik
kusurlu yapilar elde etmemize yarayan n, disarlama sektorlerinin sayisina baghdir.
j=m;+1/2 ise, J, toplam agisal momentumun 6zdegeridir. n kuantum sayis1 eger
m; =0 ise 0,1,2,... degerlerini ve m; <0 ise 1,2,3,... degerlerini alir. Dikkat
edilmesi gereken nokta ise, en diisiik agisal momentum degeri j = +1/2 degerinde
ng = 0 oldugu diizlem grafen durumunda kritik ¢iftlenim sabiti a, = 0.5 degerini alir.
Kritik ¢iftlenim sabiti «a, degeri aralikli grafenden uzaklastirilan karbon atomu

sektorlerinin artmasiyla birlikte ng = 2 degeri haricinde bir artig gosterir.

Aralikli konik grafende, manyetik alanin diisiik enerjili 6zdegerleri tizerindeki etkileri

denklem (4.27) araciligi ile birinci dereceden pertiirbasyon teorisi araciligi ile
A&, ;= [d*r YI(r,0)H¥(r,0) (4.32)

ifadesi kullanilarak analiz edildiginde,
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850 = ety (20 + =@+ [+ (k)

41 [a2+(n+y)2]1/2
seklinde elde edilir.

Boylelikle, toplam Hamiltoniyen ifadesinin tam ¢oziimii,

_ mysgn(a) 1B 1
s = T T, T
[1 a? ]2 la? + (n+y)?]2
+
(n +VvZ —a?)

X [(Zn +vZ— az)v + [a® + (n+ y)2]1/2]

olarak bulunur.

+1/2] (] —
. | 1D — ) 4] —
1) 1121 ‘-'l‘l 0 p—

=5t ~10!

, (meV)

L,

[0,41/2]  m—
{10, 4172 — [0,—1/2] w v vy

B=0T 2 | B=0T

{20! —40!

Sekil 4.11 Diizlem grafenin ve grafen koninin enerji seviyelerindeki yarilmalar
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Sekil 4.11 de sol panelde sirasiyla magnetik alanin olmadigi (B = 0 T) ve magnetik
alanin B = 1 T oldugu durumlarda, ng = 0 yani diizlem grafenin ilk iki enerji seviyesi
analiz edilmistir. Sekilden de goriildiigii gibi en diisiik iki agisal momentum degerinde
j=+41/2 ve j=—1/2 enerji seviyeleri dejeneredir. 1 Teslalik manyetik alanin
sisteme dahil edilmesiyle enerji seviyelerindeki yarilmalar ile birlikte dejenereligin
ortadan kalktig1 goriilmektedir. Ayni sekilde sag panelde bagli durum enerji seviyeleri
ng = 4 grafen koninin tepesinde ¢izgisel iki karbon atomu oldugu durumdaki konik
grafen yapr icin manyetik alanin olmadigi ve manyetik alanin B = 0.25T oldugu
durumda analiz edilmistir. Sag panelin ilk blogundan da kolayca goriilebilecegi gibi
manyetik alanin olmadigi durumda B =0T, ng =4 degerli topolojik kusurun
varhiginda enerji seviyelerindeki dejenerelik ortadan kalkiyor. Ustelik topolojik kusurlu
durumun sisteme vermis oldugu manyetik alan etkisi, 1 Teslalik manyetik alanin enerji
seviyelerine etkisinin daha fazla oldugu goriilityor. Ayrica bu sisteme B = 0.25 T’lik
kiiciik bir magnetik alan katkisina bakildiginda ise enerji seviyelerinin daha da agildigi
goriiliir. Ayn1 sekilde bu enerji seviyelerindeki yarilmalarin magnetik alanla degisimini
daha da iyi gormek agisindan, sekil 4.12.a ve 4.12.b ¢izilmistir. Sekil 4.12.a Coulomb
yiikli safsizligin varliginda topolojik kusurun olmadigi aralikli diizlem grafenin en
diisiik ilk iki enerji seviyesi n =0 ve n =1, ve ilk iki en diisiik acisal momentum
kanali j=41/2 ve j=43/2 i¢in pseudo-Zeeman yarilmasinin biylikligliniin
(AE,; = Ey ;| — Ep—j)) magnetik alanin fonksiyonu olarak sirasiyla diiz ve kesikli
cizgilerle iki farkl kiitle parametresi temsil edilmek tizere m, = 0.01 ve my = 0.1 igin
cizilmistir. Grafen malzemesi iizerinde manyetik alan degeri arttikga pseudo-Zeeman
yarilmasinin arttigi goriiliir. Ayrica, sistem iizerinde spin-yoriinge etkilesmesi veya
sistemin alttas ile etkilesmesini temsil eden kiitle parametresinin ise manyetik alanin
aksine, azalan degerlerinde pseudo-Zeeman yarilmasini arttirdigi tespit edilir. Dahasi
sekil 4.12.b’nin analizinde ise, manyetik alanin  sifirdan farkli pseudo-Zeeman
yarilmasmin biiyikligiiniin, manyetik alanin olmadigi durumdaki sadece topolojik
kusurlardan &tiirii olusan pseudo-Zeeman yarilma enerjisi farklari, iki farkli kiitle
parametresi i¢in manyetik alanin fonksiyonu olarak incelenir. Enerji seviyelerinin dort
farkli topolojik kusurlu konik grafen olusturmak icin yilizeyden uzaklastirilan ng
(60°°lik karbon sektorleri) sayisina da siddetli bir sekilde bagli oldugu goriiliir. Artan

kusur sayisi ile birlikte enerji seviyelerinin ise diistiigli goriilmekle birlikte kiitle
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parametreleri ile baglantili enerji ylizeylerine bakildiginda ise yine artan kiitle degeri ile

birlikte enerji diizeylerinin azaldig1 sonucuna varilir.

AL, ;(meV)

0.0 0.5 1.0 1.5 20

B (Tesla) (a)
no=l
m, = 0.01
na=3
10f ” Vf'k’u,"—
5 na=3
Ny no=1
& 1 Myt
no=s
-'-Xl.l
|
L
&= 01H
5 )
=
<
my = 0.1
0.01 ':'
a=0.2
0.0 02 04 0.6 08 1.0
B (Tesla) (b)

Sekil 4.12 Enerji yarilmalari

a. Coulomb ytiklii aralikli grafende topolojik kusurun olmadigi durumda pseudo-Zeeman yarilmasinin
manyetik alana gore degisimi, b. topolojik kusurun oldugu durumda @ = 0.2 ve m, = 0.01 i¢in manyetik
alanin fonksiyonu olarak pseudo-Zeeman yarilmasi gosterilmektedir
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Topolojik kusurlarin enerji seviyelerindeki roliinii daha iyi anlamak amaciyla ayrica
sekil 4.13 analiz edilmistir. Sistemde 1 T’lik manyetik alanin sebep oldugu pseudo-
Zeeman yartlmasinin biiylikligiiniin, manyetik alanin olmadigi durumdaki sadece
topolojik kusurlardan dolay1r olusan pseudo-Zeeman yarilmasinin enerjisi farklari
diizlem grafen ve dort fakli konik grafen igin kiitle parametresinin fonksiyonu olarak

incelenmistir.

Sekilden de kolayca anlasilacagi iizere manyetik alan etkileri grafen yiizeyinden
uzaklastirilan sektor sayisi arttikca daha hizl bir diisiis gostermekle birlikte, artan kiitle

parametresi degeri ile enerji diizeyleri azalis gosterir.

(meV)

AEHJ (B)—AE",_; (0)

0.02 0.04 0.06 0.08 0.10
my

Sekil 4.13 Pseudo-Zeeman yarilmasi kiitlenin fonksiyonu. Manyetik alandan dolay:
pseudo-Zeeman yarilmasmnin m, kiitle teriminin fonksiyonu olarak,
B = 1T lik manyetik alan degerinde ve a = 0.2’lik ¢iftlenim sabiti
degerinde analiz edilmistir
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Sekil. 4.14.a. B = 1T lik manyetik alan varliginda pseudo-Zeeman yarilmasinin
ciftlenim sabitine bagimliligi, b. Kontor iligkisi
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Son olarak alt kritik rejimin smir kosullarin1 ve problemde kullandigimiz yaklagimi
daha iyi analiz edilebilmesi i¢in sekil 4.14.a ve sekil 4.14.b ¢izilmistir. Sekil 4.14.a dort
farkli agisal momentum kanali (j = +1/2,4 3/2) ve ng = 0 diizlem grafen ve ng = 1
ve ng =3 topolojik kusurlu koniler i¢in enerji seviyeleri araliklarin1 gosterir. Daha 6nce
hesaplanan ve hesaplar dahilinde olusturulan ¢izelge 4.1 n kusur sayisinin Ve j agisal
momentumun farkl degerleri i¢in konik-grafenin kritik yiik degerleri de sekil 4.14.a
yardimi ile dogrulanmig olunur. Dikkat edilirse, ng = 0 diizlem grafen i¢in belirlenen
giiclii pertiirbatif olmayan kritik ¢iftlenim degeri de yine hesaplar dogrultusunda ¢izilen
grafik ile birlikte dogrulanmis olunur. Ayrica, homojen dis manyetik alanin Coulomb
yuiklii aralikli konik grafenin enerji seviyelerine katkisi birinci dereceden pertiirbasyon
teorisi yardimi ile hesaplanir. B < a?mZ/2 seklindeki pertiirbasyon kosulunu saglayan
manyetik alan degerleri i¢in olusturulan kontor yardimi ile pertiirbasyon teorisinin

gegerli oldugu aralik hakkinda bilgi ise sekil 4.14.b yardimi ile sunulmustur.

Uzun menzilli yiiklii Coulomb safsizlikli bir topolojik kusurun ve homojen bir manyetik
alanin, aralikli grafenin enerji seviyeleri iizerine etkileri pertiirbasyon teorisinin etkin
oldugu aralikta yani zayif alan rejiminde analiz edilmistir. Topolojik kusurlardan
kaynakli pseudo-Zeeman yarilmalarinin manyetik alanla birlikte daha da genisledigi

goriilmiistiir.
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5. GRAFENDE SPIN-YORUNGE ETKILESMELERI

Atom fiziginde, spin-yoriinge etkilesimi (SYE) Dirac denkleminin goreli olmayan

yaklasimindan kaynaklanir. Serbest bir elektron Hamiltoniyeni SYE varliginda

=2 M s (kxAV) (5.1)

2mgy  4mg3c?

seklinde gosterilir. Burada m,, serbest elektron kiitlesi, p = ik momentum operatorii,
V' Coulomb potansiyeli ve o = (0, 0,,0,) Pauli spin matris vektoriidiir. SYE terimi
spin paralel ve spin anti-paralel yoriingeler olarak dejenere enerji seviyelerini yarabilir.
Yani, serbest atomda spin-yoriinge etkilesimi zit spinli ancak ayni yoriingesel dalga
fonksiyonlu durumlarin dejenereligini ortadan kaldirabilir. Ancak, katilarda kristal
simetrisinden dolayr bu sekildeki enerji yarilmalari yasaklanabilir. Kuantum
mekaniginin temel ilkelerinden birisi, zaman terslenme simetrisinin her zaman bir
fonksiyon ile o fonksiyonun kompleks eslenigi arasindaki Kramers dejenereliginin,
elektronun spini ve dalga fonksiyonunun es zamanli olarak tersleneceginden dolay:
korundugunu soyler. Bir kati kristalde elektronlarin hareketi E, (k) enerji band
daginimlart ile tanimlanmak tizere, n elektronlarin yoriingesel hareketini betimlerken, k
ise kuasi-momentum operatoriidiir. Boylece, Brillouin bolgesinin  herhangi bir

noktasinda, zaman terslenme simetrisi enerji band dispersiyonunda

En(k, 1) = En(—k, 1) (52)

seklindeki Kramers teoreminin gegerli oldugunu ifade ederken, daha genel olarak

kristal 6rgii terslenme simetrisine sahip sistemlerde enerji band dagilimlarinin,

E (k1) = E,(—k, 1) ve E (k1) = E,(—k, 1) (5.3)

seklinde oldugu sonucuna varilir. Bu iki sonucun birlestirilmesiyle,
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enerjinin elektronun spinine bagli olmadigi goriilmesiyle birlikte Orgiide spin

dejenereliginin korundugu sdylenir.

Spin yoriinge etkilesmesi, zit spinli ancak ayni yoriingesel dalga fonksiyonlu
durumlarda dejenereligi kaldirmakla birlikte, bir elektronun es zamanli olarak spininin
ve agisal momentumun yer degistirmesi veya genel olarak bir ydoriinge dalga
fonksiyonundan digerine gegis olarak tanimlanir. Spin ve yoriinge hareketinin karismasi
elektronun Dirac modelinden tiiretilebilen relativistik bir olgudur. Bu etkilesim, civa
(Hg) (Z = 80), kadmiyum (Cd) (Z = 48) ve telliir (Te) (Z = 52) gibi agir iyonlarin
elektronik band yapisinda olduk¢a 6nemli ve biiylik bir diizeltmeye sahip olmasinin
beklenmesinin yan1 sira karbon (C) (Z = 6) gibi hafif atomlarda, spin-yoriinge
etkilesmesinin zayif olmasi beklenir. Ancak, grafende spin-yoriinge etkilesmesi, iki alt
orgiide iki farkli isaretli, her bir Dirac noktasinda etkin kiitle olarak rol oynayan
yorlingelerin spin bagimli kaymasina sebep olurken, bu aralik 2+1 boyutta relativistik
alan teorisinde parite anomalisine benzer ve asikar olmayan spin hall iletkenligine sebep

olur.

Grafende iki tiir spin-yoriinge etkilesmesi mevcuttur. Bunlardan biri igsel spin yoriinge
etkilesmesi (intrinsic spin-orbit) olarak bilinmekle birlikte, bu ¢iftlenimin mertebesi A =
0.01 — 0.05 meV civarindadir. Bu giftlenimin etkisini artirabilecek mekanizmalar grafen
fiziginin ¢aligma alanlarindan biri olmasina ragmen etkisi ihmal edilebilecek kadar zay:if
oldugu distintilmektedir. Diger spin-yoriinge etkilesmesi ise yapinin alttas ile
etkilesmesi ya da dis elektrik alan ile ortaya ¢iktigi diisiiniilen Rashba spin-yoriinge
etkilesmesidir. Grafenin Ni (111) yiizeyi tizerindeki Rashba spin ydriinge etkilesmesi
A = 225 meV civarindadir. Bu ¢iftlenim sabitinin potansiyel spintronik cihazlarin
tasariminda 6nemli bir role sahip olacag: diisiiniilmektedir. Dolayisiyla, bu tez ¢alismasi
kapsaminda ele aldigimiz spin yoriinge ¢iftlenim tiirii Rashba spin yoriinge etkilesmesi

olacaktir.
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5.1 Grafende Rashba Spin-Yoriinge Etkilesmesi

Grafen ve grafen tabanli malzemelerde Rashba SYE nin etkileri olduk¢a 6nemlidir. Bir
sistem manyetik alana maruz birakildiginda spin dejenereliginin ortadan kalkmasi
Zeeman olay1 olarak tanimlanir. SYE hareketli elektronlarin elektrik alani manyetik
alan olarak gordigii goreli bir olgudur. Ancak Rashba SYE manyetik alan olmadiginda
dahi sistemin spin dejenereligi (katlilig1) ni ortadan kaldirmakla kalmaz sistemin spin
bagimh fiziksel karakterizasyonunu da belirler. Grafenin iizerine konuldugu alttasla
etkilesmesi ya da disaridan uygulanan elektrik alan ile bal petegi orgii yapisinin
terslenme simetrisinin kirilmasi sistemde Rashba spin-yoriinge etkilesmesi meydana

getirir.

Kiitlesiz Dirac Fermiyonlar1 i¢in Dirac Hamiltoniyeni H; olmak iizere,

H; = y(ax‘r k, + ayky) (5.5)
seklinde yazilabilir. Burada vy =~ 10°m/s olarak tanmimlanan Fermi hizi olmak iizere
y = hvg dir. @ ve T Pauli spin matrisleri olmak iizere sirasiyla A ve B alt orgiilerini ve

K(K") vadi serbestlik derecelerini tanimlar. Boyle bir sisteme Rashba spin yoriinge

etkilesmesi ise,
2
Hp = 7R (0xT2Sy — 0ysy) (5.6)

seklindeki bir ek terimle dahil edilebilir. O halde K noktasinda Rashba spin-yoriinge
etkilesmesi varhiginda tek tabakali diizlem grafenin Hamiltoniyeninde k, =k, *+ k,,

seklindeki momentum operatorlerini temsil etmek iizere,

0 0 yk_ 0

0 0 A yk_ (57)
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seklinde ifade edilebilir. Boylece, grafende Rashba spin-yoriinge etkilesmesi varliginda

K Dirac noktasinda enerji 6zdegerleri,

By =5 (Me—pd)”? (58)

olarak elde edilir. Ay =+/A? + 4y%k?  seklinde tanimlanirken, u = +1,v =+1
sirasiyla grafende spin indeksini ve kiral indeksini betimler. (5.8) ifadesinden de
goriildiigii gibi grafende Rashba SYE varliginda enerji 6zdegerleri dejeneredir yani

kathlik gosterir. Bu enerji 6zdegerine karsilik gelen dalga fonksiyonu K noktasinda,

W+ wk_/k,
A _ (vl—vuAk)
Wi 2yky
A I
po =1 PiT = - + (59)
uv B
0 L /Ai—;umk é
0 0
8 0
0

seklinde elde edilir. Benzer sekilde K’ noktasinda elde edilen etkin Hamiltoniyen,

0 0 vk, —il
K 0 0 0 yk+
e = o O (5.10)
il —vk_ 0 0

olarak verilir. K’ Dirac noktalarinda enerji 6zdegerleri ise,
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0 0
0
8 0
0 0
’ . (A—ulg
K | g | = 2K i (TE2) (5.11)
T A
pro- L [AZ—pany, 2’1’k+
K+ wk_/k,
Kr— VA-vuly
lPB ( 2yky )

olarak elde edilir. Ozdeger ifadelerinde yer alan L ifadesi ise sistemin toplam yiizey

alanini temsil eder.

5.2 Grafende Haldane Kiitle Terimi

ki boyutlu elektron gazinda kuantum Hall etkileri genellikle enerji spektrumunda
Landau seviyelerine sebep olan uygulanmis dis bir manyetik alanin varligl ile
iligkilendirilmistir. Ancak daha sonradan 1988 yilinda Haldane tarafindan, sistemler
izerindeki kuantum Hall etkilerinin dis bir manyetik alan var olmadiginda da
gozlemlenebileceginin farkina varilmistir ve homojen olmayan bir manyetik alanin
etkisi altindaki 6rgii yapisi lizerinde, zaman terslenme simetrisinin kirilmasi ile birlikte

kuantum Hall etkilerinin gdzlemlenebilecegi gosterilmistir.

Grafende Igsel (Intrinsic) SYE de tamamen karbon atomlarmin bal petegi drgiisiiniin
simetri  Ozelliginden kaynaklanir. Bu yari-iletkenlerde Dresselhaus spin-yoriinge
etkilesmesine benzer. Ancak Haldane tipi kiitle modeli, genellikle Brillouin bdlgesinin
izole olmus noktalaridaki degerlik ve iletim bandlarinin dejenere oldugu iki boyutlu yari
iletken malzemelerde g6z oniine alinir. Terslenme simetrisinin kirildigi, band araliginin
acildigr ve sistemin normal bir yalitkana donistiigii spinsiz fermiyonlar igin bir

modeldir.

Calismanin bu kisminda, daha Once tanimlanan Rashba spin-yoriinge etkilesmesi
varhiginda tek tabakali diizlem grafen Hamiltoniyenine ek olarak Haldane tipi potansiyel

olarak da tanimlanan
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Hy = A(t,0,® 1) (5.12)

seklindeki kiitle potansiyel terimi de goz oniine alinacaktir.

Tartismamizi daha ileriye gotiirmeden once Hy seklindeki Haldane kiitle potansiyeli
Hamiltoniyeni  {izerindeki  parite (P:k—->—K) ve zaman terslenmesi
(T : k> =Kk, S — —9) etkilerine bakalim.

Sekil (2.4) tiggensel orgiiniin, hegzagonal sekilli birinci Brillouin bolgesini géz oniine
alalim. En basit tanim ile birlikte eger 1 ve 2 alt 6rgiilerinin serbestlik dereceleri, spin

yukari (T) ve spin asag1 (1) seklindeki psodo(sanki)-spin vektorleri olarak tanimlansin.

P:0,—- —o0, (5.13)

parite ile birlikte 1 alt 6rgiisii yerine 2’yi, 2 alt orgiisii yerine de 1’i alabiliriz. Ayni

zamanda t psddo-spin degiskeni k.. vadi dejenereligi iizerinde rol oynar

Pit, > —1,. (5.14)

Boylece, Hamiltoniyendeki 7,0, scklindeki terimin parite altinda degismeyecegi
sOylenir. Ancak zaman terslenme simetrisi altindaki momentum operatorleri isaret
degistireceginden, T : T, - —t, bdyle bir terim zaman terslenme simetrisini bozar.
Buna ragmen, T:0, — o, alt 6rgii serbestlik dereceleri tizerine rol oynamazlar. Ancak

elektron spininin s, seklindeki z bileseni géz 6niine alindiginda

Hyane—Mete = T207 Sz (5.15)

seklindeki grafen ve grafen benzeri 2 boyutlu yapilara en ¢ok uygulanan ve toplam
akinin sifir oldugu homojen olmayan manyetik alanin etkisi altindaki spinsiz
Fermiyonlar i¢in bir model olan Haldane modelinden esinlenilmis, spinli Fermiyonlar
i¢in bir model olan Kane-Mele tipi kiitle terimi elde edilir. Parite doniisiimii altinda s,

elektron spininin z- bileseni degismez kalirken, zaman terslenme simetrisi altinda
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T :s, » —s, donlisimii ile birlikte Giglii ¢arpim terimleri parite ve zaman terslenme

simetrisi altinda degigmez kalir.

Boylece, Hy seklindeki Haldane kiitle potansiyeli teriminin en basit halinin parite ve
zaman terslenme simetrisi altindaki degisimi incelenmis olmasi ile birlikte buradan
anlasiliyor ki, Haldane tipi kiitle potansiyeli terimleri, Kane-Mele tipi topolojik kiitle
terimlerinden ve geleneksel kiitle terimlerinden farklidir. Geleneksel kiitle terimi, etkin
tek pargacik grafen Hamiltoniyeni ile anti-komite eder ve bdylece pariteyi
korudugundan dolayi1 her bir Dirac noktasi civarinda esit deger verir. Kane-Mele (Kane
ve Mele 2005) tipi aralik parametresi ile s, = +1 spinleri zaman terslenme simetrisine
uymaz ve bu durum net akmin olmadigi periyodik manyetik alan aracilig ile

gerceklenen Haldane nin spinli elektron modeline karsilik gelir.

Boylece, Haldane kiitle potansiyelinin de dahil edildigi sistemin toplam Hamiltoniyeni,
H= y(o’xrzkx + ayky) + %R (TZO'xSy — aysx) + At,0, (5.16)
seklinde ifade edilir.

Denklem (5.16)’ ya dikkat edilirse farkli alt uzaylar tarif eden ve Pauli matrisleri ile
temsil edilen, reel ve sanki(pseudo) spinler olmak iizere a, T ve s seklinde ti¢ farkli spin
sistemine sahiptir. A ise Haldane kiitle potansiyelinin etkin etkilesim genligini temsil

etmektedir.

O halde K noktasinda Rashba spin-yoriinge etkilesmesi ve Haldane kiitle potansiyeli

varliginda tek tabakali diizlem grafenin Hamiltoniyeni

A 0 yk_ 0
HE _ 0 A i yk_
R+G+H -yk+ _ L/'l _A 0

(5.17)
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seklinde ifade edilir. Boylece, sisteme karsilik gelen K Dirac noktasinda enerji

Ozdegerleri,

By =520 + (A = pu2)? (5.18)

olarak elde edilir. K noktasinda denklem (5.18) ile verilen enerji 6zdegerlerine karsilik

gelen normalize olmus enerji 6zvektorleri,

e G=pi)
1{;/11(+ k4 2(Eyy—A)
k- Eyy—A
Wit );k+ A
_j (A=HLk
lplfv =YLk [ = ?L;ﬂ l( 2yky ) (5.16)
0 ,Ai—/MAk 4 1
0 0
0 0
0 0
0

Cuv = iZ(EW — A) ve Dy, = i\/(Ak —ul)? + 4(Euv - A)Z olmak tizere seklinde

verilir.

Benzer sekilde grafende K’ noktasindaki etkin Hamiltoniyen,

—A 0 —vky —id
: 0 -A 0 vk
Hiic4n = vk. 0 A 0 * (5.17)

ir —yk_ 0 A

ve karsilik gelen enerji 6zvektorleri ise,
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0
0 0
0 0
0 0
0 . (A—udy
lp:g: = llJ}l("" = ?Lgﬂ L ( 2yk4 ) (518)
qJKI— ,Ai_ﬂAAk wv 1
“;(H_ i k- (A-pAy)
Vg ki 2(Eyy—A)
px- _ (Ew-2)
Y4

olarak elde edilir. Daha 6nce de belirtildigi gibi 6zdeger ifadelerinde yer alan L ifadesi

ise sistemin toplam ylizey alanini temsil eder.

Calismanin bundan sonraki kisminda grafende Rashba SYE ve Rashba SYE ile birlikte
Haldane tipi kiitle potansiyeline, grafende band araligi olusturma potansiyeli olarak
goriilen elektron-fonon etkilesmesinin katkisi arastirilmistir. Oncelikle, grafenin diizlem
ici fonon modlarindan Brillouin bdlgesinin K noktasi civarindaki fonon modlar1 dikkate
alinmigtir. Grafende, Rashba SYE ve Haldane kiitle potansiyelinin varliginda K
noktalar1 civarindaki elektron-fonon etkilesmesi de goz Oniine alinarak, sisteme ait
Frohlich tipi ¢cok par¢acik Hamiltonyenin enerji 6zdegerleri ardil iki kanonik doniisiim

iceren Lee-Low-Pines tipi liniter doniistimler kullanilarak hesaplanir.
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6. ELEKTRON-FONON ETKILESMESI

Homojen, diizglin dagilimli bir kat1 malzemenin 6rgii kafesi diisiiniildiigiinde elektron
bu orglide hareket ederken g¢evresini polarize eder ve etrafindaki polarizasyon bulutunu
da hareketi esnasinda kendisi ile birlikte siiriikler. Elektron ve polarizasyon bulutu
beraber pargacigimsi bir yapi olusturur. Cevrenin polarize olmasi ve Orgiiniin
bozulmasi, optik fononlarin uyarilmasi anlamima gelir ki optik fonon bulutu ile

¢evrilmis bu elektrona, yani bu pargacigimsi yapiya polaron adi verilir (Mahan 1990).

Iyonik kristallerde bir elektronun hareketi problemi yani polaron problemi katihal
fiziginin baslayip gelismeye basladigi 1930’lardan beri biiyiik bir ilgi odagir olmustur
(Landau 1933). Bu problemlerdeki ilginin bugiinlere kadar siirmesinin altinda iki ana
sebep vardir. Birincisi, yari-iletken fizigine kolayca uygulanabilir olmasi, ikinci ve daha
biliyligli ise, kuantum alan teorisinde etkilesen pargaciklar icin laboratuvar gorevi
goriirken, yeni metodlar igin test edilebilecek bir taban durumu olusturmasidir (Kuper

ve Whitfield 1962).

@9 o @
@ @ @@
@P® @
@ 909
@ Q 9 @

Sekil 6.1 Polaron goriiniimii (Devreese 1979)
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Iyonik kristallerdeki iletim elektronlar1 negatif iyonlar: iter, pozitif iyonlar1 ¢eker ve
bdylece kendi kendine olusan bu potansiyel, elektron {izerinde rol oynar ve fiziksel

Ozelliklerini degistirir.

Polaron problemine ilk dogrudan yaklasim 1933 yilinda Landau (Landau 1933)
tarafindan yapilmistir. F-ylizli sistemleri agiklamak icin girisimde bulundugu sirada
kendini tuzaklayan elektron diisiincesiyle tanmismustir. Bu, elektronun iyonik Kristalin
iyonlar1 ile Coulomb etkilesmesinin polarizasyona sebep olacagi ve polarizasyonun
elektronu tuzaklayan bir potansiyel teskil edecegi goriisiiydii. Iyonlar elektrondan daha
agir oldugundan dolay1 tuzaklama potansiyelinde hareket eden elektronun yarim
periyodu gibi kisa bir siirede iyonlarin denge konumlarina tekrar donemeyecegi
diistiniildiigiinden, bu teoride bir sonraki adim da kutuplama potansiyeli ile birlikte bir

kat1 yiikiin 6rgili boyunca hareket edecegi diisiincesi olmustur.

Bu calismasindan baska, Landau’nun katilarda elektronlar iizerine ilk ¢aligmalar1 orgii
tarafindan {iretilmis periyodik alanlarda elektronlarin Bloch teorisine dayanir. Bu teori,
elektronlarin sacilmasini ve dolayisi ile mobilitenin belirlenmesi i¢in, orgiliniin termal
titresimleri ile elektronlarin etkilesimlerinin hesaplarini igerir. Orgii titresimleri ile
elektronlarin etkilesimini g6z Oniine alarak, orgii titresimlerinin alan1 yani kutuplama
alam1  kavrami ortaya atilmistir (Frohlich 1937). Alan teorisi kavramlarinin
uygulanmasindan tam 11 yil sonra siiper iletkenlik problemine giris i¢in hazirlik
arastirmasi olarak tanigilan bu ¢alismada sadece sagilma problemi degil, ayn1 zamanda

orgiideki elektronun 6z(self) enerjisi de hesaplanmustir.
Teorik agidan bir fizik problemine yaklasimda en kritikk adim problemin

formiilasyonudur. Orgii titresim alaniyla yani, fononlar ile elektronun etkilesim

Hamiltoniyeni,

H = Hgpektron + Hfonon + Hetkilesim (6.1)

seklinde verilir. Hejektrons Hronon V€ Hetkitesim Sirast ile elektron, fonon, elektron-fonon

etkilesim Hamiltoniyenlerini gdstermektedir. Oz (self) enerjinin raksamadig siirece,
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genel alan teorisi ¢ergevesinde goreli olmayan bir problemdir. Sonrasinda, Feynman’nin
path integral metodunun uygulanmasi polaronlarin dikkat g¢ekici uygulamalar igin
kullaniminm1 sagladi. Bu bahsedilen metod, polarizasyon alanina siirekli yontem ile
yaklastigindan, giiclii ciftlenim durumunda realistik olmayan sonuglara gotlirmistiir.
Iyonik bir kristal iizerinde elektron-fonon etkilesmesi, durgun elektronun enerjisinin
diismesine yani, degerlik ve iletim bandlarinin goreli pozisyonlarinin kaymasina neden
olur. Bu durum elektronun etkin kiitlesinde degisime sebep olurken, fononlar aracilig
ile elektronlarin sagilmasi ile birlikte elektronun hareketini belirler (Pines 1953, Bohm
ve Pines 1953, Lee vd. 1955).

1957 yilinda Frohlich tarafindan onerilmis olan daha realistik yaklasim tiirii bizim
caligmamizda da iki boyutlu nano yapilardan grafen {izerinde elektron-fonon
etkilesmesinin etkileri arastirilirken kullanilmis ve bu ¢alismada Hamiltoniyen Fréhlich

Hamiltoniyeninin goreli analogu ile yapilandirilmistir.

6.1 Elektron-A;,Fonon Etkilesmesinin Grafende Rashba Spin Ydoriinge
Ciftlenimine Katkisi

Grafenin kesfinden (Novoselov vd. 2004, Novoselov vd 2005) bu yana optiksel ve
elektronik Ozelliklerini anlamak icin elektron-fonon etkilesmeleri tizerine pek c¢ok
calisma yapilmustir (Lazzeri vd. 2005, Pisana vd. 2007, Yan vd. 2007, Clandra ve Mauri
2007, Goerbig vd. 2007, Basko 2007, Basko ve Aleiner 2008, Lazzeri vd. 2008, Basko
2008, Stauber ve Peres 2008, Mariana ve Oppen 2008, Faugeras vd. 2009, Stojanovic
ve Vukmirovic 2010, Carbotte vd. 2010, Mariani ve Oppen 2010, Hwang vd. 2010, Li
vd. 2012, Araujo vd. 2012, Badalyan ve Peters 2012). Genellikle elektron-fonon
etkilesimleri tlizerine yapilan caligmalarda intraband gegisleri igin pertiirbasyonel
yontemler kullanilmis intra ve interband sagilmalarinin birlestirilmis etkileri g6z oniine
alinmamustir. Diger deyisle, tek band yaklasimi alinip sadece intraband gegisleri goz
Oonline alimmis ve band araligi ihmal edilmistir. Tek band yaklasgiminda m(m™)

valans(iletim) bandindan 7 * () iletim(valans) bandina geg¢is ihmal edilir.
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Bu tez konusunun da kapsaminda olan Rashba tipi spin-yoriinge ¢iftlenimi varliginda
elektron-fonon etkilesmesi goz Oniine alinacagindan dolayr m valans ve m* iletim
bandlar1 arasindaki gegisleri tanimlayan interband gegisini de g6z onilinde bulundurmak

durumundayiz.

Bu motivasyon ¢ergevesinde, grafenin kiral dogasin1 da g6z Oniine alarak uzun dalga
boylu A;4-optik fononlar ile grafen elektronlarinin etkilesmesinin Rashba tipi spin-

yoriinge etkilesmesi varligindaki hesabina analitik metod kullanilarak yaklasilacaktir.
Bunun i¢in etkilesim Hamiltoniyeni Frohlich Hamiltoniyeninin goreli analogu araciligi
ile yapilandirilmis ve ¢dziimil igin iyi bilinen bir doniisiim olan Lee-Low-Pines (LLP)

kanonik doniisiimii olarak adlandirilan ardil iki kanonik doniisiim kullanilmaistir.

Diisiikk enerjili siirekli limiti gergevesinde Rashba spin yoriinge etkilesmesine sahip

grafene ait Hamiltoniyen,
' A
H' = Hg + Hg = y(0,7,ky + 0yky) + f(axrzsy — 0ySy) (6.2)

seklinde verilir. (6.2) ifadesi pertiirbe olmamis Hamiltoniyen olup, E,, = % (A — )
0zdegerli spektrum sergiledigi ve u = +1 seklindeki spin indeksine ve v = +1 band

indeksine sahip oldugu onceki boliimde elde edildi.

Boylelikle, Rashba SYE varliginda elektron-A,, fonon etkilesmesini tasvir eden

Hamiltoniyen,
H = H’ + th + He—ph (63)

seklinde ifade edilir. Denklem (6.3) de verilen ikinci terim fonon terimini temsil etmek

lizere,
Hpp = Xn Xq hoy, (q)b;;,q by q (6.4)
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olarak verilir. (6.3) denklemi ile verilen Hamiltoniyendeki son terim olan H,_,, terimi

ise elektron ile A; joptiksel fonon etkilesim Hamiltoniyeni olup,

0 0 w Ak, () oy, 0 \
0 0 1AL,
Ho_pp, = 252 0 @™ A (r)ay (6.5)
@ | wlAg(r)oy 0 0 0
0 wlAg(r)o, 0 0 /

bigimindedir. ifadedeki fx = — dInj,/d Ina, y = (3a/2)], Ve w = exp(2mi/3) olmak
tizere, J, ise 2.77 eV civarindaki en yakin iki komsu karbon atomu arasindaki rezonans
integralidir. oy, ise 2 X 2 seklindeki Pauli spin matris vektoriidiir. (6.5) denkleminin K

ve K’ noktalarindaki bozulma (distorsiyon) genlikleri sirasiyla,

h .
= _— T q.r
Ak (1) E N Moo (D) (biq + byi—g) e
q

(6.6)

B .
= — 'l' q.r
B () Z 2NMowx(q) (brng +bi-q) €
q

seklinde tanimlanir. Burada N birim hiicresinin sayist ve M¢ karbon atomunun
kiitlesidir. by 4( by, q) Ve b;;’q (b};,'q ) ise wg(q) frekansli ve q fonon dalga vektorlii
K( K") noktalarindaki fonon yaratici ve yokedici operatorlerdir. Boylece denklem (6.5)

ile verilen ifade uygun bir sekilde asagidaki gibi yazilabilir.
He—pn = = Xzt Lq|Mygby qe'®” + h.c.]. (6.7)

~

M, ¢ = MyM,¢ olarak tamimlanir ve
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0O 0 0 O
ol 0O 0 0 O

M =7Flo, 0 o o (6.8)
0 g 0 0

Myrx = [Mgr'l", Mg = 3a0qoJo seklinde yazilir. ay = (h/2M;wg(0))Y/? ve qq =
(0]y/0a)/], ifadelelerinin ise 1980 yilinda Pietronero ve arkadaslar tarafindan 2 A

ile 2.5A4°" civarinda oldugu belirtilmistir (Pietronero vd. 1980). Ayrica iist-kesilim
(cut-off) frekanst g, = q.a olarak tanimlanir. Boylece enerji ifadesi hesaplanirken

alinan integraller sonlu olur ve iraksamasi 6nlenmis olur.

Bu tanimlamalar 1s18inda (6.3) denklemini ¢ozebilmek i¢in iki tane ardi ardina tiniter
dontigiim igeren LLP metoduna dayanan kdsegenlestirme siireci gergeklestirilir (Lee vd.

1953). Tiim sistemin band yapisina uygun taban durumu vektorii

W) = anﬁfl Z;uvr al’wwlnlﬂlvlk)®U1U2 |O>ph (6.9)

olarak onerilmistir. Sistemin taban durumunun band yapisina ait durum vektori
yazilirken B. S. Kandemir’in 2013 yilindaki ¢alismast g6z oniinde bulundurulmustur

(Kandemir, 2013). Denklem (6.9) icinde gosterilen |0),, ifadesi fonon vakum

durumuna karsilik gelirken, al’” Y'n'uW'v'k) ise uygun kesir genligi ile tanimlanan
elektronik durum vektoriine karsilik gelir.

Birinci liniter doniisiim uygulanirsa,

U, = exp[—ir. X, Xqq bl b 4] (6.10)
elektron koordinatlarini ortadan kaldiracagindan, fonon yaratici (yokedici) operatorii ve

momentumun sirastyla Eq,n = by exp[—iq.7] (PE:;,77 = b;,n expliq.r]) ve p=p—

Y 2q hqb;‘n by, doniistiiriilmiis bigimleri elde edilir. Ancak fonon koordinatlarinda
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kosegenlestirmeye ihtiya¢ oldugu goriildiigiinden, yer degistirmis salinict doniistimii

olarak da bilinen ikinci bir iiniter doniisiim uygulanir.

U, = exp{Z4[F,bl, — h.c.]} (6.11)

burada F, = €0(77'/1'v'k|M,1; |nuvk) etkilesim genliklerinin biiyiikliiklerini gdstermek
tizere, doniistimiin uygulanmasiyla birlikte, fonon alt durumlari igin koherent durumlar
iireteceginden dolayr fonon koordinatlarm €, = €p/hwy kadar kaydirir. Boylece,
yaratict1 (yok edici) operatoriinii Bq,n =bg,+ F, (’I;Z,n = b:;'n+fF;;) seklinde
doniistiiriir. Déniisiime ugramis toplam Hamiltoniyen iki par¢a halinde H = Hy + H,
seklinde ifade edilir. Burada, H; yaratict ve yok edici operatdrlerin icinde lineer,
bilineer ve kuadratik terimler icerir, ve fonon beklenen degerleri alindiginda biitiin
terimler sifira esit olurken, H, terimi elektron-fonon etkilesim sabitini igerir ve

Hamiltoniyen

H®=H =%, Zq(ax“hc + quy)lfn (Q)lz

+ B Zq ho (@|Fy (@) = Ty Zq (M Py (@) + M5 F5(q) (6.12)

formunda elde edilir. (6.12) ifadesi fonon vakum durumuna vuruldugunda,

nrurve nruve .. o .. . AN
H[W),5 " = Eal¥),, ~ 0zdeger denklemini yapilandirmak amact ile oy |n'u'v'k)

uygulayip, n'u'v’ lizerinden toplam alimp, |n'u'v'k) durumlarinin ilgili katsayilarini

mukayese etmek icin i¢ c¢arpimlari almir ve aft*, af~7 af*- ol ot

aX' =7, af"™* ", af"™* i¢in sekiz tane es zamanl denklemler elde edilir. Es zamanli

denlemler asagidaki matris formunda diizenlenir.

KK KK’
Hp™  Hpyp

ai] (6.13)
1 18744 ! =0 .
Hyp Hp"
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denklem (6.13) ‘iin matris elemanlarinin her biri de ayr1 bir matris eleman1 olmak {izere

matrisin kosegen bilesenleri

HKK —

ve

KI/Kr
HD

- KK KK KK KK -
E, + X%+ () B () Jie's (03 b
++ ++ +- +-—
ok E, + 3KK oKX oK
++ - ++ +- +-
KK KK
Dy it B +3EF 04F
KK
OXK DK XX E, 4+ xKK
—+ —+ — - -
r K'K' K'K' K'K' K'K'
EL + 2%+ (O s () )iy (Ol
++ ++ +- +-
K'Kk' K'K K'K' K'K'
gy Ey +X=- s d=-
++ + +- +-
K'K' K'K' It It
Dy - Ey + 35K PYK
18744 18744 18744 I !
oK K PEX ok K E, 4 3KX
| —+ -4+ - - -

formunda elde edilirken, kdsegen olmayan terimler ise,

KKr _
HND -

KK' KK'
Q QO

++ +-
++ ++
KKI !
QKK kK
++ T+
KK' KK'
.Q-H- Q+_
-+ -+
KKI !
QKK KK
—t -+

KK'
Q43
+_

!
QKK
+_
KK'
Qir

KK'
Qs

I 5
QXK
+_

!
QKK
+_

!
QKK
KK'
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rAK'K K'K K'K K'KT
Qv+ Q55 Qp+ Q-
++ ++ +— +—
A I I I
N (et Vs
HEK = ;,*K oK ;,"K - (6.14d)
Qe Qi 045 04
QK;K QI_<’_K QK;K Ql_(’_K
L 4 -+ - - 1

seklinde ifade edilir. Denklem (6.14) ile verilen matris elemanlarinin i¢inde tanimli

KK(K K" (DKK(K K") QKK (K'K)

L, , ifadeleri ise,
w'u
v'v v'v v’v
SI;(K K" _ = 4 QitD) (Ak+/1) +¥, Zn¢€|M0| A1<1<(1< K") [qgu,u + th] (6.15a)
v V V v v’v
KK(K'K' ~ 2| KK(K'K' KK(K'K
CI)#,#( ) = 3y S| | 00,0, + hwg AL >] (6.15b)
vy vy viv vy
KK'(K'K KK'(K'K
u’u( ) = Zq Zﬂif h(‘)KlMol A ( ) (6.15¢)
v'v v'v

seklinde verilir ve yukaridaki ilgili matris elemanlarinin i¢inde tanimli olan k(q)

momentum azimuthal agis1 olarak tanimlanan 6 W ise,

vy

0, = vk (ei¢’E 1+ e‘“l’Evﬂ)( ZCOSH)] (6.16)
Vv 4\/Ai+uAk/1/2\/Ai+wAk,1/z

K'(K'K)

olarak ifade edilir. Ayrica matris elemanlar1 i¢erisinde tanimli olan A¥ ' ifadesi ise

v’v
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AZ?;= |(p’u’v’k|Mppr|puvk)|2 (6.17)

v'v
olarak tanimlidir.

(6.17) esitligi 6zel durumlar ¢ergevesinde asagidaki gibi degerlendirilir.

()p=p'ise
pp(p'p") _

A#,# =0 (6.18a)
v'v

(ip#p've v=v'ise

pp(p'p") _
22?0 (6.180)

vy

(i) p = p',v+v' veu=puise,

pp' _ A
W= (6180)
vy

(iv)yp#p',v+v veu=uise,

ppl . 4)/2k2
A= (6.18d)
vy
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(6.15) denklemleri iizerindeki q toplamn Y, — (S/4m?) [ d*q seklinde integrale

doniistiriiliir. Burada, S = NS, sistemin alani olmak iizere, S, ise S, = 3v3 a?/2

seklindeki birim hiicresinin alanidir. (6.17) ifadesinden de kolayca anlasilacagi gibi

Qﬁ l’f ve QKK terimleri sifirdan farkli olmakla birlikte Zl’f’i , CDKK ifadeleri ve bunlara

viv v viv viv

karsilik gelen K’ partnerleri ise ifade i¢inde yok olurlar. Yok olmayan terimler ise

asagidaki gibi elde edilirler.

KK’ _ oK'k _ A 33 2

u ;tu u :ty Ak ]0“0
vy vy
(6.19)
_ 4y2%k? 3¢3
QKK _ _QK K V ]0 O
u=p p'=p T A2
viv vy

Denklem 6.20 ifadesinde tanimli a ise, ag = |My|?/(4 J, hwk(0)) oldugundan, g.’1in
sirast ile 2.0 A°~1 ve 2.5 A°~1 degerlerine karsilik gelen 0.305 ve 0.477 degerlerini alir
(Pietronero 1980). (6.15) matris elemanlar1 hesaplanirken alinan integrallere, g, = q.a
seklinde bir iist kesilim frekansi uygulanirsa iraksakliklardan kurtulunabilir. (6.13)
denkleminde matrisin determinantinin ¢6ziilmesi kaydi ile sirasiyla K ve K’ noktalarinda
E seklindeki enerji 6zdegerleri denklem (6.13) ile gosterilen katsayilar determinantinin

sifira esitlenmesi ile kapali formda analitik olarak
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2

212494 27,2472

(3\/3 anqg) 4y2k2+2 2y%k2+A +
i AZ 2

EX =+
- 3v3 _\2 2% ((3V3 _N\2apzrz a2\ Az 22
X2 J(T oaot?) (5 hoeoa) =+ %)+ 5 (ke 4 %)

(6.20)

(3\/5 a _2)24y2k2+/14 2y2k2422
= Jo%odc A 2

EX =+
- 33 N2 (33 N2k a2\ a2 22
X2 j(? 0%0d2) A—i((T 0td2) +:)+:(4V2"2+:)

seklinde elde edilir. Denklem (6.20) ile gosterilen enerji ifadesindelerinin her biri
(EX,EX") hem k dalga fonksiyonu hem de A Rashba spin-ydriinge etkilesim
genliklerine bagimli olmakla birlikte, K ve K’ noktalar1 civarindaki vadiler arasindaki
sacilmalarda 6nemli rol oynayan bolge-sinir fononlari da denilen (Ando 2011) elektron-
A, 4fonon etkilesim genliklerine de bagimlilik gosterir. A;, simetrili en yiiksek optiksel

fonon modlu elektron(desik) etkilesimleri de Kekulé tipi bozulmalara sebep olur.
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—— k=0 —> ———— AH) —>

Sekil 6.2 Rashba SYE katkisi

Elektron-A,, fonon etkilesmesinin oldugu ve olmadig1 durumdaki enerji analizi

Denklem (6.20) ile verilen hesaplanmis enerji ifadesi, k dalga vektoriiniin fonksiyonu
olarak sekil (6.2) yardimiyla incelenmistir. Ayrica, seklin sol yaninda ii¢ panel
verilmistir. Bu ii¢ panelden soldan birinci panel, sadece elektron-A;,fonon
etkilesmesinin oldugu durumda, k = 0 da analiz edilmis, band araliginin olugsmasina
ragmen lst iletim bandinin spin agagi ve spin yukar1 enerji 6zdegerleri ile alt degerlik
bandinin spin asagi ve spin yukari enerji 6zdegerlerinin dejenere oldugu goriilmistiir.

Ikinci panel ise, elektron-A, fonon etkilesmesinin olmadigi, sadece Rashba spin
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yoriinge ¢iftleniniminin varliginda yine k = 0 da analiz edilmis ve {ist iletim bandinin
spin yukart durumu ile alt degerlik bandinin spin yukari durumunun dejenere oldugu
goriilmekle birlikte iletim ve degerlik bandlarinin spin yukari ve spin asagi durumlar
arasindaki band araliginin arttign goriilmiistiir. Ugiincii panel ise; hem elektron-
Aqgfonon etkilesmesinin oldugu, hem de Rasha SYE ciftleniminin oldugu durumu
gostermektedir. Bahsedilen iki etkilesmenin birlikte oldugu durumda iist iletim bandinin
spin yukart durumu ile alt degerlik bandinin spin yukar1 durumlar1 arasinda da band
araligi olusmus ve band degenereliginin ortadan kalktigi gorilmistiir. Yine, iletim
bandinin spin asagi durumu ile degerlik bandinin spin agsagi durumlari arasinda da band
araliginin arttign gorilmiistiir. Yalnizca Rashba SYE oldugu durum ile Rashba SYE ile
birlikte elektron-fonon etkilesmesinin birlikte oldugu durumda iist iletim bandinda spin
asagl durumlar ile alt degerlik bandmin spin asagi durumlari da artan k degeri ile
birlikte katlilik gosterir. Boylece, Rashba SYE ve elektron-fonon etkilesmeleri, hatta bu
iki etkilesmenin birlikte oldugu durumlar Kekulé tipi bozulmalar olarak karsimiza ¢ikar.
Bu tiir bozulmalar sadece bag uzunlugunu degistirir ve alt orgii kiralitesini korur.
Boylelikle, 6rgiintin kiral simetrisinin kirilmaksizin band araliginin olustugu , K ve K’

vadi dejenereligini korundugu sdylenir.

83



10 — T T T T T T T T T T

E(meV)

-10 ————

A (meV)

Sekil 6.3 Enerjinin Rashba SYE genligine bagliligi

Denklem 6.20 ile verilen enerji ifadesinin, Rashba SYE genliginin fonksiyonu olarak
analizi yapilmistir. Sekil 6.3 ile verilen enerji ifadesinin, Rashba SYE genligine bagh
grafikte lineer kesik ¢izgili iki dal ile E = 0 da dejenere iki dal elektron-A,,fonon
etkilesmesinin olmadigi durumlar temsil etmektedir. Sisteme elektron-A,,fonon
etkilesmesinin katkis1 dahil edildiginde E = 0 da bulunan iki dejenere dal iizerindeki
band dejenereliginin kalktig1 goriilmektedir. Ayrica, dejenere olmayan iki lineer dal

tizerinde de lineerligin bozulduguna sahit olunmaktadir. Dahasi, artan etkilesim genligi
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ile birlikte, elektron-A; fonon etkilesmesinin olmadigr durumda lineer bir artis
gozlenirken, elektron-A; fonon etkilesmesinin oldugu durumda dort daldan iki dalin
parabolik ve yavaslayan bir artis gostermesi ile birlikte diger iki dalin Rashba SYE
etkilesme genligine bagl olarak enerjisi azalan bir egrilik gostermektedir. Boylelikle,
Rashba spin-yoriinge genligi ve elektron-A; fonon etkilesmesi ile band araliklarmin

kontrol edilebilecegi goriilmiistiir.

Grafen literatiirinde, Rashba SYE ve elektron-A;g fonon etkilesmelerinin toplam
etkisini aragtirmaya dayali ¢alismalar olmasina ragmen, teorik olarak tam analitik
hesaba dayali calisma bulunmamaktadir. Bu yiizden, ¢alismanin grafendeki elektron-
fonon etkilesmesinin ve Rashba SYE’nin anlasilmasina yonelik Onemli katkida

bulunacag diistiniilmektedir.

6.2 Elektron-A;4Fonon Etkilesmesinin Grafende Rashba Spin Ydriinge
Etkilesmesi ve Haldane Kiitlesi Varhgindaki Katkisi

Onceki kesimde incelenen A,, en yiiksek frekansh optiksel fonon modu ile grafende
yik tasiyicilarin  etkilesimine Rashba tipi spin-yoriinge ¢iftlenimi varliginda
incelenmisti. Burada mevcut sisteme ek olarak Haldane kiitle potansiyeli de goz oniinde
bulundurularak elektronik enerji spektrumu = valans ve m* iletim bandlar1 arasindaki

gegisleri tanimlayan interband gegisini de dahil edilmek suretiyle incelenmistir.

Bu motivasyon gergevesinde, grafenin kiral dogasin1 da géz Oniine alarak uzun dalga
boylu A;4-fononlar ile grafen elektronlarimin etkilesmesini Rashba tipi spin-yoriinge
etkilesmesi ve Haldane kiitle potansiyeli varligindaki hesabina analitik metod
kullanilarak yaklagilmigtir. Bunun igin etkilesim Hamiltoniyeni Frohlich Polaron
Hamiltoniyeninin goreli analogu araciligi ile yapilandirilip, ¢6ziimii i¢in iyi bilinen bir
doniistim olan Lee-Low-Pines (LLP) kanonik doniisiimii olarak adlandirilan ardil iki

kanonik doniisiim kullanilmastir.

Diisiik enerjili siirekli limit gergevesinde Rashba spin yoriinge etkilesmesi ve Haldane

kiitle potansiyeline sahip grafene ait Hamiltoniyen ifadesi
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’ A
H' = Hg + Hg + Hy = y(0, T,k + 0yky) + 7R (0xT2Sy — 0ySe) + At,0,  (6.21)

seklinde verilir. Pertiirbe olmamis Hamiltoniyen olup, E,, = 1/7#\/ (2A)? + (A — pr)?

0zdegerli spektrum sergiledigi onceki boliimde elde edilmisti.

Bu ¢gergevede, elektron-A, ;, fonon etkilesmesini tasvir eden Hamiltoniyen,

H=H +Hy, + He_pp (6.22)
seklinde ifade edilir. Denklem 6.22 deki ikinci terim fonon terimini,

Hyn = Xy Lq hon (@)} 4 bng (6.23)
ticlincii terim ise,

Heph = — Xy XqlM by €™ + H.c] (6.24)
seklindeki elektron- A; 4fonon etkilesmesi terimini temsil etmektedir.

Denklem 6.24 ile verilen Hamiltoniyen matris formunda

0 0 a)_lAK,(T)O'y 0

Ho_ . = Bxy 0 0 0 w Ak, ()0, (6.25)
- @ | wAg(r)oy 0 0 0
0 wlg(r)o, 0 0

seklinde ifade edildigi de bir onceki alt boliimde verilmisti. Ifade iginde tanimli
Bx = —dlnj,/dIna, y = (3a/2)], ve w = exp(2mi/3) olmak iizere, J, ise 2.77 eV
civarindaki en yakin iki komsu karbon atomu arasindaki rezonans integralidir. (6.25)

denkleminin K ve K' noktalarindaki bozulma (distorsiyon) genlikleri de onceki alt
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boliimde de belirtildigi tizere (6.6) denkleminde oldugu gibi ele alinmistir. (6.22)
denkleminin ¢6ziimii i¢in iki tane ardi ardina tniter doniisiim i¢ceren LLP metoduna
dayanan kosegenlestirme siireci gergeklestirilir (Lee vd. 1953). Tim sistemin band

yapisina uygun taban durumu vektoriini
|lp) = an;tfl Z;uvr allwwlnlﬂlvlk)®ul UZ |O>ph (626)
seklinde O6nerelim.

Birinci tiniter doniisiim uygulanirsa,

U, = exp[—ir. X, Xqq bl b 4] (6.27)

elektron koordinatlarini ortadan kaldiracagindan, fonon yaratici (yokedici) operatorii ve
momentumun sirastyla Eq,n = by exp[—iq.7] (E:;_,7 = b:;_n expliq.r]) ve p=p—
Yn2q flqb:,r'77 bqy, doniistirtilmiis bigimleri elde edilir ve yer degistirmis salinic

doniistimii olarak da bilinen ikinci bir tiniter doniisiim uygulanir.
U, = exp{Z4[F bt — h.c.]} (6.28)

F, = En'u'v'k|M} [nuvk) etkilesim genliklerinin biiyiikliiklerini gostermek iizere,
yaratict (yok edici) operatoriinii Eq,n = by, + F, (E;n = b;,n +T,7T) seklinde
dontistiigii bir Onceki alt bolimde bahsedilmisti. Donilisime ugramis toplam

Hamiltoniyen yine iki parca halinde H = H, + H; seklinde ifade edilir. H, terimi

elektron-fonon etkilesim sabitini igerir ve Hamiltoniyen

H°=H'— Zn Zq(Uqux + quy)lj:n (q)|2

+ 3 S hooy (@|Fy | = Sy Zg(Me Ty (@) + My F) (6.29)
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formunda elde edilir. (6.29) ifadesi fonon vakum durumuna vurulur ve,

HIW)TEY = B |WYTHY" szdeger  denklemini  yapilandirilmast  amact  ile

pol pol
al"uwh'u'v'k) uygulanip, n'u’v’ izerinden toplam alinip, |n'u'v'k) durumlarinm ilgili
katsayilarim mukayese etmek icin i¢ carpimlart alinir ve af**, af== af*= af=*,
af"™*, a7, af"™*~, al'* igin sekiz tane es zamanli denklem elde edilir. Es zamanlt
denlemler asagidaki matris formunda diizenlenir.
Hy* Hip | 5] ) (6.30)
HK HE¥ ok ] |

denklem (6.30) de matris elemanlarinin her biri de ayr1 bir matris olmak iizere matrisin
kosegen bilesenleri 6nceki alt boliimde oldugu gibi degisen tanimlamalar 151¢1nda ayni

semboller ile verilir.

E, + 25K oK oK oK
++ ++ +- +-
ofK E, 4+ xKK oKX DK
HKK _ Ii * ++ ;t +- (6 31a)
D = KK KK '
CD+I CD+I E, + nkK KK
ol K ¥ B, + 3K
—+ -+ - - -
ve
- I -! I -! 18744 I ! -
Ey +35C ofX L YK
++ ++ +- +-
LIS N Lt DL pEK
- ++ - +-
HE™K" = ;’-I-K' o + e e (6.31Db)
P+ Qi Ep 43I 0
KK LI oKX E, +3KX
L _+ - - .

formunda elde edilirken, késegen olmayan terimler ise,
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rOKK' KK’ KK’ KK'T
Qyr Q= Qi Q4=
++ ++ +- +-
! ! ! !
) L Ve
++ +- -
HYS =] oo xxt , , (6.31c)
Qyy Q13- QI.EI.E QI.EI_(
! ! ! !
off of% off XK
L —+ —— _

rOK'K K'K K'K K'K7
Qi+ Q3= Q3¢ Q3=
++ ++ +- +-
k'K KK oK'k qK'K
++ _ +-
HEE =] b e (6.31d)
Qre Qi K k!
! ! ! !
aff kK off kX
R -+ —— _

seklinde ifade edilir. Denklem (6.31) ile verilen matris elemanlarinin i¢inde tanimli

ZKK(K K" (DKK(K K") QKK (K'K)

/ ifadeleri ise,
w'u
v'v v'v v’v
KK(K'K' (20)2+(Ap+1)? KK(K'K'
W A = IR 3 S| A [qgu’u + th] (6.32a)
V v V’V V,V
KK(K'K") _ ~ 12| \KK(K'K") KK(K'K')
Py = ZaZneelMol |8y, " aby ey, (6.32b)
v'v vy v'v v
KK'(K'K) _ KK' (K K)
P =Yg Xn=¢ h“)KlMol A (6.32¢)
v'v v'v

olarak elde edilir. Yukaridaki ilgili matris elemanlarinin i¢inde tanimhi olan k(q)

momentum azimuthal agis1 olarak tanimlanan 6 W ise,

vy
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Cquvlul

Oury = ark - -
vy DWLDvlul\/Ak—u’ﬂ.Ak\/Ak—[tﬂAk

x {ei(9_¢) (A - .uAk)(A - .uIAk) + e_i(g_d)) (A - .uAk)(A - .u’Ak)
2(E,, — 1)

2(Ey1 — )

seklinde elde edilirken, matris elemanlar1 igerisinde tanimli olan A u

! I, .7 2
Affu: [(p''v'k|M, | puvk)|

vy

seklinde verilir.

(6.33)

ifadesi ise,

(6.34)

Denklem (6.34) ile verilen ifade 6zel durumlar ¢er¢evesinde degerlendirildiginde (Ek 2)

Au(u’) = (Ax — u(u")A) olmak tizere ve normalizasyon katsayisi i¢inde tanimli ifadeleri

de (C,, ve D,,) igerek sekilde

(i) p =pise,

App(p’p’): 0
I

vy
(ip+pise,u=pu" vev=yv'

2

2 2
APP'_E Ap—Ciy
"'n™ A2 2
ﬂ’ﬂ Ak Dvu
vV

(iiyp=p'ise,v=v'veu=+y
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2
4y2K2 |A A, +CyyC
AZ’L v e — (6.350)
k vulvur
V v
(ivyp=pise,u=u' vev =
12 |A2-c,,C
APP = ZhTvprvig (6.35d)
u Ko A%L| DyuDyiy
V v
VMp=pise, vV veu+y
4y2k2 A A,+Cyy C
APP Yz ulpr Teypubyrur (6.356)
u u A% DyyuDyryr
V v

seklinde tanimlamir. (6.35) denklemleri iizerindeki q toplamu Y, — (S/4n?) [ d*q
seklinde integrale dontistiiriiliir. Burada, S = NS, sistemin alan1 olmak fizere, S, ise

So = 3V3 a?/2 seklindeki birim hiicresinin alamdir. Matris elemanlari igerisindeki

KK(K KD dDKK(K «) Qﬁk; (K'K) terimleri Ek 1°de tanimli AK [(K'K) ifadelerin agik bir
viv vy vy v’v

Z

sekilde yerine yazilmasi ve matris elemanlar1 hesaplanirken iraksakliklardan kurtulmak
icin alinan integrallere, q. = gq.a seklinde bir {ist kesilim frekans1 uygulanmasi kosulu
ile birlikte matrisin determinantinin niimerik hesabinin yapilmasi ile enerji analizi elde

edilir.
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Sekil 6.4 Haldane etkilegsme potansiyelinin katkist

(6.35) ile verilen matris ifadesinin 6zel durumlar gergesinde degerlendirilmis elemanlari
yerlerine yazilip, niimerik yaklasim metodu kullanilarak hesaplanmis enerji ifadesinin k
dalga vektoriiniin fonksiyonu olarak sekil (6.4) yardimiyla degerlendirilmistir. Cizilmis
olan grafigin sol yaninda dort panel verilmistir. Bu dort panelden soldan birincisi
sistemde elektron-A, ,fonon etkilesmesinin ve Haldane kiitle potansiyelinin olmadig,
sadece Rashba spin yo6riinge ciftleniniminin varliginda k = 0 da analiz edilmis ve st
iletim bandinin spin yukari durumu ile alt degerlik bandinin spin yukari durumunun
dejenere oldugu goriilmekle birlikte iletim ve degerlik bandlarinin spin yukar1 ve spin
asag1 durumlari arasindaki aralifin arttig1 goriilmiistiir. ikinci panelde ise, hem elektron-
A;gfonon etkilesmesinin, hem de Rasha SYE ciftleniminin oldugu ancak Haldane kiitle
potansiyelinin olmadigi durumu gostermektedir. Bahsedilen iki etkilesmenin birlikte

oldugu durumda tist iletim bandinin spin yukari durumu ile alt degerlik bandinin spin
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yukar1 durumlar1 arasinda da band araligi olusmus ve band degenereliginin ortadan
kalktig1 goriilmistiir. Yine, iletim bandinin spin asag1 durumu ile degerlik bandinin spin
asagl durumlar1 arasinda da band araliginin arttigi goriilmistiir. Soldan ilk iki panel
onceki kesimde yapilmis analizi dogrulamakla birlikte heniiz Haldane kiitle terimini
icermemektedir. Ugiincii panel, Haldane kiitle potansiyeli ile birlikte, elektron-4, gfonon
etkilesmesi varliginda incelenmistir. Iletim ve degerlik bandlarmin ayni spin
konfigiirasyonuna sahip spin yukari durumlarinin band araligini biiyiikk oranda arttmis
olmakla birlikte, iletim ve degerlik bandlarinin kendi igindeki farkli spinli
konfigiirasyonlarin1 birbirine yaklastirmistir. Ancak, grafende oOrgiiniin yine kiral
simetrisinin kirilmaksizin band araliginin olustugu, K ve K’ vadi dejenereligini
korudugu Kekulé tipi bozulmalar olarak karsimiza ¢ikmustir. Dordiincii panelde,
Haldane kiitle potansiyeli ve Rashba SYE ile birlikte, elektron-A; ;fonon etkilesmesinin
katkis1 birlikte incelenmistir. Bu {i¢ terimin birlikteki etkilesimi sistem lizerinde vadi

dejenereligini kaldirmistir.

Ayrica, ana grafik k # 0 durumu i¢in analiz edilmis olup, artan k degeri ile birlikte
lineer bir artig gostermeyip dallarin asimetrik yonelimine sahit olunmustur. Bu asimetri
Haldane kiitle potansiyelinin katkisinin fotovoltaik etki olarak kendine gdstermesinden
kaynaklanmigtir. Ciinkii, fotovoltaik etkinin agiklamasi 6rgii asimetrisine dayanmaktadir
(Glass 1974). Dahasi, grafen malzemesi tizerine periyodik olarak elektromanyetik 1s1ma
uygulanmasina karsilik gelen etki, foton isimasi yardimiyla zaman terslenme simetrisi
kirilmasina neden olur ve K ve K’ simetri noktalarinda farkli araliga sebep olur. Foton
isimali bu durumla birlikte malzemenin o&zellikleri ve band yapist da Yyeniden

sekillendirebilir (Ezawa 2013).

Ozetle, ideal diizlemsel grafende Dirac elektronlari kiitlesiz ve band yapisinda enerji
aralig1 yoktur. Ancak birkag meV degerinden bir kag¢ yiiz meV degerine kadar bu enerji
araligini manipule etmek miimkiindiir. Grafen malzemesi yapisal olarak terslenme
simetrisine sahip oldugundan dolay1 verilen momentum degerlerinde (k = 0,k # 0)
enerji analizleri yapildiginda Rashba SYE varliginda dahi spin dejenereligi gosterir.

Ancak, yoriinge ile spin serbestlik derecelerinin etkilestigi Rashba SYE grafende
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elektronlara sonlu kiitle kazandirarak, enerji spektrumunda sonlu araliga sebep olur.
Elektronlarin spin yonelimini kontrol etmek i¢in kullanish bir ara¢ olan spin-yoriinge
etkilesimi elektronik cihazlara etkin bir sekilde uygulanabilecegi diisiincesi ile spin
hafiza cihazlar1 (Zutic vd. 2004), spin filtreler (Koga vd. 2002) ve spin transistorler
(Datta vd. 1990) gibi nanoelektronik cihazlarin yapiminda kullanilir. Bu caligmada
grafende en yiiksek simetri noktalarinda elektronik spektrumun yine aralik olusturan bir
mekanizma olan elektron-A, ;fonon etkilesmesi varliginda incelenmis olmasiyla birlikte
Rashba SYE etkilesmesiyle katkilariyla kiyaslanmis ve olusan araligin manipiile
edilmesi ile birlikte daha kontrol edilebilir bir yapr halini aldig1 goriilmistiir. Pratikte
diisiik boyutlu sistemlerde elektron-fonon ¢iftlenimi spin olgusunu tam anlamiyla
anlamak i¢in gerekli olamasinin yani sira, deneysel olarak da organik alan etkili
transistorler yardimiyla bu ¢iftlenim kontrol edilebilirdir (Hulea vd. 2006). Dahasi,
aralikli grafende Rashba SYE ve Haldane kiitle potansiyelinin birlestirilmis etkileri
elektron-A; ,fonon etkilesmesi varlifinda arastirilmis ve grafen malzemesinin iizerinde
sadece aralik olusturan bir mekanizma olmayip, K ve K’ vadi dejenereliginin ortadan
kalktig1 goriilmiistiir. Ayrica, Haldane kiitle potansiyeli fotovoltaik etki ile Orgii

asimetrisinden dolay1 K ve K’ simetri noktalarinda farkli araliga neden olmustur.

94



7. TARTISMA VE SONUC

2004 yilinda Andre Geim ve Konstantin Novoselov tarafindan ilk grafen ylizeylerin
elde edilip arastirilmasi ile birlikte, grafen malzemesi lizerine yapilan arastirmalar
giincel teknolojik uygulamalarda 6nemli yere sahip olacagi ve elektronik cihazlarin
tiretiminde bliylik bir potansiyele sahip oldugu 6ngoriisiiyle, dikkate deger bir sekilde

artis gostermistir.

Bu tez calismasi kapsaminda grafen literatiiriine katki saglamak, hem de teorik acgidan
mevcut boslugu doldurmak amaciyla grafen tabanli nano yapilarda topolojik etkilere ve
sonrasinda yine bu tezin kapsamina dahil edilen grafende Rashba spin ydriinge
etkilesmesi, Haldane kiitle potansiyeli ve bu etkilesmelerin birlestirilmis katkilari
incelenmistir. Sonrasinda, grafenin elektronik spektrumu iizerine en yiiksek simetri
noktalarinda elektron-fonon etkilesmeleri arastirilmistir. Dahasi, yukarida bahsi gegen
bu potansiyellerin elektron-fonon etkilesmeleri altinda grafenin elektronik enerji
spektrumuna katkilart gézlenmis ve gelecek calismalara rehber olmasi agisindan detayli
arastirmasi yapilmigtir. Bu kapsamli tez calismasi sirasinda izlenilen ydntemler,

c¢ikarilan sonuglar ve yapilan analizler sirasiyla asagidaki gibi 6zetlenmistir.

Oncelikle, grafenin giiclii kuantum elektrodinamik etkilesimlerin analizinde ideal bir
sistem oldugu, geometrisi hakkinda bilginin uzay-zamanin yapisi iginde saklandigi
aciklanmigtir. Yerel yapisi diiz olmasima ragmen grafen malzemesinin topolojisi
bozuldugunda orgii yapmin koniklestigi ve parcaciklarin yoriingesinin sinirlandigi
tartisilmistir. Grafenin koniksel yapisinin, bal petegi seklinde diizenlenmis altigen
halkalar: izerindeki, karbon atomu sektorlerine karsilik gelen agikliklarin sayisina bagl
oldugu gosterilmis ve evrensel bir sabit olan ince yap1 sabitinin evrenselligi de grafitik
konilerle birlikte tartisilir duruma geldigi sonucuna varilmistir. Ayrica, bu topolojik
yapinin geleneksel olmayan Hall iletkenliginden dolayr sifirdan farkli bir Berry fazi
ortaya ¢ikmasina neden oldugu goriilmiistiir. Sonrasinda, Uzun menzilli yiiklii Coulomb
safsizlikl1i topolojik kusurlu aralikli grafenin elektronik enerji spektrumu elde edilmis,
topolojik kusurlu aralikli grafende Dirac elektronlarmin homojen bir manyetik alan

aracilig1 ile nasil kontrol edilebilecegi dair teorik bir model sunulmustur. Bunun i¢in
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B < a?m3 /2 kosulunu saglayan pertiirbasyon kosulu kullanilanarak, birinci dereceden
pertiitbasyon teorisi uygulanmistir. Bu teorinin gegerli oldugu aralik da zayif alan
rejiminde analizi yapilmistir. Bunun igin gerekli kontor ¢izimi ile birlikte band araligi
tespit edilmistir. Manyetik alan etkilerinin ise grafitik koni olusturmak i¢in yiizeyden
disarilanan karbon atomu sektorlerinin yani sira aralik olusturma parametresine de bagl

oldugu goriilmiistiir.

Dabhasi, grafenin elektronik enerji spektrumu sirasi ile Rashba tipi SYE ve Rashba SYE
ile birlikte Haldane kiitle potansiyelinin oldugu durumlarda analiz edilmistir. Yapilan
deneysel aragtirmalarda Rashba SYE’nin grafenin elektronik enerji spektrumu {izerine
etkisinin 6nemli oldugu vurgulanmasina ragmen, bu alanda teorik anlamda ¢ok fazla
calisma gercgeklestirilmemistir. Yapilan teorik ¢aligsmalarda ise nlimerik yontemler bagat
olmustur. Rashba spin-yoriinge etkilesimleri hareketli elektronlarin elektrik alani
manyetik alan olarak gordiigli goreli bir olgudur. Sistemde manyetik alan olmadiginda
dahi sistemin spin dejenereligini ortadan kaldirmakla kalmaz sistemin spin bagimli
fiziksel karakterizasyonunu da belirler. Haldane kiitle potansiyeli ise, Kane-Mele tipi
topolojik kiitle terimlerinden ve geleneksel kiitle terimlerinden farklidir. Haldane kiitle
potansiyeli ile birlikte grafende Orgli yapisi iizerinde, zaman terslenme simetrisinin
kirllmasiyla kuantum Hall etkilerinin dis bir manyetik alan olmadiginda da
gozlemlenebileceginin farkina varilmistir. Grafende, Rashba SYE ve Haldane kiitle
potansiyelinin toplam etkisi iyonik bir kristalde durgun elektronun enerjisinin
diismesine, degerlik ve iletim bandlarinin goreli pozisyonlarmin kaymasina sebep
olmustur. Yine aralik agma parametresi olarak karsimiza ¢ikan elekron-fonon
etkilesmeleri altinda Brillouin bélgesinin K ve K’ yiiksek simetri noktalarinda mevcut

bilgisi verilen yukarida bahsi gecen potansiyeller ile etkilesimleri incelenmistir.

Grafende, Rashba SYE ve elektron-4,, optik fononlarin etkilegsmesinin birlestirilmis
etkileri goz oniine alindiginda elektronik enerji spektrumunda kiral simetri kirilmaksizin
band araliginin olusumu gozlenmistir. Enerji spektrumuna her iki etkilesimin ayr1 ayri
katkilar1 benzer etkiler yaratsa da, bu etkilesimlerin katkilar1 kiyaslanmig ve olusan

araligin manipiile edilmesi ve daha kontrol edilebilir bir yap1 halini aldig1 goriilmiistiir.
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Son olarak, indiikledigi fotovoltaik etki ile 151k akimlarinin sisteme niifuz etmesi olarak
aciklanan Haldane kiitle potansiyel teriminin mevcut alana girmesi ile birlikte K ve K’
simetri noktalarindaki mevcut kiral simetrinin kirtlldig1 goriilmiistiir. Boylelikle, bu son
terim katkisiyla birlikte K ve K’ simetri noktalarinin detayli bilgisine sahip oldugumuzu
sOyleriz. Ayrica, Haldane kiitle potansiyeli iletim ve degerlik bandlarinda kaymaya
sebep oldugundan dolay1 enerji band araliginin daha fazla acgildig1 ve Haldane kiitle
potansiyelinin orgii kristaline vermis oldugu asimetrik etki ile orgii tizerindeki iki vadi
arasinda farkli aralia sebep oldugu goriilmistir. Boylelikle, malzemenin fiziksel

ozellikleri lizerinde biiyiik degisime sebep olmustur.

Bu tez kapsaminda sunulmus mevcut verilerin grafen tabanli cihazlarin gelistirilmesinde
motivasyon saglayacagi ve onemli ongoriiler kazandiracagi diisiiniilmektedir. Ayrica,
caligmalarini teorik olarak grafen ve grafen tabanli cihazlar iizerine siirdiirecekler icinde

bir rehber niteliginde olacag: diisiiniilmektedir.
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