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Isdo AsaoSeso siisovari torkibi {igiin parsial, yekun qurulus emsallar1 va ciit Korrelyasiya funksiyalar1 analiz olunaragq siibut
olunmusdur ki, lokal qurulusun orta nizam oblastinin amoalo golmasindo Se-Se vo As-Se rabitolori holledici rol oynayir.
As40Seso tarkibine maxsus neytron difraksiya sepilmesinin naticalorine Oks Monte-Karlo modellosmasinin tatbiqi gostarir ki,

As-Se-As va Se-As-Se soklinde bucaq paylanmalarinda maksimal piklerin veziyyeti 6=99 + 3°

vo 0=98 + 3° tortiblorino

uygundur. Bu notico lokal qurulus baximindan 3D -atomar vo ya molekulyar konfiqurasiyada triqonal bipiramidal atomik

konfiqurasiyanin mévcudlugu ils izah olunur.
1. GIRiS

Oks Monte-Karlo (©MK) modellogmasi bilavasi-
to neytron va rentgen difraksiyasinin tacriibi melumat-
lar1 asasinda maddonin atomar qurulusunun goériintiisii-
nii olde etmays imkan verir [1]. Todgiqatlar gostorir ki,
nizamsiz quruluslu maddoalords digor todgiqat metodla-
11 ilo lokal qurulus haqqinda mohdud molumatlar oldo
etmok miimkiindiir [2]. Qeyd olunan bels nizamsiz qu-
ruluslu maddslora mayelor, amorf vo maqnit-nizamsiz
materiallar, termodinamik baximdan gismon nizamsiz
kristallar vo firlanma nizamsizligina malik molekulyar
gruplardan ibarat olan maddslor daxildir. ©MK model-
losmosi mahiyyotco asagidaki kimi, yerino yetirilir.
Maddani togkil edon atomlar konfiqurasiyasi ardicil ad-
dimlarla miimkiin modifikasiyalara moruz edilorak mo-
delin tatbigindon alinan naticalarin tocriibi naticalar ilo
on yaxsl uygunluq togkil etmasi sorti tonzimlonir [2].
Oksor metodlarda osason parsial paylanma funksiyasi
(PPF) vo ya onun Furye ¢evrilmoasinin (Rentgen vo ya
neytron siialarinin yekun difraksiya sopilmasinin tocrii-
bi oyrisina banzoysn) miloyyanlogdirilmasi xiisusi ma-
raq kasb edir. Bu molumatlar maddoalorin yaxin-nizaml
atomar qurulusu, rabits uzunlugu, atomun on yaxin
gonsularinin sayi, morkozi atom otrafinda qonsularin
laylanma ortiiklori vo mévcud olan fluktuasiyalar hag-
qinda informasiya slds etmoys imkan verir [2]. Maye-
lor vo amorf maddoalords difraksiya sopilmasinin natica-
lori asasinda atomar qurulus modeline kegmok {igiin
OMK modellosmasinin tatbiqine ciddi zarurat vardir.
Bu model geyri-kristal maddalerin lokal qurulusu haq-
qinda zaruri molumatlar olde etmays imkan verir. Osa-
son simulyasiya prosesinin biitiin morhalslorinde mo-
delin idars olunmast iigiin program va tadqiq olunacaq
maddoys moxsus tocriibi molumatlar istifads olunur
[2]. ©MK modellogmasi asason paylanma funksiya-
sindaki ilk 3 pikdon alinan melumatlar asasinda hayata
kegcirilir. Naticado, alinan model movcud 3 pikdon daha
uzaq masafolorde atomik qurulus haqqinda daqiq infor-
masiya aldo etmoys imkan verir [2].
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Mogqalonin maqsadi As-Se binar xalkogenid siigo-
vari sistemindos neytron difraksiya sopilmosinin notico-
larino OMK modellogmasinin totbigi sayssindo lokal
qurulusun todqiq olunmasidr.

2. TOCRUBONIN METODIKASI VO
MADDONIN SINTEZi

As4Seso xalkogenid siigovari torkibinin sintezi or-
tasindan tilina perpendikulyar istigamotds yerlogon ox
otrafinda firlanan silindrik soba iisulu ilo yerina yeti-
rilmigdir. Sintez ti¢iin torkibo daxil olan xtisusi tomiz
(99,9999%) elementlordon miivafiq miqdarda elekton
torazido ¢okib gotiirmoklo, daxili diametri 14+16 mm
vo havasi 107 tor tozyigo godor sorulmus kvars ampu-
laya doldurulmusdur. Firlanan soba tisulunun se¢ilmasi
alinmigs maddonin homogenliyini artirmaq moagsadi ilo
nozords tutulmus ve sintez prosesi 950°C-don yuxari
temperaturda aparilmaqla bu temperaturda 12 saat or-
zindo saxlanmilmigdir Sintez prosesinin sonunda xslite-
nin soyudulmasi sobanin sénms rejimini olds etdikdon
sonra havada yerino yetirilmisdir. Sintez olunan mad-
donin sixl1g1 agsagidaki diistura asason hesablanmisdir.

P (Wo o WL) &

Burada p- sintez olunan maddenin, p.- mayenin
(distillo olunmusg su) sixlig1, Wo va W isa maddanin ha-
vada vo mayeds (suda) ¢okiloridir. Hesablama zamani
mayenin (suyun) sixlig1 otaq temperaturunda 1 g/smé-o
borabor gotiiriilmiisdiir. Sintez olunan AsaoSego tarkibi-
nin sixligini 6lgmak iigiin piknometrik metoddan istifa-
do olunmusdur. Tacriibenin daqigliyi £0.02 g/sm? torti-
bindadir. Neytron difraksiya sepilmoesindos dair eksperi-
mentlor termal neytronlu Budapest Tadgiqat reaktorun-
da iki oxlu monoxromatik neytron difraktometrinin
(dalga uzunlugu Ao=1.068 A vo sopilmo vektoru
Q=0.45+9.8 A1) komoyi ilo yerino yetirilmisdir [3].
Tadqiqat zamani istifade olunan maddalar massiv hal-
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dan togriban 3+4 q miqdarinda toz halina salinaraq dia-
metri 8mm, hiindiirliyii (h) 50 mm divarinin galinlig
0.07 mm olan vanadium tarkibli slindrik gablara doldu-
rulmusdur. Aparilan biitiin tocriibolor otaq temperatu-
runda yerino yetirilmisdir. Todqigat zamani qurulus
faktorlar1 (S(Q)) xiisusi paket proqramlarin komokliyi
ilo neytron difraksiya tocriibalorinin noticalorindon
alman molumatlarin osasinda hesablanmisdir. Xiisusi
paket programlardan (The soft ware package RMC**
[http: //www. szfki. hu/ ~nphys / rmc ++/opening. html)
[4] istifada edarak neytron difraksiyasi tacriibalorindan
alinan ilkin malumatlar osasinda tadqiq olunan niimu-
nalar iigiin qurulug omsallar1 (S(Q)) giymatlondirilmis-
dir.

3. NOTiCOLOR VO ONLARIN MUZAKIROSI

Sokil 1-do AssoSeso torkibi tigiin neytron difrak-
siyast sopilmasindon alinan qurulus omsallarinin (S(Q))
tocriibi (simvollarla tosvir olunan) vo modelin (qara
xotlo tosvir olunan ayrilor OMK simulyasiyasinin ns-
ticoloridir) verdiyi spektral asililiglar: tosvir olunmus-
dur.
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Sakill. Qurulus amsalinin sopilms vektorundan asili-
lig1.

Sokil 1-don goriindiiyii kimi qurulug omsalinin (S(Q))
sopilma vektorundan (Q) asililigini tosvir edon biitiin
spektrlords Q-niin giymatlarinin 1,2+1,3 A intervalin-
da birinci koskin difraksiya piki (BKDP) miisahido
olunur. Tadqiq olunan siisovari AsspSeso torkibi {igiin

S(Q)-spektrine maxsus sopilmo vektorunun (Q)-2.2,
3.75 vo 5.9 Al qiymotlorinds miisahide olunan maksi-
mumlar lokal qurulusu dyronon miislliflorin [5, 6, 7] l-
do etdiklori naticalorlo tamamilo uygun golir. Sakil 2-
do iso uygun olaraq qurulus omsallarinin (S(Q)) tocriibi
giymotlorindon O©MK simulyasiya naticasinds hesabla-
nan yekun ciit korrelyasiya paylanmasi funksiyalar1
(G(r)) tosvir olunmusgdur.
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Sokil 2. AsaoSeso siisovari maddasinds yekun ciit
korrelyasiya paylanma funksiyasi.

Qurulus omsalinin (S(Q)) spektral asililiglarinda-
ki BKDP-nin miisahido olunmast vo hamginin yekun
(G(r)), parsial korrelyasiya funksiyalarinda (gij(r)) tok-
rarlanan zolaqlarin yaranmasi todqiq olunan siisovari
materiallarda orta nizam oblastinin (ONO) mévcudlu-
gu ilo olagoalondirilir. Tokrarlanan maksimumlu zolaq-
lara malik olan yekun ciit korrelyasiya funksiyasinda
(G(r)) miisahide olunan maksimumlarin vaziyyati iso
koordinasiya sferalarinin radiuslarina uygun golir. Ba-
x1lan maddanin lokal qurulusuna maxsus ONO-nin for-
malagmasinda miixtslif kimyavi rabitalorin rolunun ay-
dinlagdirilmast vo o ciimlodon rabits uzunlugu vo orta
koordinasiya adadinin (Z) miioyyanlagdirilmasi magsoe-
di ilo ©MK simulyasiyas1 totbiq olunaraq parsial qu-
rulus omsallar1 (Sij(Q)) vo parsial ciit korrelyasiya funk-
siyalar1 (gij(r)) hesablanaraq naticalar sokil 3 vo sokil 4-
do tosvir olunmusdur.
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Sakil 3. AsaoSeso tarkibini amalo gatiran As-As, As-Se va Se-Se kimyavi rabitslari {iciin parsial qurulus omsallari:

Sas-as(Q)(a), Sas-se(Q)(b) va Sse-se(Q)(C).

Parsial qurulus amsallarmin (Sj(Q)) biitiin pay-
lanma spektrlorinde BKDP miigahids olunur ki, bu da
miimkiin olan miixtalif As-As, As-Se va Se-Se kimyavi
rabitslorin varligi ile slagoedardir. $okil 4-don do goriin-
diiyti kimi, biitiin todqiq olunan torkib {iglin As-As, As-

Se Se-Se olagolorine moxsus ciit korrelyasiya funksiya-
lar1 (gij(r)) bir nego maksimuma malikdir. Daha yiiksok
intensivliys malik olan birinci pik tadricen ndvbals-
sorak intensivliyi azalmaqda davam edsn qonsu mo-
safalords 2-ci va 3-cii va.s piklorin yaranmasi il biruzs
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verir. Nozors almaq lazimdir ki, bu halda As-As kor-
relyasiyasina moxsus piklar miivafiq olaraq radial ma-
safonin 2.45 A, 3.5+3.6A, 5.2+5.8A qiymatlorine uy-
gundur. Homginin As-Se korrelyasiyasina uygun golon
birinci iki pikin vaziyyati taqribon As-As rabitslorinin
vaziyyati ilo uygunluq toskil edir. Ciit korrelyasiya pay-
lanmas funksiyasinda iiciincii pik r~4.4+4,6 A interva-
linda yerlosir. Nohayat, Se-Se korrelyasiyalarina uygun
galon birinci pik 2.35 A-do, ikinci pik ilk iki tarkib iiciin
3,55 A-do, uygun iigiincii zoif pik iso 4,75 A-do uygun
golir. AsspSeso-0 moxsus olan kimyavi rabitolorin uzun-
luglar1 tigiin alinan qiymotlor bu sahads tadgigat aparan
miislliflarin [5,6,7] oldos etdiklori naticalorlo kifayst go-
dor uygunluq toskil edir. Toaqiqatlar gostorir ki, binar
xalkogenid siiselordo BKDP-nin voziyyoti Q~1+1.5 A-
Lintervalinda yerlosir.

Digor miiolliflor [8] torofindon alinan noticolora
gora Se-Se vo As-As, As-Se, korrelyasiyalarina uygun
olan ciit parsial korrelyasiya funksiyalarinin (gse-se, gas-
As ., Oas-se ) qrafiklorinde miisahido olunan ikinci piklor
(r=0.364 nm) iso AsSes» —piramidal qurulus element-
lori arasindaki korrelyasiyaya uygun golir. Selen vo ar-
senin otrafinda on yaxin birinci qonsu atomlaradok
masafalar iss ~0,24+0,02 nm tortibinds miiayyasn olun-
musdur ki, bu da yaxin nizamliligin varlig1 ilo izah
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olunur [9]. Naticalor onu demoys imkan verir ki, biitiin
tarkiblordo BKDP-nin intensivliyi xalkogenin atomar
kiitlosindon asilt olub daha ¢ox kation-kation alagolo-
rindon asilidir. Beloliklo, parsial vo yekun korrelyasiya
funksiyalarimin miisahids olunan xiisusiyyatlori ONO-
nin amalo galmasinds Se-Se va As-Se korrelyasiyalari-
nin holledici rol oynadigini birmonali olaraq siibut edir.
Bu noticalor lokal qurulusun birinci koordinasiya sfe-
rasina daxil olan on yaxin qonsu atomlar arasindaki
rabitolorin bucaga goro paylanma oyrisindo do 6z
oksini tapir (sokil 5).
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Sakil 4. AssoSeso-slisavari torkibi tigiin Ciit parsial korre-
lyasiya funksiyalari: gas-as(r), gas-se(r)ve gse-se(r).

180°  120°  90° 60° 0
-~ {]

15+ 98 As-Se-As
110]
H i
T

00 T, 5 X s Seitautaatel]
by 10 0.5 0.0 05 1.0

) cose

Sakil5. AsaoSeso stisovari torkibindo oks Monte Karlo modellosmosindon alinan rabito bucaq paylanmalari.
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Sakil 6. 3D -atomar vo ya molekulyar konfiqurasiyada AssSeso maddesinin lokal qurulusunun tesviri.

Mogqalada todqiq olunan AsseSeso binar tarkibiI
iiclin ©OMK simulyasiyasinin komayi ilo, lokal quru-
lusun birinci koordinasiya sferasina daxil olan an yaxin
gonsu atomlar arasindaki rabitalorin bucaga (0 vo ya
cos0) gora paylanmasi hesablanmigdir (sokil 5). Sakil
5-do tasvir olunan bucaq paylanma funksiyasi li¢ hodli

korrelyasiya funksiyasidir. Burada 6- isa birinci koor-
dinasiya sferasinda yerlason iki atom arasinda mini-
mum vo maksimum astana mosafalori malum olduqgda
rabitolor arasindaki bucagi miisyyanlagdirir. Qrafikin
ordinat oxunda tasvir olunan P(0)-isa 0-rabito bucaqlari
atlinda olan atomlarin paylanma ehtimali sixligidir.
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Onun normallagdirilmis qiymati yoni, yekun ehtimalli-
liq vahidas barabardir. Tadqiq olunan maddads atomla-
rin rabits bucaqlarina gérs paylanma funksiyalarinin
hesablanmasi atomik konfiqurasiyadan miioyyan olu-
nan ciit parsial korrelyasiya funksiyalarinda birinci ko-
ordinasiya sferasina uygun olan pikdon sonra golon
ikinci pikin minimumuna uygun rma<~3.8 A mosafasi
nozoro alinaraq yerino yetirilmigdir. Stexiometrik
As40Sego-torkibi tigiin ©OMK- modellogmosinin totbiqi
noticosindo alinan As-Se-As vo Se-As-Se soklinds bu-
caq paylanmalar1 gostorir ki, maksimal piklorin voziy-
yati 6=99 £ 3° vo 0=98 + 3° tortibindadir (sokil 5).
Alinmis naticalorden molum olur ki, rabits bucaqlari-
nin geyd olunan qiymatlori asasen lokal qurulus baxi-
mindan trigonal bipiramidal atomik konfiqurasiyaya
uygun galir.

Sokil 2 va sokil 4-do tosvir olunan parsial qurulus
omsallarinin (S;(Q)) ve ciit parsial korrelyasiya funk-
siyalariin (gj(r)) noticalorina oks Monte Karlo simu-
lyasiyasinin tatbiqi naticosinds 3D -atomar vo ya mole-
kulyar konfiqurasiyada binar AssSeso maddanin quru-
lusunun tosvir olunmasi (sokil 6.) onlarin yaxin, orta
nizam qurulusu hagqinda dolgun tasovviir aldo etmoya
imkan vermisdir.

Oks Monte Karlo simulyasiyasi [4] isinds toqdim
olunan program paketi The software package RMC**
[http://www.szfki.hu/~nphys/rmc++/opening.html] ilo
edilmigdir. Simulyasiyanin naticalorinden vo tocriibs-
don alinan qurulus omsallarinin (S(Q)) adadi giymatlari
arasindaki forq oldugca minimumdur. AssSego torkibi
t¢tin ilkin nizamsiz atomar konfigurasiyada 10.000
atomdan ibarat kubik simulyasiya qutusu gotiiriilmiis-
diir. ©vvalca, simulyasiya qutusunda arsenium atomla-
riin say1 4000 (As), selen atomlarinin say1 6000 (Se),
atomik sixliq 0.0355 atoms/A% vo simulasiya qutusu-
nun yarim uzunlugu 34.668 A olmusdur. Lakin sonraki

morhoalads simulyasiya qutusunda atomar konfiqura-
Siyanin aydin monzorasine nail olmaq {igiin segilmis
torkibin biitiin elementlori i¢lin atomlarin sayi iki dofo
azaldilaraq atomlarinin say1 5000 olan konfiqurasiya
oldo olunmusgdur. Simulyasiyanin reallagdirilmasi va
3D -atomik vo ya molekulyar konfiqurasiynin oldo
olunmasi tigiin iki n6v mohdudiyyat, ciit atomlarin mor-
kozlori arasinda minimal masafa (cut-off distances) vo
rabito mohdudiyyati osas gotiiriilorak ciit parsial korre-
lyasiya funksiyalarinin (gj (r)) radial paylanma oyrils-
rindon As-As, As-Se, Se-Se atomar ciitlor arasindaki
astana mosafalori uygun olaraq 2.32+ 0.1 A,2.35+0.1
A,2.25+0.1 A soklindo toyin olunmusdur. Kubik kon-
fiqurasiyada on yaxs1 paylanma monzarasini alds etmok
ticiin simulyasiya qutusunda tosadiifi horokotin maksi-
mal addinu 0.2 A segilmisdir. Alinan naticolor AsSes
—piramidal qurulus elementlori arasindaki korrelyasiya
ilo izah olunur.

XULASO

Moqalodo AssSeso torkibi iiclin neytron difrak-
siyasi sopilmasindon alinan qurulus omsallarinin (S(Q))
tocriibi vo modelin verdiyi spektral asililiqlar: todqiq
olunmusdur. Parsial qurulug omsallar1 (Si(Q)) vo ciit
parsial korrelyasiya funksiyalarinin (gjj (r)) naticaloring
oks Monte Karlo simulyasiyasinin totbiqi noticasindo
3D -atomar vo ya molekulyar konfiqurasiyada binar
As4Sego maddoasinin lokal qurulusunun tosviri onlarin
yaxin, orta nizam qurulusu haqqinda dolgun tosovviir
oldo etmoys imkan vermisdir. Tadqiq olunan maddado
As-Se-As vo Se-As-Se soklindo bucaq paylanmalart
gostorir ki, maksimal piklorin vaziyyoti =99 + 3° vo
0=98+3° tortiblorino uygundur. Maddads rabito bucag-
larinin geyd olunan qiymaotlori asason lokal qurulus ba-
ximindan trigonal bipiramidal atomik konfiqurasiyala-
rin moévcudlugunu siibut edir.
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APPLICATION OF REVERSE MONTE CARLO MODELLING TO THE NEUTRON
DIFFRACTION SCATTERING RESULTS IN THE As-Se BINARY CHALCOGENIDE GLASS
SYSTEM

Analysis of partial, total structure factors, and pair correlation functions for the As,,Sego glass composition revealed that
Se-Se and As-Se bonds play a crucial role in the formation of medium-range order within the local structure.The application
of Reverse Monte Carlo modelling to the neutron diffraction scattering data of the As,,Seso composition shows that the
positions of the maximum peaks in the angular distributions of As—Se—As and Se—As—Se correspond to 6 =99 + 3° and 6 = 98
+ 3°, respectively. This result, from the perspective of the local structure, is explained by the presence of a trigonal bipyramidal
atomic configuration within a three-dimensional atomic or molecular arrangement.



