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AssoSeso binar xalkogenid siisovari sistemindo qurulug omsalinin (S(Q)) sepilmo vektorundan vs intensivliyin tezlikdon
asililiglar: neytron difraksiya vo Raman sopilmasi metodlari ils todqiq olunmusdur. Tadgiq olunan materialin lokal qurulusunu
formalagdiran piramidal qurulus elementlarinin (AsSess2) vo onlar arasindaki korpii slagslorin (As-Se-As) Raman sopilmasindo
miisahids olunan ragsi modlarin tezliklari (vassesrz =226+0.5 SMt va vas-se-as=281+0.5 sm™) neytron difraksiya sapilmasinin
naticalorino ©ks Monte-Karlo modellagsmasini (9MK) tothig etmoklo miioyyanlosdirilmisdir.

Acar sozlor: xalkogenid siiso, amorf, orta nizam, yaxin nizam.

Pacs: 81.05. Gc
1. GiRiS

Miixtolif maddalarin (Si, Ge, SiC, Se) kristal vo
amorf modifikasiyalarinda Raman sopilmasina dair
todqiqatlar [1, 2] gostarir Ki, istanilon maddoys (kristal,
amorf, polimer va s.) maxsus Raman sopilma spektri
hamin maddonin qurulusu va diger xtisusiyyastlori hag-
qinda mithiim informasiyaya malikdir. Kristal madds-
lorin otaq temperaturunda birinci tartib Raman sopilmo-
si kaskin piks va dar yarimena malik olub (full width at
half maximum-FWHM=3,5 sm™) {icqat cirlasmus optik
fononlarla slagslondirilir. Qeyd olunan todgigatlar [1,
2] gostorir ki, kristal halindan amorf hala ke¢dikdo
uzaq nizamh diizilisiiniin (UND) olmamasi ila bagh
olaraq dalga vektoru ti¢iin segma qaydast pozulur vo
onun hesabina, Raman sapilmasinda biitiin optik fonon-
larin istiraki icazali olur. Bunun noticasinde amorf
maddalarin Raman sopilma spektrinin moanzarasi dayi-
sorok genis maksimumlu sopilms zolagi ilo xarakterizo
olunan fonon hallar1 sixliginin paylanmasi ilo xarak-
terizo olunur [1]. Sopilmo zolaginin vaziyyati todqiq
olunan maddonin qurulusunu, stexiometrik torkibini
va digar funksional qruplarini analiz etmays, onun vo-
ziyyotinin  sliriismasi  iSo  tozyiqin, temperaturun,
deformasiyanin tasirini todgiq etmays imkan verir. Ra-
man sapilma spektrinds birinci pikin yarimeni madda-
nin kristal, va ya amorflulug daracasini, defektlorin,
miixtalif agqarlarin tasirini miisyyonlogdirmays, onun
intensivliyi iss konsentrasiyan1 miioyyanlogdirmoys
imkan verir [1, 2]. Bu tadqigatlarin miiqayisali tahlili
g0storir ki, molekulyar qurulus modelins asason Raman
aktiv rogsi modlarin tezliklorinin toyini tigiin amorf
matrisant omola gatiran iki qonsu atomlar1 slagelondi-
ron homo- vo heteropolyar rabitolors, vo ya miixtolif
atomar qurulus elementlorini tomin edon rabitolors
moxsus qiivva sabitinin (k) va optik modun kiitlasinin
(1) daha dagig modellogmalar vo tacriibi metodlara
osaslanaraq hesablanmasina ciddi zarurat vardir.

Toqdim olunan mogalanin asas ideyast AssoSeso
torkibina maxsus neytron difraksiya sapilmasinin nati-
calarino Oks Monte-Karlo modellagmasi (OMK) tatbiq
olunaraq lokal qurulugu formalagdiran piramidal quru-
lus elementlorinin (AsSesz) vo onlar arasindaki korpi
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olagoalorin (As-Se-As) hesabina Raman sopilmasindo
yaranan rogsi modlarin tezliyini (v) miayyonlosdir-
makdir.

2. TOCRUBONIN METODIKASI VO
NUMUNOLORIN ALINMASI

AsaSeso Xalkogenid siigovari torkiblarinin sintezi
ortasindan tilino perpendikulyar istigamotdo yerloson
ox atrafinda firlanan silindrik soba tisulu ils yerins yeti-
rilmigdir. Sintez ii¢iin torkibs daxil olan xiisusi tomiz
(tomizlik daracasi 99,9999%) elementlordon miivafiq
miqdarda elekton tarazids ¢okib gétiirmakls, daxili dia-
metri 14+16 mm vo havas1 10 tor tazyigoe godar sorul-
mus kvars ampulalara doldurulmusdur. Firlanan soba
tsulunun se¢ilmosi alinmis mohlulun homogenliyini
artirmag magsadilo nazards tutulmus ve 950°C—dan yu-
xar1 temperaturda sintez edilmakla bu temperaturda 12
saat orzinds saxlanilmigdir. Belo yiiksok temperatur
torkiba daxil olan biitiin komponentlarin miimkiin gs-
dor az Ozliliikklo bir-birina garigmasini tomin etmak
mogsadilo yaradilmigdir. Sintez prosesinin sonunda xo-
litonin soyudulmasi sobani sondiirditkden sonra havada
yerina yetirilmisdir. Neytron-difraksiya sepilmasina
dair eksperimentlor termal neytronlu Budapest Todgi-
gat reaktorunda ikioxlu monoxromatik neytron difrak-
tometrinin (dalga uzunlugu 4=1.068 A va sopilmo vek-
toru Q=0.45+9.8 A™) komoyi ilo yerino yetirilmisdir
[3]. Tadgigat zamam istifads olunan maddaler massiv
haldan tagribon 3+4 q miqdarinda toz halina salinaraq
diametri 8 mm, hiindiirlityii (h) 50 mm divarinin galin-
l1ig1 0,07 mm olan vanadium tarkibli silindrik gablara
doldurulmugdur. Aparilan biitiin tacriibalor otaq tempe-
raturunda yerins yetirilmigdir. Neytron difraksiya sopil-
mosinin naticalorino ©ks Monte-Karlo modellogmosi-
nin (OMK) totbiq edilmasi iigiin paket proqram istifads
olunmusdur (The software package RMC*™
[http://www.szfki.hu/~nphys/rmc+/opening.html)) [4].
Hor bir torkib {igiin nizamsiz atomik konfiqurasiya ola-
raq 10.000 atomdan ibarat modellosmos qutusu gotiiriil-
miis AssSego {i¢iin atomik sixliq 0.0355 atoms/A® va
modellogsmo qutusunun yarimuzunlugu iso 34.668 A
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gotiriilmisdiir. Raman sapilmasi tocriibalori siiso alt-
liglar Gizerinds d=10 um qalinligli nazik amorf tobage-
lardo yerins yetirilmisdir. Bu tadqiqatlar ti¢ 6lgilii kon-
fokal lazer mikrospektroqrafinda (Tiirkiys, Tubitak
todgigat morkozi) asason optik spektrin v=25+400 sm*
intervalinda edilmisdir.

3. NOTiCOLOR VO ONLARIN MUZAKIROSI

Sokil 1-do As4eSeso torkiblorinds neytron difrak-
siya sopilmosindon alinan qurulus omsallarinin (S(Q))
tocriibi (simvollarla tosvir olunan) vo modelin (gara
Xatlo tasvir olunan ayrilor ©MK modellogmosinin nati-
coloridir) verdiyi spektral asililiglar1 tasvir olunmusgdur.

Spektrlorin xiisusiyyati kovalent rabitsli material-
lardak: piklarlo banzarlik toskil edon vo asas piklorin
sol torafinds yerlogon kigik amplitudlu pikin miisahido
olunmasidir. Bu pik birinci koskin difraksiya piki
(BKDP) adlanir. Todgiq olunan AssSeso-o MoXsus Sa-
pilma ayrilarinds miisahids olunan BKDP-vaziyyati so-
pilmo vektorunun Q~1+1.5A"— giymetlori intervalinda
yerlosir ki, bu da kovalent rabitsli xalkogenid siisolordo
orta nizam oblastinin varhg: ilo izah olunur [5, 6].
AssSeso- maddosindo lokal qurulusu formalagdiran
miixtolif Kimyavi rabitolorin rolunun aydinlasdiriimasi
V9, o ciimladon, rabits uzunlugunun miioyyonlogdiril-
mosi magsadilo ©MK modellogmasi totbig olunaraq ye-
kun vo parsial ciit korrelyasiya funksiyalar1 (gij(r)) he-
sablanaraq noticalor sokil 2 va sakil 3-da tosvir olun-
musdur.
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Sakil 1. AssoSeso —tarkibinds qurulus amsalinin (S(Q))
sopilmo vektorundan asililigi.
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Sokil 2. Stexiometrik nisbotli AsaoSeso- torkibi tigiin ye-
kun ciit korrelyasiya paylanmasi funksiyalari.
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Sakil 3. AssoSeso torkibi tiglin ciit parsial korrelyasiya

funksiyalari: gas-as(r), gas-se(r), gse-se(r).

Todqiqatlar [7] gostorir Ki, Se-Se va As-As, As-
Se, korrelyasiyalarina uygun olan ciit parsial korrelya-
siya funksiyalarinin (gse-se, Jas-as, Jas-se ) qrafiklorindo
miigahido olunan ikinci piklor iso ONO-nin varlig: ilo
bagli olub, tadqiq olunan maddays maxsus AsSes. pi-
ramidal qurulus elementlori arasindaki korrelyasiyaya
uygun galir. Yuxarida geyd olunan ciit parsial korrelya-
siya funksiyalarinin (g;ij(r)) radial paylanma ayrilarin-
don istifado edorok AssSeso—maddasinin lokal qurulu-
sunu formalagdiran piramidal qurulus elementlarinin
(AsSesp) Vo onlarin arasindaki korpii alagslarinin hesa-
bina yaranan roqsi modlarin tezliyini hesablamagq {igiin
koordinasiya sferalarinin radiuslari (ri=d, r2) vo ikinci
koordinasiya sferasinin bitma Sarhoaddi (L) tayin edilo-
rok sokil 4-do tosvir edilon Raman sopilmo spektrinds
miigahids olunan ragsi modlarin identifikasiya tezliklo-
ri ilo miqayiso edilmigdir. Toklif edilon ideyanin re-
allagdirilmasi zamam qeyri-iizvi amorf bark cisimlorin
lokal qurulusunda orta nizam oblastimin (ONO) névii
Vo Olgiisti ilo neytron difraksiya tocriibalorinin noticals-
rindan alds edilon radial paylanma funksiyasinin miix-
talif sarhad va intervallar arasindaki korrelyativ slags-
larin grafik tosvirlori nazars alinmisdir [8].

Mogalods molekulyar qurulus modelina asason
Raman aktiv rogs modlarin tezliyi asagidak: diisturla
hesablanir [9].
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burada k - qonsu atomlar1 vo ya atomar qurulus ele-
mentlarini alagalondiron qlivva sabiti, u-iss kigildilmis
kiitla (va ya optik modun kiitlasi) adlanir vo (2)—diisturu
ilo hesablanir.

1 1 1
= 4
u Mg Mg

: )
burada ma vo mp binar AB-maddssinde A vo B
elementlorinin atomar kiitlaloridir (mas: mas, Mse). Tag-
dim olunan maqaloda gostarilir ki, AssSego torkibine
moxsus neytron difraksiya sopilmasinin noticalorine
Oks Monte-Karlo modellagmasi (OMK) tatbiq olunar-
sa, (2) disturuna daxil olan k-qiivva sabitinin piramidal
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(AB3) qurulus elementlorinds hesablanmasi {iglin
Walter Gordy [10] tarafindan toklif olunan (3) diistu-
rundan d-rabito uzunlugunu (d=ri, cadval 1) vo
Herzberg [11] torofindon toklif olunan (4) diisturundan
piramidal qurulug elementlarine (AsSes) maxsus optik
modun kiitlesini (u=m,) doqiq hesablamaq miimkiin-
Lyt gostorilir.

. 3
k=1,67-N-(A2E)z + 0,30,

- 3)
_ __ 3mymysinp
p=m = Mmy+3my,sinf “)

(4) diisturunda ifads olunan sinf-m1 hesablamaq tiglin
As40Sego tarkibine moxsus neytron difraksiya sopilma-
sinin naticolorino ©ks Monte-Karlo modellogmasi
(OMK) totbiq edilorok alinan ciit parsial korrelyasiya
funksiyalarmmn (g;(r)) radial paylanma oyrilorindon
(sokil 3) koordinasiya sferalarinin radiuslari (r1=d, r»)
Vs ikinei koordinasiya sferasinin bitma sarhoddi (L) to-
yin olunaraqg noticalor (5) vo (7) diisturlarinda nozors
almmusdir (cadval 1).

@ = 2arcsin( %) , (5)

. 2arcsin(¢/2)
sinf = ———— ,

NG (6)

burada ¢ - piramidal qurulus (AsSesr2) elementlorinds
As-Se rabitslori arasindaki bucagqlar, B-iso piramidal

quruluslu AsSes, molekulunun iigqat simmetriya oxu
ilo As-Se rabitasi arasindaki bucaglardir [9, 12].
)

a = arcsin( erz )
1

(7) diisturundan hesablanan a-bucaginin iki misli (2a)
As-Se-As korpii olagesindaki rabito bucagidir [12]. A
bucaginin sinusu (sina) ilo As-Se-As korpii alagalorinin
tezliyi arasindaki olago asagidaki diisturla ifado edilir:

2 _ 1

V2= —— 2 gin2q ®
AS™ gm2c2 '

MAs—Se

a-bucaginin qiymati (8) diisturunda nazors alinaraq As-
Se-As korpii  olagolorinin - Raman  sopilmasinda
miisahido olunan rogsi tezliyi hesablanmis vo naticalor
Codval 1-do gostorilmisdir.

Codval 1.
Torkib d=rg, A rz A LA | masakyv. | mse,akyv Xas [13] Xse [13]
2,45 3,5 4,15 74,92 78,968 2 2,4
As40Seso ¢ sinf a sina mi, a.k.v Kas-se VAssea/2, St VAs-Se-As, S
116° 0,97 46,4° 0,524 56,63 1,71 226+0.5 281+0.5

Cadval 1-ds ifado olunan koordinasiya sferalarinin ra-
diuslarmin (ri=d, r) vo ikinci koordinasiya sferasinin
bitmo sorhoaddinin (L) giymatlorindan istifado edorok
hesablanan piramidal qurulug elementlorinin (AsSes)
vo homin elementlor arasindaki korpt olagalorin (As-
SE‘-AS) rsqsi tezliklari (VAsSe3/2, VAs—Se—As) $9ki| 3-do
As40Sego torkibi tigiin tosvir edilon tocriibi Raman so-
pilma spektrlorinin tezliklari ilo miiqayisa edilmisdir.
Uzun miiddst miixtolif xalkogenid siigalords (As:Ss,
As,Ses, As;Tes, GeS,, GeSe; va s.) Raman sapilmasi-

" 'nin fiziki izahi tigiin Lukovski vo Martin [14] tarafindon
toklif olunmus molekulyar qurulus modeli istifado
olunmusdur.

Bu modelin ssas fiziki mahiyyati daxili rogslori
valent qiivva sahalori modeli ils tosvir olunan molekul-
yar qurulus elementlorinin identifikasiyasidir. Burada
gostorilir ki, As,Sz-iin molekulyar qurulusu piramidal
AsSzmolekullarindan ibarat olmagqla soboka konfiqura-
siyasinda agagidaki kimi tasvir oluna bilar.
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Sokil 4. AsaoSeso xalkogenid siigovari torkibini Raman soplmo spekiri.
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Molekulyar qurulus modelina asasen miiayyan
olunmusdur ki, As,Ss, AszSes, AsyTes-lori amalo gati-
ron AsSs, AsSes, AsTes piramidal qurulus elementlori
tiglin dominantliq toskil edon roqs modlarimin tezliklori
uygun olaraq vi=344 sm, 227 sm?, 195 sm™olub Ra-
man aktiv rogs modlari hesab olunur. Molekulyar qu-
rulus modelino osaslanaraq aparilan miixtalif todqi-
gatlar gostorir Ki, As;Ss-iin kristalindan (), siiso (a) vo
buxarlandirma ilo alinan nazik amorf tobagolarinag (b)
kegid zamam piklorin genislonmoasi miixtalif piramidal
qurulus elementlorinin (AsSsz) rogslari vo onlarin gar-
siliqlt alagsloari ils izah olunmusdur [15]. Raman aktiv
modlarin nazori arasdirilaraq tocriiba ilo miigayiso
olunmasi vo alinan naticalorin miimkiin izah1 miasir
todgigat [16] islorinin ssas ideyasina ¢evrilmisdir. Mo-
galads AsSSes-n (n=0,1,2,3) klasterlarinin asas Raman
aktiv modlarim todqiq etmok tigiin Hartree-Fork nozs-
riyyasins asasen hesablamalar aparilmis vo todqiq olu-
nan maddonin molekulyar qurulusu [17]-da toklif olu-
nan “kiinc sorhodli” klaster konfiqurasiyasi ilo tosvir
olunmusdur. Miollif torofindon miioyyan olunan
AsSes, AsSSe;, AsS;Se, AsSs-molekulyar qurulus va-
hidlorine uygun ragsi tezliklor ardicilliga 228 sm, 238
sm?, 252 smt, 339 sm- togkil edirlor [16]. Sokil.4-do
tosvir olunan Raman sopilmo spektrindo 281+0.5 sm™
tezlikli pik piramidal (AsSes) qurulus elementlori ara-
sindaki korpii alagslorinin méveudlugu ilo slagodardir
[14]. Tocriibodon alinan bu nstice cadval 1-do gosto-
rilon hesablamanin naticalari ilo uygunluq teskil edir.
Belaliklo, mogalods toklif olunan yeni yanasma va ali-

nan naticalar [18] gostarir ki, AsaSeso tarkibina maxsus
neytron difraksiya sopilmasinin naticalorine Oks
Monte-Karlo (©MK) modellogmasi tatbig olunaraq
ciit-parsial korrelyasiya funksiyalarinin radial paylan-
masinin miayyanlosdirilmosi lokal qurulusu formalas-
diran piramidal qurulus elementlorinin (AsSessz) vo on-
lar arasindaki korpii olagolorin (As-Se-As) Raman so-
pilmosindo miisahido olunan ragsi modlarin tezliyini
(v) dagiq toyin etmoya imkan verir.

4. NOTiCO

Neytron difraksiya sopilmasinin naticslorina Oks
Monte-Karlo modellosmosi (OMK) totbiq olunaraq
AssSeso-o moxsus ciit parsial korrelyasiya funksiyala-
rinin radial paylanmasi mioyyonlogdirilmis, gostoril-
migdir ki, ciit parsial korrelyasiya funksiyalarimin radial
paylanmasindan koordinasiya sferalarinin radiuslarini
tayin edorok Walter Gordy vo Herzberg taroafindon tok-
lif olunan piramidal qurulus elementlarine (AsSess)
moaxsus k-qiivva sabitini, optik modun kiitlasini vo lokal
qurulusu formalasdiran piramidal qurulus elementlori-
nin (AsSes) Vo onlar arasindaki korpi alagolorin (As-
Se-As) hesabina Raman sopilmasinds yaranan rogsi
modlarin tezliklorini (v) hesablamaq miimkiindiir. Tok-
lif olunan yanagmaya oSason piramidal qurulus ele-
mentlorina (AsSess) Vo onlarin arasindaki korpii olage-
lorino (As-Se-As) moxsus rogsi modlarin tezliklori
Vassea2 =226+0.5 Sm1vo vas.se-as=28140.5 sm? giymat-
larini almugdir.
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S.1. Mekhtiyeva, R.1. Alekberov, S.M. Mammadov, L.A. Aliyeva, A.Ch. Mammadova,
S.U. Atayeva, N.N. Eminova

INVESTIGATION OF RAMAN SCATTERING IN AssSeso BINARY CHALCOGENIDE GLASSY
SYSTEM BY METHOD THE RADIAL DISTRIBUTION OF PAIR-PARTIAL CORRELATION
FUNCTIONS

The dependences of the structure factor (S(Q)) on the scattering vector (Q) and intensity on the frequency were studied
by neutron diffraction and Raman scattering methods in the AssSeso binary chalcogenide glass system. The frequencies
(vasse32=226+0.5 cm™t and vas-se-as=172+0.5 cm™) of the oscillation modes of the pyramidal structure elements (AsSesr2) and
bridge connections between them (As-Se-As), which form the local structure of the studied substance was determined by
applying reverse Monte-Carlo modeling (RCM) to the results of neutron diffraction scattering.

C.H. MextueBa, P.1. Anexoéepos, C.M. Mammanos, JI.A. AnueBa, A.Y. Mammaaosa,
C.Y. AtaeBa, H.H. DOMunoBa

UCCJIEJOBAHUE KOMBUHAIIMOHHOI' O PACCESIHUS CBETA B BUHAPHOM
XAJBKOTEHUJHOM CTEKJIOOBPA3HOM CUCTEME AssxSeso METOJIOM PAJTUAJIBHOTO
PACHPEJEJEHUAA TAPHO-ITAPIIUAJIBHBIX KOPPEJIALIMOHHBIX ®YHKIIUI

3aBucuMocTh cTpyKTypHOTO (hakropa (S(Q)) or Bekropa paccesHus (Q) U HHTEHCHBHOCTH OT YACTOTHI HCCIIEIO0BAHBI
METO/IaMH HEUTPOHHOM AUQPPAKINH M PaMaHOBCKOTO paccesHHs B OMHApHOW XalbKOTCHHIHOW CTEKIO0Opa3HOHl cucTeme
As40Ses0. OnpeeNsIuch 4acTOThl KoneGaHuii Mol (VAsse32=226+0.5 cm™ 1 vas-se-as=172+0.5 cm™) sneMenTOB MUpamMuas-
HOU CTPYKTYpHI (AsSes/2) U MOCTOBBIX CBs3el Mex Iy HUMH (As-Se-As), 00pa3yroux JOKaATbHYI0 CTPYKTYPY UCCICTyeMOTO
BEII[ECTBA C IpHUMeHeHneM oOpaTHoro Moaenuposanne Monte-Kapio (OMK) k pe3yibraram qudpakiimoHHOE paccesiHie Hell-
TPOHOB.
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