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ONSOZ

Bu ¢alismada notral kalaym (Sn) enerji seviyeleri iizerine izotop kayma etkileri cok
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OZET

Anahtar Kelimeler: MCHF yontemi, Breit-Pauli relativistik diizeltmeler, izotop
etkileri, ince yap1 seviyeleri.

Bu caligsmada, nétral kalayin (Sn I, Z=50) temel hal konfigiirasyonuna ait 3P2, 1,0 'D,
ve 'Sy seviyeleri iizerine relativistik ve izotop kayma etkileri ¢cok konfigiirasyonlu
Hartree-Fock (MCHF) yontemi ile incelenmektedir. Notral kalayin seviye yapist ve
seviyeler arasindaki gegislere ait calismalar olmasina ragmen, izotop etkileri ilk defa
bu ¢alismada sunulmaktadir.

Birinci bolimde, noétral kalay (Sn I) ile ilgili yapilmis bazi g¢alismalar, ikinci
boliimde, MCHF yontemi, Breit-Pauli relativistik diizeltmeler ve izotop kayma
etkileri hakkinda bilgiler verilmektedir. Son bdliimde bu g¢aligmadan elde edilen
sonuclar ve bu sonuclarin bir tartismasi verilmektedir.
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CALCULATION OF ISOTOPE SHIFT EFFECTS ON ENERGY
LEVELS FOR NEUTRAL TIN

SUMMARY

Keywords: MCHF method, Breit-Pauli relativistic corrections, isotope effects, fine
structure levels.

In this study, the relativistic and isotope shift effects on the levels of 3P, 1 ¢, ‘D, and
'S, for the ground state configuration of neutral tin (Sn I, Z=50) have been
investigated using multiconfiguration Hartree-Fock (MCHF) method. Although there
are some works on the level structure and transitions between levels for neutral tin,
isotope effects on levels have been here presented first time.

In the first chapter, some studies on Sn I in the literature have been reported. An
information on MCHF method, Breit-Pauli relativistic corrections and isotope effects
has been given in second chapter. In the last chapter, the results obtained from this
work and a discussion about them have been given.
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BOLUM 1. GIRiS

Relativistik olmayan Hamiltonyen, ¢ekirdegin sonsuz agir bir nokta yiik davrandigi
kabullenimi tizerine kuruludur. Cekirdek proton ve ndtronlardan olusur ve bir sonlu
kiitle ve genisletilmis bir yiikk dagilimina sahiptir. Cekirdegin bu o6zellikleri bir
atomik sistemin enerji seviye yapisini etkiler ve gecis enerjilerinin ve diger atomik
Ozelliklerin belirlenmesinde dikkate alinmasi gereklidir. Cogunlukla c¢ekirdegin
etkileri elektronlar arasi korelasyon katkisinin hesabindaki belirsizlikten daha
kiigiiktiir. Hafif atomlar i¢in sonlu g¢ekirdek kiitlesi 6nemli iken agir atomlar i¢in

genisletilmis ylik dagilimi1 daha 6nemlidir (Fischer ve ark., 1997).

Izotop kayma etkisi, iki etkene baghidir: Kiitle kaymas1 ve alan kaymasi. Kiitle
kaymasi, ¢ekirdek hareketini hesaba katar ve her atomik seviye kesin degigsmez bir
acisal momentum degerine sahiptir. Bu nedenle atomik ¢ekirdegin kiitlesi degisirse,
seviye enerjisi, a¢isal momentumun ayni kalabilmesi i¢in degismek zorunda
olacaktir. Enerjideki bu degisim kiitle kaymasi1 olarak adlandirilir. Alan kaymasi ise
cekirdek yiik degerlerindeki degisikliklerden dolay: ortaya ¢ikar ve atom seviyesinin
enerjisi, elektrik yiik dagilimimin boyut ve sekline bagl oldugu i¢in ortaya ¢ikar.
Farkl1 izotoplar ayn1 sayida protona sahiptir, ancak yilik dagilimi ¢ekirdekteki ndtron
sayisindan etkilenir ve elektronlarin enerjisini belirleyen bir elektrik alan verir. Bu
alanla izotoplar arasindaki farkliliktan kaynaklanan seviyenin enerjisindeki degisime
alan kaymasi denir. lyi bir yaklasim igin toplam izotop kaymasi bu iki etkinin

toplamuidir (King, 1984).

Bu c¢alismada, noétral kalayin (Sn I, Z=50) enerji seviyeleri iizerine izotop kayma
etkileri ¢ok konfigiirasyonlu Hartree-Fock (MCHF) yontemi (Fischer, 1997) ile
incelenmektedir. Notral kalayin dogal 10 izotopu bulunmaktadir (Tablo 1.1.). Sn I,
[Pd] 5s°5p° temel hal konfigiirasyonuna sahip ikinci agir karbon grubu elementtir. Sn
P’in enerji seviyeleri ve baz1 diger atomik o6zelliklerini belirlemeye ait calismalar
literatiirde mevcuttur (6rnegin; Oliver ve Hibbert, 2008; Kieft ve ark., 2004, 2005;
Adelman ve ark., 1979; Allen, 1978; Miller ve ark., 1979; Bieron ve ark., 1991;

Gorshkov ve Verolainen, 1985). Bu ¢alismalar degisik deney ve teorilerle relativistik



kuantum elektrodinamik etkiler ya da enerji seviyeleri arasinda igimali gegisler
tizerinedir. Sn I i¢in izotop etkilerinin dikkate alindigi g¢aligmaya literatiirde
rastlanmamustir. Bu ¢alismada enerji seviyeleri tizerine izotop etkilerini hesaplamak
icin korelasyon katkilarini da dikkate alarak 5s°5p?, 5s°5p 5s5p°5d, 55°5d°, 5p5d?,
5s°5p5f, 5p*, 5s’5p4df, b5p’4f’, 5p°af, 5p°5f, 5p?5f%, 5s%4f° ve 5s5p?6s
konfigiirasyonlar1 alindi. Konfigiirasyonlar, sadece valans elektronlarinin st
tabakalara uyarildig1 valans korelasyonuna gore secildi. Bu konfigiirasyonlarin tiimii
cift paritelidirler. Bu ¢alismada ¢ift pariteli uyarilmis seviyelere ait sonuglar da elde
edilmesine ragmen daha c¢ok temel hal konfigiirasyon seviyeleri {izerine etkilere
yogunlasildi. Sn I’in temel hal konfigiirasyonuna ait enerji seviyeleri 3P2, 1,0, 1D2, ve
1S, seklindedir. Hesaplamalarda izotop etkilerinin hesabindan 6nce relativistik ve
korelasyon etkilerini iceren enerji seviyeleri elde edildi. Hesaplamalar MCHF

yontemini esas alan MCHF atomik yap1 paketi (Fischer, 2000) ile yapildi.

Tablo 1.1 Kalaym dogal izotoplar1

Izotop  Kiitle Bolluk Spin  Manyetik
Moment

"*Sn 111,904826  0,97% 0

148 113,902784  0,65% 0

'Sn 114,903348  0.36% 12 -0918

1%gn 115901747  14,53% 0
73n 116,902956  7,68% 12 -1,000
"8Sn 117,901609  24,22% 0
9gn 118,903310  8,58% 12 -1,046
1296n 119,902220  32,59% 0
1228n 121,903440  4,63% 0

1248n 123,905724  5,79% 0




BOLUM 2. HESAPLAMA YONTEMI

2.1. Cok Konfigiirasyonlu Hartree-Fock Yontemi (relativistik olmayan
durumlarda)

Relativistik olmayan atomik sistemler i¢in hamiltonyen

TR

i=1 i<j

seklinde ifade edilir. Burada Z, N elektronlu atomun ¢ekirdek yiikii, rj, i.elektronun

¢ekirdege olan uzakligi ve ry;, i ve j elektronlari arasindaki uzakliktir.

Bir atoma ait her bir konfigiirasyon bircok enerji seviyesine karsilik gelir. Bu enerji
seviyeleri, o atoma ait dis elektronlarin momentlerinin toplamiyla belirlenebilir. Bu
toplam elektronlarin yoriinge acisal momentum (L) ve spin agisal momentum (S)

degerlerinin toplamina esittir:

N

= Z I (2.2)

N
S = z s, (2.3)

Atomik dalga fonksiyonu, konfigiirasyon hal fonksiyonlarmin (CSF-configuration
state function) cok konfigiirasyonlu ag¢ilimi olarak insa edilir. Her bir CSF,
relativistik olmayan Hamiltonyenle birlikte, spin- ve yoriinge- agisal momentum S?2,

Sz, L2, Ly ve herbiri arasindaki degis tokus inversiyon operatorii



Y(yLMSMg; qq, ...,qn) kiimesinin bir 6zfonksiyonudur. Burada y ek kuantum
sayilarmi gosterir. Ilgili kuantum sayilar1 S, Mg, L, M|, ve T simetri durumunu
belirler. m* = * 1 degere sahiptir. 0'nin +1 durumu i¢in fonksiyonlar ¢ift, -1 durumu

icin tek paritelidir. CSF’ler, {P,;} radyal dagilimlar1 tespit edilmesi gereken

1
q)nlmlms = ; P (1) Yimi (6, (p)XmS (2.4)

tek-elektronlu spin orbitallerin {izerine kurulu Slater determinantlarinin lineer
kombinasyonlara simetrik uyarlanmasidir. Varyasyon prensibini uygulayarak, radyal
dagilimdaki herhangi bir sonsuz kiiciik varyasyonla ilgili beklenen degerin kararlilig1

arastirilarak, P,;(r) radyal dagilimlar1 bilinmeyenler i¢in

{dz 2 11+ 1)

=T [Z = Yni(D)] — &npni — r—z} P (1)

2
=T Xn(r) + Z €nt,n’1 Pnr1 (1) (2.5)
n’

seklinde c¢ok konfigiirasyonlu Hartree-Fock denklemleri (MCHF-multiconfiguration
Hartree-Fock) elde edilir. Bu denklemler ayni | alt uzayindaki kisitlamalar ve, (X) ve
(Y) potansiyellerinin degis-tokusu sayesinde dogrudan birbirlerine baglhdir.
Potansiyellerin acik bir sekilde ayrica girildigi goriilen kofigilirasyon etkilesim
katsayilar1 {c;}, coklu konfiglirasyon genislemesi i¢in varyasyon ydnteminin
uygulanmasiyla iligkili radyal dagilimlarmin gegerli kiimesi i¢in konfigiirasyon

etkilesim (CI-configuration interaction) problemi ¢oziilerek belirlenebilir:

HC = EC (2.6)

MCHF ve CI problemleri segilen CI 6zvektor ve radyal dagilimlar i¢in kendi kendine

tutarliliga ulagilincaya kadar ¢oziiliir.



2.2. Varyasyonel Prensibi

Varyasyonel teorisi dalga (H — E)¥ = 0 denkleminin ¢6ziimleri ve bir fonksiyonelin
kararli ¢oziimleri arasindaki esitligi gosterir. Bag halleri i¢in yaklasik c¢oziimler

integrallenebilir bir alt uzaya sinirlandirilir.
E(Y) = (P[H[P)/(P|¥) (2.7)

enerji fonksiyoneli kararlidir. SE(W) = 0 Sart1

(SYIH-E|¥)=0, 8% € H, E= £W¥) (2.8)
verir. H’nin 6zdegerleri
E, < €&(W), Ve H (2.9)

sartina gore elde edilir. Boylece herhangi bir yaklagik dalga fonksiyonu igin

hesaplanan enerji gercek en diisiik 6zdeger i¢in bir iist sinirdir.

2.3. Hartree-Fock Yaklasikhg:

Hartree-Fock yaklasikliginda yaklasik dalga fonksiyonu yalnizca bir konfigiirasyon
hal fonksiyonu igerir. Her spin-ydriingemsinin radyal fonksiyonun nl kuantum
sayilarina bagli oldugu kabul edilir. Bunlar varyasyon prensibini ve relativistik
olmayan Schrodinger denklemini kullanarak belirlenir. Enerji fonksiyoneli
(O(YLS) | H | ®(yLS)) matrisi elemant i¢in bir enerji ifadesi olarak yazilabilir. Racah
cebiri spin agisal katkilar1 gostermek i¢in kullanilabilir. Bu iki tip radyal integral

ortaya cikarir: Bu radyal integraller,

2 22 10+1)

dr2 r r2

(2.10)



seklinde bir-cisim radyal integraller ve

o

1
I(nl,n'l") = _E,f P(nl;r) xLP(n'l’; r)dr

0
dir. Diger tip integraller

k

1 r
— = Z kil PX(cos®)

>

(2.11)

(2.12)

Burada 6, r; ve r, vektorleri arasindaki aciyi, ro ve rs, r; ve r,’den daha kiiciik ve

daha biiyiik olan1 gdsterir. a, b, ¢ ve d, nl kuantum sayilarini temsil etmek tizere bu

integraller

k

(00 (o] r
RX(ab, cd) = f f P(a;ry) P(b;ry) x % P(c;ry) P(d;r,) dr, dr,
o Jo rs

(2.13)

olarak ifade edilir. Bu integraller Slater integralleri olarak adlandirilir. Hartree-Fock

yaklagikliginda Slater integralleri kuantum sayilarinin yalnizca iki setine bagl olusur.

Bu 6zel durumlar

FX(a,b) = R¥(ab, ab) ve GX(a,b) = RK(ab, ba)

(2.14)

olarak ayr1 ayr1 belirtilirler. Bu ifadelerden birincisi bir orbital ¢ifti arasindaki

dogrudan etkilesimden, digeri ise takas operatdriinden ortaya g¢ikar. Boylece enerji

ifadesi



m

E(YLS) = Z q; | 1(nyl;, nily) +

1

q—1
2

2]

D 6D Gyl il
k=0

2min(li,lj)

+ z qid; z fie (i, D) F¥(nyl;, nyl;)
j<i k=0
lislj

D a6l myh) 2.15)
k=[1;_J;|

olur. Genelde fi.(i,j) ve gk(i,j) katsayilar1 yalnizca konfigiirasyona degil ayn1
zamanda c¢iftlenime de baglidir. Cok daha genel olarak Slater tarafindan 6nerilen “bir
konfigiirasyonun ortalama enerji” €(av) kavramidir. Bu tiim miimkiin LS terimlerinin

agirlikl bir ortalamasidir. (agirlik carpani (2L+1) (25+1))

2.4. Cok konfigiirasyonlu Hartree-Fock Yaklasikhigi

Hartree-Fock yontemi ¢ogu atomik ozellikleri istenilen diizeyde iyi verir. Fakat
dikkatli bir sekilde analiz yapildiginda farkliliklar gozlenebilir. Gozlenen veriler
relativistik etkiler, sonlu kiitle ve c¢ekirdegin hacmi gibi etkiler igerebilir. Kiigiik
sistemler i¢in bu etkiler kiigiiktiir. Bu tip sistemler i¢in farkliligin en biiyiik kaynagi
Hartree-Fock ¢6ziimiiniin Schrodinger denkleminin gercek ¢6ziimii i¢cin bagimsiz
parcacik  yaklasikligi  temeline dayanmasindandir.  Elektronlarin  karsilikli
ekilesmesinin ihmal edilmesi her bir elektronun diger elektronlar tarafindan
belirlenen bir alanda bagimsiz olarak hareket etmesi demektir. Bu nedenle Lowdin

tarafindan

EKor — ETam _ EHF (2.16)

seklinde korelasyon enerjisi tanimlanmustir. Bu tammda ET3™ gbzlenen enerji degil

bir dizi kabullenimleri temel alan Schrodinger denkleminin ger¢ek ¢oziimiidiir.



MCHF yonteminde dalga fonksiyonu ortogonal konfigiirasyon hallerinin lineer

kombinasyonuyla ifade edilir:

m

PLS) = Z D (y;LS) (2.17)

1

Enerji ifadesi de

m m

£[W (yLS)] = z z cigHj (2.18)
i

Burada hamiltonyen matris elemant

Hjj = (@(y; LS)|H|®(y; LS)) (2.19)
dir.

2.5. Breit-Pauli Hamiltonyeni

Atomik bir sistemdeki parcaciklar arasi etkilesme, relativistik ve relativistik olmayan
seklinde iki kistma ayrilir (Fontana ve Meath, 1968). Breit-Pauli hamiltonyeni
cekirdegin Coulomb alaninda hareket eden elektronlarin etkilesmesini tanimlar. o

ince yap1 sabiti olmak iizere
H=H, + a?H,q (2.20)

seklinde yazilir. Burada H, sistemin bilinen relativistik olmayan hamiltonyeni, H,¢;

ise sistemin relativistik hamiltonyenidir.



Relativistik Hamiltonyen
Hrel = HLL + Hss + HSL + Hp + HD (221)

seklinde katkilardan olusur. Burada Hj;, yoriinge-yoriinge etkilesme terimi, Hgg spin-
spin etkilesme terimi, Hg; spin-yoriinge etkilesme terimi, Hp kiitlenin hiza bagh
olarak degisimine karsilik gelen relativistik dilizeltme, Hp Dirac teoreminin

karakteristik terimidir.

1 1 2 2 = - - =g =g
HLL = —E Z I‘_3 [I']-k P] . Pk+ rjk . (rjk . P]) Pk] (222)
k> Ik

8m ., N 1 o N
HSS = Z {_ 3 (S] . Sk)8(3) (rjk) + - 5 [I‘jzk Sj * Sk— 3(51 . rjk)(sk . r]k)]} (223)
jk

: r
k>j )

ICZen, oo - IS0l n ooy . L o L
HSL =E 4 %(I‘]BX p]) S]—Egrl—3k [(r]-kX p]) . S]-—Z(I‘]-k- Pk) . Sj] (224)
)) ]

1 4
Hp = — = Z P (2.25)
J

T - =
Hp= - Z Zg8® (Tip) — 2 Z 83 (F) (2.26)
B’j

k>j

Relativistik olmayan etkilesimler elektrik yiik etkilesmeleriyle ilgilidir. Bu nedenle
elektrostatik etkilesmeler dikkate alinarak Schrodinger denkleminin ¢6ziilmesi
gerekir. Bu terimler atomik sistemlerin 6zelliklerini belirlemede daha 6nemli olurlar.
Relativistik etkiler ise manyetik 6zellige sahip oldugundan zayif etkilesimlerdir ve
bu etkilesimler kuantum mekaniginin pertiirbasyon teorisi uygulanarak incelenebilir.
Genellikle elektron sayis1 birden fazla olan sistemler i¢in kuantum mekaniginin dalga
denklemlerinin ¢6ziimii miimkiin olmadigindan bu sistemler i¢in yaklagik yontemler

kullanilir.
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2.6. Izotop Etkileri

Atomik gecislerde gozlenen izotop kaymalar, kiitle kaymasi ve alan kaymasina
ayristirilabilir. Kiitle kaymasi, izotoplarin ¢ekirdek kiitlesindeki farkliliklarindan
dolayidir ve bunlar daha ¢ok hafif atomlar i¢in etkilidir. Hacim kaymasi ¢ekirdek yiik
dagiliminin sonlu hacminden dolay1 ortaya ¢ikar ve bu da agir atomlar i¢in 6nemlidir.
Alan kaymasi, fiziksel anlamda daha ilgingtir. Ciinkii alan kaymasi izotoplar
arasindaki ¢ekirdek yiik dagilimindaki farkliliklar hakkinda bilgi saglar. Bir gecisteki
izotop kaymasi st ve alt seviyelere ait kayma arasindaki farklar olarak verilir.
Bireysel kaymalar olduk¢a biliyliktiir fakat ihmal edilir. Bu nedenle farklar icin
giivenilir degerler elde edilmesi bunlari ¢ok duyarli bir sekilde hesaplamay1
gerektirir. Enerji kaymalart H 0 sifirinct mertebe Schrodinger hamiltonyeninden elde

edilen dalga fonksiyonlari ile birinci mertebe pertiirbasyon teorisinden saglanir.

2.7. izotop kayma Etkileri

Cekirdekteki protonlar sonlu bir ¢ekirdek hacmi i¢inde dagildiklari i¢in igteki
elektrostatik potansiyel 1/r yasasindan ayrilir ve ¢ekirdek i¢inde protonun
dagilimina bagli olur. . Bu hacim etkisinin bir hesabini elde etmek i¢in ¢ekirdegin

basit modeli gozoniine alinabilir. Cekirdek ytikdi,
R=r,A"3 (2.27)

yarigaplt kiire i¢ine diizgiin bir bigimde dagilmistir. Burada A, ¢ekirdegin kiitle
numarasi ve ry, degeri yaklagik 1.2 X 10715 m ile verilen bir sabittir. Bu modelde

cekirdek yiiziinden dogan elektrostatik V(r) potansiyel,

Ze? r? 3 <R
(41g,) 2R \ R2 r=
GRS R (2.28)

- (4mey)r
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seklindedir. Problemi, H, perturbe olmamis hamiltonyenin hidrojenik hamiltonyen

oldugunu ve H' perturbasyonunun (2.28) etkilesmesi ile - etkilesmesi

Ze?
(4meg)r
arasindaki fark oldugu varsayilarak basitlestirilebilir. Bu durumda, relativistik

diizeltmeler gibi diger tiim etkiler ihmal edilir ve

[ Ze? r? N 2R 3 <R
HI — (41‘[80)2R R2 r r= (229)
|l0 r =R

olarak ifade edilir. Perturbasyondan ileri gelen birinci mertebe enerji kaymasi ise
AE = (W [H W) = 2 fR|R 2 (2R 5) e 2.30
- nlm nlm/ — (4’1‘[80)2R o nl(r) R2 T r-ar ( . )

dir. r < R bolgesi i¢inde Ry (r) = Ry,1(0) yazilabilir. Ayrica Ry;(0), s durumlar
(1= 0) disinda sifir oldugu i¢in

2 R? Ze? 2m

= — |Rpo(0)]? = —R?|¥Y 0)|? 1= 2.31
dmeg 10| no(0)| ey 5 [Wro0(0)[*, 0 (2.31)

3
elde edilir ve 1# 0 olan durumlar i¢in ise AE =~ 0 olur. |W,00(0)|? =MZ3n3

u

kullanildiginda (2.31)

AE = e 2R2 Z 1=0 2.32

T 4mgy 5 adnd’ B (2:32)

olur. Deneysel olarak dl¢iilen biiyiikliik, yiik dagilimlari sirasiyla R ve R + 6R
yarigapina sahip olan iki izotop arasindaki enerji kaymasinin farki 6E' dir. Boylece R’

ye gore birinci mertebeden,

Ze? 4m SR Ze? 4 7Z* S8R
SE = —R?|W,,00(0)|? — = —R? (2.33)

4me, 5 R~ 4mg, 5 aﬁn3?
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diizeltmesi elde edilir. Biiylik yarigapli izotoplar daha biiyiikk enerji degerine
sahiptirler ve bu deneyle dogrulanmistir. Z arttiginda ve n azaldiginda 6E’nin arttigi,
boylece Z degerine sahip hidrojen tipi atomlarin diisiik s-durumlar1 (ve oOzellikle

taban durumu) i¢in en énemli hacim etkilerinin olustugu goriiniir.

2.8. Izotop Kayma Etkileri Hesaplama Adimlar

Sonsuz kiitleli ¢ekirdek yaklasikligindaki 6zfonksiyonlar1t MCHF ve CI yontemleri
kullanilarak elde edilir. Bir W(yLS) MCHF dalga fonksiyonu farkli elektronik
konfigilirasyonlardan (c;®(y;LS)) olusturulan ayni L, My, S, Mg ve T simetriye sahip
W (yLMSMg; q4, ---,qn) konfiglirasyon hal fonksiyonlar1 cinsinden ifade edilir:

1
q)nlmlms = ; Pnl(r)Ylml(e: (P)Xms (2.34)
CSF’ler,
2 2 10+ 1)
{F + - [Z = Yn(D] — enpni — r—z} P (1)
2
= ; an(r) + Z €nl,n’1 Pn’l(r) (2.35)
nl

seklinde bir-elektron spin-ydriingemsi fonksiyonlarindan olusturulur.

MCHF yoénteminde, P,;(r) radyal fonksiyonlar seti ve c; karigim katsayilarinin heriki
seti sayisal ¢oziim olan 6z-uyumlu alan (SCF-Self Consistent Field) yontemi ile
iyilestirilir. P, (r) radyal fonksiyonlar i¢in ¢ok konfigiirasyonlu Hartree-Fock
diferansiyel denklemleri iteratif olarak ve karisim katsayilari c; i¢in konfigiirasyon
etkilesme yontemi ile elde edilir. Radyal fonksiyonlar belirlenir belirlenmez bir
konfigiirasyon etkilesme hesab1 konfigiirasyon hallerinin bir seti iizerinden

olusturulur.
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2.8.1. Kiitle kaymasi

M sonlu ¢ekirdek kiitleli N elektronlu bir atom (N + 1) parcaciklt bir sistem olarak
diistiniilmelidir. Cekirdegin koordinati sabit bir orijin noktasina gore R, koordinatlari

ile gosterirsek, elektronlarinkini de R; olarak alirsak sistemin Hamiltonyeni

2m ¢ 2m
1=1

N
VR3 VZR;
Hy=—-——— - +V (2.36)
olarak yazilabilir. Burada V, yalnizca goreli uzakliklara bagli olan, sistemdeki N + 1
pargacik arasindaki Coloumb etkilesmelerinin toplamidir. Koordinatlarin kiitle

merkezine bir doniisiimii,

1
Ve
r,=R_R, i=1,..,N (2.38)

goreli koordinatlar alindiginda Hamiltonyen

VRt
Hy = — z ——ZV \Y \'% 2.39
M oMy L ( > it )

i<1
olur. Burada Mr,, sistemin toplam kiitlesi ve p=M.m/(M + m) ise sistemin

indirgenmis kiitlesidir. Denklemdeki birinci terim, kiitle merkezinin kinetik enerjisini
tanimlar ve eger R onemli bir koordinat degilse bu terim ihmal edilebilir. Boylece,

cekirdege gore koordinatlar cinsinden ¢oziilecek olan denklem

N N N
V?R; 1 1
Z ( - ) + Z o MZ Ve Vi | W () = EMPu(r) (2.40)

i=1 i<g Y i<j
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Belirli kiitle kaymas1 terimi (kiitle polarizasyon terimi olarak da ifade edilir)

alinmazsa,

N
o8
Hg/{ms = —mz Vpi' Vp]. (241)

i<1

olur ve karsilik gelen enerji katkis1 ve dalga fonksiyonu

Ey = %EO = (M l\f m) Eo (2.42)
veE
WM (% p) =Yo(p) (2.43)

olarak elde edilir. Bu denklemlerde E, ve W, sirastyla sonsuz kiitle i¢in 6zdeger ve
Ozfonksiyon degerleridir. Boylece, hafif ¢ekirdekli atomlar i¢in dalga fonksiyonu,
sonsuz agir ¢ekirdekli dalga fonksiyonuna kiyasla daha fazla genislemis olur. Dalga
fonksiyonun 6l¢eklendirilmesiyle ortaya ¢ikan enerji kaymasi normal kiitle kaymasi

olarak adlandirilir ve

M m
B = By — B = (s 1) Bo = — 10 —F, (2.44)

ile verilir.

Spesifik kiitle kaymasi, sifirinci derece dalga fonksiyonu olarak alindiginda,

N
11
~Fm 2. OV

i1

EII\I/[mS — LIJO l.IJO (24‘5)

olarak elde edilir. Normal ve spesifik kiitle kayma diizeltmeleri
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Ey = Eq + ELMS 4 ESms (2.46)

olarak yazilabilir. Dalga fonksiyonunun uzaysal acilimi nedeniyle sonlu ¢ekirdek
kiitlesi diger ozellikleri de etkiler. Spesifik kiitle kayma operatorii dalga fonksiyonu
acilimindaki CSF’lerin karisim katsayilarii etkilediginden bir CI hesabinda

alinabilir.

Kiitle kaymasi, normal ve spesifik kiitle kaymasinin toplamidir ve kiitle merkezine

gore ¢ekirdek hareketinin kinetik enerjisi olarak yorumlanir. Normal kiitle kaymasi
tiim seviyeleri ayn1 bi¢cimde etkiler ve enerjiyi ﬁEo kadar artirir. Spesifik kiitle

kaymast ise elektronik hale bagli olarak pozitif ya da negatif etkili olabilir. Eger atom
icindeki elektronlar birbirlerinden tamamiyla bagimsiz hareket ediyorlarsa o zaman
spesifik kiitle kaymas1 ortadan kalkar. Eger elektronlar baskin olarak ayni yonde
hareket ediyorlarsa ¢ekirdek dengeyi saglamak i¢in kendi ¢evresinde doner. Her bir
elektron elektrostatik etkilesme ile bir digerini etkiler. Ayrica, dalga fonsiyonu igin

antisimetriklik gerekliligi elektronlar arasindaki harekette korelasyonu tanimlar.

2.8.2. Alan kaymasi

Potansiyel c¢ekirdegin sonlu boyutundan dolayr, Z noktasal yiikiin Coulomb
potansiyelinden farkli olur. s elektronlar1 ¢ekirdek hacminde sonlu olasilikla
bulunacagindan, potansiyeldeki sapma toplam enerji kaymasina sebep olur. V(r), M
kiitleli bir izotopun genisletilmis ¢ekirdek yiik dagilimindan ortaya ¢ikan potansiyeli
gosterirse, Coulomb potansiyelinde hareket eden elektronlar yerine c¢ekirdek

potansiyelinde hareket eden elektronlar i¢in enerji diizeltmesi

EfS = — J (V(r) - %) pe(r)d3r (2.47)

R3

olarak yazlabilir. Burada p.(r) elektron yiik dagilimudir. Integral alma tiim uzay

tizerindendir; fakat potansiyeldeki fark (V(r) — %)’deki sifirdan farkhidir. Elektron
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yiikk dagilimi sabit oldugundan, p.(r),r = 0 degeri ile yer degistirebilir ve integral
disina alinabilir. V2r? = G tanimini kullanarak enerji kaymasi

1

ES = —gpe(O) f (V(r) — %) V2rid3r (2.48)
R3

ile ifade edilebilir. Buradaki son ifade kismi integrasyonla ve sonsuzda sifir sinir sarti

ile elde edilir:

v2 (%) — —4m8(r) (2.49)
ve
V2V(r) = —4mp,(r) (2.50)

Poisson denklemini kullanarak

fs 2m 2 3
Em = ——=pe(0) T pn(n)d°r (2.51)
R

oldugu goriiliir. Burada p,,(r) ¢ekirdek yiik dagilimidir.

Sonug olarak, ¢ekirdegin kare ortalama yarigap1 denilen

12 = JrPpn () dr (2.52)

Jpn(@d3r

ifadesini kullanarak

fs 2 2
Epy = —§T[Zpe(O)I'M (2.53)



17

ifadesi elde edilir. Cogunlukla yiik dagilim1 bilinmez ve onun yerine, R yarigaplh bir
kiiredeki tek tip dagilmis cekirdek yiikii seklinde basit bir model kullanilir. Bu
dagilim (2.53)'e yazildiginda

5

R? = Sr (2.54)

elde edilir.

2.8.3. Seviye izotop kaymasi

Sonlu ¢ekirdek kiitlesi ve genisletilmis yiik dagiliminin etkileri hesaba katildiginda,
bir elementin izotoplar1 (ndtron sayilar farkli fakat proton sayilari ayni olan element
ile) tiimiiyle ok farkli enerji seviyelerine sahip olacaktir. Iki farkli izotopun enerji
seviyeleri arasindaki kayma (aynit kuantum sayili) seviye izotop kaymasi olarak

adlandirlir.

M kiitleli ve < r§ > cekirdek yaricapl bir izotop diizeltilmis enerji, kiitle ve alan

kaymasi ile verilir

Ep = Eo + ER™S + E§S 4+ EfS
m il
— E, +
M+ m 0 Mm

2T
=E, S+ ?er,[pe(O) (2.55)

Burada E,, sifirmci mertebe Hamiltonyenin enerjisidir. ki M’ ve M izotopu

arasindaki AEyry seviye izotop kaymasi

Emm = Emr — En

=E()(Mr-lr-lm_M’r-rll-m)-I_S(Mfum_M_lin)
21

T3

Zpe(O)(rf,[, - rf,[) (2.56)

seklinde elde edilir. Kare-ortalama yaricaptaki farklarin degerleri Aufmuth ve

digerleri (1987) tarafindan olusturulan tablodan bulunabilir.



BOLUM 3. HESAPLAMA SONUCLARI ve TARTISMA

MCHF yontemi ¢ok elektronlu atomlarin yapilarinin arastirilmasinda oldukga iyi
sonuglar verir. Bolim 2.’de teorik temeli verilen MCHF yontemine (Fischer ve ark.,
1997) dayanan MCHF atomik yapi kodu (Fischer, 2000), verilen bir atoma ait
konfigiirasyon hal listesinin olusturulmasi, terim ifadelerinin tiiretilmesi, enerji
seviyelerinin belirlenmesi, MCHF ve Breit-Pauli yaklagikligindaki agisal ve radyal
integrallerin hesaplanmasi, matris elemanlarinin olusturulmasi, izotop etkilerinin

hesaplanmasi gibi birgok 6zelligi belirlemeye imkan verir.

Bu c¢aligmada kalay atomuna (Sn I, Z=50) ait diisiik enerji seviyelerine (temel hal
konfigiirasyonuna ait) izotop etkileri MCHF yontemi ile incelendi. Kalay atomu i¢in

bu etkileri hesaplama adimlar1 asagidaki gibidir.

1) Ik olarak konfigiirasyon hal fonksiyonlar elde edildi. Bunun igin Sn I’e ait kapali
dolu tabakalar [Pd, 15%25?2p®3s?3p°3d'%4s%4p°4d'?] ve 5s?5p? acik tabakalar girildi.

Korelasyon etkisini dikkate almak i¢in de 5s°5p® 5s°5p?, 5s5p?5d, 5s°5d% 5p?5d?,
5s°5p5f, 5p*, 5s°5paf, 5p®4f?, 5p°4f, 5p’5f, 5p?5f2, 5s°4f* ve 5s5p?6s konfigiirasyon
takimi se¢ildi. Her bir konfigiirasyon i¢in miimkiin tiim LS-¢iftlenim modeline gore
terim ifadeleri olusturulur. Bu sekilde konfigiirasyon seti secilerek korelasyon
etkileri de dikkate alinmis oldu. LS-giftlenim modeline gore elde edilen
konfigiirasyon hal fonksiyonlar1 spektroskopik notasyonla bir ¢ikti dosyasina

depolanir.

2) Bir 6nceki adimda elde edilen konfigiirasyon hal listesi giris verisi olarak alinarak
(2.1)’de wverilen relativistik olmayan hamiltonyen icin gerekli olan matris

elemanlarinin agisal integralleri hesaplanir ve inegral listesi olusturulur.
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3) MCHF yo6ntemi ile konfigiirasyon hal fonksiyonlar listesi ve 2.adimda elde edilen
integraller listesi kullanilarak Sn I i¢in dalga fonksiyonlar1 ve enerji hesabi yapilir ve

elde edilen sonuglar kaydedilir.

4) Hesaplamalarda relativistik etkiler de (Breit-Pauli hamiltonyeni g¢ergevesinde)
dikkate alinmak istendiginden (2.21)’de belirtilen katkilar i¢in gerekli agisal

integraller hesaplanir.

5) LS- veya jj-¢iftlenim modeline gore etkilesim matrisinin 6zdeger ve 6zvektorleri
hesaplanir. Bu asamada enerji seviyeleri hem LS-¢iftlenim (relativistik katkilari
icermeyen) hem de jj-¢iftlenim (relativistik katkilar1 iceren) modellerine gore ayri

ayr1 enerji seviyeleri sonuglari elde edilir.

6) Yukardaki adimlardan elde edilen sonuglar1 ve yaklasimlar1 dikkate alarak kiitle
kaymas1 ve alan kaymasi gibi izotop etkileri hesaplanarak enerji seviyeleri belirlenir.
Sn Iicin ®Py 1 o, Dy, Ve 'Sy temel hal enerji seviyelerine izotop etkileri Tablo 3.3.’de
verilmektedir. Giris kisminda da belirtildigi gibi kalayn 10 dogal izotopu
bulunmaktadir. Tablo 3.1. ve 3.2.’de izotop etkilerini hesaplamak i¢in gerekli olan
bazi sabitler ve parametre degerleri (A (=6(r"2) ve f(Z)) (Aufmuth ve ark., 1987)
verilmektedir (Tablo 3.1. ve Tablo 3.2.).

Tablo 3.1. Kalay i¢in ¢ekirdek Parametreleri (A (=6(r"2 ))

Element A A Arel A[fm?]

Sn 110 120 4,924 (31) 0,630 (33)
111 120 4,560 (71) 0,584 (36)
112 114 1 0,128 (6)

112 120 3.833(5) 0,491 (24)
113 120 3,390 (15) 0,434 (23)
114 115 034(6)* 0,043 (5)
114 116 099(9)* 0,127 (6)
114 120 2,833(4) 0363 (18)




Tablo 3.1. (Devami)

115
116
116
116
117
117m
118
118
119
120
120
120
120
120
120
122

120
117
118
120
120
120
119
120
120
121
121m
122
123
124
125
124

2,517 (14)
0,37 (4)°
0,95(9)°
1,815 (3)
1,475 (8)
1,509 (15)
0,34 (5)°
0,855 (4)
0,556 (7)
0,298 (18)
0,244 (18)
0,751 (8)
0,965 (27)
1,415 (20)
1,631 (55)
0,69 (7)

0,322 (17)
0,047 (3)
0,121 (6)
0,232 (11)
0,189 (10)
0,193 (11)
0,043 (4)
0,109 (6)
0,071 (4)
0,038 (4)
0,031 (4)
0,096 (6)
0,123 (9)
0,181 (11)
0,209 (17)
0,089 (5)

Tablo 3.2. f(Z) degerleri (Zimmermann’a gore)

A j©
112 297,12
114 296,86
115 296,73
116 296,60
117 296,48
118 296,35
120 296,11
122 295,86

20
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Yukarda bahsedilen adimlari takip ederek, atomik kalaymm temel hal
konfigiirasyonuna ait seviyeler ilizerine izotop etkileri hesaplama sonuglar1 Tablo
3.3.’de verilmektedir. Tablo 3.3.’de her bir seviye i¢in spesifik kiitle (SMS), normal
kiitle (NMS), alan kaymasi (FS) katkilar1 ve katkilarin toplami (Ey.q,) verilmektedir.
Tablo 3.4.°de izotop katkilarinin atomik birimler (a. b.) cinsinden degerlerini
icermektedir. Tablo 3.5.’de ise izotop etkilerinin enerji seviyelerine katkilarinin
dikkate alinmis sekli ile, literatiirde mevcut ¢alisma sonuglari ile bir karsilastirmasi
yapilmaktadir. Tabloda Eg olarak gosterilen enerji degerleri relativistik olmayan
enerji degerlerini, Eye konfigiirasyon etkilesme modeline gore korelasyon etkisini ve
Breit-Pauli etkilerinin dikkate alindigi relativistik enerji degerlerini gostermektedir.
Boliim 2.’de de belirtildigi gibi ¢ekirdek etkileri ¢cogunlukla korelasyon katkisinin
hesaplanmasindaki belirsizlikten daha kiigliktiir. Fakat en azindan teoride gegis
etkilerinin ve atomik o&zelliklerin belirlenmesinde yine de dikkate alinmalidir.
Tablolardan goriildiigii gibi ¢ekirdek hacim etkisi (alan kaymasi, FS), cekirdek kiitle
etkisine (spesifik kiitletnormal kiitle, SMS+NMS) gore daha baskindir. Bu durum
zaten agir atomlarda beklenen bir durumdur (Fischer ve dig., 1997). Tablo 3.4.’de
yapilan karsilastirmadan enerji seviyelerinin ¢ok az miktarda degismekte oldugu

gorilmektedir.



Tablo 3.3. Nétral kalayin (Sn I) temel hal konfigiirasyonuna ait seviyeler igin izotop kayma etkileri: Normal kiitle kaymasi
(NMS), spesifik kiitle kaymas: (SMS) ve alan kaymasi (FS) katkilar1 (cm™ birimlerinde). Not: NMS ve SMS
degerleri negatif degerlidir.

*P, P, °p, ', 's,

NMS

112-120  441,72881565 441,72835578 441,72784476  441,72603461 441,72298043
114-120  325,48441844 325,48407960 325,48370305  325,48236926 325,48011881
115-120  268,87844388 268,87816396 268,87785290  268,87675108 268,87489201
116-120  213,24842978 213,24820777 213,24796107  213,24708721 213,24561277
117-120  158,56935163 158,56918655 158,56900310 158,56835331 158,56725693
118-120  104,81703321 104,81692409 104,81680283 104,81637330 104,81564858
119-120  51,968110933 51,968056833 51,967996712  51,967783755 51,967424431
122-120  101,38042462 101,38031908 101,38020179 101,37978635 101,37908539
124-120  199,49052743 199,49031975 199,49008897 199,48927148 199,48789217




Tablo 3.3. (Devam)

SMS

112-120

114-120

115-120

116-120

117-120

118-120

119-120

122-120

124-120

134,30148214
98,95898680
81,74872823
64,83519825
48,21078844
31,86814829
15,80017436
30,82329097

60,65228223

134,29985513
98,95778795
81,74773787
64,83441279
48,21020438
31,86776222
15,79998295
30,82291756

60,65154745

134,29844993
98,95675253
81,74688253
64,83373442
48,20969995
31,86742878
15,79981763
30,82259505

60,65091284

134,29557246
98,95463232
81,74513105
64,83234531
48,20866703
31,86674600
15,79947911
30,82193466

60,64961336

134,2926840
98,95250403
81,74337289
64,83095092
48,20763017
31,86606062
15,79913930
30,82127175

60,64830892

23



Tablo 3.3. (Devami)

FS

112-120

114-120

115-120

116-120

117-120

118-120

119-120

122-120

124-120

6293,42835317
4647,44841441
4127,25078676
2974,84483187
2416,59482363
556,801162952
909,796775641
1228,88017717

2315,40006750

6293,43064396
4647,45010606
4127,25228907
2974,84591471
2416,59570327
556,801365624
909,797106802
1228,88062447

2315,40091029

6293,43163538
4647,45083819
4127,25293925
2974,84638334
2416,59608396
556,801453334
909,797250125
1228,88081806

2315,40127505

6293,43210765
4647,45118694
4127,25324897
2974,84660658
2416,59626531
556,801495122
909,797318405
1228,88091028

2315,40144880

6293,42367831
4647,44496220
4127,24772097
2974,84262211
2416,59302855
556,800749347
909,796099836
1228,87926433

2315,39834758
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Tablo 3.3. (Devami)

Exatie (NMS+SMS+FS)

112-120  5766,81265759
114-120  4259,41576865
115-120  3806,89969580
116-120  2720,61652902
117-120 222755325873
118-120  457,628346396
119-120  844,841972953
122-120  1102,34698972
124-120 205525731184

5766,80646761
4259,41121131
3806,69886191
2720,61351769
2227,55110394
457,627397091
847,841306387
1108,01603770

2055,25904309

5766,80129987
4259,40740509
3806,69534152
2720,61101293
2227,54926367
457,626642724
847,840715080
1107,90491158

2055,26027324

5766,79712225
4259,40653816
3791,66299082
2720,61043968
2227,54885275
457,626361560
847,840603763
1108,01451227

2055,26256396

5766,87654241
4259,46253408
3791,68509519
2720,64741704
2227,57607477
457,639870482
847,849363063
1108,03233997

2055,26214649
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Tablo 3.4. Notral kalaymn (Sn I) temel hal konfigiirasyonuna ait enerji seviyeleri i¢in relativistik olmayan enerji (E),
relativistik enerji (E,) ve her bir izotoptan ileri gelen izotop katkilar1 (normal kiitle+spesifik kiitle+alan kaymasi)
(Eyaga) degerleri (a.b. birimlerinde)

P, P, °P, 'D, 'S,
112-120  0,0262754877 0,0262754595 0,0262754359 0,0262754169 0,0262757788
114-120  0,0194072936 0,0194072729 0,0194072555 0,0194072516 0,0194075067
115-120  0,0173454822 0,0173445671 0,0173445512 0,0172760903 0,0172761594
116-120  0,0123960202 0,0123960064 0,0123959951 0,0123959924 0,0123961609
117-120  0,0101494624 0,0101494526 0,0101494442 0,0101494423 0,0101495664
118-120  0,0020851047 0,0020851003 0,0020850969 0,0020850956 0,0020851572
119-120  0,0038493768 0,0038630427 0,0038630401 0,0038630395 0,0038630795
122-120  0,0050226542 0,0050484841 0,0050479777 0,0050484771 0,0050485583
124-120  0,0093644256 0,0093644335 0,0093644391 0,0093644495 0,0093644476




Tablo 3.5. Notral kalaym (Sn I) temel hal konfigiirasyonuna ait seviyelerin izotop etkilerinin katildig1 enerji degerlerinin
(ErertExate) (cm™! biriminde) meveut ¢alismalarla (NIST; Sharma ve ark.) karsilastirilmasi.

P, P, ’P, D, 'S,

E, 0,0 0,0 0,0 5831,129 15153,572
E. 0,0 1408,322 2973,328 8516,881 17870,282
112-120 0,0 1408,316 2973,317 8516,865 17870,346
114-120 0,0 1408,318 2973,320 8516,871 17870,328
115-120 0,0 1408,121 2973,141 8501,651 17855,067
116-120 0,0 1408,319 2973,323 8516,874 17870,312
117-120 0,0 1408,320 2973,332 8516,876 17870,304
118-120 0,0 1408,321 2974,076 8516,878 17870,293
119-120 0,0 1411,322 2976,321 8519,879 17873,289
122-120 0,0 1413,991 2978,886 8522,548 17875,967
124-120 0,0 1408,324 2973,331 8516,886 17870,286
NIST 0,0 1685 3428 8606 17164

Sharma 0,0 1605 3411 8275 17365

ve ark.,
2017




BOLUM 4. SONUC ve ONERILER

Atomik sistemlerde cekirdegin sonsuz bir nokta ylik gibi davramisinin dikkate
alinmadig1 durumlarda relativistik olmayan yaklasima bazi ek katkilar gelecektir.
Cekirdegin sonlu kiitle ve yiik dagilimina sahip olmasi 6zellikleri atomik seviyelere
ve bu seviyeler arasindaki gecislere etkisi relativistik etkilere ve elektronlar arasi
karsilikli etkilesmelere (korelasyon etkileri) gore kiigiik olmasina ragmen 6zellikle
yiikk etkisi agir atomlarda dikkate alinmasi gereken bir etkidir. Cekirdek etkileri
literatiirde kiitle etkisi ve alan kayma etkisi olarak incelenmektedir. Genellikle
atomik sistemler igin yapilan caligmalarda relativistik olmayan enerji seviyeleri

lizerine izotop etkileri ¢alisilmaktadir.

Notral kalaym (Sn I, Z=50) on dogal izotopu bulunmaktadir. Bu izotoplarin nétral
kalayin seviyeleri lizerine nasil etki ettigi bu calismada amaglanmistir. Calisma
sadece [Pd]5s%5p® temel hal konfigiirasyonuna ait seviyeler iizerine kisitlanmustir.
Notral kalayin temel hal seviyelerne izotop etkilerinin dikkate alinmasindan once
Breit-Pauli hamiltonyeni gerg¢evesinde relativistik etkiler hesaplandi ve daha sonra bu
ince yapi seviyeleri lizerine izotop etkileri (ya da ¢ekirdek etkileri) incelendi. Sn I’in
atomik yapi1 6zellikleri ile ilgili ¢aligmalar olmasina ragmen izotop etkilerinin dikkate
alindig1 bir ¢calismaya rastlanmamistir. Sn I ikinci agir karbon grubu elementi olmasi
nedeni ile seviyelerde bu izotop etkilerinin ne kadar etkili oldugunun bilinmesi
onemlidir. Relativistik katkilara gore izotop etkilerinin daha kiig¢iik oldugu
gozlenmistir. Fakat bu elde edilen veriler notral kalay i¢in diger atomik 6zelliklerin
(6zellikle seviyeler arasi izinli ve yasakli gecisler i¢in) belirlenmesine katki

yapacaktir.
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