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Oz

Cok cisim Gupta potansiyelinin kullanildigi mikrokanonik Molekiler Dinamik (MD) yontemi ile Cu, Pd ve Ti metal atomlarinin
sihirli say1 kiimelerinin erime 6zellikleri incelenmistir. Coklu histogram yontemi kullanilarak termodinamik nicelikler hesaplanmistir.
Kalorik egriler, bag uzunlugundaki dalgalanmalarin kare ortalamasinin karekokt (drms), konfigurasyonel entropi, 1s1 kapasitesi ve
potansiyel enerji dagilim egrileri elde edilmistir. Bu niceliklerden yararlanilarak erime sicakliklari ve erime davramisinin geometriye
baglilig: belirlenmistir. Potansiyel enerji dagilimlarinin, kiimelerin erime davraniglarini belirlemekte kritik rol alabilecegi bulunmustur.

Anahtar Kelimeler: Atomik Kime, Sihirli Sayi, Erime, Is1 Kapasitesi, MD, Histogram Yéntemi

Abstract

'The melting properties of Cu, Pd and Ti Metal clusters magic numbers geometries were simulated by a micro-canonical molecular
dynamics method using Gupta many body potential. Their thermodynamic quantities were calculated by using multiple histogram
method. The caloric curves and, relative root-mean square (rms) bond length fluctuation, configurational entropy, heat capacity
and potential energy distributions graphs were evaluated. The dependence of these quantities on the geometries of the clusters was
examined, melting temperatures was determined and it is found that potential energy distribution is the key quantity to determine the

melting type.
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1. Girig

Bilgisayar teknolojisindeki 6nemli ve hizli gelismeyle
birlikte hesaplamali fizik/kimya alaninda yeni aragtirma
olanaklari dogmustur. Bu aragtirmalarin bir bolimi bir veya
birden fazla tiirde atomlarin bir araya geldigi iki ile birkag
yiiz tane atomdan olugan kiimelerin faz gegcislerinin dogasin
anlamaya yoneliktir. Bu amag i¢in yaygin olarak kullanilan
hesaplama yontemleri ya klasik mekanige (Monte Carlo-
MC, Molekiiler Dinamik-MD, Paralel Tavlama-PT vb)
ya da kuantum kimyasina (ab initio, yogunluk fonksiyoneli
yontemleri vb) dayanir.

Kiimelerin faz gegislerini ve karakteristiklerini belirlemek
beraberinde termodinamik nicelikleri de hesaplamay:
gerektirir. Bu nicelikleri elde etmek istatistik mekanigin
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konusudur. Klasik istatistik mekanigin kullanildigi Coklu
Histogram Yontemi (Labastie ve Whetten 1990, Calvo ve
Labastie 1995) ile konfiglirasyonel entropi elde edilerek
istenen tim termodinamik nicelikler hesaplanabilmektedir.

Kimelerin kati-sivi faz gegisi davranigini ve erime
sicakliklarini elde etmek pek ¢ok parametreyi birlikte
dikkate almakla saglanabilmektedir. Bunlar kalorik egri,
bag uzunlugundaki dalgalanmalarin kare ortalamasinin
karekokd, entropi, 1s1 kapasitesi, potansiyel enerji dagilimi

gibi niceliklerdir.

Bu ¢aligmada alasim kimelerde yaygin olarak kullanilan
Cu, Pd ve Ti metal kimelerinin erime davraniglarinin
aragtiritlmast hedeflenmistir. Faz gecisi aragtirmalarinda
sihirli sayr davranigi gosteren kimelerin farkliliklarini
ortaya koymak 6nemlidir. Bu nedenle N=6-55 atomlu Cu,
Pd ve Ti metallerinin sihirli say1 davranig1 gosteren kiimeleri
belirlenmig, bu kiimelerin erime sicaklilari elde edilmis ve
erime davraniginin geometriye bagliligi incelenmistir.
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2. Gereg ve Yontem
2.1. Genetik Algoritma

Kiimelerin en distik enerjili geometrik yapilar: Genetik Al-
goritma ile elde edilirken, etkilesme potansiyeline bagl ola-
rak kiimedeki atomlarin rastgele yerlestigi geometriler olug-
turulur. Bu geometrilerden, enerjileri en diisik ¢iftler cap-
razlanarak, enerjileri daha dusiik geometriler olugturulmaya
calisgthr. Bu ¢alismada minimizasyon ydntemleri arasinda
en glncel ve en iyi sonug verenlerden biri olan ve Johnston
(2003) tarafindan gelistirilen BCGA (Birmingham Cluster
Genetic Algorithm) metodu kullanilmugtir.

2.2. Potansiyel Enerji

Parcaciklar arasindaki etkilesmeler metal kimeler igin
yaygin olarak kullanilan ve ¢ok cisim etkilerini de i¢inde
barindiran Gupta Potansiyeli ile tanimlanmugtir. Potansiyel

ifadesi

Y Ty g2 Ty
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olup, r,=|r-x,| olmak {izere i. ve j. atomlar aras1 uzakhiga
karsilik gelmektedir. Cu, Pd ve Ti ye
parametreleri Cizelge 1 de sunulmugtur (Nunez ve Johnston
2003, Johnston 2003, Cleri ve Rosato 1993).

2.3. Molekiiler Dinamik Simiilasyonu

Hareket
Hamming’in modifiye dérdiincii dereceden predictor cor-

ait potansiyel

Hesaplamalar ~ Hamilton denklemlerinin
rector algoritmasinin kullanildigi mikrokanonik MD si-
milasyon programi ile yapilmistir. Kimenin minimum
enerjili geometrisine karsilik gelen koordinatlar hareket
yoringesinin baslangi¢c degeri olarak verilmis, agisal ve ¢iz-
gisel momentum bilesenleri sifira esitlenmistir. Simiilas-
yonlarda 9000 adim sistemin termal dengeye gelmesi i¢in
kullanilmak tizere toplam 509000 similasyon adimi atilmig-
tir. Adim uzunlugu 5x107%s secilmistir. Her bir similasyon
sonucu elde edilen koordinat ve momentum degerleri bir
sonraki simiilasyonun hareket y6riingesinin baglangici ola-
cak sekilde ardisik 20 similasyon gergeklestirilmistir. Her
bir similasyonda toplam enerjideki artig miktari, Cu, Pd ve

Ti i¢in sicaklikta sirasiyla 95K, 100K, ve 125K artiga karsilik
gelecek sekilde

AE=(3N-6),AT )

bagintisina gore ayarlanmugtir. Bu sicaklik araliklari, metal-
lerin erime sicakligt ve simiilasyon stiresince toplam enerji-
nin sabit kalmas: gibi kriterler dikkate alinarak se¢ilmistir.

2.4. Coklu Histogram Yontemi

MD simiilsyonlarinda her bir toplam enerji igin elde edilen
potansiyel enerjilerin  dagilimlarindan  konfigilirasyonel
entropiler, Coklu Histogram Yontemi ile hesaplanmig
ve termodinamik denklemler kullanilarak i¢ sicaklik,
st kapasitesi egrileri elde edilmistir. Bunun i¢in ilk
simiilasyondan (distk sicaklik) elde edilen potansiyellerin
minimum degeri, son similasyonun (yiksek enerji) ise

maksimum potansiyel enerji degeri elde edilerek,

— Vo= Viin 3)
AV=""500

potansiyel enerji aralig1 belirlenmis ve her bir similasyon
i¢in bu araliga diisen potansiyel enerjilerin dagilimimdan
konfigtirasyonel entropiler hesaplanmigtir. Burada 6nemli
nokta ilk simiilasyondan itibaren potansiyel enerji dagili-
minda ¢akisma olmasidir. Cakigma yoksa hesaplamalar ¢a-
kismanin basladig: simiilasyondan baglatilmak tizere tekrar-
lanmalidir. (Ayrintilar i¢in bakiniz Eryiirek 2005).

2.5.Kinetik ve Termodinamik Niceliklerin Hesaplanmas:

Bag uzunlugundaki dalgalanmalarin kare ortalamasinin
karekokii 8(rms)

_ 2 (ri)—(ry )"
S (rms) = NIN=1) ; ) (4)

bagintisindan elde edilir. Bu ifadedeki semboli ilgili nice-

liklerin ortalamalarinin alindigini, N pargacik sayisini ve r,
i. Parcacik ile j. parcacik arasindaki uzakhigi gostermekte-
dir. 8(rms) in sicaklifa bagl degisim egrileri kati-sivi faz
gegisini belirlemek i¢in 6nemlidir. 3(rms) deki ani degisimin
bagladig: sicaklik degerinden itibaren faz gecisinin bagladig:
anlagilir.

Cizelge 1. Cu, Pd ve Ti atomlarinin gupta potansiyel enerji parametreleri.

Cu 0.0894 1.2799
Pd 0.1746 1.718
Ti 0.1519 1.8112

10.55 2.43 2.556
10.867 3.742 2.7485
8.620 2.390 2.492
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Histogram yonteminden elde edilen konfigiirasyonel en-
tropi degerleri mikrokanonik topluluk i¢in tanimlanan
asagidaki termodinamik denklemlerde kullanilarak

1 _dS 1 _ds

T~ dE " T°C, ~ dE’ ®)
strastyla i¢ sicaklik ve 1s1 kapasitesi degerleri, ve

Fj=exp(sj —Vij/ kT)

(6)

esitliginden potansiyel enerji dagilimlari hesaplanmistir.
Toplam enerjiye kars1 i¢ sicakliklarin ¢izildigi kalorik egriler,
1s1 kapasitesi egrileri ve potansiyel enerji dagilim egrileri
(Fj=f(Vij)) faz gegisinin karakteristiklerini belirlemek i¢in
onemli parametrelerdir.

3. Bulgular
3.1. Minimum Enerji Geometrileri

Deneysel ¢alismalarda kiitle spektrumlari ol¢timlerinde
spektrum siddetlerinin ve teorik hesaplamalarda yerel
minimumlarin enerjilerinin (Echt vd. 1981, Knight vd. 1984,

Schmidt vd. 1998, Frantz 2001), komgu kiimelere gore daha
biytik oldugu gorilmistir. Bu 6zellige sahip atom sayilarina
sihirli sayr denir. Sihirli sayilari teorik olarak elde etmek
i¢in her bir yerel minimuma sahip kiimenin komguluguna
gore minimum enerji farklar: ile iligkili birinci ve ikinci
mertebeden enerji farklar: hesaplanir ve atom sayisina bagh
egrileri ¢izilir. Bu egrilerin her ikisinde de komgularina gére
enerji farklar1 daha biiyiik olan kiimeler sihirli say: davranisi
gosteren kiimeler olarak belirlenir. Enerji farklar:

AE(N)=-[V_ (N)-V._ (N-1)]
AEN)=V_ (N+1)+V_ (N-1)-2V_ (N)

(7)
(8)

esitliklerinden hesaplanarak elde edilen sonuglar Sekil 1 de
sunulmustur.

Sekil 1 den sihirli say1 davramgi gosteren kiimeler Cu igin
13,19,23,28,32,38,43,46,49,55; Pd i¢in 13,15, 22, 26, 30,
38,43, 48,50,54 ve Tii¢in 13,15, 19, 23, 25, 28, 38, 46, 49,
55 olarak elde edilmistir. Tlgili geometrileri ve nokta gruplar:
Sekil 2 de sunulmugtur. Cu i¢in 28 ile 32 harig, Pd i¢in 15,
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Sekil 1. Birinci ve Tkinci mertebeden Enerji Farklarinin atom sayisina bagl degisim egrileri. Kirmizi noktalar sihirli sayilari gostermektedir.

(b) Sihirli sayiya karsilik gelen yerel minimum geometrileri.
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Sekil 2. Sihirli saytya karsilik gelen yerel minimum geometrileri ve nokta gruplari.

Sekil 3. Sirastyla ikosahedral, trancated octahedron ve Mackay
Geometrilerin tisten goriiniimleri. Tkosahedral ve Mackay geo-
metrilerin ayrintih bi¢imleri de yanlarinda verilmistir.

22, 26,30 ile 43 hari¢ ve Ti i¢in 15, 25 ile 28 hari¢ diger
geometrilerin; ikosahedral, truncated octahedron ve Mackay
bigiminde veya Pd kimelerinde oldugu gibi geometrik
olarak simetrisi yiiksek yapilarda oldugu gorilmis ve
benzer sonuglar Arslan (2007), Biyiukata ve Belchio
(2008), Karabacak vd. (2002), Karabacak vd. (2003), Rossi
vd. (2006), Buyiikata ve Belchio (2008), Mottet (1997) un
caligmalarinda da tespit edilmistir (Sekil 3).

3.2. 8(rms), Is1 Kapasitesi ve Kalorik Egrileri

Sekil 4-6 de sirasiyla Cu, Pd ve Ti sihirli say1 kiimelerinin;
d(rms) lerin sicakliga bagl degisim egrileri, kalorik egriler
ve mikrokanonik 1s1 kapasitesi egrileri sunulmustur.
Egrilerin davranislari ve kiimelerin geometrileri bir arada
incelendiginde dikkate deger sonuglar elde edilmisgtir. d(rms)
egrilerinde faz gecis bolgesinde keskin ani artis davranisi
gosteren; kalorik egrilerde faz gecis bolgesi belirgin veya S
dénemeci davranigt gosteren ve 1s1 kapasitesi grafiklerinde
taz gecis bolgesindeki pikleri daha belirgin veya keskin olan

kimelerin minimum enerji geometrilerinin ikosahedral veya
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Mackay veya oktahedron yapilarda oldugu gorilmiistiir.
3.3. Potansiyel Enerji Dagilim Egrileri

Potansiyel enerji dagilim egrileri kati-sivi faz gegisinin
karakteristiklerini ortaya ¢ikarmakta dnemli parametrelerden
biridir. Erime sicakligi ve yakinlarindaki degerler i¢in
ikili

davranig gostermesi ve bu piklerin derinligi, faz gecisinin

hesaplanan potansiyel enerji dagihm egrilerinin,

tiri haklinda fikir vermektedir. Ornegin negatif 1s1
kapasitesi davranigt (Erytirek 2005, Schmidt vd. 1997,
Schmidt vd. 1998, Haberland 2000, Schmidt vd.2001)
gosteren kiimelerdeki gibi ikili pikleri derin olmasi erimenin
birlikte bulunma fazi geklinde oldugunu gostermektedir.
Tkili davranista pik yiiksekliklerinin daha kiigiik olmast faz
gegisinin; yiizey erimesi veya izomerlesme fazi ad: verilen
davraniglardan birini gosterdigine isarettir (Erylirek ve
Given 2007, Eryiirek ve Giiven 2008)

Sekil 7 de potansiyel enerji dagilim egrileri sunulmustur.
Bu dagilimlar1 elde etmek icin oncelikle erime sicakliklar:
belirlenmelidir. Bunun icin Sekil 4, 5 ve 6 da sunulan 8(rms),
Ist Kapasitesi ve Kalorik egriler birlikte incelenmistir.
O(rms)in ani artist ile 1s1 kapasitesinin keskin pikinin
cakistigi sicaklik degerleri erime sicakligi olarak alinmistur.

Sekil 7 incelendiginde negatif 1s1 kapasitesi davranisi
gosteren Cu55, Pd50 ve Pd54 kiimelerinin potansiyel enerji
dagilim egrileri ikili davranig gostermektedir. Bu durum
birlikte bulunma faz gecisinin karakteristik bir 6zelligidir.
Birinci pik kati fazi, ikinci pik ise siv1 fazi gostermektedir.
Erime sicakliginda bu iki fazda bulunma olasiliklar: hemen
hemen aymidir. Buna kargin erime o6ncesinde kati, erime
sonrasinda ise sivi faza ait olan piklerin, pik yiiksekliklerinin
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daha biytk olmas: ilgili fazlarda bulunma olasiliginin da
biytik oldugu anlamina gelmektedir.

Negatif 1s1 kapasitesi davranigi gosteren kiimelere gore
potansiyel enerji dagilim egrileri daha kugtik pikler seklinde
ikili dagilim gosteren ikosahedral benzeri Cu23, Mackay

benzeri Cu49 ve simetrisi yliksek geometrili Pd48 kiime-
lerine ait 1s1 kapasitesi egrilerinin maksimum piklerinin
digerlerine gore daha keskin oldugu gortilmektedir. Ayrica
Cu28-38-43, Pd13-38 ve Ti19-46-55 kiimelerinin de dag:-
lim egrilerinde belli belirsiz ikili dagilima rastlanmaktadir.
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Daire igine alinan sihirli sayilar ikosahedral-Mackay-Oktahedron veya benzeri geometrili kiimeleri

1000 150

1600 O 500

olup, dl¢ekleri
sirastyla (0-0.4),
(0-0.65) ve
49,50,54 harig
(2,5-20) dir.).
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Sekil 7. Potansiyel enerji dagilim egrileri ve diger
grafiklerden faydalanilarak elde edilen erime
sicakliklari. Her bir grafikte erime sicakligs T (kirmuzi)
i¢in potansiyel enerji dagilimlar: ile beraber T<T

(siyah) ve T>T (mavi) sicaklik degerleri i¢in de dagilim

o0 egrileri ¢izilmigtir (y-eksenler ayn1 dlgeklidir). Sekil 2

01 02

Wi/ N de verilen yerel minimumlarin tistten gériintsleri de

sunulmugtur.
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Sekil 8. Sihirli sayr davranig1 gosteren Cu, Pd ve Ti kiimelerinin
erime sicakliklarinin atom sayisina bagh degisim egrileri.

Bu sonuglar sozii gegen kiimelerin faz gecisinin izomerlesme
veya ylizey erimesi seklinde gerceklestigi anlamina gelmek-
tedir. Ayrica bu kiimelerin geometrileri incelendiginde ortak
ozelliklerinin ikosahedral-Mackay-Oktahedron geometriye
daha yatkin oldugu gorulir. Ti sihirli say1 kiimeleri harig, Cu
ve Pd kiimelerinden digerlerine ait potansiyel enerji dagilim
egrileri Normal (Gaussiyen) dagilim bigimindedir ve geo-
metrilerinin de ikosahdral ve Mackay yapidaki simetriden
uzak oldugu anlagilmaktadr.

Sihirli sayr davranigi gosteren Cu, Pd ve Ti kiimelerinin
elde edilen erime sicakliklariin (T ) nin atom sayisina
baglilig1 degisim egrileri Sekil 8 de verilmigtir. N=15 haric
diger kiimelerin erime sicaklilarinin birbirine yakin olmasi
dikkate deger bir sonugtur.

4. Sonuglar ve Oneriler

Sihirli sayr davranigi gosteren Cu, Pd ve Ti metallerine
ait geometriler incelendiginde, Cu ve Ti kiumelerinin
geometrileri agirlikli olarak ikosahedral veya Mackay yapida
iken Pd nin geometrileri okatahedron benzeri yapidadur.

Faz gecisine ait sonuglar ele alindiginda, Cu55 ve Pd54 ikili
Mackay geometrilere 6zgli negatif 1s1 kapasitesi davranist
gostermigken, Ti kiimesinde bu 6zellik belirlenmemistir.
Cu ile Ti kimelerinin geometrilerinin birbirlerine benzer
olmasi, erime davraniglarinin da birbirine yakin olacagini
dustindirtr. Ancak sonuglar Cu ile yapisal ozellikleri
daha farkli olan Pd kiimelerinin kati-siv1 faz gegisi ile
ilgili sonuglar: birbirine daha yakindir. Bu metallerin bulk
ozelliklerine bakildiginda Cu ile Pd kristallerinin birim
hiicreleri yizey merkezli (fec) basit kiibik yapida iken Ti nin
birim hiicresi hekzagonal yapida olmasi, farkliligin nedeni
olarak dugtnilebilir. Daha kesin bir sonuca ulagmak icin
bir yol, farkli ve ayni birim hucrelere sahip cesitli atomik
kimelerle ilgili benzer bir dizi hesaplama yapmak olabilir.
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Cu, Pd ve Ti sihirli say1 davranis: gésteren kiimelerin erime
sicakliklari; 11 kapasitesi, 8(rms) ve kalorik egriler ile birlikte
ele alinarak tespit edilmis erime sicakliklarinin atom sayisina
baglilig1 Ti15 hari¢ N=38 e kadar azalma, buradan sonra ise

artma egilimi gostermigtir.

Potansiyel enerji dagilim egrilerinin ikili davranig goster-
mesi kiimelerin faz gegislerinin tipi hakkinda fikir vermesi
agisindan 6nemlidir. Ancak tek bagina yeterli degildir. Bu-
nun i¢in yontemlerden biri MD hesaplamalarda faz uzayi
boyunca elde edilen kiimeye ait koordinatlardan yararlana-
rak kiimenin ilgili sicaklik bolgesindeki davranigini ve/veya
kinetik sicakliklarin kisa zaman ortalamalarinin dagilimini
incelemek olabilir (Erytirek 2005, Lu vd. 2009, Berry ve
Smirnov 2009).

Sonug olarak geometrileri sihirli sayr davranisi gésteren
kiimelerden, ikosahedral-Mackay-Oktahedron yapiya daha
yakin olan kiimelerin erime davransi ile ilgili incelenen
kinetik ve termodinamik niceliklerine ait parametreleri,
belirgin bir bi¢imde ayrilmaktadir. d(rms) in faz gegis
bélgesindeki ani artisin daha keskin olmasi, Is1 kapasitesi
egrisinde keskin maksimum pikin olugmast, potansiyel enerji
dagilimlarinin ikili davranig gostermesi buna birer 6rnektir.

5. Tesekkiir

Bu caligmaya maddi destek saglayan Bilent Ecevit
(BAP  2014-22794455-01), Genetik
Algoritma Programu ile ilgili katk: saglayan Dog. Dr. Haydar

Universitesi'ne

Arslan’a tegekkirlerimi sunarim.
6. Kaynaklar

Arslan H. 2007. Global minima for Pd, (N = 5-80) clusters
described by Sutton-Chen potential. Int. J. of Mod. Phys. C: 18
(8) 1351-1359.

Berry, R., Smirnov, B. 2009. Entropy behavior in cluster melting.
J. Chem. Phys., 130 (6): 064302.

Biiyiikata, M., Belchio, JC. (2008). Molecular Dynamics Study

of Palladium Clusters: Size Dependent Analysis of Structural
Stabilities and energetics of Pd_(7=2-40) via a Lennard-Jones
Type Potential. Croat. Chem. Acta, 81(2): 289-297.

Biiyiikata, M., Belchio, JC. (2008). Structural and Energetic
Analysis of Copper Clusters: MD Study of Cu_(n =2 -45). J.
Braz. Chem. Soc., 19 (5): 884-893.

Calvo, F., Labastie, P. 1995. Configurational density of states

from molecular dynamics simulations. Chem. Phys. Lett., 247:

395-400.

Cleri, F., Rosato, V.1993. Tight-binding potentials for transition
metals and alloys. Phys. Rev. B, 48(1): 22-33.

Karaelmas Fen Miih. Derg., 2016; 6(1):174-181



Eryiirek / Sihirli Say1r Davramigi Gosteren Cu, Pd ve Ti Metal Kiimelerinin Kati-Sivi Faz Gegisleri

Echt, O., Sattler, K., Recknagel, E. 1981. Magic Numbers for
Sphere Packings: Experimental Verification in Free Xenon
Clusters. Phys. Rev. Lett., 47: 1121.

Eryiirek, M. 2005. Similasyon Yontemleriyle Kiimelerin
Termodinamik Niceliklerinin Belirlenmesi. Doktora Tezi,

Zonguldak Karaelmas Universitesi, 20s, 90s.

Eryiirek, M., Guven, MH. 2007. Negative heat capacity of Ar55
cluster. Physica A: Stat. Mech. and its App., 377(2): 514-522.

Eryiirek, M., Given, MH. 2008. Peculiar thermodynamic
properties of L] N (N = 39-55) clusters. Eur. Phys. J. D, 48
(2): 221-228.

Frantz, DD., 2001. Magic number behavior for heat capacities of

medium-sized classical Lennard-Jones clusters. . Chem. Phys.,
115: 6136.

Haberland, H. 2000. Melting of Clusters. Springer, Les Houches,
Session LXXIII pp. 3-26.

Johnston, RL. 2003. Evolving Better Nanoparticles: Genetic
Algorithms for Optimizing Cluster Geometries. Dalton
Trans., 4193-4207.

Karabacak, M., Ozgelik, S.,Giiveng, ZB. 2002. Structures and
energetics Of Pdn (n = 2-20) clusters using an embedded-
atom model potential. Surf. Sci., 507-510: 636—642.

Karabacak, M., Ozcelik, S.,Giiveng, ZB. 2003. Structures and
energetics of Pd21-Pd55 clusters. Surf. Sci., 532-535: 306-311.

Knight, WD., Clemenger, K., de Heer, WA., Saunders, WA.,
Chou, MY., Cohen, ML. 1984. Electronic Shell Structure
and Abundances of Sodium Clusters. Phys. Rev. Lett., 52: 2141.

Karaelmas Fen Miih. Derg., 2016; 6(1):174-181

Labastie, P., Whetten, RL. 1990. Statistical Thermodynamics of
the Cluster Solid-Liquid Transition. Phys. Rev. Lett. 65: 1567-
1570.

Lu, S., Zhang, J., Duan, H. 2009. Melting behaviors of CoN
(N=13, 14, 38, 55, 56) clusters. Chem. Phys., 363(1-3): 7-12.

Mottet, C., Treglia, G., Legrand, B. 1997. New magic numbers
in metallic clusters: an unexpected metal dependence. Surf.

Sci., 383: L719-L727.

Nunez, S., Johnston, RL. 2010. Structures and Chemical
Ordering of Small Cu-Ag Clusters. J- Phys. Chem. C,
114(31): 13255-13266.

Rossi, G., Mottet, C., Nita, F., Ferrando, R. 2006. Global
Optimization Study of Small (10sN<120) Pd Clusters
Supported on MgO(100). J. Phys. Chem. B, 110: 7436-7442.

Schmidt, M., Kushe, R., Kronmuller, W., von Issendorff, B.,
Haberland H.1997. Experimental Determination of the
Melting Point and Heat Capacity for a Free Cluster of 139
Sodium Atoms. Phys. Rev. Lett., 79: 99-102.

Schmidt, M., Kusche, R., von Issendorff, B., Haberland, H.
1998. Irregular variations in the melting point of size-selected
atomic clusters. Nature 393: 238-240.

Schmidt, M., Kusche, R., Hippler, T., Donges, J., Kronmuller,
W., von Issendorff, B., Haberland, H. 2001. Negative Heat
Capacity for a Cluster of 147 Sodium Atoms. Phys. Rev. Let.,
86:1191-1194.

Schmidt, M., Kusche, R., von Issendorff, B., Haberland, H.

1998. Irregular variations in the melting point of size-selected
atomic clusters. Nature, 393: 238-240.

181



