Siileyman Demirel Universitesi,
Fen Bilimleri Enstitiisii Dergisi,

11-2(2007),116-122

GOmiilmiis Atom Potansiyeli Kullanarak CuNi Alasiminin Molekiiler
Dinamik Simulasyonu

Ese ERGUN AKPINAR, Seyfettin CAKMAK
Siileyman Demirel Universitesi, Fen- Edebiyat Fakiiltesi, Fizik Boliimii / ISPARTA
Aliis tarihi:29.01.2007, Kabul:17.10.2007

Ozet: Bu calismada, CuNi alasgiminin molekiiler dinamik simulasyonu, Sutton-Chen (SC) potansiyeli kullamilarak incelendi. Bu
potansiyel Cu, Ni ve CuNi in deneysel bilgilerinin fonksiyon parametrelerine fit edilmesiyle elde edildi. CuNi alagiminin
kristalizasyon siirecini atomik olarak tanimlamak igin, gomiilmiis atom yOntemini esas alan sabit basing, sabit sicaklik (NPT)
molekiiler dinamik simulasyonu uygulandi. Sivi fazda iken 4x10"' K/s sogutma hizinda sogutulan CuNi alagimimn yapisi ve
kristallesme olusum yetenegi radyal dagilim fonksiyonuyla incelendi. Simulasyon, ii¢ temel dogrultu boyunca periyodik sinir
sartlarini saglayan kiibik bir hiicrede 1024 atom igeren sistemle gerceklestirildi. Hareket denklemleri Verlet algoritmas: kullamlarak
sayisal olarak ¢oziildii. Sogutma deneyi icin sivi hal baslangici, katinin sivi sicakligina 1sitilmasiyla elde edildi. Sistem 1300-1550K
stvilagma bolgesi tizerindeki sicaklikta eritildi ve homojenize edildi ve hizla oda sicakligina sogutuldu.

Anahtar Kelimeler: Molekiiler Dinamik Simulasyon, Gomiilmiis Atom Yo6ntemi, Sutton-Chen Potansiyeli, CuNi Alagimi

Molecular Dynamics Simulation in CuNi Alloy using Embedded Atom Method

Abstract: In this work, molecular-dynamics simulations in CuNi alloy have been performed using Sutton-Chen (SC) potential. This
potential was obtained by a fit of parameterized functions to experimental data of copper, nickel and CuNi. Based on the embedded-
atom method, a constant-pressure, constant-temperature (NPT) molecular dynamics technique is applied to obtain an atomic
description of crystallization process in CuNi alloy. By using radial distribution function the structure and crystallization forming
ability of this CuNi alloy is studied by quenching in the liquid at cooling rate 4x10'" K/s. The simulations were performed with the
system consisting of 1024 atoms in a cubic box with periodic boundary conditions along all the three directions. Equations of motion
are numerically integrated using the Verlet algorithm. For quenching experiment, the starting liquid state is obtained by heating the
solid slowly through the liquids temperature. The system is melted and homogenized at a temperature above the liquids in the range
of 1300-1550 K and then rapidly cooled down to room temperature.
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Giris

CuNi alagimimin teknolojide ¢ok genis bir kullanim alani
vardir. Bakir yumusak, sekil alabilen yiiksek iletkenlige
sahip, aktif olmayan bir materyaldir ve 1358K de erir.
Nikel ise bakira gore, sert ve korozyona dayanikli bir
materyaldir, 1728K de erir. Bakir nikel alagimi ise 1530K
de erir (Martienssen ve Warlimont, 2005). CuNi alagimi
korozyona dayamiklidir. Nikel, bakirin elektriksel
iletkenligini kismen azaltir. Tekstil endiistrisinde de
oldukca genis kullanim alami vardir. Asidik boya ve
soliisyonlar, CuNi den yapilmis, aside karst dayamikli
biiyiikk kaplarda tutulur. Bakira eklenen nikel, bakirin
erime sicakligimi yiikseltir. CuNi alagimi  cevresel
korozyona kars1 direngli oldugundan dolayr ¢ok yiiksek
sicakliga sahip cevrelerde, bakir tellerin yerine
kullamilabilir. Ciinkti iyi karakteristik 06zelliklerinin
yanisira benzer alasimlara gore daha ucuzdur (Cong vd.,
2002). Molekiiler Dinamik Simulasyon (MDS) yontemi,
sistemdeki parcaciklarin zamana bagli davraniglarinin
incelenmesine izin vermesi nedeniyle O©nemli bir
ayricaliga sahiptir. MDS hesaplamalarindan dogru
sonuglarin elde edilmesi ise atomlar arasindaki fiziksel
etkilesmelerin gercege uygun olarak modellenmesine
baglidir (Cagin vd., 1999; Cakmak vd., 2005).

Atomik etkilesmelerin modellenmesinde ¢esitli matematik
fonksiyonlardan yararlanilir. Genel olarak potansiyel

eakpinar @sdu.edu.tr

enerji fonksiyonu (PEF) adi verilen bu fonksiyonlar ve
fonksiyon parametreleri, deneysel, yar1 deneysel ve teorik
olarak belirlenmekte olup, modellenecek sistemin
ozelliklerine gore cesitlilik gostermektedir (Ozgen ve
Adigiizel, 2005). Bununla birlikte, metalik sistemlerin
modellenmesi amaciyla kurulan ve c¢ok cisim
etkilesmeleri iceren birkac PEF bulunmaktadir. Tk defa
1984 yilinda Daw ve Baskes (Daw ve Baskes, 1984)
tarafindan ortaya atilan GOmiilmiis Atom Metodu
(Embeded Atom Method, EAM), ozellikle gecis
metallerinin modellenmesinde oldukca basarili sonuglar
kaydetmis ve giiniimiize kadar farkli bakis acilariyla
gelistirilmigtir. Bu metodun, gecis metalleri digindaki
elementler icin uygulamalari ise olduk¢a sirhdir
(Parrinello ve Rahman, 1980; Daw ve Baskes, 1984;
Cagin vd., 1999; Ozgen ve Duruk, 2004; Ozgen ve
Adigiizel, 2005).

Bu calismada, CuNi alagtminin MDS hesaplamalari,
gomiilmiis atom yontemiyle SC potansiyeli (Sutton ve
Chen, 1990)  kullanilarak  incelenmistir. MDS
hesaplamalar1 4x10'" K/s sogutma hiziyla 1024 atom
iceren periyodik sinir sartlarinin saglayan kiibik hiicrede
gerceklestirilmistir.
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Materyal ve Yontem

MDS, genellikle analitik ¢oziimii tam olarak yapilamayan
problemlerin sayisal ¢oziimlerini elde etmeyi ve belirli
sistemler i¢in kurulan modellerin deneysel calismalar ile
karsilastirilmasin amaglar. Molekiiler dinamik
hesaplamalarinda iyi tasarlanmis modeller kullamlarak,
bir sistemin deneysel olarak gozlenmesi zor veya
imkansiz davraniglarini incelemek miimkiindiir (Erkoc,
1997; Qi vd., 1999).

GOmiilmiis Atom Yontemi

Metalik sistemleri modellemek amaciyla kullanilan iki
cisim etkilesme potansiyellerinin kolayca yorumlanabilme
ve hizli hesaplama avantajlar1 yaninda, kiiresel simetrik
etkilesmelere uygulanmasi gibi bir takim sinirlamalarinin

olmasi, arastirmacilart ¢ok cisim potansiyellerini
kullanmaya  yoneltmistir  (Erko¢, 1997). EAM
yaklasiminda kristal igindeki bir atomun enerjisi,

elektrostatik itici enerjileri toplami ile atomun bulundugu
koordinattaki elektronik yiik yogunlugundan kaynaklanan
gobmme enerjisi terimlerinin toplami olarak tanimlanir.
Sutton- Chen modeline gore, N atomlu bir kristalin
toplam enerjisi,

E, =i ;gﬁ[:’J —elp, ()
i ij
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seklinde verilir. Burada, birinci terim ikili etkilesmeyi,
ikinci terim ise gomme enerjisini tammlar. GOmme

fonksiyonunun argiimam 0, , i noktasindaki elektronik
yiik yogunlugu olarak tanimlanir ve i atomunu gevreleyen

komsu atomlarin atomik yik yogunluklarinin i
noktasindaki toplami1

) N N u m
p=2.pr)=>— @
J# J#i ij
seklinde hesaplanir (Qi vd.,1999; Ozgen ve Duruk, 2003;
Kazang, 2006).

(1) ve (2) denkleminde & enerji boyutunda bir
parametre, «a  kristalin  Orgii  sabiti, ¢  kristal
ozelliklerinden elde edilen boyutsuz bir sayi, n ve m
degerleri ise birer tamsayidir. Bu dort potansiyel

parametresi, maddenin deneysel Orgii sabiti @, kohesif
enerjisi £ ve hacim modiilii B,, degerleri kullanilarak
belirlenmektedir.

Parametrelerin ~ belirlenmesinde  kullanilan ~ madde
ozellikleri ve hesaplanan EAM fonksiyon parametreleri
Cizelge 1’de verilmistir.

Cizelge 1. Cu ve Ni icin belirlenen SC-EAM fonksiyon parametreleri (Cagin vd., 1999 den).

Metal a(A) e(10%eV) n m c
Cu 3.61 1.2382 9 6 39.432
Ni 3.52 1.5707 9 6 39.432

GOmiilmiis atom metoduna gore, tek atomlu bir sistem
icin tamimlanan gomme fonksiyonu ile alasim
sistemlerinde kullanilan gomme fonksiyonu aynidir
(Ozgen ve Duruk, 2004).

Kristal yapili katilarin atomlar1 uzayda periyodik olarak
dizilmistir. Boyle bir katinin herhangi bir atomu radyal
dogrultularda periyodik uzaklikli komsulara sahiptir.
Referans noktasi olarak secilen bir atomdan r kadar
uzakta ve Ar kalinhiginda kiiresel bir hacim elemani
icindeki parcacik sayist n(r) ile gosterilmek iizere, g(r)
radyal dagilim fonksiyonu

2

- 3

r)=——
8(r) N*\ 4m>Ar
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seklinde tanimlanir (Parinello ve Rahman, 1980). Radyal
dagilim fonksiyonu ideal bir fcc yapr icin 1, \/5 s \/g s

J4, ..

\J4/3, /813, y11/3, ... uzakliklarda keskin piklere

uzakliklarda ve ideal bir bcc yapiricin ise 1,

sahiptir. Atomik titresim genliklerinin artmasi halinde
piklerin keskinligi kaybolur (Giirler ve Ozgen, 2003).

Arastirma Bulgular:1 ve Tartisma

Bu c¢alismada, CuNi alagiminin termodinamik ve yapisal
ozellikleri  molekiiller  dinamik  simiilasyonu ile
incelenmigtir. Simiilasyonda gomiilmiis atom yontemini
esas alan algoritma olusturulmustur. Kullanilan SC
potansiyelinin CuNi i¢in uygun bir potansiyel oldugu
bilinmektedir (Qi vd., 1999; Kazang, 2006). Fortran
programlama dilinde hazirlanan simulasyon programi
kullanilmig ve 260000 adimda tamamlanmustir.
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Sistemin hacmi, potansiyel enerjisi ve entalpisi
incelenmistir (Sekil 1). Egrilerde meydana gelen ani
degisimler sistemin erime ve kristal olusturma
sicakliklarina  karst  gelmektedir. ~ Hacim  egrisi
incelendiginde, 1sitma siirecinde sicaklikla dogru orantili
olarak artarken 1200K de siireksizlik gosterdifi, aym
sekilde sogutma siirecinde de sicaklikla dogru orantili
olarak azalirken  600-650K  arasinda  siireksizlik
gostermektedir. Sistemin i¢ enerjisinin bir Ol¢iisii olan
entalpi sicaklifa bagl olarak degisim gostermektedir.
600-650K ve 1200K sicakliginda, sirasiyla, kristalizasyon
olusumu ve erime gozlenmistir. Sistemin potansiyel
enerjisi 1sitma siirecinde artarken, sogutma siirecinde
azalmaktadir.

Kat1 ve siv1 fazlarin yapisal 6zelliklerinin incelenmesinde
radyal dagilim  fonksiyonu (RDF) egrilerinden
yaralanilmistir.  Egrilerdeki piklerin  genisligine ve
keskinligine bakarak, faz gecisinin gerceklestigi sicakligi
belirlemek miimkiindiir. Sekil 2 1sitma siirecindeki farkli
sicakliklardaki RDF egrilerini gostermektedir. Sekil 2 de
1200-1250K  sicakliklar1 arasinda bir faz gecisinin
meydana geldigi goriilmektedir. Sekil 3 de ise sogutma
sirecindeki RDF egrileri verilmigstir. Burada 650K
sicaklikta kat1 olusumunun bagladigi ve 600K den itibaren
kristal yapiin meydana geldigi goriilmektedir.

Sekil 4, 1sitma ve sogutma siirecinde, 300K sicakliktaki
RDF egrilerini gostermektedir. 4x10"" K/s lik 1sitma ve
sogutma hizlarinda, oda sicakliginda CuNi numunenin fcc
kristal yapisinda oldugu belirlenmistir.

Bu alasimin 4x10'"" K/s 1s1tma hiziyla 300K den, 1550K
sicakligina 1sitilldiginda  1200-1250K  de sivi  faza
doniistiigiinii, 1550K den 300K e sogutuldugunda 650K
den itibaren kat1 faza gecisin basladigi ve 600K den daha
diisitk sicakliklarda kristal orgiisiine sahip oldugu
gozlendi. Bir baska deyisle 650K de kristalizasyonun
basladig1r goriilir. Ayni sekilde, 1sitma egrisinden
goriilecegi gibi, yaklasik 1200K sicakliginda erimenin
basladig1 ve yaklasik 1300K den itibaren sistemin sivi
fazda oldugu gozlendi.
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Qi ve arkadaslar1 (Qi vd., 1999), MDS metoduyla, Sutton-
Chen potansiyelini kullanarak CuNi alasimini alasimi i¢in
4x10" K/s sogutma hizinda incelemistir. CuNi alagimin,
kristal yap1 olusturdugu, erime sicakligi, T, 1510K
kristalizasyon sicakligr, T., 550K bulunmustur. Bu
sonuclar ile bu ¢alismada elde edilen sonuglarin uyumlu
oldugu goriilmektedir.

Potansiyel enerji, entalpi ve hacim grafiklerine
bakildiginda ayn1 sicaklik degerlerine karsilik gelen erime
sicakligr ve kristalizasyonun bagladigr kritik sicaklik elde
edilmistir.  Ozellikle,  hacim-sicaklik  grafiginden
yararlanarak T,, ve T. degerlerinin hesaplanmasi daha
onceki caligmalarda kullanilan bir yontemdir (Finnis ve
Sinclair, 1984; Haile, 1992; Cagin vd., 1999; Qi vd.,
1999; Gurler, ve Ozgen, 2003; Kart vd., 2004a; Kart vd.,
2004b; Kazang, 2006)

Sonug olarak, 4x10"" K/s sogutma hiz1 ile sogutma siireci
1550K  den  baslatildiginda 650K  sicakliginda
kristalizasyonun bagladigi, 600K ve daha disik
sicakliklarda ise sistemin tamamen kristal ozellige sahip
oldugu, RDF egrilerinden belirlenmistir. Isitma siirecinin,
RDF egrileri incelendiginde alagimin kati-sivi faz gecisini
1200K-1250K arasinda gerceklestirdigi  gozlenmistir.
Deneysel erime sicakligy ise 1530K dir. Deneysel erime
sicakliginin, MDS ile elde edilen sicakliktan daha biiyiik
olmasi beklenen bir durumdur.
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Sekil 1. CuNi alasiminin sogutma ve 1sitma siirecinde (a) hacmin sicakliga bagl degisimi (b) entalpinin sicakliga bagh
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Sekil 2. CuNi alasiminin, isitma siirecinde RDF egrileri
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