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Oz: Amorf metal malzemeler sahip olduklar fiziksel 6zellikler nedeniyle ileri teknoloji iiriinlerinde siklikla kullanilmaktadir.
Ancak, bu malzemeler termodinamik denge disindadir ve sicaklik, basing ya da zamanla yapisal olarak degisip kararli hale
geeme egilimi gosterirler. Bu ¢alismada, 6nce sivi fazdaki bakir modeller {i¢ farkli hizla sogutularak katilastirilmistir. Katilagan
modellerden ikisinin amorf yapiya sahip oldugu tespit edilmis ve sonra bu amorf modellerin farkli sicakliklarda yaslanma
davraniglari incelenmistir. Simiilasyon ¢aligmalarinda atomlar arasindaki fiziksel etkilegsmeler gémiilii atom metodu ile temsil
edilmis ve molekiiler dinamik integrasyonlar1 Verlet algoritmasi ile gergeklestirilmistir. Sonugta diisiik sicakliklarda
yaslandirilan amorf yapilarin daha geg kristallendigi ve yiiksek sogutma hizi ile sogutularak elde edilen amorf modellerin hem
sicakliga hem de yaslandirmaya kars1 daha dayanikli olduklar1 belirlenmistir.

Anahtar kelimeler: Amorf bakir, Molekiiler dinamik, Gomiilii atom metodu.
Ageing Effect on Structural Stability of Amorphous Copper

Abstract: Amorphous metal materials are frequently used in high technology products due to their physical properties.
However, these materials are out of thermodynamic equilibrium and tend to change their structural properties with changing
in temperature, pressure or ageing. In this study, the copper models in the liquid phase were solidified by cooling at three
different speeds. Two of the solidified models were found to have amorphous structure and then the aging behavior of these
amorphous models at different temperatures were examined. In simulation studies here, physical interactions between atoms
were represented by the embedded atom method and molecular dynamic integrations were realized by Verlet algorithm. As a
result, it is determined that the amorphous structures aged at low temperatures crystallize later and amorphous models obtained
by cooling with high cooling rate are more resistant to both temperature changes and aging.

Key words: Amorphous copper, Molecular dynamics, Embedded atom method.
1. Giris

Camsi alagimlarin ve amorf metallerin, kristal yapili emsallerine gére mekanik agidan daha esnek, yiiksek
sertlik, ¢ok iyi manyetik 6zellikler sergilemeleri bunlarin medikal, uzay ve savunma sanayi basta olmak tizere pek
cok teknolojik alanda kullanilmalarina imkan saglar. Bu malzemelerin sicaklik, basing, zor ve yaslanma gibi etkiler
altinda kararsiz davranarak kristallenme egilimi gostermeleri ise en 6nemli problemlerinden birisidir [1-3].
Teknolojik uygulamalarda mono atomik amorf malzemeler yerine bunlarin oksit bilesikleri ya da diger elementler
ile katkilanmis alasim formlar1 olusturularak mevcut problemler asilmaya ¢alisilmaktadir [4]. Ikinci iigiincii ve
hatta dordiincii element katkilanmasi amorf malzemelerin temel fiziksel ozelliklerini degistirdigi gibi
kristallenmeye karsi direncini de artirmaktadir. Amorf malzeme igerisinde kristal olusumu genellikle
cekirdeklenme ve biiyiime teorileriyle agiklanmakta ve bu davranisi baskilayacak sekilde amorf malzeme {iretim
teknikleri veya katkilama teknikleri gelistirilmeye ¢alisilmaktadir. Liu ve arkadaglart [5] CusoZrasAgs alagiminin
mikro yapist ve mikro sertligi tizerine sogutma hizinin etkisini incelemiglerdir. Bu ¢alismada hizli sogutma oranlart
ile olusturulan tam amorf yapiya kiyasla diisiik sogutma oranlari i¢in amorf yapinin homojen olmayan yapiya sahip
oldugu ve bu nedenle mikro sertlik degerini degistirdigi sonucuna ulagilmistir. Bu homojen olmayan yapilar diisiik
sogutma oranlar1 nedeniyle amorf yapida meydana gelen kristal olusumuna atfedilmistir. Bir bagka ¢aligmada
sogutma hizinin Zr70CuzNii camsi alagimin kristallenmesi tizerine etkileri incelenmis ve ikisi arasinda yakin bir
iligski oldugu gozlenmistir [6]. Amorf yapilar iiretilirken uygulanan sogutma hizinin artmasi halinde termodinamik
ve yapisal kararliligin arttigin1 gosteren farkli calismalar da literatiirde bulunmaktadir [7, 8]. Bu durumda temel
sorun, amorf malzeme i¢inde kristallenmenin atomik mekanizmasinin tam olarak anlasilmasi olacaktir. Ayrica, bu
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mekanizma iizerinde sicakligin, zamanin ve amorf malzemenin iiretilme yontemlerinin etkisinin belirlenmesi de
6nemli olacaktir.

Kristallenmenin ¢ekirdeklenme ve biiyiime teorilerinin atomik Olgekte incelenmesi molekiiler dinamik
simiilasyonlari ile yapilabilmektedir [9-11]. Molekiiler dinamik simiilasyonlari, model malzeme i¢indeki atomlarin
belirli bir fiziksel kuvvet alanindaki hareket denklemlerinin sayisal olarak ¢6ziimiinii igerir [12]. Boylece, her bir
atom iizerine etkiyen kuvvet ve atomik hareketlilikler zamana bagli incelenebilir. Bu hesaplamalarda sonuglari
etkileyen en onemli faktér kuvvetlerin belirlenmesinde kullanilan potansiyel enerji fonksiyonunun segimidir.
Metalik modeller i¢in gémiilii atom metodu (Embedded Atom Method - EAM) potansiyel yaklagiminin deneysel
sonuglara yakin sonuglar iirettigi bilinmektedir [13]. Bakir metalinin modellenmesi igin basarryla kullanilmakta
olan birkag EAM yaklagim1 bulunmaktadir [14-16]. Bunlardan birisi Mishin ve arkadaslar1 tarafindan 2001 yilinda
gelistirilen EAM versiyonudur [16, 17].

Bu ¢alismada, li¢ farkli hizla sogutulan sivi fazdaki model bakir sisteminin katilasmasi incelenmis ve elde
edilen iki tip amorf yapinin sicaklifa ve zamana bagli termodinamik kararliligi aragtirilmistir. Model yapinin
atomlar arasindaki fiziksel etkilesmeler EAM yaklagiminin Mishin versiyonu ile temsil edilmistir. Stvi, amorf ve
kristal model yapilar1 radyal dagilim fonksiyonlar: ile analiz edilmistir. Sonugta, yiiksek sogutma hizi ile elde
edilen amorf model yapilarin hem zamana hem de sicakliga bagli olarak daha kararli olduklar1 ve yavas sogutulan
modellerde homojenitenin bozuldugu ve buna bagl olarak kararliliklarinin azaldig1 goriilmiistiir.

2. Materyal ve Yontem

Bu ¢aligmada gomiilii atom metot kullanilarak molekiiler dinamik simiilasyonlari ile 2048 atomlu bakir model
sisteminin termal ve yapisal kararlilig1 incelenmistir. Atomlararasi potansiyeli tanimlamak i¢in Mishin potansiyel
fonksiyonlart kullanilmistir. Caligmalara 2000 K sicaklikta termalize edilen sivi model ile baglanmistir. Daha sonra
sistem 2000 K sicakliktan hizli sogutularak amorf yapi elde edilmistir. Yapinin amorf olup olmadigi radyal dagilim
fonksiyonu ile belirlenmistir [18, 19]. 102 K/s’lik sogutma hiz1 elde etmek igin sicaklik 2000 K den itibaren 50 K
sicaklik degisimleriyle 100 K’e diisiiriilmiistiir. Her sicaklikta adim sayisi 24359 olup dengeleme adimi 4359
olarak alinmistir. 10 K/s’lik sogutma hizi elde etmek icin sicaklik 2000 K den itibaren 100 K sicaklik
degisimleriyle 100 K’e digiiriilmiistiir. Her sicaklikta adim sayist 4706 olup dengeleme adimi 706 olarak
almmigtir. 10 K/s’lik sogutma hiz1 elde etmek igin sicaklik 2000 K den itibaren 100 K sicaklik degisimleriyle
100 K’e diistiriilmustiir. Her sicaklikta adim sayis1 475 olup dengeleme adimi 75 olarak alinmistir. Elde edilen
amorf yap1 100 K, 200 K, 300 K, 400 K sicaklikta 2 ns bekletilerek zamana kars1 kararlilig1 belirlenmistir. Elde
edilen amorf yap1 100 K’den itibaren 1sitilip termal kararliligi kontrol edilmistir. Molekiiler dinamik integrasyon
adim buytkligi 2 fs olarak segilmistir. Sicaklik kontroliinde Nose-Hover termostatindan yararlanilmistir [20].
Calismalarda hidrostatik basing sifir degerinde sabitlenmis ve barostat olarak Parrinello-Rahman yontemi
kullanilmustir [21].

3. Bulgular ve Tartisma

Simiilasyon ¢aligmalarindan elde dilen sonuglar ii¢ ayr1 grupta incelenmistir. ilk olarak sivi bakir modelden
amorf olusturma isleminin sonuglar1 degerlendirilmistir. Daha sonra elde edilen amorf yapilarin zamana bagh
kararliliklar1 incelenmistir. Son olarak amorf modellerin sicakliga bagl kararliliklari iizerinde durulmustur.

3.1. Amorf Olusumu

Metalik sistemlerin monoatomik sivi fazlarindan deneysel olarak amorf yapilarinin iiretilmesinin 6niindeki
en biiyiik engelin monoatomik metalik sistemlerde atomlarin mobilitelerinin ve 1s1 kapasitelerinin nispeten yiiksek
olmasit gosterilir [4]. Bu nedenle, monoatomik metalik sistemlerin atomik mobilitelerini ve 1s1 kapasitelerini
azaltacak sekilde farkli element katkilamasi yapilmaktadir [4-6]. Bununla birlikte, simiilasyon c¢aligmalarinda
deneysel olarak ulagilmasi ¢ok zor olan sogutma hizlarinin test edilmesi miimkiin olmaktadir. Bu ¢aligmada,
Mishin EAM fonksiyonu ile modellenen sivi fazdaki monoatomik bakir modeli 2000 K sicakliktan itibaren 10712
K/s, 1088 K/s ve 104 K/s sogutma hizlariyla sogutularak katilastirilmustir. Bu katilagsma siireclerine ait gesitli
sicakliklarda hesaplanan radyal dagilim fonksiyonlar1 Sekil 1 (a-c)’de verilmistir. Radyal dagilim fonksiyonu ideal
bir kristal yap1 i¢in belirli mesafelerde keskin piklere sahipken sivi fazda genislemis bir ilk piki takip eden ve
stvinin yogunlugunu ifade eden bir plato bolgesine sahiptir. Radyal dagilim fonksiyonunun ilk pikinin bulundugu
uzaklik atomlar arasindaki en yakin komsuluklara karsilik gelmektedir. Boylece, kristal yapilar igin ikinei pik
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konumu fec orgiiler igin ikinci yakin komsuluklara ve dolayistyla 6rgii parametresine karsilik gelmektedir. Sekil
1 (a)’da, 10'? K/s hizla sogutulan model sivimin radyal dagilim fonksiyonu degisimlerinden kristal kat1 faza sahip
oldugu ve 400 K’den itibaren 100 K’e kadar ikinci pik konumunun 3.6 A civarinda bulundugu gériilmektedir. Bu
deger kristal fazdaki bakirin deneysel drgii sabiti 3.61 A degeri ile uyumludur [22]. Sekil 1 (b ve c)’de goriilen
10'® K/s ve 10 K/s hizla sogutulan model sivilarin radyal dagilim fonksiyonunda 6zellikle ikinci pikte bir ayrisma
goriilmektedir. Ikinci pikteki bu ayrigma amorf yapiya isaret eden en dnemli bulgudur [23]. Bununla birlikte, 10%*
K/s hizla sogutulan model sisteme ait ikinci pikin ayrigma sekli literatiirde tanimlanan ve icosahedral atomik
kiimelenme ile iliskilendirilen ayrisma sekline daha uygun gériilmektedir [23]. Buna karsilik, 10'® K/s sogutmaya
sahip modelin amorf yapisinda icosahedral kiimelenmelerin daha defektif 6zellikte oldugu belirtilebilir.
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Sekil 1. Sogutma siireglerinde sicakliga bagh radyal dagilim degisimleri. (a) 102 K/s , (b) 103 K/s ve (c) 10 K/s.
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3.2. Zamana Bagh Yapisal Kararhhk

Bu kisimda amorf model yapilar 100 K, 200 K, 300 K ve 400 K sicakliklarinda her biri 2 fs olan 108 molekiiler
dinamik integrasyon adimi, toplamda 2 ns yaslandirilmistir. Bu yaslandirma siireclerinde zamana bagli potansiyel
enerji (Ep) degisimleri Sekil 2 (a ve b)’de verilmistir. Sekil 2 (a)’da 10*® K/s hizla sogutularak elde edilen amorf
yapmin 100 K sicakliktaki yaslandirma isleminde yapinin 1150 ps siireyle amorf yapisint korudugu fakat daha
sonra bir ara faz olusturarak kademeli olarak fcc kristal yapisina yerlestigi goriilmektedir. Ancak, 200 K, 300 K
ve 400 K sicakliklarda amorf yapinin ¢ok daha kisa siire amorf yapida kaldig goriilmektedir. Sekil 2 (a)’daki i¢
grafikte sicaklik arttik¢a kristallenmenin geciktigi gézlenmektedir. Bu durumun artan sicaklikla birlikte atomik
mobilitenin de artmasindan kaynaklandigi ve atomlarin kristal 6rgii noktalarina yerlesme siiresinin artmasina
neden oldugu seklinde yorumlanmgtir. Buna karsin, Sekil 2 (b)’de goriilen 1014 K/s hizla sogutularak elde edilen
amorf yapinin zamana potansiyel enerji degisiminden 100 K ve 200 K sicakliklarda model yapinin 2 ns siiresince
kararli kaldigi ve 300 K sicakliktaki kararliligin 400 K sicakliktaki kararliliktan daha iyi oldugu gériillmektedir.

sxaob T —T —T 7-3.40:‘ T T ] F - T T T T r T 7
=5 ' \ =104 K/s
13/ [& g -3.40F - R 1
\ =101 Kis 144le : A
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Sekil 2. Amorf modellerin zamana bagh potansiyel enerji degisimleri. (a) 10 K/s ve (b) 101 K/s hizlarina ait degisimler.
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3.3. Termal Kararhhk

Termal kararlilik ¢alismalarinda 10%3 K/s ve 10 K/s sogutma hiz1 ile olusturulan amorf modeller 100 K
sicakliktan itibaren 30 K artiglarla 1400 K sicakliga kadar isitilmistir. Her sicaklik degeri igin toplam 20000
integrasyon adimi galigilmis olup termalizasyon igin 5000 integrasyon adim kullanilmustir. Sekil 3 (a)’da 10*2 K/s
hiz1 ile sogutulan modelin 240 K sicaklikta MSD degerinin aniden arttig1, atomik hacim ve potansiyel enerji
degerlerinin ise azaldigi goriilmektedir. Bu degisimler ve Sekil 3 (b)’de goriilen radyal dagilim fonksiyonu
degisimleri birlikte degerlendirildiginde amorf modelin fcc faza doniismeye basladig1 sonucuna ulasilir. Sicakligin
artmastyla birlikte 280 K sicaklikta radyal dagilim fonksiyonunun ideal fcc yapiya yakin bir kristallenme
sergiledigi goriiliir. Daha sonraki sicaklik artigiyla birlikte 780 K ve 1240 K sicaklik araliginda atomik mobilitenin
arttig1 ve yapinin daha kararl bir faza yerlesmeye ¢alistig1 goriilmektedir.

Sekil 4 (a)’da 10%* K/s hiz1 ile sogutulan modelin 340 K sicaklikta MSD degerinin aniden arttig1, atomik
hacim ve potansiyel enerji degerlerinin azaldig goriilmektedir. Buradaki sonuglar 10*2 K/s hiz ile sogutulan model
icin elde edilen sonuglara benzer niteliktedir. iki model arasindaki tek fark diisiik sogutma hiz1 i¢in 780 K
sicakligindan sonra meydana gelen daha kararli bir yapiya yerlesme cabasidir. iki model karsilastirildiginda
yiiksek sogutma hizi ile elde edilen amorf yapinin digerine nispeten daha kararl kalmasidir.
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Sekil 3. 10% K/s hizla sogutulan amorf modelin sicakliga bagl kararliligi. (a) Termodinamikler ve (b) radyal dagilim.
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Sekil 4. 10%* K/s hizla sogutulan amorf modelin sicakliga bagh kararlilig1. (a) Termodinamikler ve (b) radyal dagilim.
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4. Sonuclar

S1vi bakir modelden amorf yapili bir sistem elde edilebilmesi i¢in 10* K/s veya daha biiyiik hizlarda sogutma
hiz1 gerektigi belirlenmistir. Molekiiler dinamik simiilasyonlari ile modellenen amorf bakir i¢in sogutma hizinin
artmastyla elde edilen amorf yapinin zamana bagh kararliligimin arttig1, ancak sicaklik arttikga zamana karsi
kararliligin azaldig1 goriilmiistiir. Ayrica, diisiik sogutma hizlari ile elde edilen amorf yapilarin sicaklik artigina
bagli olarak bazi ara faz veya atomik kiimelenmeler gibi yogunluk degistirebilecek yapisal kararsizliklar
sergiledigi tespit edilmistir.

TesekKkiir

Bu calismada, S.0. bilgisayar simiilasyonu kodlarmi yazmis, sonuglarin yorumlanmasinda ve makalenin
yaziminda gorev almistir. Y.G. Programlarin isletilmesinde, sonuglarin alinmasinda, verilerin diizenlenmesinde
ve grafiklerin olusturulmasinda katki saglamis ve makalenin olusmasina vesile olan [19] numaral: yiiksek lisans
tezinin yazaridur.
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