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Ozet: Cok cisim potansiyellerini tammlamada yaygin olarak kullanilan yaklasimlardan gémiilmiis atom yéntemi (Embedded Atom
Method, EAM), atomlar arasindaki fiziksel etkilesmeleri modellemek igin kullanilir. EAM yaklagiminda kristal i¢indeki bir atomun
enerjisi, itici ve ¢ekici etkilesme fonksiyonuna bagli olarak hesaplanmaktadir. Bu ¢alismada, CuAg sivi metalinin hizli sogutulmasi
sonucu elde edilen amorf yapi, molekiiler dinamik benzetim yontemi ile incelenmistir. Cu, Ag ve CuAg i¢in Sutton-Chen EAM
fonksiyonlarmin & ¢, a,, m ve n parametreleri kullanilmigtir. Benzetim caligmasinda, CuAg alasiminin 200-1600 K sicaklik
araliginda ii¢ farkli sogutma hizi i¢in bazi termodinamik &zellikleri incelenmistir. Bu islemler sirasinda meydana gelen yapisal
degisimler radyal dagilim fonksiyonu (RDF) egrileri yardimiyla analiz edilmistir.

Anahtar Kelimeler: Metal Camlar, Molekiiler Dinamik Benzetim, Gomiilmiis Atom Yo6ntemi, Sutton-Chen Potansiyeli.

Molecular Dynamics Simulation of Amorphous Formation in CuAg Liquid
Metal

Abstract: Embedded Atom Method (EAM), which is one of the approaches widely used to describe the many-body interaction
potentials, is used to model the physical interactions between the atoms. In EAM, the energy of an atom in a crystal has different
applications and outcomes based on its impulsive and attractive interaction functions. In this study, the amorphous structure which
resulted from the rapid cooling of CuAg liquid metal alloy was examined by molecular dynamics simulation method. The parameters
of Sutton-Chen EAM potentials ¢ ¢, a, m ve n were used for Cu, Ag and CuAg. At the simulation process, some thermodynamic
properties for three different quenching rates have been investigated on CuAg alloy at 200-1600 K temperature interval. The
structural changes occurring with these processes were analyzed using radial distribution function (RDF) curves.

Keywords: Metal Glasses, Molecular Dynamics Simulation, Embedded Atom Method, Sutton-Chen Potential.

Giris

Bu faz gecisinin belirlenmesinde, radyal dagilim fonksiyonu
(RDF) kullanilmaktadir. Kristal yapili bir katinin RDF
egrileri en yakin komsu uzakliklarinda keskin pikler gosterir.
Atomik etkilegsmelerin modellenmesinde ¢esitli matematik
fonksiyonlarindan yararlanilmaktadir. Metalik sistemlerin
modellenmesi amaciyla kurulan ve ¢ok cisim etkilesmelerini
iceren birkag potansiyel enerji fonksiyonu (PEF)
bulunmaktadir. EAM, ilk defa Daw ve Baskes tarafindan

Metal ve metal alasimlar genellikle kat1 fazda kristal
ozellik gostermelerine ragmen, sivi fazdaki metal ve
metal alagimma hizli sogutma teknigi uygulanarak
amorf madde elde edilebilmektedir. Elde edilen bu
madde kristal yapili maddelerden farkli &zelliklere
sahip olmaktadir. Uzun mesafeli atomik diizene sahip
olmayan metal ve metal alasimina, amorf metalik

alasim denir. Bir bagka deyisle, cam alasimi veya
kristal olmayan alagim da denir (Duruk, 2004). Amorf
metalik madde, denge dis1 islemlerle hazirlandigindan
numunelerin  6zellikleri kullanilan ydnteme sikica
baglidir. Amorf metalik madde, donma noktasindan
daha diisiik sicakliklara hizli sogutma yontemi ile
iretilmektedir (Morigaki, 1999). Amorf maddenin

molekiiler dinamik (MD) benzetim yontemi ile
incelenmesi miimkiindiir. Bu yontem, sistemdeki
parcaciklarin zamana bagl davranislarinin

incelenmesine izin vermesi nedeniyle Onemli bir
ayricaliga sahiptir. Model sistemin yapisal ve
termodinamik 6zelliklerini sicakligin, basincin ve
zamanin fonksiyonu olarak iretebildigi i¢cin amorf
sistemlerin  incelenmesinde giivenle kullanilabilir
(Cakmak vd., 2005).

Benzetim siirecinde atomlar, belirlenmis bir uzay
bolgesinde bulunurlar. Bu sartlara bagli olarak,
molekiiler dinamik benzetim ydntemi kullanilarak
herhangi bir element atomlarindan olusan topaklarin
sicakliginy, yiiksek sicakliktan diisiik sicakliga diigiirme
islemleriyle faz gegislerini gézlemlemek miimkiindiir.
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Onerilmig olup, daha sonra gesitli arastirmacilar tarafindan
gelistirilerek bilgisayar benzetim ¢aligmalarinda verimli bir
sekilde kullamlmigtir ~ (Haile, 1992). Cok cisim
potansiyellerinden biri olan gdmiilmiis atom potansiyeli, fcc
yapili gecis metalleri olan Ag ve Cu alasimlarim
modellemede basarili oldugu goriilmiistiir (Daw ve Baskes,
1984).

Bu c¢alismada, EAM yaklasimi ile MD benzetimi
kullanilmugtir. 432 atomlu Ag60-Cu40 sivi alagimina ig
farkli sogutma hizi uygulanmustir ve bunlar sirayla 5x10"
K/s, 1x10'* K/s ve 4x10'* K/s seklindedir. Bu islemlerde
katilasma kinetikleri belirlenmis ve kati faz ile sivi faz
arasinda yapisal 6zellik bakimindan iliski kurulmustur.

Bu c¢alismada, EAM yaklasim: ile MD benzetimi
kullanilmigtir. 432 atomlu Ag60-Cu40 sivi alagimima ii¢
farkli sogutma hiz1 uygulanmistir ve bunlar sirasiyla, 5x10"
K/s, 1x10' K/s ve 4x10'* K/s seklindedir. Bu islemlerde
katilasma kinetikleri belirlenmis ve kati faz ile sivi faz
arasinda yapisal Ozellik bakimindan iligki kurulmustur.
Uretilen kati fazlarin yapisal ozellikleri, radyal dagilim
fonksiyonlar1 incelenerek ¢oziimlenmistir.
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Materyal ve Metot

Metalik sistemleri modellemek icin kullanilan metalik
sistemlerin elastik sabitleri ve kohesif enerjisi gibi
temel ozelliklerinin en iyi sekilde tanimlanmasi, ¢ok
cisim potansiyellerinin en biiylik avantajidir. Bu
calismadaki metalik sistemler, ¢ok cisim potansiyeli
olarak  bilinen gomiilmiiy atom yontemi ile
modellenmistir.

Gomiilmiis Atom Yontemi — EAM

Benzetim ¢alismasinda ilk adim, molekiiller arasindaki
etkilesmeyi tanimlayan bir potansiyel enerji fonksiyon
(PEF) se¢mektir. Metalik sistemleri modellemek igin
kullanilan iki cisim etkilesme potansiyellerinin hizli
hesaplama ve kolayca yorumlanabilme avantajlari
yaninda, kiiresel simetrik etkilesmelere uygulanmasi
gibi birtakim smirlamalar olmasi, arastirmacilart gok
cisim potansiyellerini kullanmaya yoéneltmistir (Erkog,
1997).

Kristal i¢indeki bir atomun enerjisi, elektrostatik itici
enerjilerinin  toplami  ile  atomun  bulundugu
koordinatlardaki  elektronik yiik  yogunlugundan
kaynaklanan gdmme enerjisi terimlerinin toplami
olarak tanimlanir. Elektrostatik itici  kuvvetler,
maddenin kendi tzerine ¢6kmesini Onlerken, uzun
mesafeli c¢ekici kuvvetler de maddenin dagilmasini
onler. Bu kuvvetlerin mesafesi ve siddeti n ve m
sabitleri ile tanimlanan degerler ile belirlenir. Buna
gore, N atomlu bir kristalin toplam potansiyel enerjisi,

Ey = ZBZm) +G, (Ei)} 1)

i=1 J#i

seklinde verilir. Burada, ¢5(Vij) ikili etkilesme

fonksiyonu, G,(p;) ise i atomunu p; elektronik yiik

yogunlugunun  bulundugu bir orgii  noktasina
yerlestirmek icin gereken ve gdmme enerjisi olarak
bilinen bir fonksiyon olup, ¢ekici etkilesmeleri temsil

eder. EAM yaklasiminda; G,(0;) gémme enerjisi

fonksiyonu;
G.(p)=-c|p, @)

seklinde tanimlanir (Finnis ve Sinclair, 1984). Burada ¢
kristal 6zelliklerinden elde edilen boyutsuz bir sabittir.
Orijinal EAM yaklasiminda, gémme fonksiyonunun

argiimani p, , i noktasindaki elektronik yiik yogunlugu

olarak tanmimlanir ve i atomunu cevreleyen komsu
atomlarin atomik yiik yogunluklarinin i noktasindaki

toplami
pi=2p (”ij )

J#E

3)

olarak ifade edilirr. EAM yaklasiminda iki cisim
etkilesmesini temsil eden PEF ¢(r;) ve yik

yogunlugu fonksiyonu p(7;) olmak izere, atomik
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koordinatlara bagl iki fonksiyon tanimlanmasi gereklidir.
Sutton-Chen modeli ile tanimlanan kristal toplam enerjisi;

n

Y1 a, =
E =&)X | =2 |1=| —cyp, 4)
| 2 i\ Yy
dir. Burada,
N m
_ a
Pi =Z r_o ®)
JE Y

olarak ifade edilir (Sutton ve Chen, 1990). Burada, & enerji
boyutunda bir parametre, a, kristalin 6rgii sabiti, ¢ boyutsuz
bir say1, n ve m ise birer tam sayidir. Ag ve Cu igin Sutton-
Chen potansiyel enerji fonksiyonunun parametre degerleri
Cizelge 1’de verilmistir.

Cizelge 1. Ag ve Cu i¢in Sutton-Chen potansiyel
parametrelerinin degerleri (Cagin vd.,1999)

& (mev) c m |n a, (/i)
Ag 2,5415 144,41 | 6 | 12 4,09
Cu 1,2382 39,432 | 6| 9 3,61
Molekiiler Dinamik Yéntemi
MD yontemiyle, aralarindaki fiziksel etkilesmelerin

potansiyel enerji fonksiyonlariyla tanimlandigr ve Newton
hareket denklemlerinin belirlendigi istatistik mekaniksel bir
parcaciklar toplulugu igin, hareket denklemlerinin sayisal
coziimleriyle elde edilen bir faz uzayinda minimum enerjili
bir noktanin elde edilmesini amagclar. Minimum enerjili
noktanin elde edilmesinden sonra sistem gozlenebilirleri
zaman ortalamasi olarak hesaplanir (Cakmak vd., 2005).
Benzetim siirecinde atomlar, belirlenmis bir uzay bélgesinde
bulunurlar. Bu sartlara bagli olarak, MD benzetim yontemi
kullanilarak herhangi bir element atomlarindan olusan MD
hiicrelerin sicakligini, yiiksek degerlerden diisiik degerlere
diisirme islemleriyle yapisal faz gecislerini gozlemek
miimkiindiir. Bu faz geg¢isinin belirlenmesinde kullanilan
radyal dagilim fonksiyonu (RDF) egrileri, kristal yapili bir
katinin en yakin komsu uzakliklarinda keskin pikler gosterir.
Bu keskin pikler, yiizey merkezli kiibik (fcc) birim hiicreli
bir kristal i¢in, 7, en yakin komsu uzakligmin

1,42,4/3,4/4... katlarindaki uzakliklarda keskin pikler

gosterir.

Kristal yapili bir katinin herhangi bir atomu radyal
dogrultularda periyodik mesafelerde komsulara sahiptir.
Referans olarak segilen bir atomdan » kadar uzakta ve Ar
kalinliginda kiiresel bir hacim elemani icindeki parcacik
sayis1 n(r) koordinasyon sayisi ile gosterilmek iizere, g(r)
radyal dagilim fonksiyonu,

LZani(r)

(6)
N? 4z r*Ar

g(r) =

bagmtisindan hesaplanir (Ozgen ve Adigiizel, 2004; Kazang
ve Ozgen, 2005). Ayrica, MD hesaplamalariyla; potansiyel
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ve kinetik enerjiler, hacim, basing ve entalpi gibi
termodinamik nicelikler dogrudan elde
edilebilmektedir. Yapisal oOzelliklerin ve atomik
hareketliliklerin incelenmesinde ise g(r) radyal dagilim
egrileri ve kare ortalama yer degistirme (mean square
displacement - MSD) degerleri tercih edilen analiz
yontemleri arasindadir (Ozgen, 1997).

Bulgular ve Tartisma

Bu caligmada, 432 atomlu Ag60-Cu40 siv1 alasimi igin
yapilan sogutma islemlerinde sistem sicakliklari, 3
farklt sogutma hizi kullanilarak 1600 K den 200 K e
disirilmiistir. Bu ¢alismadaki birinci, ikinci ve
figlincii sogutma hizlari 5x10" K/s, 1x10'* K/s ve
4x10"2 K/s dir. Bu islemler sirasinda alasimda meydana
gelen yapisal degisimler RDF egrileri yardimiyla analiz
edilmistir. RDF grafiklerinin tamaminda sicakligin
azalmasiyla birlikte daha diizenli bir yapiya gegcis
oldugundan, birinci pikin siddetinin giderek arttig
gOriilmistiir.

AgCu alasimi igin 4x10" K/s sogutma hizinda
sicaklia karst potansiyel enerji, entalpi ve hacim
egrileri, sirasiyla, Sekil 1 ve Sekil 2 ve Sekil 3 de
verilmistir. Sicakligin azalmasiyla kirilmalar meydana
gelmistir. Bu degisimlerin goriildiigii sicakliklar erime
ve kristallesme sicakliklaridir. Sekil 1°e bakildiginda,
hacim sicaklikla dogru orantili olarak artma gosterirken
T, =1050 K’ de erime olayr basglamistir. Qi ve
arkadaglar1 ise (Qi vd., 1999), MDS yo6ntemini
kullanarak, 4x10? K/s sogutma hizinda AgsCuy
alasgimini incelemislerdir. AggCu, alagimi igin teorik
erime sicakligt olarak T,,=1090 K ve deneysel erime
sicaklig1 olarak T,,=1053 K degerlerini bulmusglardir.
Bulunan sonu¢ ile c¢alismanin uyumlu oldugu
gozlemlenmistir.

Sicakliga bagli atomik hacim degisim egrilerindeki
kirtlma, sogutma hizlarina baghdir. Yiiksek sogutma
hizlarinda kirilmaya neden olan bu ani degisim faz
gecisi oldugunu gosterir.

Hizli sogutma sartlarinda sistem sicakligi 1600 K de
tutulmug ve 200 K’ e diislirilmiistiir. Birinci sogutma
hiz1 igin farkl sicakliklarda AgCu alasgiminin radyal
dagilim fonksiyonu egrileri Sekil 4 de verilmistir. RDF
grafiginde ilk pik konumu, atomlar arasindaki en yakin
komsu uzakliklarmi gosterir ve bu pik siddeti, bagl
atomlarin sayisinin bir Olciisii olarak
degerlendirilebilir. Sivi fazda bulunan maddelerde
atomik yerlesimler periyodik 6zellik gostermedigi i¢in,
1600 K de sivi fazda bulunan alasimin RDF egrisi
keskin pikler vermez. Dolayisiyla, sivi faz, molekiiler
dinamik  benzetim ile gergege yakin temsil
edilmektedir. Sicakligin diismesiyle birlikte birinci
pikin siddeti giderek artmaktadir. Sogutma islemi
boyunca diizen derecesi artarken diizensizlik
derecesinin giderek azalmaktadir. Stvi metal, katilarda
bulunmayan c¢ok diizensiz yapisal birimler igerir.
Birinci pikteki degisim, sivi igerisinde bulunan ve
diizensiz yapiy1 olusturan atomik kiimelerin sayisinda

sicakligin azalmasiyla birlikte bir artis meydana geldigini
gosterir. Bu sonuca dayanarak, amorf kati icinde de kisa
mesafe diizenine sahip atomik kiimeler bulundugu sonucu
¢ikartilabilir. Sekil 4 den 1000 K sicakligindan 950 K
sicakligina  disiiriildiginde  kristallesme  gergeklestigi
goriilmektedir.

Ikinci hizli sogutma islemi sirasinda, yaklasik 500 K
civarinda ikinci pikin yavas sekilde yarildigi goriiliir. AgCu
alagimu 1x10'* K/s sogutma hizinda amorf katiya doniisiir.
Bu doniisiim, Sutton-Chen EAM potansiyeli ile ikili alagim
sisteminin amorf yapr iiretebildigini gosterir. Ikinci sogutma
hizinda, birinci ve ikinci pikler arasinda sicakligin
diismesiyle kendini gosteren ve yapimin degistigine isaret
eden kiiciik bir pik vardir. AgCu igin daha diisiik sogutma
hizlarinda 200 K sicaklikta birinci pikin yiiksekliginin arttig
gozlenir. Birinci pikteki bu artis daha giiglii bir kimyasal
kisa mesafe diizeni olustugu anlamina gelerek kristal yapiya
isaret eder.

Yavag sogutma hizinda, kristal olusumu esnasinda,
sicakligin azalmasiyla birlikte sistem periyodik bir yapiya
stirtiklenir. Asir1 soguk sivi igerisinde katilagma girisimi
olur. Ancak sistemin minimum enerjili yapilandirmaya
yerlesememesi nedeniyle bu yapilasma bozulur ve sistem
tekrar stvi forma doner. Sicakliin azalmaya devam etmesi
sonucunda asir1 soguk sivi icerisinde kararl ylizey merkezli
kiibik (fcc) kiimeler olusur. Bu kiimelerin biiylimesiyle
kristal olusur. Bu kristalin i¢inde olusan diizensiz yapilar
nedeniyle standart bir fcc kristali elde edilemez.

Ikinci sogutma hizi igin farkli sicakliklarda AgCu alagiminin
radyal dagilim fonksiyonu egrileri Sekil 5 de goriilmektedir.
Sekil 5 den goriildigi gibi, 500 K civarinda ikinci pik
yarilir. ikinci pikteki bu yarilmanin metalik bir camin RDF
deki karakteristik bir 6zelligi oldugu ¢ok iyi bilindiginden,
AgCu alasimi amorf katiya doniisiir (Ozgen ve Duruk,
2004).

Uciincii  sogutma hizi icin farkli sicakliklarda AgCu
alasiminin radyal dagilim fonksiyonu egrileri Sekil

6 da verilmistir. Ikinci sogutma hizindaki 1s1l islem
stirecindekine benzer olarak amorf yapiya doniigim
gozlenmistir. Duruk (2004)’un MDS metoduyla Al, Fe ve
AlFe alasimmi incelemistir. Bu sonuglar ile yapilan
calismadaki sonuglarin uyumlu oldugu gézlenmistir.

Sonug olarak, AgCu alagiminda hizli sogutma yapildiginda
amorf yapiya gecis oldugu, yavas sogutma yapildiginda ise
kristallesme meydana geldigi goriilmiistiir. AgCu alasim
iizerine yapilan hizli sogutma benzetimlerinde, ikinci ve
iiciinci sogutma hizlar1 i¢in atomlar kristalin orgii
noktalarma yerlesemediginden, amorf kati tretilmistir.
Ikinci ve iigiincii sogutma hizlarmin kristal olusumunu
engelledigi gorilmiistiir.
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Sekil 1. AgCu alasiminin isitma-sogutma (4x10" K/s) isleminden elde edilen sicakhga bagh atomik hacim egrisi
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Sekil 2. AgCu alasiminin isitma-sogutma isleminden (4x10" K/s) elde edilen sicakhiga bagh entalpi egrisi
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Sekil 3. AgCu alagimumin 1sitma- sogutma isleminden (4x10" K/s) elde edilen sicakliga bagl atom basina potansiyel
enerji egrisi
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Sekil 4. Birinci sogutma hizi (5x10"" K/s) icin farkl sicakliklarda AgCu alagimmmin radyal dagilim fonksiyonu g(r)

egrileri
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Sekil 5. Ikinci sogutma hizi (1x107 K/s) icin farkly sicakliklarda AgCu alasiminin radyal dagilum fonksiyonu g(r)
egrileri
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Sekil 6. Uciincii sogutma hizi icin (4x107 K/s) farkl sicakliklarda AgCu alagimimin radyal dagilim fonksiyonu g(r)
egrileri
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