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ONSOZ

Fcc yapisindaki gecis metalleri ve bunlardan olusan alasimlarin havacilik, tip,
dishekimligi ve askeri alanlarda genis bir uygulama alan1 bulmustur. Yiiksek kalitede
ve istenen Ozelliklere haiz (sicaklik, yogunluk, oksitlenme v.b.) metal ve alagim
arayis1 yukarida sayilan nedenlerden dolayr gecis metali ve alasimlarina yonelime
sebep olmustur. Bu nedenle bu malzemelerin 6zelliklerinin saptanmasi ve hizli bir
calisma i¢cin MD simiilasyonlar gelistirilmistir. Biz bu ¢alismamizda MD simiilasyon
kullanarak oksit yapiya sahip olmayan Au, Ag, Pd metal ve alasimlarinin kati faz

ozellikleri aragtirilmistir.

Yiiksek lisans egitimim boyunca ve tez caligmalarim siiresince yaptigr yardim ve
katkilardan dolay1 ve 6zellikle gostermis oldugu sabirdan dolayr sayin hocamiz Yrd.

Doc. Dr. Ali CORUH’a tesekkiirlerimi sunarim.

Calismalarim sirasinda bana yapmis olduklar1 maddi ve manevi destekten dolay:

ailemin tiim fertlerine miitesekkirim.

Bu ¢alisma Sakarya Universitesi Rektorliigiiniin 2007-02-02-004 numaral1 arastirma
projesi “Paladyum, platin, altin, giimiis, bakir, nikel degerli metallerin teknolojik
Ozelliklerinin arastirilmast ve bu metallerden kritik teknolojik O6zelliklere sahip

olabilecek yeni alagimlarin tiiretilmesi” tarafindan desteklenerek yapilmistir.
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OZET

Anahtar Kelimeler: Molekller dinamik, Quantum Sutton-Chen potansiyeli, Uclt
alagimlar ve soy-metaller.

Paadyum (Pd), Altin (Au) ve Gilimiis (Ag) ‘ln ve bu metallerin farkli
konsantrasyondaki alagimlarinin  (AuzzAQs3Pdss, AuzsAgosPdsy, AuUpAgaoPdap,
AUs0Ag2sPd2s, AugpAgaoPds, AusAgaPdy) Orgii sabiti, yogunlugu, enthalpisi,
elastik sabitleri, 1s1 si@as1 gibi mekanik 6zellikleri Quantum Sutton-Chen (Q-SC)
potansiyeli kullanilarak, molekiiler dinamik simiilasyon yontemi ile incelenmistir.
Yapilan hesaplamalar kat1 yap1 i¢in gerceklesmistir.

Arastirmalarimiza gore, bugiine kadar molekiler dinamik similasyon ile f.c.c.
yapidaki iki metalden olusan alasimlar incelenirken, bu calismada ve ii¢ f.c.c.
metaldan olusan alasimlar incelenmistir. Simiilasyon igin gerekli bir 6zellik olan
Rafii-Tabar birlestirme kuramimin tgli metal alagimlari iginde uygulanabilirligi
goriilmiistiir. Ayrica farkli konsantrasyondaki alagimlarin mekanik 6zelliklerinin
sicakliga baglilig1 arastirilmistir.
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MOLECULAR DYNAMICS INVESTIGATION OF MECHANIC
AND TERMODYNAMIC PROPERTIES OF Au - Ag - Pd
TERNARY ALLOYS

SUMMARY

Key words: Molecular Dynamics, Quantum Sutton Chen Potantial, Ternary Alloys,
Noble Metals.

Mechanical properties of palladium (Pd), gold (Au) and silver (Ag) and their ternary
dloys in the falowing concentrations (AussAgssPdss, AuxsAgasPdso,
AuxAgaPdao, AuspAgasPdas, AusAgroPdao, AuspAgaPdyg) are studied by using
by using molecular dynamics with Quantum Sutton-Chen (Q-SC) potential. Cell
constants, densities, enthalpies, elastic constants and heat capacities are investigated.
Cdculations are performed in the solid phase.

To the out best of our knowledge, this is the first ternary alloy study by molecular
dynamics. To redlize this am, Rafii-Tabar combination rules are used and it is
showed that these combination rules are valid for ternary aloys aso. Additionally,
temperature dependence of mechanical properties of aloysisinvestigated.

Xiii



BOLUM 1. GIRiS

Paladyum teknoloji ve bilimde ¢cok dnemli bir materyaldir. Paladyum Uzerinde birgok
teorik ve deneysel calismalar gergeklestirilmistir. Paladyum ¢ok onemli fiziksel
Ozelliklere sahiptir. Atomik agirlig1 normal kosullarda 106.7 g/mol, yogunlugu 293 K
de 12,02 gr/cm®, erime noktas 1827.15 K “dir [1].

Palladyum, biitiin soy grubundaki elementler gibi nispeten diisiik 6zdireng, yiiksek
sicaklik direng katsayisina sahiptir. Palladyum, énemli bir gegis metalidir. Ciinkii tip,
nanoteknoloji, eletronik, yariiletken, kimya teknolojisi, miicevhercilik, otomotiv ve
uzay endistrisinde genis bir kullanim alan1 vardir. Palladyum’un izotoplari,
hidrojene yiiksek bir kimyasal ilgisi oldugu i¢in medikal ilaglarda katalizor olarak
kullanilmaya baslanmistir[2]. Paladyum tib teknolojsinde, akciger kanser hiicreleri,
hiicre farklilasmasi ve hemeostaside kullanilir[3,4,5]. Diger 6nemli bir kullanim alani

prostat kanser tedavisidir[6,7,8].

Altin (Au) ¢ok inert oldugundan, biiyliik bir kismi dogal halde metalik olarak
bulunur. Altin yiiksek derecede doviilebilen, yani levha haline getirilebilen bir
metaldir. 1g altindan 1m? yiizeyli yaprak (varak) veya 2 km uzunlukta bir tel
hazirlanabilir. Altinin atom numaras:t 79, sembolii Au, elektron dizilisi 5d106sl,

erime noktas1 1064 C , kaynama noktas1 2807 C ve yogunlugu 19,28 g.cm® “diir [9].

Altin elektrokimyasal seride hidrojenin oldukca iist tarafinda yer aldigindan, nitrik
asit gibi kuvvetli yukseltgen maddelerle bile reaksiyona girmeyecek kadar soy bir
metaldir [9].

Gilimiis (Ag) dogal halde nadiren bulunur. Gilimiisiin aton numarasi 47, sembolu Ag,
elektron dizilisi  4d'°5s', erime noktasi 962 C, kaynama noktas1 2807 C ve
yogunlugu 10,50g.cm  “diir [9].



Teknolojinin hizla gelismesi ve yaklasitk son yirmi bes yil icerisinde giinliik
hayatimizda bilgisayar sistemlerinin daha da artmasi dikkatleri bilgisayar

hesaplamalarina ¢cekmistir.

Bilimsel ¢alismalar da bilgisayar ortamlarinda modellenerek simiilasyon teknigi
gelismis ve fiziksel sistemler gercegine benzestirilerek c¢alisilmistir. Deney ve
Teorinin yetersiz kaldigi hallerde bilgisayar simiilasyonlarindan faydalanmak g¢ok

yararli ¢goziimler sunmustur [10].

Bilimsel alanda MD yontemiyle daha dnceki yillara ait bircok ¢aligmalar olmustur.
Bunlardan biri Kart ve arkadaslarinin, Pd-Ni alasimimin Pd;«Niyx formundaki farkli
konsantrasyonlarini sabit basing-sabit sicaklik sistemi olan TPN’de ve sabit hacim-
sabit sicaklik sistemi TVN’de hizli sogutma ile atomik alandaki cam olusumunu

inceledikleri ¢aligmadir [11].

Coruh A., MD Simiilasyon yontemi ile TPN ve EVN cercevelerde Pd-Al alasiminin
degisik konsantrasyonlarda yapisal ve dinamik yapi fiziksel 6zelliklerini ¢alismistir.
Kat1 alagim igin elastik sabitler, hacim modiilii, alasim yapma istegi yaninda sivi yap1
arastirmasi olarak erime noktasi tayini, difiizyon, viskosite ve dinamik yap1 faktorii

hesaplamalar1 yapmustir [12,13].

Coruh ve Saribek Pdgog5CUg44Ag0.475 Uclii alagiminin kati yapi fiziksel 6zelliklerini
TPN ve EVN cerceve kullanarak MD Simiilasyon yontemi ile c¢alismis, elastik
sabitler, hacim modiilii, 6rgii parametreleri, 1s1l genlesme, 1s1 sigas1 ve erime noktasi

tayini yapmustir [14].

Qi ve arkadaslar1 sabit basing ve sabit sicaklikta MD Simiilasyon yontemi ile
CusAgs stvi metalinin cam doniisiim yetenegini ve yapisim ¢ok farkli sogutma

hizlarinda denemislerdir [15].

Yine Qi ve arkadaslart EAM’ni kullanarak sabit sicaklik ve sabit basing altinda
molekiler dinamik teknigiyle cam formundaki Pd-Ni alasgiminin farkli sogutma

hizlarinda atomik boyuttaki bir agiklamasini vermislerdir [16].



Kart ve arkadaglar1 saf Paladyum (Pd) ve Giimiist (Ag) ve Pd-Ag alasimlarini
Pdi-xAgx formunda Molekiler Dinamik  yontemiyle, mekaniksel ve
termodinamiksel 6zelliklerini Sutton-Chen (SC) ve Quantum Sutton-Chen (Q-SC)
potansiyel fonksiyonlarini kullanarak ele almiglardir. Kart ve arkadaglarinin bu
calismasinda Q-SC potansiyeli ile elde edilen simiilasyon sonuglarinin, SC
potansiyeli ile elde edilen simiilasyon sonuglarina gore deneysel verilere daha uygun

oldugu ortaya ¢ikmistir [17].



BOLUM 2. MOLEKULER DINAMIK SIMULASYON

2.1. Molekiiler Simiilasyonlar I¢in Modeller

Bir bilgisayar simiilasyonu degerlidir. CUnkl kesin olarak tanimlanmis ilgilenilen
materyalin tam tanimlanmis modellemesidir. Aslinda model iki bilesenlidir: biri,
molekilller arasi etkilesim igin bir model olusturma, digeri molekiller ve cevres
arasindaki etkilesim icin yani sistem ve g¢evresi arasindaki etkilesim igin model

olusturmadir [10].

Simildasyon
Modeli
|
| 1

Sistem-Cevre

Molekler Arasi o _
Etkilesimleri

Etkilesimler Modeli _
Modeli

Sekil 2.1 Simiilasyon modeli

Molekiiler etkilesimler modeli molekiiller aras1 kuvvet kanunlarin1 veya esdegeri
olarak molekiiller arasi potansiyel enerji fonksiyonunu igerir. Bu potansiyel
fonksiyon tam olarak birbirinden ayr1 molekiillerin geometrik sekillerini ya da daha
kesin olarak onlarin elektron bulutlarini tanimlar. Bu yiizden potansiyel
fonksiyonunu tanimladigimiz zaman molekiillerin simetrisini ve onlarin kati veya
esnek olup olmadigini saptariz. Her bir molekiil etkilesim mesafesinde yer isgal eder.
Bir molekiler modelde, potansiyel fonksiyonun sayisal bir sekli kesin olarak

tanimlanmalidir. Bu islemde, molekiil ve atomlar1 kiiresel simetrik olarak diisiiniiriiz.

Boyle N atom igin molekiiller arasi potansiyel fonksiyonu U (rN) olarak temsil



edilir. r" gosterimi vektér kimelerini temsil eder ki r"™ ={r,r,,r,,...,ry} atomik
kutle merkezlerinin yeridir. r" kiimesinin degerlerini saptadigimiz zaman bir sitemin
bicimini (konumunu) Kkesin olarak tanimlariz. Makroskobik Ozellikler sadece

ortalamalardir. r™ konuma bagli 6zellikleri ifade eder[10].

Cogu simiilasyonda molekiiller arasi potansiyel enerji izole edilmis c¢ift

etkilesmelerin katkis1 olarak adlandirilir. Bu katki asagidaki gibi ifade edilir.

U=3%>u(r) (2.2)

i<j

Burada u(rij) bir cift potansiyel enerji fonksiyonudur. r,; i ve j molekulleri
arasindaki mesafenin bir ol¢iistidiir. Molekiiller arasindaki kuvvetler korunumludur,

ve bu yuzden i molekilt Uzerindeki kuvvet potansiyelle

(22)

olarak iligkilidir. Burada 0/0r gradiant islecini temsil eder. Ciftlesme potansiyeli ve
onun bileske kuvveti sekil’de gosterilmistir. Kural olarak itici kuvvetler pozitif ¢ekici

kuvvetler negatiftir [10].

Simiile edilmis modelin ikinci kismi molekiillerin gevreleri ile etkilesmeleri olarak
tanimlanan smir sartlarin1 kapsar. Bu, molekiiliin smirlarla nasil etkilestigini
tanimlar. Yinede sinir kosullarinda genellikle bazi serbestlikler var olur. Ornek
olarak kicuk sistemlerde hacimsel-akiskani engellemek igin kati sinir sartlarindan
sakinmak isteriz. Sivi-sivi ve sivi-kati ara yUzleri gibi dizensiz bolgeler simile
edilirken sonra sinir kosullarinda benzer sartlara ihtiyag vardir. Sistemlerin sinirlar
izole edilmis kabul edilir, bundan dolay1 sistem ve g¢evresi arasindaki etkilesmeleri

yok sayilir [10].



2.2. Molekiiler Dinamik

Molekiiler dinamik iki genel bi¢imi kapsar: biri dengedeki sistem i¢in, bir baskasi
dengeden uzak sistemler i¢in. 1950’lerin sonlarinda Alder ve Wainwright tarafindan
tamimlandig1 gibi[25], denge durumu molekiler dinamik sistemleri sabit V hacminde
molekiil sayis1 sabit N olan, toplam enerjis sabit izole edilmis bir sisteme
uygulamistir. Burada E molekuler kinetik ve potansiyel enerjilerin toplamidir. Bu
yuzden N, V ve E degiskenleri termodinamik durumu belirtir [10].

NVE- molekiller dinamiklerinde r", Newton’ un hareket denklemlerinin ¢éziimiinden

elde edilmistir.

F (t)=mr (t):—aua(r_rN) (23)

Burada F; i Uzerindeki kuvvet, N-1 diger molekUllerin neden oldugu kuvvettir.
Noktalar zamana gore tUrevi belirtir ve m ise molekiiler kiitledir. (2.3)’deki yazim
molekiiller arasindaki potansiyel enerji ile kuvvet iligkisini kullanilmistir. (2.3)’de bir

kez integral alma atomik momenti, ikinci bir kez integral alma atomik konumlari

uretir. Makroskopik 6zelliklerin zamana gére ortalamasi <A> ;

to+t
(A) = !im% A(r)dr (2.4)
f

Dengede bu ortalama, baslangic zamani tp’a bagli olamaz. Pozisyonlar ve
momentum ortalama zamandan elde edilir(2.4). Termodinamik ve dinamik 6zellikler,

diftizyon katsayis1 grubu sekilde betimlenir
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kil 2.2 Molekiiler dinamik simiilasyonda hiyerarsi ilkeleri

Molekiiler dinamikler (2.4)’deki ortalama zaman hipotezi tarafindan saglanmalidir.
Ayn1 Monte Carlo tarafindan saglanan grup ortalamasi gibi. Ergodik hipotezinin
sadece kat1 gaz kiireler icin giicli kanitlar1 olmasina ragmen molekiiler dinamik
sonuglari ile Monte- Carlo sonuglarinin kiyaslanarak test edilmis olmalidir. Béyle bir

kiyaslama bdliimiin sonunda sunulmustur.

Asagidaki semada dinamik modelleme problemi iki biiyiik kisma ayrilmig olarak
gosterilir: eldeki probleme uygun bir model gelistirme ve o modele molekiler
dinamigi uygulama. Simiilasyon problemi iki kisma ayrilir: molekiiler yoriingeler
Uretmek icin hareket denkleminin ¢ozimt ve sonrailgili 6zellikler icin o yoringeleri
analiz etme. Sekil bu baslica kisimlarin yerlerini diizenleyip bize gosterir.

Molekiiler dinamik simiilasyonlar mevcut bilgisayarlarin hiz ve hafiza smirlar

yiiziinden sinirlanmigtir[ 10].



2.3. Mikrokanonik Cerceve (EVN)

Yalitilmis bir sistemin molekiiler dinamik izlerinin incelenmesinde temel metod
mikrokanonik ¢ercevedir. EVN toplulugunda toplam pargacik sayisi N, sitem hacmi
V ve toplam enerji E sabit olarak kabul edilir. Bu degiskenler mikrokanonik
gerceveyi sabit tutmak igindir. Mikrokanonik gergevede dagilim fonksiyonu asagida
verildigi gibidir [18].

1

(F>=mded;‘F(rN,PN)5[E—H] (2.5)

2.4. Izobarik-izoentalpik Cerceve (HPN)

Calismis  oldugumuz sistemi 1sitmak ve dengelemek icin HPN cerceveyi
kullanilmigtir. Genisletilmis Hamiltonyen formalizmi Andersen’in ¢alismasi ile
baglatir [19]. Sabit basing yontemine yeni bir degisken olarak hareketli hacim
degiskenini katmustir. I¢ ve dis basing arasindaki fark hacimdeki degismeyi ayarlar.
I¢ basing virial’a gore kinetik enerjisinin bir otalamasi olarak hesaplandi. Disaridaki
sabit dis basing, i¢ basincin degismesiyle sistemin dengeye gelmesini saglar. Bu dis
taraftan etki eden bir hareketli piston kiitlesi tarafindan saglanir. I¢ basing, dis

basingtan biiyiik oldugu zaman piston hareket eder ve i¢ basing diiser [20,21].

Sabit basing yontemi, molekiiler dinamik birim hiicrenin sekil degisikligi igerecek
sekilde Parinello ve Rahman tarafindan genisletilmistir. Bu sayede bir katida yap1
degisikliginin simiilasyonu miimkiin olmustur. Parcaciklarin sabit pozisyonlarini
ayarlayabilecekleri sekilde formiile baglanmistir. Andersen’in formdltu dinamik
hiicrenin yalnizca hacim degisikligini olanakli kilip, sekil degisikligini olanakl

kilmaz. Rahman ve Parinello bu formalizmi bir gelisme saglar.[19,13,14,12,22]

HPN cercevede sistem uzay1 doldururken, periyodik olarak kendini tekrar eden, bir

hiicrede N tane pargaciktan olusan bir sistemden olusur. HPN c¢ercevede hiicre

rasgele sekle ve hacme sahip olabilir. @, b, ¢ vektorleri farkli uzunluklara sahip



olabilir. Vektorler h:(é,B,E) seklinde gosterilip, 3x3’likk bir matrisle gosterilir.

Hacim,;
Q=|n||=amxc) (2.6)

seklinde gosterilir. Yalnizca, hidrostatik basing uygulandiginda; dinamik hiicrenin

sekline ve biiyiikliigiindeki degisme; asagida Parinello ve Rahman tarafindan ifade

edilir. N tane pargacigin yerlerini tespit eden 3N degiskenin seti h'niin dokuz

bileseni tarafindan artirildi. Asagidaki Lagrange kullanilarak 3N+9 degisken elde

edilmistir.
1 N : N N 1

L==>"m8Gs —> > 4(r;)+=Tr[ hh]|-PQ 2.7)
2= i=1 j>i W

P sistem iizerine uygulanan basing, W piston kiitlesi ve G metrik tensordiir
(G=hh). i pargacigmin ri konumu H cinsinden €, #; ve ¢; bilesenleri cinsinden

asagidaki gibi yazilir.
(2.8)

2.7 denklemi kullanilarak mekanigin genel yasalari kullanilarak hamiltonyen
denklemi taretilebilir. Sitem zamanla dis kuvvetlere maruz kalmadigi igin

hamiltonyen asagidaki gibi tUretilir.

N 1 N N 1
H :gzmw2+;;¢(rij)+m+ PQ (2.9)
H=E+pQ (2.10)

Buradan;
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N 1 N N

HPN dinamigini 2.7°deki Langrange denklemi ifade eder.
2.5. Izotermal-izobarik Cerceve(TPN)

Uretim hesaplarmi gergeklestirmek icin Nose [23,24] tarafindan molekiiler dinamige
katilan TPN c¢erceve kullanilmistir. Sabit sicaklikta fiziksel sisteme yeni bir
serbestlik derecesi Nose tarafindan katildi. Bu serbestlik 1s1 kaynagidir. Is1 kaynagi
ile temas halinde olundugundan enerji 1s1 kaynagindan sisteme ve sistemden 1s1

kaynagina akar. Hareketli piston kullanilarak sistemin hacmi diizenlenilir. D1 sistem

olarak etki eden ek serbestlik derecesi “s” ile gosterilir. TPN cergevede (g, p,,sV.t )

sanal degiskenleri V'* ve s ile iliskili olarak (¢,p,sV,t') gergek degiskenleri ile

iligkilendirilmistir.
q=V"%q (2.12)
_ B
p = VEER (2.13)
t
t'= j a (2.14)
S

G, bilesenleri 0-1 araliginda sinirlanmis. Sistemin Hamiltonyeni asagidaki gibidir.

P,

P, P,
H = !Li)/é—++ K s+——+P n v 2.15
Z(Zml 2/332 g s 2Q 2W ex ( )

V’nin eslenik momentumu p, "dir, hacim hareketi icin bir kitle W, p,, ise dis

basingtir. g= 3N+1'li sanal zaman icin denge dagilim fonksiyonu asagidaki gibidir.
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p(p .4 V)=exp| ~(Ho(p .q )+ P.V)I KT | (2.16)

P, gve V izlerinden hesaplanan bir fonksiyonun ortalamasi bunlarin TPN

cercevedeki halleri ile 6zdestir.

1 1
|imtl ; = (P/Vl’as,v 3q,VJd t= <[ P/Vl’3s,V3q,Vj>

(Fp.av)

= Fron (N, P, T) (2.17)

Daha fazla bilgi i¢in Nose’un makelesine bakilabilir [24].
2.6. Molekiiler Dinamikler I¢in Algoritmalar

Yaygin olarak kullanilan sonlu-fark metotlarinin biiyiik ¢ogunlugu Runge-Kutta

tarafindan bulunmustur. Bu metotlar Euler metodunun yapisindadir.
X(t+At) = x(t)+XAt (2.18)

Cesitli RK metotlart birbirinden farkli egimleri X tahmin etmistir. Her bir RK
algoritmasi, At siiresince noktalar boyunca egimi tahmin eder ve sonra (2.19)'de
kullanilan tek degeri alarak agirlikli ortalamayi hesap eder. Diisik derece RK
algoritmalar1 igin bir adim boyunca egim degerlerinin sayis1 metot derecesine esittir.
Bu nedenle 4. derece RK algoritmasi ilerleyen ¢oziim islemlerinde her bir adim igin

4 egim tahmini yapar.

Runge-Kutta metotlar1 iyi dengelenmis oOzelliklerine sahiptir. Buna ragmen;

molekiiler dinamikte az kullanilmistir. Clinkii RK algoritmast molekullerin blyik
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cogunlugu i¢in ¢ok yavastir. Molekiiler dinamikte molekiiller arasi kuvvetleri tespit
etme ¢ok zaman harcayan hesaplamaardan uzak olmalidir. Bu nedenle dordiincii
derece RK algoritmas1 adim ve atom basina dordincl Ustel hesaplama gerektirir.
Boyle bir algoritma, adim ve atom basina yalnizca bir listel degerlendirme gerektiren
bir metottan 4 kez daha yavas calisir. Runge-Kutta metotlar1 ¢ok kiiciik 6zgiirliik

derecesi igeren simtilasyon sistemlerinde kullanilmistir.

RK metotlar1 yalnizca su andaki zamandan daha ziyade; cesitli noktalardan
pozisyonlari ve hizlari kullanarak 0 metodun derecesi azaltilmasini 6nerdi. Bu islemi
yaparken atomlar aras1 kuvvetleri her bir atom i¢in her bir adimda bir kereden fazla
kullanmak istenmez. Bu ¢eliski iki genel yolla ¢6ziilebilir: (@) 6nceden hesaplanmis
adimlardan pozisyon ve hizlar1 kullanmak (Verlet algoritmasi olarak bu yaklagimin
ana ornegidir) veya (b) gelecek adimlar i¢in pozisyonlar: ve hizlari tahmin etme.

Ikinci bahsedilen sey dnceden dngdrme-diizeltme algoritmasidir [10].
2.7. Gear’mn Ongorme-Diizeltme Algoritmasi

Ongorme-diizeltme algoritmalar1 ilk kez Rahman tarafindan molekiiler dinamige
tanistirllmistir. Cogunlukla molekiiler dinamikte kullanilmig olan bu algoritmalar,

Gear tarafindan bulunmus olan metotlarin toplamindan alinmistir[ 10].

t zamanindaki pozisyonlar ve onlarin tiirevlerini temel alan besinci derece Taylor

seris kullanilarak t+ At zamanindaki r; molekllUnin pozisyonun 6ngorir. Bu

nedenle her bir adimda ri, ri, ri(m)’ ri(iv) ve ri(v) tirevlere ihtiyag duyulmustur.
Ayrica bunlar t zamaninda Taylor agilimina wuygulanarak t+ Atzamaninda

r, (t+ At) ongorl Ur.

r(t+At)=r (t)+h(t)At+h(t)(A2t|) Hi(m)()(A;) +r,('v)(t)(A:!) HI(v)(t)%
ri(t At =i (t)+ri () A+ (t)(Azt!)2 ) (t)(Agt!)3 e (t)%
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r (t+At)= r (t)+ ri(iii) (t)At+ ri(iV) (t) (At)z

0 (A0 =1 1)+ 1) a1 (A
r (t+at) =™ (1) + 1Y (1) At
r (t+at) =1 (1) (2.19)

Ongoriilen pozisyonlar kullanilarak t+ At zamanimda her bir molekil Uzerindeki F;

molekuller aras1 kuvveti hesaplanir. i ve | atomlar1 arasindaki siirekli potansiyel

enerji fonksiyonlar1 u(r; ) dir. Her bir molekul Uzerindeki kuvvet (2.26) ile bulunur.

o, (2.20)

Burada T,

” yonundeki birim vektordir. Kuvvetlerin hesaplanmasi zaman alir.

f

Cunki (2.26) denklemi sistem icindeki her bir i molekiile uygulanmalidir. Zaman
kazanmak ic¢in hesabi yariya diisiirmek amaciyla Newton'un 3. kanununu (etki-tepki

prensibi) uygulanir.
F(r)=-F(r) (2.22)

Newtonun 2. kanunu ve (2.27)’ den elde edilen t + At anindaki kuvvetlerle r (t + At)

ivmeleri hesaplanir. Ongorilen ivmeler ve hesaplanmis ivmeler arsindaki fark;
Af = [ i (t+At) - P (t+At) | (2.22)

dir.
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r=r"+a,AR2 (2.23)
At =PAt+ ¢, AR2 (2.24)

£(at)’ i (At)’
21

+a,AR2 (2.25)

(At

(iii)P (At)3
3!

+a,AR2 (2.26)

(iv) 4 (iv)p 4
| EUA‘) _f LflAt) + @, AR2 (2.27)

(A P (A
Y _TT(AY L aRo (2.28)
5| 5|

AR (At

AR2 = (2.29)

Tablo 2.1 Ongérme-diizeltme algoritmasinin o,; degerleri[10]

a; g=3 g=4 g=25
oy 1 19 3
(21 20 16
& 4 360
(24 1 1 1
3
g - 1 11
2 18
S L 1
12 6
[ £ 43 - l
60

2.8. Periyodik Simir Kosullari

Smirli ve smirsiz sistemler ¢ok farklidir. Kiiciik bir sistem sinirli bir sistemin

davraniglarina benzer sorunlara yol acar. Simiilasyon bir tir kap icinde meydana



15

gelir. Kabin duvarlari, ¢arpisarak simiilasyon bdlgesinden kagmaya ¢alisan atomlara
kars1 koyar. Makroskobik bir sistemde atomlarin ¢ok kiiclik bir kismi duvarlara
yeterince yakindir. Sivi yogunlukta Nn=10% parcaciktan olusan lic boyutlu bir
sistem diigiinelim. Duvara yakin atomlarin sayist Np2° ‘diir. Bu 10 atom eder.
Fakat tipik bir molekiiler dinamikte atom sayis1 N,»=1000 ‘dir. Kabaca 500 atom
duvarlarin hemen bitisiginde yer alir. Bu yiizden simiilasyon icerdeki atomlarin
durumunu zapt etmekte basarisiz olacak ve bu gergek hesaplamalarda yansiyacak.
Gergek bir duvarin yakinlarindaki davranislar1 amaglamiyorsak, duvarlari eleyebiliriz

[25].

Fiziksel duvarlar1 olmayan bir sistem insa edilebilir. Son ¢are sekilde gosterilen
olarak periyodik siir kosullarina bagvurmaktir. Periyodik sinir sartlarini tanimlamak

simiilasyon bolgesinin es kopyalar ile diizenli dolu sinirsiz bir sistemi diistinmeye

esdegerdir.
O O O
8@@%% 8@0%% 8@@%%
03227 08829 0382
%) QQOQO QQOOO OO0
O O O
Ot | 5etd | Ot
C.00002.00002.000
OO%OO %800 %800
O QQQOQ QQQOQ 000
® O O
Odt0 | %0883 | Yovdd
C 00002.0000%.c00
Oo%oo 00800 Oo%oo
SS)xels e EoxsTete oxets®

Sekil 2.3 Periyodik sinir kosullarinin iki boyutta gosterimi

Bu periyodiklik iki sonuca neden olur. Simulasyon boélgesi boyunca bir atom
ayrilirken yiizeyin karsi tarafindan ayni dogrultuda ve yonde bir bagka atom aymi
zamanda similasyon bolgesine girer. Ikinci olarak atomlar sistemin komsu

kopyalarindaki atomlarla bir r. mesafesinde etkilesir.
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Periyodik sinir etkileri, hem hareket denklemlerini hem de etkilesim hesaplamalarini
dikkate almalidir. Eger bir atom bdlge disina hareket ettigi bulunursa onun

koordinatlar1 tekrar iceride olacak sekilde ayarlanmalidir.

Omegin x koordinatler1 —L4/2 ve Ly/2 arasinda belirlenmis olsun. Burada Ly X

yonunde bdlge boyutudur.

Eger rix > Lx/2, onu rix- Lx/2 olarak degistirir. Aksi takdirde rix < -Ly/2, onu rix+ Ly

olarak degistirir.

Etkilesim hesaplamalarin da periyodikligin etkisi ¢ift olarak etkilesen atomlarin

bilesenlerini hesaplamada goriiliir.

Eger rijx > Lx/2, onu rijx- Lx/2 olarak degistirir. Aksi takdirde rijx < -Lx/2 ,onu rijx+ L
olarak degistir [25].



BOLUM 3. ETKILESIM POTANSIYEL

3.1.Quantum-Sutton Chen Potansiyeli

Sutton ve Chen’in ¢alismasinda(1990), saf metallerin toplam i¢ enerjisi FS formunda

asagidaki gibi ifade edilmistir.

[NE] i

EE° = {%2@ 4 _PZ /2 (31)

Burada

V(r)= (Ej (3.2)

r

ve

= ZFT (3.3)

Burada n ve m pozitif tamsayilar, a ise f.c.c. kafes sabitidir ve ¢ enerji boyutunda bir
parametredir. ¢, ¢, n ve mparametreleri, on f.c.c. metal: Ni, Cu, Rh, Pd, Ag, Ir, Pt ve

Al icinasagida Sutton ve Chen tarafindan verilmistir[18].

iki ve dort denklemleri, asagida FS formundaki Hamiltonyenle ifade edilerek; ikili

AB alagimlarina genellestirilmistir.
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"= %{ZZ BBV )+ (1= B~ BV )+ [ AL~ By)+ B(1-B) V()

ii#]

_dAAZ f)i {Z f)j¢AA(rij )+(1- f)j )¢AB(rij )}

j#i

—d® (1-p ){Z(l— B ™0 )+ Bie™(, )} (34)

j#i

Yer iggal operatorii P asagidaki gibi tanimlanmustir.

N {1, €Ser | yeri bir A atomu tarafindan isgal edilmis ise, (35)

2, eger | yeri bir B atomu tarafindan iggal edilmis ise.

VA VBB VB M gBB 928 fonksiyonlar asagidaki gibi tanimlanmustir.

AA BB AB

VA ()= AA|:aTj| VB (r)= BB{aT} VA8(r)= AB{aT:| (3.6)

AA BB AB

$™ ()= [‘H $%°(n)= {"H $7°(r)= {‘H (37)

Sabitler d™ ve d®® asagidaki gibi tanimlanmustir.
A= ™ M ye (8= o5 o8 (3.8)

Sutton ve Chen tarafindan tablolastirilmis olarak, saf A metalinin £, a, C, n ve m

parametreleriyle ¢, ¢™, a™, m™ ve n™’lar eslestirilmistir. Benzer bir sekilde,

BB BB »

saf B metalinin ¢, a, ¢, n ve m parametreleriyle £, c®, a®®, m®™® ve n®*®’ler

eslestirilmistir. Bdylece kalan dort parametre £°°, a™®, m*® ve n®® tanimlanmis
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olmaktadir. Bu parametreler asagidaki gibi ifade edilen V*® ve ¢*® fonksiyonlariyla

varsayarak saptanmistir.
VAB - (VAA\/BB )1/2 ve (pAB — ((pAA(ﬂBB )1/2 (39)

Bu bagintilar kalan parametreler i¢in asagidaki ifadelere yol agar.
AB 1 AA BB
m™ = E(m +m™)

r]AB - %(nAA_'_ nBB )

aAB = (aAAaBB )1/2
SAB — (gAAgBB )1/2 (310)

Bu ylUzden, hamiltonyen denklemindeki tim parametreler Sutton ve Chen tarafindan

tablolastirilmis saf metallerin parametrelerinden elde edilmistir. Denklem 3.9
tarafindan verilen V*® ve ¢”*® sadece deneysel temellere dayandirilmistir. Ornek
olarak, alagimlarin kiibik parametreleri igin ¢cok tatmin edici olmayan tahminlere yol
acmis diizenlemeler g™ =(£AA+SBB)/ 2 bulunmustur. A-B etkilesimlerinin

aritmetik ve geometrik ortalamalar1 miizakerelerinin bir toerisi, Calvin, Reed ve

digerleri tarafindan verilmistir.
3.2.Rastgele Alasim Modeli

A ve B atomlan ile tamamiyle rastgele olarak yerlesmis rastgele f.c.c. alasim
modeline adapte oluruz. Boyle alasimlar gerekli ortalama konsantrasyona sahiptir.
Atomik pozisyonlarda gevsemeyi dikkate almayarak, sadece sifir kelvinde Entalpi
hesaplanmistir. Bu rastgele alasim modellerinde bir standartdir. Ackland ve Vitek

tarafindan 1990°da ele alinmistir.
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Bir A.,Bgg alasiminin denklem bes tarafindan verilen Hamiltonyenin har atom basina

E" beklenti degeri 3.11 denklemi tarafindan verilir. Burada ¢, +c; =1 dir.

1
E = E{Z Zs |:CA2VAA(rs )+ CBZV BB(rs )+ 2CACBV AB(rs )j|}

S

12
_CAdA?/’{Z’ZsJ{@MAA(’”s) B s }}

12
_CBdB%”{Z’:’Z$[63¢ P AT }} (3.11)

I's s.kordinasyon kabugunun yarigapidir ve Zs kordinasyon sayisina karsilik gelir.
Herbir rs ve a™, a® ve a™ ii¢ parametre aym1 uzunluk dlgeginde ifade edilmis
olmalhidir. Bu yaygin uzunluk 0Olcegi gibi, rastgele alagimlarin denge kafes

parametresini a olarak segilir. Rastgele alagimlarin E" enerjisi bu tarzda, a’nm

asagidaki fonksiyonu gibi ifade edilmistir:

nAA r‘IBB nAB
aAA 5 aBB a'AB
E'=2CSm| | +5CSes|—| *CCeSu|
a
_aAA_mAA _aAB_mAB 2
AA
_ - + -
Cad™ | €S = | CeS s =
1/2
— aBB -mBB _ aAB —mAB
BB
—Ced™ | CS g a +CS s ’a (3.12)

Smr Segs parametreleri boyutsuzdur. F.c.c. kafes hesabi igin asagidaki gibi

n

tanimlanmustir.
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S = > Z, {i} (3.13)

Her bir alasim konsantrasyonunda a degisen sartlara bagli olarak asagidaki

tanimlanmaistir.
€ _o (3.14)
oa

Rastgele alasimlar icin dengedeki kafes parametreleri tanimlanmis olarak, elastik

sabitleric;, ¢, ve ¢;, hesaplayabiliriz. Bu hesaplar (3.14) tarafindan verilir.

O°E’ . _ 1 0 . 1 0°E'
= C44:_

1
Q o %™ 0 Ge e, 4Q 6%,

r

¢, = (3.15)

Burada Qatomik hacim (a*)3/4, ve e, e,vee, gerlme tensdrinin

bilesenleridir. 0 K’de atom basina karisimin entalpisi AH, a ’den elde edilmis

olmalidir.

AH = E" —c,E" —c,E® (3.16)
Burada E* ve E®, saf A ve B metallerinin atom basina kohesiv enerjileridir.
3.3.Kuantum Sutton -Chen Parametrizasyonu
Bu sayfada, metalik sistemlerde MC simiilasyonlar1 ve MD i¢in kullanilmig olan

Sutton-Chen (SC) FF’nina odaklananilir. SC ile metallerin toplam potansiyel
denklem (3.17)’ den alinmistir[ 19].

Ui =iZUi =Z«{Z%V(nj )—Cpﬁ’z} (3.17)

j#i
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Burada, V (rij )denklem (3.18) tarafindan tanimlanmis olan ikili potansiyel enerjidir.

V()= [?] (3.18)

I ve j atomlari arasindaki itici hesaplamadir. p., denklem (3.19) tarafindan

tanimlanmis olan i atomuna bagli olan yapisma yerel yogunlugudur.

p=Soln)-3[2] 619

j#i j#i I’ij

(3.17)-(3.18) denklemlerinde r,

. I ve ] atomlar1 arasindaki mesafedir. Tiim araliklari
olgme a uzunluk parametresi iledir ( V ve p’nun boyutsuzluguna sebep olur). C,
boyutsuz bir cekici terim parametresidir. ¢tiim enerji 6lgegini belirtir ve n ve m
tamsay1 parametresidir dyledir ki n > m dir. Ustleri veren (n, m), ¢ denge kafes
parametresi olarak belirlenmistir. Ve & toplam yapisma enerjisi (Eooh)olarak

belirlenmistir. ilk &nce hacim modiilii sonra elastik sabitlerle en yakin uyusma veren
integral gii¢ indisleri olarak kullanilan m; 6’ dan daha buyUk olarak Sutton ve Chen

tarafindan sinirlandirdi. n ve m tamsayilardan olusmalidir. Hacim modult, Cauchy

farklilig1 veya basing (P, =C, —C,,) sayisal ¢oziimlerle (3.20-3.21) tam bir uyum

i¢inde olmalidir.

"3 J[Q_Bj(iﬂj 320
E.n )\ 2P,




Burada Q atom basina hacimdir.
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(3.21)

Yiizeyler ve yiizeyler arasi kusurlari igeren Ozellikleri tahmin etme ile ilgilenilir.

Orijinal parametrizasyon ile SC potansiyeli iyi tanimlanmamistir. EK olarak SC

hesaplamalarina fononlarin quantum tanimlamasini dahil etmemistir. Burada sifir

noktas1 enerjisini dikkate almarak quantum dizeltmeleri sunulur. Ozelliklerin

sicakliga bagimliligin1 hesaplamada daha faydali olmak igin bu hesaba katilir. Tlave

deneysel 6zellikleri hesaba alarak parametreleri en iyi hale getiren quantum Sutton-

Chen (Q-SC) klasik potansiyelini kullaniriz [fonon frekansi (X noktasinda), bosluk

olusturma enerjisi ve yiizey enerjileri]. Elastik Ozelliklerle tam olarak tutmasina

ragmen kusur ve ylizey 6zelliklerini saptayan yeni parametreler bulunur.

Denklem 3.17’de T = 0'dedeneye tamamiyle uyan kafes parametreleri isteniliyor.

QP=—%Z{Z\4; —ﬁzm}

i j#i i j#i

f':ri
or
2
o]
or

Denklem 3.22 sifir basing denge sartinda;

& . C '
%:_a i [ZVH_FZ%:“}:O

j#i i j#i

(3.22)

(3.23)
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Bu P, harici basingla tutarli bir kafes parametresine ve hal denklemine dogruca

gotardr.
Potansiyelin parametrelerini saptamak i¢in bizim yontemimiz asagidaki gibidir:

1) @’y1 0 K’de deneysel kafes parametresi olarak belirlenir (Sutton ve Chen; a’y1 oda
sicakliginda kafes parametresi olarak belirledi.). ¢ parametresi; sifir basing denge
sarti denkleminden tanimlanmis olmalidir. & parametresi, 3.22 denkleminden elde

edilerek secilmis olmalidir.

(3.24)

tot — ~ Scoh

Burada, E

coh

0 K’ de deneysel kohesiv enerjidir.

2) Denklem 3.25 ve 3.28'yi kullanarak 0 K’ de elastik sabitleri (c,,, ¢, ¢, ) ve bulk

(B) modiiliinii hesaplanur.

z--24{24]]

e SIS Ny
cn—mz{z A\ (3.26)

X oo 1 [eX )
| Xk (4 —ﬂj)—g(Zr—mj]

ij j=i i i\

S 3 LYY 3.27
12_52 2—2—2( i~ ij) (3.27)
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Sz 25z

ij j#i ” j#i .]

J#l rlj rlj

C44 2(; | {Z yg Zg (Vu V”)

P J# rlj T j rij r‘

c Y, % Yi% Yi%
- H{Z o (h=d)-o, {Z ¢](Z ¢ﬂ} (328
i j# ij
3) Genellikle oda sicakliginda mevcut deneysel degerler kullanilarak, k-uzayinda,

brilloun bolgesinde, X noktasinda (WI : WXL) fonon frekanslar1 hesaplannir. Su andan

itibaren, fononlar1 hesaplamak i¢in oda sicakliginda deneysel kafes araligini

kullanilir.

4) 1 ve 3 adimlari (n, m) ’in genis bir aralig1 i¢cin uygulanmistir. 2. ve 3. adimlardaki

sayilar i¢in deney ve hesaplamalar arasinda iyi uyusmaya sebep olan ¢esitli aday

kimeleri segilmistir.

5) Adim 4’den her bir aday kiimesi (C, g, N, m) icin; bosluk olusturma enerjisi,

ylzey enerjisi ve hal denkleminde degerlendirilir. Bu 6zelliklerle en iyi uyusan sonug

parametrelerini segilir.
6) a parametresini, 0 K’ de deneysel kafes parametresi olarak tutulur.

7) 0 K’de kafes parametreleri i¢in fonon modlarin1 hesapla ve brilloin bolgesi
Uzerinden toplama yaparak toplam ZPE'yi elde edilir. ¢ ve & parametrelerini en iyi

duruma getirlir dyle ki;

FOK =-E

coh

(3.25)
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quantum sifir basing denge kosuluyla ayn1 zamanda;

R+Rip=0 (3.26)
Burada;
& 1 oF.
P+P --2 Vi—c R LY 3.27
0 vib 6Q Z[; ] pillz Jzﬂlqﬁ” ] 6Q ( )

8) Adim 3’deki gibi deney ile karsilagtirmak i¢in; oda sicaklig1 kafes parametresini
kullanarak fonon dagilim egrisini hesaplanir. Sicakligin bir fonksiyonu olarak
entropi, entalpi, 6zgiil 1s1 ve serbest enerji; her bir sicaklikta denge kafes parametresi

kullanilarak hesaplanir.

9) Diger fiziksel 6zellikleri (bosluk olusturma enerjisi, ylzey enerjisi, hal denklemi
ve 0Ozgil 1s1 8.adimdan fonon diizeltmeleri kullanarak sicakligin bir fonksiyonu

olarak hesaplanir.

10) Ozellikleri tahmin etmek igin en iyi parametre kiimesini segilir.
Tablo 3.1'de Pd, Auve Agicin Q-SC parametreleri verilmistir. Burada n, m {ist
parametreleri tamsay1 degerleri alirlar. € enerji boyutunda bir parametre, a Orgu sabiti

olup ciseboyutsuz bir parametredir.

Tablo 3.1 Pd, Auve Agicin Q-SC parametreleri[19,20]

Metal n m g(eV) C a(A)
Pd 12 6 3.2864e-3 148.205 3.8813
Au 11 8 7.8052e-2 53.581 4.065
Ag 11 6 3.9450e-5 96.524 4.0691




BOLUM 4. SONUCLAR

4.1 Elastik Sabitler

Katilarin elastik sabitleri o katinin sertligi ve kirilganligi hakkinda bize bilgi verir.
Calismamizda 1372 tane atom igin mikrokanonik cercevede (EVN) 50000 zaman
adiminda asagidaki esitlik kullanilarak hesaplanmustir[28].

T Q 2Nk T é}k5JI+é}I§jk
= 2 ((RR) (R ) T %) @

Au, Ag, Pd ve diger alt alaslm olan AUO.33A90,33Pd0.33, AUO,25Ago,25Pd0.50,
AUo20AJo.40Pdos0, AUos50AGo25Pdo2s, AUo40AJo20Pdoso, AUoa0ATdo.a0Pdo2o’ NiN
Cu ve Cy, dastik sabitleri grafik halinde fit parametreleri ise tablo halinde

gosterilmistir.

C11 icin sicakliga bagl olarak Sekil 4.1, Sekil 4.2, Sekil 4.3°de {i¢ saf metal teorik ve
deneysel degerleri ile alasimlar ise sadece ikiserli olarak teorik degerleri ile
karsilagtirilmistir. Sekil 4.4’de ise sadece similasyon sonucu elde edilen alagimlara
ait Cq; elastik sabit degerleri fit grafikleri ile birlikte verilmektedir. Sekil 4.1, Sekil
4.2, Sekil 4.3’de Cy1 icin simulasyon sonucu saf metaller igin elde edilen degerleri ile
deneysel degerlerinin ¢ok 1yi uyustugu goriilmiistiir. Elimizde alasimlar i¢in deneysel

degerler olmadig i¢in sadece simiilasyon sonucu elde edilen degerler gosterilmistir.

Grafiklerden Pd'nin Cy; degerinin en yiiksek oldugu ve Ag’nin ise en diisiik C1g
elastik sabit degerine sahip oldugu goriilmiistiir. Bu ise Pd’nin en sert Ag’nin ise en
yumusak metal oldugunu isaret etmektedir. Daha dogru bir ifade ile Pd’nin ¢cekmeye

kars1 mukavemetinin en yliksek Ag’nin ise en diisiik oldugu bilgisini vermektedir.
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o Q-SC Pd
7 ., o Q-SC Au
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Sekil.4.1 Pd, Au, AUO_40Ago_20Pd0_40, AUO_33Ago_33Pd0_33 ve Ag |(;|n Smulasyon sonucu bulunan

sicakliga bagli C,; elastik sabitleri ve fit grafikleri

o Q-SC Pd
9 ., © QSC Au
220 . x Q-SC AU025 gn.zspdoso
Q-SC AuosoAganPdozs
. 200+ Q-SC Ag
& Deney Au
O 180 Deney Ag
. 1 Deney Pd
© 160
=
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< 120
[iN]
100
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Sekil.4.2 Pd, Au, AuUgzsAQo25Pdosy, AUgsoAgosPdo2s Ve Ag icin similasyon sonucu bulunan

sicakliga bagli Cq; elastik sabitleri ve fit grafikleri



Sekil.4.3 Pd, Au, AuUg20Ado40Pdoa0, AlgaAdosPdozo

Elastik sabit C, (GPa)

29

o Q-SC Pd
07 ., © Q-SC Au
220 4 .- X Q-8C Auo.zoAgo_aoPdo_ac
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ve Ag icin similasyon sonucu bulunan

sicakliga bagli Cy; elastik sabitleri ve fit grafikleri

Elastik sabit C, (GPa)

Sekil.4.4

* AUD.ESAQC.ZSPdD.SO

200 ° Au Ag P

& AuAg P L,

180 ~ . Aun_aaAgﬁ_aapdﬂ.aa

AUD.ZGAQG.‘iDPdDAO

160 Auo_ mAgc_ deo_m
140 4
120 A
100 4

80 - =
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AUo33Ago33Pdoss,  AUgasAdosPdoso, Ao 20AJ040Pdo.so, AUgs50Ago25Pdg 25,

AUg40AJdo20Pdo40 V€ AUg40ATdos0Pdo2o iGN simiilasyon sonucu bulunan sicakliga bagli Cy; elastik
sabitleri ve fit grafikleri
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Grafiklerde alasimlarin Cy; elastik sabit degerlerinin Pd ve Ag arasinda siralandigi
gorulUyor. Alasimlarda ise Ci1 iGin AuUoa0Ado20Pdoso > AUo2sAgosPdoso >
AUo50AQo2sPdo2s > AlossAdossPdoss > AUo20AdosoPdoao > Alo.s0Ado.s0Pdo2o
siralanmanin  oldugu goriilmektedir.  AUo25AQ025Pdoso Ve AugsoAgo.2sPdo2s
alasimlariyla Auo20Ag0.40Pdo .40 Ve AUo40AJo40Pdo2o alasimlarinin Cy; elastik sabit
degerlerinin diisiik sicakliklarda birbirine ¢ok yakin oldugu saptanmaktadir. Pd
metalinin oran1 arttikca alagimlarin  sertlestigZi ~ Ag metalinin orani arttikca

alagimlarin yumusadig1 gorilmiistiir.

o Q-SC Au

130"_ -n ® Deney Au

170 o Q-SC Pd

150_- * Q-SC Auo.mAgo_23Pd0.4G
. 150_- © Q-SC Auo.ssAgo_sspdo.sa
S : A Deney Ag
Q 1401 A Q-SC Ag
N 130 = Deney Pd
= 120
Q ]
9O 1104
2 ]
g 100
w90

80 4 Q

704

60 X

Ll I 4 I ' I M 1 ' ] M Ll 4 ] ' I

——— —
200 0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
T (K)

Sekil.4.5 Pd, Au, AuUg4Ado20Pdos, AUgszAldozsPdoss ve Ag icin similasyon sonucu bulunan
sicakliga bagli C,, elastik sabitleri ve fit grafikleri

Ci2 icin ise; Sekil 4.5, Sekil 4.6 ve Sekil 4.7°’de benzer sekilde ii¢ saf metal ve
deneysel degerleri ile alagimlar ikiserli olarak teorik degerleri ile karsilastirilmistir.
Sekil 4.8’de ise simiilasyon sonucu elde edilen alasimlara ait Cp, elastik sabit
degerleri ve fit grafikleri verilmektedir. Saf metallerde C,» icin similasyon sonucu
elde edilen degerler ile deneysel degerlerin altin ve giimiis i¢in iyi uyustugu Pd igin
ise nispeten iyl uyustugu goriilmiistiir. Literatiirde alasimlar i¢in deneysel degerler

bulunmadig i¢in sadece simiilasyon sonucu elde edilen C1» degerleri sunulmustur.
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Sekil.4.6 Pd, Au, AuUgsoAgoosPdozs, AUgsAgosPdosy Ve Ag icin similasyon sonucu bulunan
sicakliga bagli C, elastik sabitleri ve fit grafikleri

Simulasyon sonucu elde edilen degerlerden diisiik sicaklikta altinin Ci» degerinin
paladyumdan daha yiiksek oldugu Ag metalinin ise en diislUk Ci, elastik sabit

degerine sahip oldugu gorilmiistiir.

Yiiksek sicakliklarda ise paladyumun altindan daha yiiksek Ci» degerine sahip
oldugu gorilmistiir. Bu grafikler altinin diisiik sicaklilarda 12 dogrultusunda gekme
veya itmeye kars1 paladyumdan daha mukavemetli oldugunu yiiksek sicakliklardaise
¢ekmeye kars1 paladyumun altina gére daha yiiksek dayanim gosterdigi ongoriiliiyor.

Sekil 4.8’de alasimlarda diisiik sicakliklarda Ci> degeri igin AuUo40AQo20Pdos >
AUo50A00.25Pdo2s > AUo2sA0o25Pdoso > Alo3sAdossPdoss > AuooAdosoPdozo >
AUo20AQ0.40Pdo4o  siralanmasinin oldugu goriilmektedir. AUg2sAgosPdoso ve
AUos50AJo25Pdo.s alagimlariyla  AUo20AJo4oPdoso V€  AUo.40AJo.40Pdozo
alasimlarmin  Cj, elastik sabit degerlerinin  birbirine ¢ok yakin oldugu

saptanmaktadir.
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Sekil.4.7 Pd, Au, AUO_40Ago_40Pd0_20, AUo_zoAgo_deo_m ve Ag |(;|n Smulasyon sonucu bulunan

sicakliga bagli Cy, elastik sabitleri ve fit grafikleri
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sabitleri ve fit grafikleri
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Simulasyon sonunda O °K degerinden erime noktasina kadar bulunmus olan Cy; ve

C1, elastik sabitlerinin birinci dereceden bir fonksiyona uyum sagladigi goriilmiistiir.

C_(T)=ax+b (4.2)

Alasimlar ve metaller igin hesaplanmig olan fit degerleri asagidaki Tablo 4.1'de

verilmigtir.

Tablo 4.1 Pd, Au ve Ag saf metalleri ve alagimlar1 i¢in Cy; ve Cyp  ‘nin sicakliga bagh birinci
dereceden fit fonksiyonunun “a” ve “b” sabitleri

Cu Cp
a b a b
Pd -0.056 219.08 -0.030 149.20
Au -0.073 212.16 -0.049 163.68
Ag -0.047 130.58 -0.025 91.755

AUg0Ado0Pdoso -0.059 196.70 -0.035 142.13
AUg33Ado33Pdoss -0.057 183.67 -0.034 132.25
AUgsAgdosPdosy  -0.058 192.71 -0.033 136.89
AUgs0AdosPdoos -0.062 191.40 -0.038 140.18
AUg0Ado40Pdoso -0.056 178.13 -0.032 126.38
AUg0Ado40Pdoy -0.059 177.18 -0.036 128.81

B hacim modiili saf metaller ve alasimlar icin Cj; ve Cj» degerlerinden

faydalanilarak (4.3) ifadesinden hesaplanmustir.
1
B= 5 (Cn + 2C12) (4-3)

Tablo 4.2°de Cy; elastik sabitlerinde 0 °K icin Pd, Ag ve Au saf elementlerinin bagil
hata oranlar1 sirasiyla %6.56, %2.12 ve %4.21' dir. 300 °K igin ise sirasiyla %11.69,
%06.20ve %0.91 olarak hesaplanmistir. Cy» elastik sabitlerinde 0 °K icin Pd, Ag ve
Au elementlerinin ylizde bagil hatalar1 sirasiyla %15.38 , %6.006 ve %3.145 olarak
hesaplanmistir. 300 °K icin ise swrasiyla %22.37, %8.552 ve %8.51 olarak
hesaplanmistir. B hacim modult igin 0 °K’ de yine ayn1 sirayla %7.47, %4.50, %1.12
ve 300 °K icinde %11.01, %6.25 ve %5.88 olarak hesaplanmustir.
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Tablo 4.2 Pd, Ag ve Au igin 0 ve 300 K’deki sicakliklarda Q-SC kuvvet alani kullanilarak
similasyon sonucunda Cy;, Cj;, ve B'ler i¢in hesaplanmis teorik, deneysel degerler ve % bagil
hatalar1

Cll(GPa) Clz(GPa.) Bulk
T osc b ? osC Den % osc Den %
0 21872 2341 656 149.00 1761 1538 1724 1954% 747
300 200.69 2271 1169 139.97 176.1%" 2237 160.88 180.8°7 11.01
300 248.3*) 176.21% 200.213

300 232.0834 178.0834

0 1287 1315 212 914 973" 6006 103.8 108.7.17 450

300 1163 12407 620 839 93.7 8552 944 100.7."' 6.25

Pd

A9 300 141.0% 96,1 1105
300 132.0°1 97.0%% 108.0°Y
AL 0 21010 20167 421 16242 169.7°7 3.145 17831 180.33°7 1.12

300 19055 19237 001 149.22 163.1°7 851 163.00 172.8%7 588

Yapabildigimiz en iyi arastirmalara gore alasimlarin elastik sabitleri i¢in deneysel
deger veya herhangi bir teorik yayin bulunamadigindan Tablo 4.3'de sadece

similasyon sonucu elde edilen degerler verilmistir.

Tablo 4.3 Pd, Ag, Au alasimlari igin O ve 300 K’deki sicakliklarda Q-SC kuvvet alan kullanilarak
simiilasyon sonucunda C,;, Ci,veB icin hesaplanmis teorik degerler

Metal T (K) Cll(GPa.) Clz(GPa) B

Q-sC Q-sC Q-sC
AomAGoaPle O 18012 130.75 147.21
wA0oxs oz 550 16603 121.62 136.42
AomAGonPde O 18877 134.38 152.21
2570025 os0 550 17523 126.54 142.77
AowAGonPdoy O 18838 138.73 155.28
50025 oz 550 17260 128.23 143.02
AonAGonPlon O 17340 123.50 14.013
20A00a0 oo 550 167 49 116.98 131.79
A Ad P 0 17507 127.71 143.49
040Goa0lo20 355 159 g9 117.34 131.25
A AP 0 193.89 141.36 158.87
04020 lod0 357 17866 131.31 147.09

4.2 Yogunluk, Orgu Parametresi ve Baglanma Enerjisi

Bilgisayar simiilasyonlarinin gegerliliginin anlasilabilmesi i¢in yogunlugun dogru bir
bi¢imde hesaplanmasi ¢ok onemlidir. Yogunluk hesab1 20000 adimlik TPN istatistik
cergevede elde edilmistir. Erime noktasinin belirlenmesinde yogunluk bir 6lgli olarak
kullanilabilir. Metallerin kati-sivi faz gegislerinde yogunluktaki biiyiik degisiklerden
faydalanilir.
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Orgli parametreleri incelenen materyalin termal dzellikleri hakkinda énemli bilgiler
verir. Yapit kusurlarinin analizi agisindan ¢ok Onemlidir. Bu g¢alismada orgii
sabitlerini hesaplamak icin yine 20000 adimlik ayn1 TPN ¢er¢eve kullanilmistir.
Simiilasyon sonucu €lde edilen 6rgii sabitleri 0 °K degerinden erime noktasina kadar

ikinci dereceden bir denkleme fit edilmistir.

a(T)=aT?*+bT +c (4.4)

Sekil 4.9, Sekil 4.10, Sekil 4.11 ve Sekil 4.12’ de ise simiilasyon sonucu ¢lde edilmis
metal ve alasimlara ait Orgli parametreleri verilmektedir. Sekil 4.13’de ise
simiilasyon sonucu elde edilmis olan metal ve alasimlara ait yogunluk degerlerini
veren grafikler verilmektedir. Grafiklerin incelenmesinden oda sicakliginda orgii
sabiti en biyik olan metal gimiis aksine en kiglk olan ise Paladyumdur.
Alagimlarin  Orgli  sabiti  giimiis ve paladyumun arasinda yer almaktadir. Oda
sicakliginda alasimlar arasinda siralama yapildiginda Aug40AQo20Pdo.40 >
AUo50AJo2sPdo2s > AUozsAdozsPdoss > AUo20Ado.40Pdoao > AUo.a0AJo.20Pdo.so

> AUg25AJo.25Pdos0 oldugu goriilmektedir.
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Sekil 4.9 Ag, Au, Pd, Aug40Ado20Pdo40 Ve AlUgs3Ados3Pdgss iGin simiilasyon sonucu hesaplanmig
oOrgii parametreleri ve fit grafigi
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Sekil 4.10 Ag, Au, Pd, AugsoAJo25Pdo2s Ve Alg2sAdo.25Pdos iGin simiilasyon sonucu hesaplanmig
Orgii parametreleri ve fit grafigi
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Sekil 4.11 Ag, Au, Pd, Aug40AJdos0Pdo2o V& AUg20Ado.40Pdos iGN simiilasyon sonucu hesaplanmig
Orgii parametreleri ve fit grafigi
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AUg.40AJo20Pdo Ve AUgsAJdosoPdoog iCin simiilasyon sonucu hesaplanmig 6rgl parametreleri ve
fit grafigi
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Sekil 4.13’den alagimlar arasinda yogunluk siralamasinin AuUgspAQo2sPdoss >
AUg.40AJo20Pdos > AU040AJo.40Pdo2o > AUp33Agdo33Pdoss > Auo2sAJ0.25Pdoso

> AUg20AJo.40Pdo.40 0ldugu belirlenmektedir.

Grafiklerde giimiis ve altin’in diisiik sicakliklardaki orgii sabitleri neredeyse ayni
iken yiiksek sicakliklarda glimiis’iin orgii sabiti degerinin hizla yiikseldigi ve altin’1
gestigi goriilmektedir. Paladyuma yaklastikga sicakliga bagli olarak orgili sabiti
degerinin daha yavas degistigini gdstermektedir. Orgii sabitinin sicakliga bagh olarak

degisimi bu malzemenin elastik sabitleri hakkinda bize bilgi verir.

Tablo 4.4'de 0 ve 300 K sicaklik degerleri igin simiilasyon sonucu hesaplanan &rgii
sabiti, yogunluk ve baglanma enerjisi degerleri ile deneysel degerler verilmistir. Pd,
Ag ve Au eementlerinin 300 °K’de Orgu sabitleri icin deneysel degerlere gore
yapilan yUzde bagil hata oranlar1 sirastyla %0.12, %0.73 ve %0.12 olarak ¢ikmustir.
Pd, Ag ve Au elementlerinin 300 °K’de yogunluk icin deneysel degerlere gore
yapilan yiizde bagil hata oranlart sirasiyla %12.91, %0.47 ve %0.62 olarak
bulunmustur. Yine aym tablodan Pd, Ag ve Au elementlerinin O °K’de baglanma
enerjisi icin bagil hata oranlart sirasiyla %0.51, %0.89 ve 9%0.32 olarak
hesaplanmistir. Yapilan her {i¢ bagil hata hesabinda da simiilasyon hesaplamalarinin

bulunabilen deneysel degerlerle cok uyumlu oldugunu goriilmektedir.

Tablo 4.4 Pd, Ag, Au saf metalleri icin O ve 300 K’deki sicakliklarda Q-SC kuvvet alami kullanilarak
hesaplanmig (a) 6rgl parametresi, (E.) baglanma enerjisi ve yogunluk i¢in teorik, deneysel degerler
ve % bagil hatas1

a(h) 0 p (g/cm3) 0 E(kJmol) 0

TK) osc pen ? osc  Dpen »  osc  Den. P
0 4.06 1071 1213 117 37793 376.00¢" 051
300 3895 3.89%° 012 1045 12.00% 1291 370.23

Pd 300 3.891% 380.15°7
300 3.891% 379.77°
0 4.06 1071 10.63* 0.75 28655 284.00" 0.89
300 4.09 4.06% 073 1045 10.50% 047 289.51

A9 300 2,09 285,60
300 4,09 285.60°

AU 0 406 407 024 1954 1948% 030 369.21 368.004°7 0.32

300 4.085 4.08% 012 1918 19.30% 062 36158 363.91%° 064

Tablo 4.5 de alagimlar i¢in 0 ve 300 °K sicakliginda simiilasyon sonucu hesaplanan

orgii sabiti, yogunluk ve baglanma enerjisi degerleri ile sadece 300 °K sicakliginda
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Orgu  sabiti  deneysel degerleri verilmistir. 300 °K’de AugzsAdozsPdoss,
AUo25A0o2sPdoso,  AlUosoAdosPdozs,  AUo20Ado4oPdoao,  AUo.s0AJo.s0Pdo 20,
AUo0.40AQ020Pdo40 alasimlarinin 6rgii sabitleri i¢in deneysel degerlere gore yapilan
yiizde bagil hata oranlar1 sirastyla %0.09, %0.35, %0.22, %0.0, %0.57, %0.2 olarak
cikmustir.

Tablo 4.5 Pd, Ag ve Au’dan olusan alasimlar igin O ve 300 K’deki sicakliklarda Q-SC kuvvet alam
kullanilarak hesaplanmis (a) Orgl parametresi ve deneysel degerleri, (E;) baglanma enerjisi ve
yogunluk i¢in teorik degerler

Alasim T (K) Q-SCa (A)Den_ %Hata pQ(?éCCm?’) E(S(_"SJémo')

0  399% 14.058 345228

AlozsAGossPdoss 300 4001 40255 009 14,000 337.541
0 3966 13.777 353.681

AlozsAGozsPdoso 300 3989 39759 035 13536 346.154
0 4012 15.630 351.687

AlosoAGozsPdozs 300 4036 40278 022 15350 344.041
0 3983 13536 339.012

AlozoAGoaoPdow 500 4008 4008 00  12.89 332275
AP 0 4021 14.628 338.29%
040AG0a0 o0 355 40146 4.038% 057 14.353 330.70
0 398 14.991 357.455

AlowAGo2oPdow 500 4008 40009 02 14773 349.791

4.3 Termal Genlesme Katsayisi

Metaller sicakliga bagli olarak biiyiikk miktarda termal genlesme gosterirler. Bilimsel
ve mihendislik ¢alismalarinda metallerin kullanilmasi esnasinda termal genlesme
katsayilarinin  bilinmesi gerekir. Metallerin ve alagimlarin termal genlesme

katsayilar1 asagidaki denklemle belirlenir.

~1[aam)
A= ai o(T) } @9

Burada a(T) 6rgii sabiti degerlerinin fit edilmesinden elde edilen ikinci dereceden bir
denklemdir. Pd, Ag ve Au metalleri i¢in termal genlesme katsayilar1 deneysel
degerlerle karsilastirildiginda {istel katsayillarda hata c¢ikmamis olup carpan
sabitlerinde bagil hata oranlari sirasiyla %46.29, %40.73 olarak hesaplanmistir.
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Tablo 4.6 Pd, Ag, Au saf metalleri ve alagimlari i¢in O ve 300 K’deki sicakliklarda Q-SC kuvvet alani
kullanilarak hesaplanmis o(T) termal genlesme katsayisi i¢in teorik ve deneysel degerler

c bx10° ax10® o(T) x10° 9
Metal QSC Den YoHata
Pd 3.887 4958 2703 1697 1167 46.29
Ag 4063 8115 4585 2674 1.90°7 40.73
Au 4061 6877 3.159 2.160

AUo3sAQossPdoss 3.997 6.743 3.008 2.138
AUosAQosPdos 3.966 6.714 2529 2075
AUosoAGosPdoss 4.013 6676 3.047 2119
AUo20AGoaPdos 3.984 6877 2.965 2172
AUoaAGoaPdoe 4022 6.787 3.462 2.203
AUoaAGonPdos 3.985 6.659 2.610 2.063

4.4 Is1 Sigasi

Saf metallerin ve alasimlarin enthalpi degisimleri TPN c¢erceve kullanilarak
hesaplanmistir. Simiilasyon sonunda olusan entalpi grafikleri Sekil 4.14, Sekil 4.15,
4.16 ve Sekil 4.17’ de verilmektedir.

& Q-SC Ag
~240 4 ¢ QSC Auu.azAgasapdu.s’s
260 4 Q-SC Auo.doAgazc-Pdc.dc
=260 2 Q-SC Au
_ x Q-SC Pd
S -280-
£
[
2 3004
<
‘s -3204
©
£
o -340 4
-360 <
-380

T LI LI B I T I ! LI B I T I ! L
200 0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
T (K)

Sekll 4.14 Ag, AUO'33Ago_33Pd0_33, AUO_40 Ago'zo Pd0_40, AuvePd |(;|n Q'SC kuvvet alan1 kullanilarak
hesaplanmis entalpinin sicaklikla degisim degerleri ve fit grafigi
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Sekil 4.14, Sekil 4.15, Sekil 4.16, Sekil 4.17°deki grafiklerde entalpisi en yiksek
malzemenin Ag metali oldugunu en diisiik metalinde Pd metali oldugunu
gostermektedir. Grafiklere gore atomlar1 arasinda en siki bag olan metal Paladyum
metalidir. En uzun bag yapili metal ise giimiistiir. Biitlin alagimlarin entalpi degerleri
gumus ve paladyum arasinda ¢ikmaktadir. Alagimlarda paladyum miktar1 arttikga
entalpide diisiis glimiis miktar1 arttikca entalpide yiikselme goriilmiistiir. Stipriz bir

sonucla karsilasiimamaktadir.

& Q-SC Ag
-240 - o Q-SC Auo_mAgo_ deG_20
v Q-SC AquAgG_deo_m
~260 - & Q-SC Au
x Q-SC Pd
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E
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3 -300 -
s
.
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©
£
G -3404
-360 -
-380
1 M I ' I ' I M I ' ] M 1 ' ] ' I 4 I ' 1
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T(K)

Sek” 4.15 Ag, AUO'40Ago_40Pd0_20, AU0.20 Ago_40Pd0_40, AuvePd |(;|n Q'SC kuvvet alani kullanilarak
hesaplanmis entalpinin sicaklikla degisim degerleri ve fit grafigi

Alagimlarin ve alagimlari olusturan metallerin erime sicakligi altindaki entalpi

degerleri (4.6)’daki ikinci dereceden denkleme fit edilmistir.

H(T)=aT?+bT +cC (4.6)

Sekil 4.17°den alasimlar arasinda entalpi degerindeki siralanma AuUg 40AJo.40Pdo.20
> AUo20AJ0.40Pdoao > Alo33Ado33Pdoss > AlosoAdosPdozs > Alo2sAgdo.25Pdoso

> AUg40AQo.20Pdo.4o olarak belirlenmistir.
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Sek” 4.16 Ag, AUO'50Ago_25PdQ_25, AUO_25A90_25Pd0_50, Au ve Pd |(;|n Q'SC kuvvet alan1 kullanilarak
hesaplanmis entalpinin sicaklikla degisim degerleri ve fit grafigi
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AUg.40Ago0Pdosw Ve AugaAdoswPdos icin Q-SC kuvvet alam kullanilarak hesaplanmis entalpinin
sicaklikla degisim degerleri ve fit grafigi
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Is1 sigasin1 hesaplamak icin yukarida verdigimiz entalpi grafiklerinden ortaya ¢ikan

ve (4.7) ile gosterilen 1s1 s1gast denklemi kullanilmistir.

c,(M) =[ag—f)} 4.7)

Buna gore ortaya ¢ikan (4.7) esitliginden faydalanarak 300 °K icin hesaplanan 1s1

sigas1 degerleri ve bulunabilen deneysel degerler Tablo 4.5 *de gosterilmistir.

Deneysel degerler ile hesaplanan 1s1 si8as1 degerleri karsilagtirildiginda sonuglarin
uyumlu oldugu gorilmiistiir. Bulunan deneysel degerlere gore Pd, Ag ve Au
metalleri icin 1s1 sigalarinin bagil hata ytizdeleri sirasiyla %2.41, %1.71 ve % 1.32
olarak ¢ikmuistir.

Tablo 4.7 Pd, Ag, Au saf metalleri ve alagimlar igin O ve 300 K’deki sicakliklarda Q-SC kuvvet alan
kullanilarak hesaplanmis C, 1s1 s18as1 i¢in teorik ve deneysel degerler

C, (kJmol K™

-4 -4

Metal c bx10 ax10 0-SC Den. %Hata
Pd -377.64 236973 3514 0.025367 0.0259954 241
Ag -286.481 241.423 3.104 0.026100 0.025367°4 171
Au -360.035 236.071 3.504 0.025660 0.025325"° 1.32

AUg33Adoa3Pdoss -334.971 233709 3.514 0.025479
AUgsAdosPdosy  -353.467 236.891 3.104 0.025551
AUgs0ATdosPdors -351.439 233.859 3.504 0.025488
AUg0Ado40Pdoso -339.653 234301 3.482 0.025519
AUg40AdoaoPdoo  -338.02 233.398 3.659 0.025525
AUg40Ado0Pdoso -357.248 236.359 3.159 0.025531

4.5 Erime Sicakhiklarimin Belirlenmesi

Erime noktalar1 entalpideki ve yogunluk grafiklerindeki ani degisme, radyal dagilim
fonksiyonu, ortalama kare yer degistirme ve ya elastik sabitlerdeki ani degismeden
tespit edilebilir. Bunlar arasinda ortalama kare yer degistirme erime sicakliginin en

giivenilir degerini verir.

Entapi TPN istatistik cercevede Molekiler Dinamik yontemi ile hesaplanmstir.
Enthapi grafigindeki sigrama bolgesi bize erime noktasi hakkinda yaklasik bilgi



44

verir. Kat1 ve s1v1 halleri arasinda sigrama gosterir. Bu bolge bize erime araligini

verir. Sekil 4.18”de bu goriilmektedir.
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Sekil 4.18 Ag, AUg33AJo33Pdoss, AUosoAGoosPdoss, Aloao Adozo Pdoso, Auve Pdicin enthalpinin
sicaklikla degisim grafigi

Sekil 4.19'de Ag, Augp4o AQo2o Pdoso, Pd ve Au metalleri igin erime sicakliginin
yaklasik tayininde sicakliga bagl olarak yogunlugun degisim grafikleri kullanilabilir.
Yogunluktaki ani degisme noktalar1 bize metalin erimeye basladigini bildirir. Erime
sicakliginin tayininde yogunluk degisim grafigi giivenli bir aractir. Grafikte goriilen
kirik cizgiler faz gecislerini yani erimenin basladig1r ve metalin tamamiyla sivi hale
gecis araligint gostermektedir. Grafikte birinci bolge kati, ikinci bolge ise sivi

haldeki yogunluklar1 gosterir.

Keskin bir erime noktasi tayini yapabilmek i¢in ortalama kare yer degistirmenin
zamana gore zamana gore grafiginden yorumlanmalidir. Erime sicakligi ortalama
kare yer degistirmelerin siirekliliginden ve sivilasma ile artan difiizyon
katsayilarindaki biiyiik degisiklerden belirlenir. Ortalama kare yer degistirme
hesaplamalar1 Molekiiler Dinamikte TPN c¢er¢evede yapilmistir. Sekillerde gorilen

diiz ¢izgi difiizyonun siirekli arttigin1i gostermektedir. Sekil 4.20 ve Sekil 4.28
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arasindaki sekillerde erime sicaklilarinin tespiti igin iki farkli ortalama kare

yerdegistirme verilmektedir.
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Sekil 4.19 Ag, Aug.4o Ado2o Pdoso, Pd ve Auicin yogunlugun sicaklikla degisim grafigi
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Sekil 4.20 Au’nun simiile edilen erime noktasi civarindaki yerel ortalama kare yerdegistirmesi
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Sekil 4.21 Ag'nin simiile edilen erime noktasi civarindaki yerel ortalama kare yerdegistirmesi
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Sekil 4.22 Pd’nin simiile edilen erime noktasi civarindaki yerel ortalama kare yerdegistirmesi
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Tablo 4.8 *de simulasyonla tespit edilmis olan erime noktalar1 ile deneysel degerleri
ve yiizde bagil hatalar1 verilmistir. Au, Ag ve Pd i¢in yilizde bagil hatalar1 sirast ile
%4.041, %2.10, %0.273 ‘dir. Deney ve similasyon sonuglarinin ¢ok iyi uyustugu

gorilmistir.

Tablo 4.8 Au, Ag, Pd saf metalleri igin Q-SC kuvvet alan1 kullanilarak hesaplanmis teoriksel ve
deneysel erime sicaklig1 noktasi

Metal Teorik Deneysel %Hata
Au 1390K 1336 K  9%4.041
Ag 1260K 1234K  %2.10
Pd 1830K 1825K  %0.273

Tablo 4.9'de alagimlar i¢in simiilasyon sonucu bulunmus erime sicakligi verilmistir.

Deneysel degerlerleilgili bir veri bulunamamistir

Tablo 4.9 Au, Ag, Pd’dan olusan alagimlar icin Q-SC kuvvet alam kullanilarak hesaplanmis teorik
erime sicaklig1 noktasi

Alagim T(K) Q-SC
AugzAgsPds; 1500 K
AuzAgasPdsy 1580 K
AuspAgasPdas 1480 K
AuxAgsPds 1500 K
AugAgPda 1420 K
AugAgnPdy 1560 K

Erime noktalarinin tespitinde kullanilacak baslica yontemlerden biride radyal dagilim
fonksiyonudur. Sekil 4.29'de Auo.40Ago.40Pdo 2o alasimi 1400 K’de kat1 halde, 1420
K’dejel halinde ve 1440 K’de ise alasim s1vi hale gegmeye baslamistir. Yani erime
sicakligina ulagsmistir. Erime sicakligini tespit etmekte bagvurulan ilk yontem radyal

dagilim fonksiyonunu ¢izdirmektir.
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Sekil 4.29 Aug40Ago.40Pdo20’nin erime sicakligini tespit eden radyal dagilim fonksiyonu

4.6. Tartisma ve Oneriler

1. Boliimde metallerin temel fiziksel Ozellikleri anlatildi ve literatiir taramasi
yapilarak bugiline kadar metaller ve alasimlar iizerine MD simiilasyonu yontemi ile
yapilan ¢alismalarin genel bir dokiimii verildi. Ayrica ¢alismanin igerigi hakkinda
bilgi sunuldu. 2. ve 3. Bélimler MD simllasyon yontemi, Quantum Sutton-Chen

potansiyeli ve alagimlara uygulanmasi hakkinda detayli bilgiler verildi.

4. bolimde Pd, Au, Ag ve Auo33Ad033Pdo33, Alo2sAdo.25Pdoso, Alo20Ado.40Pdo o,
AUo50Ag025Pdo2s, AUo40AJo20Pdo40, AUoa0AJoaoPdo2e alasimlariin similasyon
sonucu hesaplanan elastik sabitler, Orgii parametreleri, yogunluk, baglanma enerjisi,
termal genlesme katsayisi, enthalpi, 1s1 sigas1 ve erime sicakligi gibi teknolojik olarak
son derece 6nemli mekanik ve termodinamik 6zellikleri hesaplanarak bulunabilen

deneysel ve diger hesaplama yontemleri ile elde edilmis sonuglarla karsilastirildi.
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Sonug olarak Quantum Sutton-Chen potansiyeli ile yapilan MD simiilasyonunun son
derece glvenilir sonuglar irettigi  goriilmektedir. Deneysel ¢alismalarin
bulunamadigi durumda, veya bulunabildigi durumda dahi deneysel caligmalarin

yaninda giivenli bir yontem olarak kullanilabilecegi 6ngorulmektedir.

Yapilan  galisma  AUg33AQo33Pdoss,  AUo2sAJo2sPdoso,  Alo20AJo.40Pdo.4o,
AUg50A0025Pdo2s, AUoa0AJo20Pdoso, AloaoAJoaoPdoo alasimlart hakkinda bu

gune kadar literatlirde var olmayan birgok bilimsel veri liretmistir.

Bu ¢alismanin devami olarak:

1.Alagimlarin oranlar1 ¢ok diisiikten baslatilip ylikseltilerek her bir metalin alagimin
Ozelliklerine etkisi incelenebilir.

2.Calisma sicakligi artirilarak erimis durumda alagimin 6zellikleri arastirilabilir.
3.Yiiksek sicakliktan farkli hizlarda sogutarak maddenin faz gegisleri ve bu fazlarda

ki yapisal 6zellikleri incelenebilir.
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