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Oz: Fe elementinin faz diyagrami incelendiginde erime sicakligmin altinda farkli sicakliklarda farkli kristal yapilara sahip
oldugu goriilmektedir. Bu ¢aligmada 4000 atomdan olusan Fe model sisteminde farkl: sicakliklarda meydana gelen kati-kati
faz doniisimleri molekiiler dinamik benzetim yontemi kullanilarak incelenmeye calisildi. Cok cisim etkilesmelerini igceren
Gomiilmiis Atom Metodu(GAM) atomlar arasindaki etkilesmeleri hesaplamak i¢in kullanildi. Fe elementi igin erime
sicakliginin altinda olusan a, y ve § fazlar1 ve bu fazlar i¢in doniisiim sicakliklar1 belirlenerek sonuglar deneysel degerlerle
karsilastirildi. Model sistemin yapisal analizlerinde radyal dagilim fonksiyonu, termodinamik niceliklerde degisimler ve
Ackland-Jones analiz yontemi kullamldi. Erime sicakligina kadar olan faz gecislerinin gézlenmesi, hesaplamalarda kullanilan
potansiyel fonksiyonunun Fe’nin sistemin modellenmesinde bagsarili bir sekilde kullanilabilecegini gostermektedir.

Anahtar kelimeler: Fe elementi, molekiiler dinamik benzetimi, kati-kat1 faz doniigtimii, gomiilmiis atom metodu.

The Investigation with Molecular Dynamic Simulation of a—y—d Solid-Solid Phase
Transformation in Fe

Abstract: When the phase diagram of the element Fe is examined, it is seen that it has different crystal structures at different
temperatures below its melting temperature. In this study, the solid-solid phase transformations occurring at different
temperatures in the Fe model system consisting of 4000 atoms were investigated using molecular dynamic simulation method.
The Embedded Atom Method(EAM), which includes many body interactions, was used to calculate interactions between
atoms. For the element Fe, the a, y and § phases formed below the melting temperature and the transformation temperatures
for these phases were determined and the results were compared with the experimental values. Radial distribution function,
changes in thermodynamic quantities and Ackland-Jones analysis method were used in the structural analysis of the model
system.
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1. Giris

Sicaklik ve basing gibi dis etkenler maddelerin farkli denge fazlarinda bulunmalarinda oldukea etkili
faktorlerdir. Bu duruma iyi bir 6rnek Fe elementi verilebilir. Fe farkli sicakliklarda farkli kristal yapilara sahip
kati-kat1 faz doniisiimii sergileyen poliformik (¢ok sekilli) elementlerden biridir. Sifir basing degerinde 911 'C’ye
kadar Fe bcc yapiya sahiptir. Bu yapidaki Fe, a-Fe olarak bilinmektedir. 911 - 1407 °C sicaklik araliginda ise Fe
elementi bir 6nceki yapiya gore daha siki paket yapiya sahip fcc birim hiicreli yapiya doniisir ve y-Fe olarak
adlandirilmaktadir [1, 2]. Fe igin ve ozellikle celik i¢in sogutma esnasinda fcc yapidan bee yapiya faz doniigiimii
(martensitik faz doniistimii olarak adlandirilir) olduk¢a 6nem tasimaktadir [3]. Fe in erimesinden 6nce 1407 -1536
‘C sicaklik araliginda ise yeniden bcc faza bir doniisiim gerceklesmektedir. Bu faz da §-Fe olarak
adlandirlmaktadir. Fe elementinin 1sitilmasi esnasmda 768 “C’de bir déniisiim daha meydana gelmektedir. Ancak
bu sicaklikta kristal yapida herhangi bir degisim meydana gelmemekte sadece bu sicaklik degerinde Fe 1sitma veya
sogutma esnasinda kaybettigi manyetik 6zelliklerine yeniden kavusmaktadir. Bu nokta Curie noktasi olarak
bilinmektedir [2, 4]. Faz gegisleri, malzemelerin mikro yapilar1 tizerinde énemli bir rol oynamakta ve bdylece
akma dayanimi ve sertlik gibi materyallerin makroskobik 6zellikleri kontrol edilebilmektedir. Fe elementinde
meydana gelen bu kati-kat1 faz doniistimii biiyiik bir neme sahiptir ve Fe elementindeki kati-kat1 faz gecislerinin
incelenmesi i¢in birgok deneysel ¢alisma yapilmistir. Yapilan 1sitma veya sogutma islemleri ile Fe istenilen faz
bolgesinde tutularak, 6zelliklerinin belirli sinirlar iginde kalmasi saglanmaktadir [4-9].
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Fe’in manyetik 6zelliklerinden dolay: oldukga karmasik bir faz diyagramu vardir. Manyetik 6zellikleri iletim
elektronlarmi ve dolayisiyla baglanma 6zelliklerini etkilemektedir [10, 11]. Bununla birlikte benzetim yontemleri
Fe deki faz dontisiimlerinin belirlenmesinde basarili bir sekilde kullanilmaktadir [12-14]. Son yillarda Fe deki faz
gecislerini belirlemek icin birgok yeni potansiyel fonksiyonu gelistirilmistir. Bunlardan birisi bag yonelimlerini
igeren Miiller ve arkadaglari tarafindan 6nerilen potansiyeldir. Bu potansiyel sadece o~y doniisiimiinii degil ayni
zamanda y-6 doniisiimiini de modellemede kullanilmaktadir [15]. Tateyama ve arkadaslari elektron yogunlugu
araligin1 degistirmis ve Finnis-Sinclair potansiyelini modifiye ederek Fe deki kati-kati faz donistimlerini
calismistir [16]. Lee ve arkadaglari modifiye gémiilmiis atom metodu gelistirerek meydana gelen kati-kati faz
doniisiimlerini gozlemlediler [17]. Ayrica Finnis-Sinclair [18] ve Johnson-Oh [19] potansiyelleri 0 ile 1800 K
sicaklik araliginda fcc fazindan daha diisiik enerjili bir bee fazi tiretmektedir.

Bilgisayar benzetimleri son 40 yi1lda maddelerin atomik seviyede yap1 ve dzelliklerinin anlagiimasinda énemli
bir rol oynamaktadir. Ozellikle atomlar arasi etkilesmeleri ifade eden potansiyel enerji fonksiyonunun incelenen
sistem icin uygun olarak tanimlanmasi malzemelerin yap1 ve ozelliklerinin gergcege en yakin olarak
belirlenmesinde en énemli faktordir [20-22]. Literatiirde farkli sistemlerin modellenmesinde kullanilan bir¢ok
potansiyel enerji fonksiyonu mevcuttur [23-26]. En ¢ok kullanilan potansiyel enerji fonksiyonlarindan birisi ¢ok
cisim etkilesmelerini iceren ve basit bir matematiksel ifadeye sahip olan GAMdir [27]. Bu potansiyel
fonksiyonunun Vother-Chen [28], Finnis-Sinclair [29] and Sutton-Chen (SC) [30] tarafindan gelistirilen farkli
tiirleri bulunmaktadir. Bununla birlikte atomik etkilesmeleri tanimlamaya yonelik mevcut en iyi yaklagim kuantum
mekaniksel etkilesmeleri iceren ilk prensip (first principles) metotlaridir. Fakat bu metodun kullanilmasinda diisiik
parcacik sayisina ve yiiksek islem giiciine sahip bilgisayarlara ihtiya¢ duyulmaktadir. Sonug olarak atom sayisinin
fazla oldugu ve uzun bir zaman Slcegi gerektiren benzetim calismalarinin ¢ogu, deneysel ve yar1 deneysel olarak
tanimlanan atomlar-arasi etkilesmeleri igerir [21, 22].

Bu calismada 4000 atomdan meydana gelen Fe tek atomlu model sisteminde oda sicakligindan erime
noktasma kadarki sicaklik araliginda olusan o—>y—d fazlari molekiiler dinamik benzetimi ile incelendi.
Calismalarda LAMMPS agik kaynak kodlu molekiiler dinamik benzetim programi kullanildi. Model sistemin
yapisal analizlerinde radyal dagilim fonksiyonu, termodinamik niceliklerde degisimler ve Ackland-Jones analiz
yontemi kullanilmistir. Elde edilen doniisim sicakliklart deneysel degerlerle karsilastirilmis ve sonuglarm
deneysel degerlerle uyum iginde oldugu goriilmiistiir.

2. Materyal ve Metot
MD benzetim yontemi analitik olarak ¢6ziimii zor veya imkansiz olan problemlerin sayisal ¢oziimiinii

amaglar. Atomlar arasi etkilesmelerin bir potansiyel enerji fonksiyonu ile temsil edildigi N atomdan meydana gelen
bir sistemin Lagrange fonksiyonu

. . 1 e 1 Lo
Lpg (rN' iV, h, h) = EZIE'V=1 m;(${Gs;) — XiL, Z?I>i ¢(|hsij D + EMTr(hth) — PotV (1)
seklinde ifade edilmektedir. Burada i pargaciginin kiitlesi m;, i atomunun koordinati si, MD hiicre eksenleri h, hth
degerine sahip metrik tensoriit G, MD hcresinin kiitlesini temsil eden keyfi bir sabit M, dis basing degeri Pex: Ve

hesaplama hicresinin hacmi V ile ifade edilmektedir. Sistem i¢in hareket denklemleri (1) ifadesi kullanilarak
parcaciklar ve MD hiicresi i¢in asagidaki sekilde elde edilmistir.

gi = _;Fl - G_lcsi (2)

h=M1I-1P,)o €))

burada c = V (h')* olarak verilmekte ve mikroskobik zor tensorii IT asagidaki sekilde ifade edilmektedir [31-32].
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Hesaplamalarda buyiik 6lgekli atomic/molekiler kitlesel paralel similator (Large-scale Atomic/Molecular
Massively Parallel Simulator-LAMMPS) agik kaynak kodu molekiiler dinamik benzetimini kullanildi [33]. MD
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hiicresi, 4000 Fe atomunun baslangi¢c konumlar1 olarak secilen fcc 6rgii noktalarina yerlestirilmesiyle olusturuldu.
Parcacik sayisinin, basincin ve sicakligin sabit tutuldugu NPT istatistiksel toplulugu kullanildi. MD hiicresindeki
Fe atomlarmm baslangi¢ hizlar1 Maxwell-Boltzman hiz dagilimina uyularak rasgele belirlendi. Pargacik hizlari
her iki adimda bir yeniden hesaplanarak sistemin sicakligi kontrol altinda tutuldu. Biitiin hesaplama siiresince
periyodik sinir sartlart x, y ve z eksenleri dogrultusunda uygulandi. Hareket denklemlerini sayisal olarak integre
edebilmek i¢in Verlet’in hiz algoritmasi kullanildi. Potansiyel etkilesmesinin kesilim mesafesi olan cut-off degeri
2ar, olarak se¢ildi. MD zaman adimi hesaplamalarda 1 fs olarak alindi.

2.1 Potansiyel enerji fonksiyonu

Potansiyel enerji fonksiyonlar1 malzemelerin genis bir aralikta 6zelliklerini belirlemede kullanilmaktadir. N
atomdan meydana gelmis atomik sistemlerin toplam enerjisi GAM [28-30];

Er ==3"; 00y + Z¥F(p) 5)
@i=))

seklinde ifade edilmektedir. Denklem sirasiyla itici etkilesmeleri igeren ikili etkilesme fonksiyonu ve gekici
etkilesmeleri igeren gdmme enerjisi fonksiyonundan olusmaktadir. Literatiir incelendiginde itici ve cekici
etkilesmeleri ifade eden fonksiyonlarin farkli sekilde tanimlanmasi GAM’1n farkl tiirlerini olusturmaktadir [28,
29]. Literatiirde Fe elementinin modellenmesi i¢in kullanilan bir¢ok potansiyel fonksiyonu bulunmaktadir [20-22].
Bununla birlikte higbir potansiyel kristal ve sivi yapidaki Fe in genis bir aralikta 6zelliklerini tam olarak
aciklamaya yeterli degildir. Bu ¢alismada Ackland ve arkadaslar1 tarafindan Fe elementi icin gelistirilen GAM
potansiyeli ve deneysel verilere yeniden fit edilmesinden elde edilen parametreleri kullanildi [22].

Maddelerin fazlarini atomlarin birbirleriyle etkilesmesi ve dizilimleri belirler. Model sistemde ayni ve farkli
tir atomlar arasindaki iliskinin incelenmesinde radyal dagilim fonksiyonu (RDF) en ¢ok kullanilan analiz
tekniklerinden biridir. Bu teknikte secilen bir i atomundan herhangi bir r mesafesinde Ar kiire kabugu igerisine
giren atomlarm sayisi n(r) olmak tzere g(r) radyal dagilim fonksiyonu;

g(r) = (Lm0, ©)

N2 amr?Ar
ifadesi ile verilir [34].
Benzetim ¢alismalarinda 6nemli problemlerden birisi de yapr igerisinde belirlenmesi zor olan fcc, hep, bee
gibi siki paket yapilarin tespit edilmesidir. Bu ¢alismada MD hiicresi igerinde var olan bu birim hiicreli yapilarin
yiizdeleri Ackland-Jones analiz yéntemi kullanilarak belirlenmeye ¢aligildi [35].

3. Bulgular

Fe, kat1 faz bolgesinde farkli sicaklik araliklarinda farkli kristal 6rgii yapisina sahip bir elementtir. Bu
calismada Fe elementindeki faz gecisleri ve bu gecislerin meydana geldigi sicaklik araliklari belirlenmeye
calisilmigtir. Benzetim ¢alismasina baslamadan 6nce 4000 Fe atomu baslangi¢c konumlari olarak segilen fec orgii
noktalarma yerlestirildi. Baglangi¢ sicakligi olarak 300 K secilmistir. Benzetim ¢aligmasmin ilk 10000 adim1 igin
sicaklik, birim atom bagma enerji ve hacim degisimleri Sekil 1’de goriilmektedir. Hesaplama sdrecinin
baslangicindan itibaren ilk 1000 MD adiminda niceliklerde bir yiikselme meydana gelmekte ve bu adimin sonunda
sistem fcc yapida dengeye ulagsmaktadir. Model sistem fcc fazdaki bu kararli denge yapisini yaklasik 2800. MD
admmina kadar korumaktadir. Bu adimdan sonra niceliklerde bir degisimin meydana geldigi Sekil 1’de agik¢a
goriilmektedir. Sicaklik degerinde ani bir artisa karsilik enerji ve hacim degerlerinde bir azalma meydana
gelmektedir. Bu durumda MD huicresinde fcc birim hiicreli yiiksek enerjili fazdan bee birim hiicreli diistik enerjili
faza yapisal bir faz doniislimiiniin meydana geldigi sdylenebilir. 4400. MD adiminda ise niceliklerin tekrardan
denge durumuna geldigi belirlenmistir. Deneysel olarak 300 K sicaklikta Fe in bee birim hiicreli o fazinda oldugu
bilinmektedir [1]. Baglangigta Fe atomlarinin fcc 6rgii noktalarina yerlestirildigi MD hiicresinin kisa bir siire sonra
ayni sicaklik degerinde bee birim hiicreli faza doniisiim sergilemesi, kullanilan potansiyel enerji fonksiyonunun
Fe sistemini gergekei bir sekilde modelleyebilecegini gostermektedir.

Kati-kat1 faz gegislerini ve erime sicakligini belirlenmek amaci ile 4000 atomdan meydana gelen model
sistem 300 K sicakliginda 100000 MD adim1 dengeye getirilerek bee birim hiicreli yapiya sahip a-Fe elde edildi.
Daha sonra sistemin sicaklig1 300 K den 2200 K’e 100 K sicaklik araliklariyla arttirildi. Her sicaklik degerinde
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50000 MD adimt sistem dengeletildi. Calisma sonunca her sicaklik degeri i¢in birim atom bagina baglanma enerji
olan E¢ nin son 5000 MD adimi iizerinden ortalamasi alindi. Elde edilen sonuglar Sekil 2’de gosterildigi gibi
verilmistir. Sekil 2 incelendiginde 1100 K sicaklik degerine kadar enerji degerinin dogrusal bir artis i¢inde oldugu
goriilmektedir. 1200 K sicaklik degerinde enerjide kiigiikte olsa bir artis oldugu belirlenmistir. Enerjideki bu artig
yapisal bir faz doniigiimiine isaret etmektedir. Daha sonra yapilan diger analizlerde de bu sicaklik degerinde Fe
model sisteminin bce birim hiicreli bir fazdan fcc birim hicreli bir faza doniisiim yaptig1 goriilmektedir.
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Sekil 1. 300 K sicaklik degerinde ilk 10000 adim igin sicaklik, enerji ve hacimdeki degisim.
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Sekil 2. 0 basing degerinde sicaklikla birim atom basina baglanma enerjisinin degisimi.
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Deneysel olarak Fe elementi 1184 - 1680 K sicaklik araliginda fcc faza sahip olan y-Fe olarak bilinmektedir
[2]. Yaptigimiz galismada fcc faza gecis sicakliginin deneysel degerlerle uyum iginde oldugu ve belirlenen degerin
deneysel degerden yaklasik %1,3 degerinde saptig1 goriilmiistiir. fcc faza sahip y-Fe kararli yapisini yaklasik 1750
K sicaklik degerine kadar korumaktadir. 1750 K sicaklik degerine ulasildiginda enerjide yeniden bir artig
belirlenmistir. Bu sicaklik degerinde yap1 bir kez daha kati—kat1 faz doniisiimiine ugrayarak fcc birim hiicreli y-Fe
den bee birim hiicreli 6-Fe’e bir doniisiim meydana gelmistir. bee birim hiicreli 6-Fe kararli yapisint 1850 K
sicakligina kadar korumaktadir. Deneysel olarak 5-Fe 1680 - 1809 K sicaklik araliginda olusmaktadir [2]. Elde
edilen MD sonuglarin deneysel doniisiim sicakliklariyla uyum igerisinde oldugu goriilmektedir. Sicaklik 1850
K’ne ulastiginda enerjide bir siireksizlik meydana gelmektedir. Kohesif enerjide meydana gelen bu siireksizlik
yapinin kat1 fazdan sivi faza gegisinin bir gostergesidir [36]. Model Fe sistemi i¢in erime sicakligi 1875 + 25 K
olarak belirlenmistir. Deneysel olarak Fe elementini erime sicakligi 1809 K’dir [6]. Belirlenen erime sicakligi
yaklasik %3,6 lik bir sapma miktari ile deneysel degerlerle uyum igerisindedir.

Sekil 3°de gosterildigi gibi farkli sicakliklarda elde edilen RDF egrileri verilmistir. 300 K sicakliginda 2000.
MD adimimda elde edilen RDF egrisi Sekil 3(a)’da gosterildigi gibidir. Buradan model sistemin benzetim
caligmasinin baglangicinda fcc yapiya sahip oldugu sdylenebilir. Model sistemin bu sicaklik degerinde yar1 kararli
bir faza sahip oldugu ve bcc birim hiicreli kararli a- Fe fazma doniistigii 8000. MD adiminda elde edilen RDF
egrisinden Sekil 3(b)’de gosterildigi gibi agik¢a goriilmektedir. RDF egrisindeki ikinci pik 6rgi parametresine
karsilik gelmektedir ve 2,84 A olarak belirlenmistir. Literatiirde a-Fe’in 300 K sicakligindaki 6rgii parametresi
2,856 A verilmektedir [6]. MD hesaplamalarindan elde edilen orgii parametresinin deneysel degerlerle uyum
icerisinde oldugu goriilmektedir. Sekil 3(c)’de 1600 K sicaklik degerinde elde edilen RDF egrisi verilmistir. 1200
K - 1750 K sicaklik araliginda Fe model sistemi fcc birim hiicreli y-fazinda bulunmaktadir. RDF egrisi
incelendiginde oklarla gosterilen noktalarda pik olusumlar1 goriilmektedir. Olusan piklerin baskin bir sekilde
gorillmemesine ragmen bu piklerin varligi yapinin fcc birim hiicreli bir faza sahip oldugunun bir gdstergesidir.
1750 K - 1850 K sicaklik araliginda model sistem bce birim hiicreli 6-Fe fazina dénlismesine ragmen bu doniisiim
RDF egrilerinde agik¢a goriilmedigi icin bu faz ile ilgili RDF egrisi verilmemistir. Sekil 3(d)’de gosterildigi gibi
2000 K’de elde edilen RDF egrisi ¢izilmistir. Bu egriden model sistemin sivi fazda oldugu goérilmektedir.

SIvL yapui (d)

pik olusumu (c)

bcc yapi

2 3 4 5 6 7 8

Sekil 3. (a) 300 K, (b) 300 K, (c) 1600 K ve (d) 2000 K sicaklik degerlerinde elde edilen RDF egrileri.
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Sekil 4’te gosterildigi gibi Ackland-Jones analiz yonteminden elde edilen ve sicaklik degisimine bagli olarak
4000 atomlu Fe sisteminde olusan farkli birim hiicreli yapilarin ylizde degerleri verilmistir. Analiz yonteminden
bece, fee, hep, ikosahedral ve bu yapilarin haricindeki diger yapilarin yiizdeleri belirlenmistir. Sekil 4 (a)’da
gosterildigi gibi sicaklik degisimine karsilik yapi igerisindeki bee ve fce birim hiicrelerin yiizde miktarlar
verilmigtir. 300 K’den baglayarak sicaklik arttirildiginda bee yapilarin azaldigi buna karsilik fee birim hiicreli
yapilarin arttig1 agik¢a goriilmektedir. Yapi igerisinde fcc ve bee yapilarin birbirine esit oldugu 1200 K sicaklik
degerinden sonra fcc miktarmim arttigi bec miktarmin azaldigi belirlenmistir. Bu sicaklik degerinde model
sistemde bcc—fec kati-kat1 faz doniisiimiiniin meydana geldigi sdylenebilir. 1750 K sicaklik degerine kadar fcc
birim hiicrelerin sayisinin fazlalig1 yapinin daha diisiik enerjili bu fazda kararl kaldigin1 géstermektedir. Model
sistem igerisinde fcc ve bee fazlarinm yiizdelerinin esit oldugu bir diger nokta 1750 K sicaklik degeridir. Bu
sicaklik degerinden sonra sistem erime noktasina ulasana kadar kisa siirelide olsa bcc birim hiicreli yapilarin baskin
oldugu d-Fe’ e dontismektedir. 1875 K sicaklik degerinde model sistemin sivi faza doniistiigii fcc ve bee ylizde
miktarlarindaki ani diistislerden acik¢a goriilmektedir. Bu sicaklik degerinden sonra yapi igerisinde fce yiizde
miktar1 olduk¢a azalmigtir. Buna karsilik bee yiizde miktarmda da bir azalma meydana gelmekle birlikte yine bir
miktar bee birim hiicreli yapinin bulundugu goériilmektedir. Sicaklik degerinin artmasiyla birlikte bee birim hiicreli
yapilar da giderek azalmaktadir. Sicaklik degerinin yiikseltilmesinin veya uzun siire yiikksek sicaklikta bekletmenin
bu yapilarin sayisini daha da diistirecegi sGylenebilir.
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Sekil 4. Sicaklik artisiyla Fe model sisteminde bulunan (a) fcc, bee, (b) hep, ikosahedral ve diger birim hiicre yapilarin
yiizdelerinin sicaklikla degisimi.
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Sekil 4(b)’de gosterildigi gibi hcp, ikosahedral ve diger yapilara ait yiizde degisimleri verilmistir. Sekil
4(b)’de gosterilen model sistemde meydana gelen doniisiim sicakliklarinda bu yapilarda da kiigiik de olsa meydana
gelen degisimler goriilmektedir. Sicakligin arttirilmasiyla birlikte diger yapilar adi altindaki tamamen diizensiz
dizilimdeki atomlardan olusan sistemlerin sayisinin giderek arttigi agik¢a goriilmektedir.

4. Sonuglar

Yapilan bu ¢alismada 4000 atomdan meydana gelen Fe model sistemi Gomiilmiis Atom Metodu potansiyel
fonksiyonu kullanilarak modellendi. Model sisteme uygulanan 1sitma islemi esnasinda farkli sicakliklarda
meydana gelen kati-kati faz doniisiimleri gézlemlenmeye calisildi. Isitma islemi boyunca Fe elementinde o—y—06
faz gecislerinin meydana geldigi gozlemlendi ve benzetim galismalarindan belirlenen doniisiim sicakliklarin
deneysel degerlerle uyum igerisinde oldugu tespit edildi. Ayrica etkilesmelerin belirlenmesi i¢in kullanilan
potansiyel enerji fonksiyonun da Fe model sistemindeki kati-kati faz gegislerini modellemede oldukga basarili
oldugu ve bircok ¢aligmada model sistemin yapisal ve termodinamik &zelliklerinin incelenmesinde
kullanilabilecegi sdylenebilir.
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