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Genaue Schmelztemperaturen fiir Neon und Argon aus
Ab-initio-Monte-Carlo-Simulationen**
Elke Pahl, Florent Calvo, Love Koci und Peter Schwerdtfeger*

Obwohl das Schmelzen von Festkorpern bereits seit Jahr-
hunderten experimentell untersucht wird, sind die zugrun-
deliegenden Mechanismen nach wie vor nicht zufriedenstel-
lend geklirt, und die Untersuchung des Schmelzverhaltens
bleibt ein faszinierendes Unterfangen.!!! Die Vorhersage von
Schmelzpunkten ist nicht trivial: Standard-Computerverfah-
ren beruhen auf der Auswertung der freien Energien der
festen und fliissigen Phasen, die unabhéngig voneinander
durch thermodynamische” oder durch Gibbs-Duhem-Inte-
gration® erhalten werden, was die Schwierigkeit einer exak-
ten Kalibrierung mit sich bringt. Koexistenzmethoden
miissen dagegen die Phasengrenze explizit beschreiben und
zeigen oft Stabilititsprobleme.”! Ein alternativer Zugang, den
wir in dieser Arbeit wihlen, beruht darauf, Informationen
tiber das Schmelzen aus dem Studium endlicher Atomhaufen
(Cluster) zu gewinnen, indem man die Clusterergebnisse auf
unendlich ausgedehnte Systeme extrapoliert. Hier werden
zum ersten Mal theoretisch berechnete Schmelztemperaturen
gezeigt, die experimentelle Genauigkeit erreichen und durch
Monte-Carlo(MC)-Simulationen an Ney- und Ary-Clustern
mit ,,magischen Atomzahlen“ N (N=13, 55, 147, 309, 561,
923) sowie durch periodische Festkorperrechnungen erhalten
wurden. Die hohe Genauigkeit wurde durch die Verwendung
von sehr préazisen Wechselwirkungspotentialen erreicht, die
an Ab-initio-Daten angepasst wurden und dieselbe compu-
tertechnische Effizienz wie die weitverbreiteten empirischen
Lennard-Jones(LJ)-Potentiale aufweisen. Auf die Verwen-
dung von experimentellen Daten konnte bei der Berechnung
vollstdndig verzichtet werden.

Argon und Neon kristallisieren beide in der kubisch
dichtesten Atompackung (fcc); die stabilsten Konfiguratio-
nen der Cluster mit N <1000 Atomen sind dagegen voll-
stindige Mackay-Ikosaeder. Die Zahl der Clusteratome ent-
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spricht fiir die ersten sechs Schalen den ,,magischen Zahlen*
N=1+423" (5k*+1)=13, 55, 147, 309, 561 und 923.1) Diese
k=1

ClustergroBen findet man in Massenspektren von ,,Free-Jet*-
Expansionen der Edelgascluster.”®! Thre auBergewohnliche
Stabilitét griindet darauf, dass die ersten 1-6 Schalen um das
Zentralatom herum komplett gefiillt sind (siche den Einschub
in Abbildung 1).[!

Unter fritheren Arbeiten auf dem Gebiet der Schmelz-
kurvenbestimmung von Edelgasclustern sind Monte-Carlo-
Simulationen von Labastie und Whetten (N =13, 55, 147)
zu nennen. Sie fanden wohldefinierte Maxima in der Wér-
mekapazitit, die mit steigender ClustergroBe an Intensitét
und Schiérfe zunehmen. Die vermutete einfache Konvergenz
zum Festkorper-Limes wurde allerdings von Noya und
Doye!" infrage gestellt, die fiir den Cluster mit 309 Atomen
ein zusétzliches Vorschmelzsignal fanden. Wie wir hier zeigen
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Abbildung 1. Atomare Wirmekapazititen fiir Ney- (oben) und Ary-
Cluster (unten) mit den ,magischen Atomzahlen“ N=13, 55, 147,
309, 561 und 923. Die Einschiibe zeigen typische Konfigurationen des
Clusters mit 147 Atomen in der festen (oben) und fliissigen Phase
(unten).

7 InterScience*

Chemie

8329



Zuschriften

8330

werden, bleibt das Maximum des Schmelzpunktes selbst aber
wohldefiniert, obwohl komplizierte Vorschmelzphinomene
fir alle groBBeren Cluster gefunden werden. Soweit uns be-
kannt ist, stellt der Cluster mit 309 Atomen den grofiten
bisher untersuchten Cluster dar. Wir werden demonstrieren,
dass Cluster mit zwei weiteren Schalen notwendig sind, um
den Schmelzpunkt des Festkorpers aus den Clusterdaten zu
ermitteln.

Beide erwihnten Veroffentlichungen, wie tiberhaupt die
meisten Literaturbeitrige auf dem Gebiet der Edelgas-
Thermodynamik, nutzen das Lennard-Jones-Potential, um
die Wechselwirkungen zwischen Atompaaren zu beschreiben.
Das LJ-Potential ist computertechnisch sehr effizient, fuf3t
aber auf empirischen Daten (in der Originalarbeit von Len-
nard-Jones wurden die r % und r'>Terme rein empirisch
eingefithrt, um analytische Ausdriicke fiir experimentelle
Festkorperergebnisse von Kohisionsenergien zu erhalten).
Es ist daher erstaunlich, dass das LJ-Potential zu einer guten
Ubereinstimmung mit experimentellen Messungen der
Dampfdruck-Koexistenzkurve fiihrt,'!l insbesondere wenn
man diese Ergebnisse mit sehr viel genaueren Rechnungen
vergleicht, die auf dem Aziz-Potential'>* mit Dreikorper-
korrekturen™ beruhen. Dies ist hochstwahrscheinlich darauf
zuriickzufiihren, dass die Parametrisierung des LJ-Potentials
mithilfe von Hochtemperatureigenschaften erfolgt ist, konnte
aber ebenso auf Unzuldnglichkeiten in den zuletzt genannten
Rechnungen zuriickzufiihren sein.'!! Der Einsatz des LJ-Po-
tentials wird noch deutlich fragwiirdiger fiir Clusterberech-
nungen, in denen quantitative Genauigkeit angestrebt wird.
Gliicklicherweise konvergiert die Vielkorperentwicklung fiir
Edelgase schnell in den wichtigen Bereichen der Teilchen-
wechselwirkungen bei Normaldruck und -temperatur.’>1% In
der Tat ist die Cauchy-Identitit C,,=C, fiir die FElastizi-
tatskonstanten von Neon und Argon gut erfiillt. Fiir eine
Beschreibung der Wechselwirkungen zwischen Edelgas-
atomen reichen daher im Allgemeinen Zweikorperwechsel-
wirkungen aus, allenfalls ist die Einbeziehung von Dreikor-
pertermen notwendig.

Hier untersuchen wir das thermische Verhalten von
Edelgasclustern mit ,,magischen Atomzahlen“ mithilfe von
Monte-Carlo-Simulationen, die im kanonischen Ensemble
unter Verwendung der ,Parallel-Tempering“-Methode!'-'*!
durchgefiihrt werden. Abbildung 1 zeigt die Warmekapazitit
in Abhéngigkeit von der Temperatur C,(7) fiir die Cluster
Ney und Ary mit N=13-923. Die Kurven ergeben Schmelz-
temperaturen im Bereich von 10-22 K fiir Ne und von 35—
70K fiir Ar, deutlich unter den experimentell ermitteltenen
Festkorper-Schmelztemperaturen der beiden Elemente
(24.56 bzw. 83.85 K). Das Maximum in der Wiarmekapazitit,
das dem Schmelzen zugeordnet werden kann, wird mit stei-
gender Clustergrof3e immer schérfer. Dieser Trend wird nur
durch das Einsetzen von Vorschmelzphdnomenen unterbro-
chen, die man deutlich am Auftreten zuséitzlicher Maxima bei
tieferen Temperaturen erkennen kann. Durch dieses Vor-
schmelzen konvergieren die gesamten C,(7)-Kurven langsa-
mer in den Simulationen. Gliicklicherweise wird aber die
Konvergenz der Schmelztemperatur selbst hiervon nicht we-
sentlich beeinflusst, wie bereits Noya und Doye in ihrer Un-
tersuchung des LJ309-Clusters"” sowie Mandelshtam und
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Mitarbeiter im Fall von LI751"" festgestellt hatten. In unserer
Studie haben wir sichergestellt, dass die Position der Haupt-
maxima in der Warmekapazitit bereits nach 10 Millionen
MC-Zyklen so gut konvergiert ist, dass wir T, mit einer Ge-
nauigkeit von £ 0.5 K erhalten.

Da der Anteil der Oberflichenatome mit wachsender
Clustergrof3e abnimmt, erwartet man, dass die Schmelztem-
peratur linear mit dem Verhiltnis aus Oberfldche und Volu-
men ansteigt, d.h. mit N"'*, dem Kehrwert des Clusterradi-
us.”” Dies wurde bereits frith in Experimenten von Buffat
und Borel an abgelagerten Goldclustern gezeigt™®! und beruht
auf der Tatsache, dass das Schmelzen an der Oberflidche
einsetzt. Fiir die hier betrachteten ikosaedrischen Cluster fallt
der Anteil von Oberflichenatomen vom kleinsten bis zum
grofiten Cluster von 92 auf 39 %. In Abbildung 2 sind die aus
den Simulationen abgeleiteten Schmelztemperaturen gegen
N~'® aufgetragen.
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Abbildung 2. Abhingigkeit der Schmelztemperatur T, von der Cluster-
groRe fiir Neon (oben) und Argon (unten) unter Verwendung des klas-
sischen EL)-Zweikérperpotentials (Kreuze). Die Abbildung enthalt
ebenfalls Ergebnisse der Festkérpersimulationen von Zellen mit 256
Neon- und 108 Argonatomen. Fiir Neon sind quantenkorrigierte Ergeb-
nisse als Dreiecke gezeigt, wihrend die Ergebnisse mit Dreikérperkor-
rekturen von Argon durch Quadrate wiedergegeben werden. Die expe-
rimentellen Schmelzpunkte® sind durch senkrechte gepunktete Linien
dargestellt.

Wie nach den beschriebenen Skalierungsargumenten er-
wartet, finden wir sowohl fiir die Neon- als auch fiir die Ar-
goncluster mit N > 147 ein fast lineares Verhalten des Pro-
dukts T,,(N~'7). Die Werte der kleinsten Cluster, insbeson-
dere fiir N =13, weichen stark von der linearen Angleichung
ab. Dies ist auf Effekte hoherer Ordnung zuriickzufiihren,
d.h. auf den Einfluss von Kanten (N~*” Korrektur) und Ecken
(N! Korrektur), die in diesen Fillen eine wichtige Rolle
spielen. Eine lineare Angleichung der Daten aus Abbildung 2
fiir die groBeren Cluster und die Extrapolation zum Fest-
korper-Limes N™'?>—0 fithrt zu Schmelztemperaturen von
T,=269K fir Ne und 7,,=90.6 K fiir Ar. Diese Werte
liegen bereits nahe an den experimentellen Daten von
24.56 K fiir Ne und 83.85K fiir Ar.”!

Wir haben auch das Schmelzen von Argon- und Neon-
kristallen direkt unter Verwendung von fcc-Zellen mit ku-
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bisch periodischen Randbedingungen simuliert. Da die un-
tersuchten Cluster in der Gasphase vorliegen, wurde eine
Variation des Zellvolumens unter konstantem Druck zuge-
lassen, um einen angemessenen Vergleich zu ermoglichen.
Typische C,(T)-Kurven sind in Abbildung 3 fiir Zellen mit 32
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Abbildung 3. Wirmekapazititen aus Festkérpersimulationen mit peri-
odischen Randbedingungen und fcc-Gitter als Anfangskonfigurationen
bei konstantem Druck (p=0). Im oberen Teil der Abbildung sind Er-
gebnisse fiir Neon mit N=108 bzw. 256, ohne (C) und mit (Q) Quan-
tenkorrekturen gezeigt. Im unteren Teil finden sich die Resultate fur
eine Argonzelle mit 32 Atomen mit reiner Zweikorperwechselwirkung
unter Verwendung des ELJ-Potentials (ELJ), unter zusitzlicher Beriick-
sichtigung von Axilrod-Teller-Korrekturen (ELJ 4 AT, ——-) bzw. von
SAPT-Dreikérperwechselwirkungen (—<—¢).

(Ar), 108 und 256 (Ne) Atomen gezeigt. Im Unterschied zu
den Clustern fiihrt hier die endliche Grof3e dazu, dass die
Konvergenz gegen den Schmelzpunkt von hoheren Tempe-
raturen her erfolgt. Obwohl die untersuchbaren Zellgrofien
noch keine Extrapolation zum makroskopischen Grenzwert
von T, hin zulieBen, sind die Resultate der Zelle mit 256
Atomen konsistent mit den Ergebnissen der Clusterextrapo-
lation: fiir Neon finden wir 27.1 K, fiir Argon 90.4 K unter
Verwendung des erweiterten Lennard-Jones-Potentials (ELJ)
[siehe GL. (2)]. Die kleineren Zellen mit 108 Atomen iiber-
schitzen den Schmelzpunkt um weitere 0.7 und 1.1 K fiir die
beiden Edelgase.

Die Konvergenz der aus den Clusterdaten gewonnenen
Schmelzpunkte ist tiberraschend gut, wenn man bedenkt, dass
die Cluster nicht die kubische Symmetrie des Kristalls auf-
weisen. Wir erklidren uns die gute Ubereinstimmung mit der
Tatsache, dass beide Systeme dieselbe lokale Koordinations-
zahl von 12 aufweisen, obwohl die ikosaedrischen Cluster
natiirlich der langreichweitigen Ordnung entbehren.

Trotz der hohen Genauigkeit der verwendeten Zweikor-
perpotentialkurven {iberschitzt das ELJ-Potential die
Schmelzpunkte von Neon und Argon sowohl fiir die Cluster-
extrapolationen als auch fiir die periodischen Festkorper-
rechnungen. Ungenauigkeiten der klassischen Paarpotentiale
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sind fiir Edelgase wohlbekannt und wurden unter anderem
schon in den bahnbrechenden Arbeiten von Barker und
Klein™! diskutiert. Andere wichtige, bisher vernachlissigte
Effekte betreffen Vielkorperwechselwirkungen fiir schwerere
Atome, wahrend fiir leichtere Atome durch Schwingungsde-
lokalisierung hervorgerufene Quanteneffekte zu berticksich-
tigen sind.

Die wichtigsten Dreikorperkorrekturen V® werden durch
die Tripeldipol-Axilrod-Teller(AT)-Wechselwirkungen" be-
schrieben, deren Beriicksichtigung im allgemeinen fiir
Rechnungen mit niedrigen Driicken ausreichend ist. Ge-
nauere Formeln fiir Dreikorperwechselwirkungen wurden
von Lotrich und Szalewicz mithilfe von symmetrieadaptierter
Stérungstheorie (SAPT)™! hergeleitet. Wir haben die Simu-
lationen der Zelle mit 32 Atomen unter Verwendung des AT-
sowie des SAPT-Potentials wiederholt. Fiir diese Rechnungen
wurden die Dreikorperwechselwirkungen jeweils bis zu
einem Atomabstand von 5.8 A beriicksichtigt. Die Kurven
der Wirmekapazitit im unteren Teil der Abbildung 3 zeigen
deutliche Veranderungen, sobald Dreikorperwechselwirkun-
gen einbezogen werden: der Schmelzpunkt sinkt um 3.8-4 K.
Die beiden mit den AT- und SAPT-Potentialen berechneten
Kurven zeigen keine nennenswerten Unterschiede, was
darauf hinweist, dass AT-Wechselwirkungen fiir das vorlie-
gende Problem hinreichend sind. Eine Begriindung hierfiir
liegt in einer partiellen Kompensation von Beitrdgen hoherer
Ordnung in der Mehrkorperentwicklung.”!

Fiir die kleinsten Argoncluster mit bis zu 147 Atomen und
fiir die Zelle mit 108 Atomen haben wir zusitzliche Simula-
tionen unter Einbeziehung des AT-Potentials durchgefiihrt
(siche Abbildung 2). Bedingt durch zu groBen Rechenauf-
wand konnten wir keine hinreichende Konvergenz fiir die
Zelle mit 256 Atomen erreichen. Fiir die Cluster Ary;, Arss
und Ary,; fanden wir Schmelzpunktserniedrigungen von 3.2,
3.6 und 3.8 K; die lineare Extrapolation dieser Werte ergab
eine Abweichung von AT,=—-43K fiir den makroskopi-
schen Grenzfall, d.h. eine Schmelztemperatur von T, =
86.3 K. Auch fiir die Festkorpersimulation fanden wir eine
Verschiebung des Schmelzpunktes um ungefdhr 4.1 K und
damit eine Schmelztemperatur von 7, = 87.4 K, die ebenfalls
deutlich ndher am experimentellen Wert liegt.

Dreikorperwechselwirkungen sollten fiir das weniger po-
larisierbare Neon deutlich geringere Bedeutung haben. Dies
wurde durch Rechnungen an Ne;; und Ness unter Beriick-
sichtigung von AT-Beitrdgen bestitigt, die nur zu einer sehr
geringfiigigen Veranderung des Schmelzpunktes um |AT,, | <
0.05 K fiihren. Dasselbe Verhalten ist auch fiir die groferen
Cluster zu erwarten. Dagegen sind beim leichteren Neon
Einflisse durch Schwingungsdelokalisierung nicht zu ver-
nachléssigen. Der De-Boer-Parameter A = Ai/r.,\/me mit dem
Gleichgewichtsabstand r., und der Potentialtiefe & des
Zweikorperpotentials erlaubt ein gute Abschitzung der Be-
deutung von Quanteneffekten. Fiir Neon ergibt sich ein Wert
von Ay.=0.078, was quasiklassisches Verhalten nahelegt,
wohingegen Argon bedenkenlos rein klassisch behandelt
werden kann (A,,=0.025).

Neben dem exakteren Monte-Carlo-Ansatz unter Ver-
wendung von Pfadintegralen ! und dem Niherungsschema
der variationellen Methode beruhend auf Gauf3’schen Wel-
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lenpaketen von Mandelshtam und Frantsuzov?®! bietet sich
fir die Behandlung von groen Systemen bei moderaten
Temperaturen der Einsatz von einfachen quantenkorrigierten
Potentialen an. In der vorliegenden Arbeit haben wir das
quasiklassische Feynman-Hibbs-Potential Vi, ;(r) = Vi, (r) +
AV ()24 mky T verwendet, wobei AV ; den Laplace-
Operator des ELJ-Potentials darstellt. Unter Verwendung
dieses Potentials wurde bereits fiir kleinere Cluster eine zu-
friedenstellende Ubereinstimmung mit Ergebnissen aus aus-
gefeilteren Monte-Carlo-Quantenrechnungen erzielt.””! Es
ist zu beachten, dass dieses effektive Potential temperatur-
abhéngig ist. Daher ist es nicht moglich, kontinuierliche ka-
lorische Kurven mithilfe der Histogramm-Methode! zu er-
halten.

Die Bedeutung von Quanteneffekten wird aus dem
oberen Teil der Abbildung 3 ersichtlich, in der die klassischen
Wirmekapazitéten fiir Festkorperzellen mit 256 Atomen mit
den Ergebnissen aus quantenkorrigierten Rechnungen ver-
glichen werden. Die korrigierten Warmekapazititen zeigen
eine Absenkung des Schmelzpunktes um ungefdhr 1 K. Auch
fiir die Neoncluster findet man eine vergleichbare Korrektur
des Schmelzpunktes um 0.7-1 K (die Ergebnisse sind in Ab-
bildung 2 enthalten). Dieser Temperaturunterschied stimmt
mit Schétzungen aus anderen Arbeiten an kleinen Clustern
mit weniger als 39 Atomen iiberein, die unter Verwendung
des LJ-Potentials erhalten wurden.®*% Da die thermische
De-Broglie-Wellenldnge nicht zu stark von der Clustergrof3e
abhédngen sollte, konnen wir den Einflissen der Schwin-
gungsdelokalisierung ohne Bedenken eine generelle Ver-
schiebung des Schmelzpunktes um A7, =—1K zuordnen.
Hiermit erhalten wir aus der Clusterextrapolation einen
Schmelzpunkt von T, =25.9 K. Fiir Argon sind die zu er-
wartenden Quanteneffekte deutlich kleiner als der Fehler aus
der Extrapolation.

Zusammenfassend mochten wir festhalten, dass wir
Schmelzpunkte von Neon und Argon ohne jegliche experi-
mentelle Vorgaben unter Verwendung von Ab-initio-Poten-
tialen sowohl durch Extrapolation von Clusterdaten als auch
durch direkte Festkorpersimulationen mit periodischen
Randbedingungen berechnet haben. Beide Methoden fithrten
zu iibereinstimmenden Ergebnissen. Die Einbeziehung von
Quanteneffekten bei Neon und von Dreikorperbeitrigen bei
Argon fiihrte zu berechneten Schmelztemperaturen von 25.9—-
26.0 K fiir Ne und 86.3-87.0 K fiir Ar, die sehr gut mit den
experimentellen Werten von 24.56 K bzw. 83.85 K iiberein-
stimmen.’””)’ Den verbleibenden Unterschied fiihren wir
zuriick auf Ungenauigkeiten im zugrundeliegenden Potential,
auf noch zu geringe GroBen der betrachteten Systeme
(sowohl fiir die Cluster- als auch fiir die Festkorperrechnun-
gen) und auf die Extrapolationsprozedur an sich, deren Un-
genauigkeit wir auf + 1 K schitzen.

Methoden

Im Rahmen der von uns eingesetzten Monte-Carlo-Methode!
werden gleichzeitig 32 Trajektorien propagiert, die den Temperatur-
bereich des Schmelzens abdecken. Mit einer Wahrscheinlichkeit von
10% wird nach jedem MC-Zyklus ein Austausch (hinsichtlich der
Temperatur) benachbarter Trajektorien zugelassen. Als Ausgangs-
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konfigurationen der Clustersimulationen haben wir jeweils die ent-
sprechenden Grundzustandskonfigurationen der Cluster, d.h. die
Mackay-Ikosaeder, verwendet. Verdampfung und Fragmentierung
der Cluster wurden dadurch verhindert, dass die Cluster in einer
harten Kugel mit dem Radius Ry + r. gehalten werden. Ry, ist dabei
der Radius des Grundzustands und r, der Gleichgewichtsabstand des
Dimers.

In ergénzenden Festkorpersimulationen unter Verwendung pe-
riodischer Randbedingungen und der ,,Minimum-Image“-Konventi-
on wurden kubische Zellen mit 32, 108 und 256 Atomen betrachtet.
Zu Beginn waren die Atome auf einem fcc-Gitter verteilt. Eine Va-
riation des Zellvolumens unter konstantem Druck (p =0) wurde zu-
gelassen. Die Wechselwirkungen zwischen den Atomen wurden bei
der halben Zellenldnge abgeschnitten, und langreichweitige Wech-
selwirkungen wurden auf {ibliche Weise einbezogen.”

Unsere Ergebnisse haben wir sorgfiltig auf Konvergenz hin-
sichtlich der Zahl an MC-Zyklen iiberpriift; falls notwendig wurde die
Zahl der Zyklen erhoht. Alle Simulationen wurden mit 20% zu-
sitzlichen Aquilibrierungszyklen ausgefiihrt. Die Schmelztempera-
turen wurden aus der Wirmekapazititskurve C,(7) gewonnen, die
beim Phaseniibergang ein Maximum aufweist. Die Breite des zuge-
horigen Schmelzpeaks wird durch Effekte der endlichen Systemgro-
Ben bestimmt. Mithilfe von Histogrammtechniken!® wurden konti-
nuierliche Funktionen in Abhéngigkeit von der Temperatur aus den
Simulationsdaten erhalten.

Fir Cluster mit N Atomen nutzten wir eine abgeschnittene
Entwicklung des Mehrkorperwechselwirkungspotentials, die im
Rahmen einer exakten Ab-initio-Theorie abgeleitet wurde [Gl. (1)].

N N
VN = S VON) = 3 V00 + 3 VOrrer) + ... (1)

i<j i<j<k

Die von uns eingesetzten Zweikorperpotentiale V(r,) wurden
durch eine Angleichung an hochgenaue Ab-initio-Daten auf
CCSD(T)-Niveau (mit einem erweiterten aug-cc-pV5Z-Basissatz)™!
gewonnen. Ein einfaches ELJ-Potential [Gl. (2)] wurde als Anglei-
chungsfunktion in Abhingigkeit des Atomabstands r gewihlt.['>)

8
Ve () = Z cyr (2)
=]

Hierbei sind ¢, die Angleichungsparameter. Details konnen
Lit. [15] entnommen werden. Das ELJ-Potential erreicht sowohl im
kurz- als auch im langreichweitigen Bereich die Genauigkeit des
Aziz-Potentials,'>'3! erhilt aber zugleich die computertechnische
Effizienz des einfachen LJ-Potentials.* Hierdurch wurden die MC-
Simulationen der relativ groen Cluster ermoglicht.
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