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  )۲۵/۳/۱۳۸۹ :فت نسخة نهاييدريا ؛ ۱۵/۱۰/۱۳۸۸ :افت مقالهيدر(

  دهيچك
بـراي محاسـبة انـرژي    .  انجام شده استNPTسازي در هنگرد اين شبيه .سازي ديناميك مولكولي استبا روش شبيهAg-X%Au هدف از اين تحقيق بررسي فرآيند انجماد آلياژ

با ايـن  . ايم شده بين ذرات از روش سرعت ورله استفاده كردهي حل معادلات ديفرانسيل جفتچن كوانتومي و برا ‐كنشي و نيروي وارد بر ذرات طلا و نقره از پتانسيل ساتن برهم
همچنـين  .  محاسبه شـده اسـت     Auبا درصدهاي مختلف     Ag-X%Auآلياژ  براي فلزات طلا، نقره و        گرماي نهان انجماد    و هايي مانند دماي انجماد، انرژي بستگي     تكنيك كميت 

د ندهسازي نشان مينتايج شبيه. اي گرديده استهاي سردكردن مختلف مورد بررسي قرار گرفته كه منجر به ايجاد ساختار منظم يا ساختار شيشهي آهنگفرآيند انجماد آلياژ به ازا
ايـن  . اي پيـدا خواهـد كـرد   يـشه كه اگر آهنگ سرد كردن از مقدار مشخصي بيشتر شود، ساختار بلوري منظم نخواهيم داشت و جامد تشكيل شده از محلول مذاب، يك ساختار ش             

  .آهنگ سرد كردن براي درصدهاي مختلف محلول آلياژ متفاوت است
  

  سازي ديناميك مولكولي، انجماد، خواص گرمايي ، شبيهAg- Au آلياژ :ليديكهاي  واژه
  

  
  مقدمه .١

شــبيه ســازي ديناميــك مولكــولي يكــي ازابزارهــاي قــوي بــراي 

و ميكروسـكوپي مـواد    يآوردن خصوصيات ماكروسـكوپ  دست به

هايي كه دستيابي به مقادير تجربـي آنهـا    ويژه براي كميت   به. است

سازي  توان از تكنيك شبيه   در شرايط غير متعارفي سخت است مي      

تـوان  همچنـين بـا ايـن روش مـي        .  ديناميك مولكولي استفاده كرد   

گذار فازآلياژ از فاز مايع به جامد و برعكس را با انتخاب پتانـسيل             

اسـاس كـار شـبيه سـازي        ]. ۴-۱[بين اتمي مناسب بررسي كـرد       

كنشي مناسب بـين ذرات        انتخاب پتانسيل برهم   ،ديناميك مولكولي 

هر چه اين پتانسيل به پتانسيل واقعـي بـين ذرات نزديكتـر             . است

يكـي از    ].۵[        دهد  باشد در واقع مدل بهتري از واقعيت را ارائه مي         

در فيزيك ماده چگال و مهندسـي مـواد،         هاي مهم و پيچيده     پديده

فرآيند انجماد آلياژها است كه مطالعة آنها در مقياس اتمي با توجه            

. هاي تجهيـزات آزمايـشگاهي بـسيار مـشكل اسـت     به محدوديت 

هايي است كه بـراي     سازي ديناميك مولكولي، يكي از تكنيك     شبيه

. فاده كـرد توان از آن اسـت   مطالعة فرآيند انجماد در مقياس اتمي مي      

سـازي ديناميـك    لذا در اين پژوهش بـا اسـتفاده از تكنيـك شـبيه            

چـن كوانتـومي     -اي سـاتن  ذرهمولكولي و انتخاب پتانـسيل بـس      

 موجـود   Auهـاي   ، درصد اتم  Ag-X%Au) Xفرآيند انجماد آلياژ    

ــاژ ــا   ) در آلي ــاژ ب ــن آلي ــه و برخــي از خــواص فيزيكــي اي مطالع

ر دو فلز تشكيل دهنـدة      ه. درصدهاي مختلف محاسبه شده است    

، خواص شيميايي مشابه    fcc، داراي ساختار كريستالي     Ag-Auآلياژ

هـاي  واكـنش . اي خيلي نزديك به هم هـستند      و پارامترهاي شبكه  

 كمـي   Au-Au و   Ag-Ag هـاي نسبت به واكنش   Ag-Au ايجاذبه
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هاي گذشته مطالعاتي در خـصوص        در طي سال   ].۶[قويتر هستند   

از آن  .  انجام شـده اسـت     Ag-Au، و آلياژ    Ag  ،Auفلزات خالص   

توان به شـبيه سـازي ديناميـك مولكـولي تـشكيل بلـور               جمله مي 

 و همكـارانش     جي هيوك شيم   نانوذرات طلا اشاره كرد كه توسط     

اين گروه تأثير آهنـگ سـرد كـردن را بـر سـاختار              ]. ٧[انجام شد   

  ان تيـان و    -زي  همچنـين   . مطالعـه كردنـد    نهايي نانوذرات طـلا   

ذرات نقره را با روش شـبيه سـازي       مكارانش فرآيند انجماد نانو   ه

و لـي وانـگ     ]. ٨[ديناميك مولكـولي مـورد مطالعـه قـرار دادنـد            

 بـا روش شـبيه   Au۳Agهمكارانش فرآيند ذوب و رشد بلور آلياژ     

ولي پژوهش خاصي كه فرآينـد انجمـاد        ]. ٩[سازي مطالعه كردند    

را بـا ايـن جزئيـات        با درصدهاي مختلف طـلا       Ag-x%Auآلياژ  

مطالعه كرده باشد در دسترس نيست لذا اين كار پژوهشي مفيد به            

  .رسد نظر مي

بـراي  .  انجـام شـده اسـت      NPT اين شبيه سازي در هنگـرد        

اي، بـراي كنتـرل     ثابت ماندن تعداد ذرات از شرايط مرزي دوره       

و براي كنترل فشار سيـستم از  ] ۵[ها  دما از مقياس بندي سرعت 

سيـستم در     برنسن در روش ]. ۱۰[كنيم  استفاده مي سن   برن روش

داشـتن فـشار از      شود و براي ثابت نگه     بررسي مي  NPT ١هنگرد

در اين روش، اضلاع جعبـه      . شودروش تنظيم حجم استفاده مي    

سازي و مختصات مكاني ذرات را در هر گام زماني تعادلي           شبيه

كنيم و  در ضريب تنظيم، كه متناسب با فشار كل است ضرب مي          

 سـازي سيـستم، مقـدار ميـانگين طـول،         در پايان مرحلة متعـادل    

بـدين  . كنيمعرض و ارتفاع جديد را به عنوان حجم محاسبه مي         

  ]:۵[شودمنظور ابتدا فشار كل از رابطة زير محاسبه مي
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و جملـة  ) فشار جنبـشي (ها جملة اول فشار ناشي از حركت اتم    

. باشـد مـي ) فـشار ويريـال   (كنش بـين ذرات       شي از برهم  دوم نا 

  :سازي به صورت زير استضريب تنظيم حجم جعبة شبيه
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P  دست آمده در هر گام زماني،   اي كل به   فشار لحظهP   فـشار

____________________________________________ 
۱. Ensembel 

 زمـان   Qp گـام زمـاني و       DTمورد نظر بـراي شـبيه سـازي،         

  .واهلش سيستم و از مرتبة گام زماني است

تـابع   هاي مهم براي تعيـين سـاختار سيـستم،        يكي از كميت     

هـا را نـسبت     توزيع شعاعي است كه ساختار موضعي و نظم اتم        

كند و به دما و چگـالي سيـستم وابـسته           به يكديگر مشخص مي   

تابع توزيع شعاعي در صفر درجه كلوين يك سري توابع          . است

در . دهنـد دلتاي ديراك است كه ساختار داخلي بلور را نشان مي         

هاي گاوسي تيز تبـديل     دماهاي غير صفر كلوين اين تابع به تابع       

اين توابـع   . باشدخيزهاي گرمايي مي   و شود كه دليل آن افت    مي

ه چگـالي موضـعي در      دهند ك ـ دلتا يا گاوسي به خوبي نشان مي      

. ساختارهاي بلوري ثابت نيست و داراي تغييرات شديدي است        

 از بـين رفتـه و تـابع توزيـع           در فاز مايع ساختار بلـوري كـاملاً       

شود و تنها يك قله در ابتداي منحني كه  شعاعي كاملا پيوسته مي  

ناشي از نظم كوتاه برد در فاصله تقريبا يـك قطـر اتمـي اسـت                

 Vاي بـا حجـم       ذره N تابع براي يك سيـستم       اين. شود ديده مي 

   ]:۱۱ و۵[عبارت است از 
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، ijrچگـالي ذرات و      ρگيري زماني،   دهندة ميانگين نشان< > 

گيري زماني در طول    اگر ميانگين .  است j و   iهاي  فاصلة بين اتم  

Mت گيرد، براي تابع توزيع شعاعي داريم گام صور:  
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( ),∆V r r   هاي كروي بـه شـعاع        حجم بين پوستهr   و + ∆r r 

)دهد و   را نشان مي   ),∆KN r r       عملگر شمارش در گام زمـاني ،

ktاست .   

  

  تابع انرژي پتانسيل. ۲
چن كوانتـومي    -ها از پتانسيل ساتن   براي محاسبة نيروي بين اتم    

هاي بستگي قوي اين پتانسيل از نوع پتانسيل .استفاده شده است

   FCCاست كه براي توصيف انـرژي عناصـر فلـزي بـا سـاختار        
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   چن كوانتومي- پارامترهاي پتانسيل ساتن.۱ل جدو

Au    Ag  فلز  

۱۱  ۱۱  n   

۸  ۶   m  

۰۰۷۸۰/۰  ۰۰۳۹۴/۰   (eV)ε  

۵۸۱/۵۳  ۵۲۴/۹۶   c  

۴۰۶۵۱/۰  ۴۰۶۹۱/۰   A(nm) 

  

كـنش    سـازي بـرهم   از اين پتانسيل براي شبيه    . معرفي شده است  

هاي هاي ساختاري خوشه  هاي اتمي و ويژگي   هاي خوشه بين اتم 

) ۵(شكل كلي اين پتانـسيل بـا رابطـة          . فلزي استفاده شده است   

  ]:۱۲[شود نشان داده مي
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ijr    هاي  اتمفاصلة بينi   و j  ،c        ،يك پارامتر بدون بعد مثبـت ε 

 پتانسيل كه  ثابتA مقادير ثابت و m و nپارامتري با بعد انرژي،     

 ۱ جـدول هاي اين پتانـسيل در   ثابت. پارامتري با بعد طول است    

  ]: ۳[ارائه شده است 

راي كاربرد در آلياژهـا     هاي پتانسيل ب    قابل ذكر است كه ثابت       

  ]:١٣[شوند  از روابط زير محاسبه مي
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 بـر  Auانـرژي   نمودارهاي تعـادلي فـشار، ميـانگين فـشار و          .۱شكل  

  .حسب گام زماني

  

  جزئيات شبيه سازي. ۳
  براي مطالعة فرآيند انجماد، ابتـدا بايـد محلـول مـايعي از آليـاژ               

Ag-X%Au  بدين منظور ابتدا، آرايش اوليه بلور با       .  داشته باشيم

اي روي يـك شـبكه       طـور كـاتوره      به Au و   Agاتم   n34 چيدن

fcc     با درصدهاي مختلف Au  جعبه شبيه سازي   . شود   توليد مي

 ۲/۱۷ ذره تشكيل شده و گام زماني شبيه سازي در حـد             ۸۶۴از  

تعداد گام زماني براي رسيدن بـه تعـادل اوليـه           . فمتو ثانيه است  

 كلـوين در نظـر      ۳۰۰دماي اوليه سيستم را     .  است ۵۰۰۰سيستم  

اي متناسـب بـا دمـاي         كـاتوره  ابتدا به ذرات سـرعتي    . گيريممي

دهيم و بـا ثابـت نگـه داشـتن مركـز جـرم سيـستم،                  سيستم مي 

]. ۱۴[كنـيم     معادلات حركت را با روش سرعت ورلـه حـل مـي           

ســپس سيــستم مــورد نظــر را در دمــاي مــورد نظــر بــه تعــادل 

هاي فيزيكي همانند   خيز كميت  و   افت. رسانيمترموديناميكي مي 

مـاني حـول يـك مقـدار ثابـت و        انرژي و فشار بر حسب گام ز      

دهندة به تعـادل رسـيدن سيـستم        ثابت بودن ميانگين فشار نشان    

  ). ۱ شكل(باشد مي

بـراي  . دهيم تا آلياژ ذوب شود   مي بعد از تعادل، دما را افزايش        

 كلـوين بـه دمـا       ۰۱/۰ ةذوب كردن سيستم در هر مرحله به انـداز        

ه فرصـت تعـادل      پيكوثاني ـ ۷۲/۱اضافه كرده و دوباره بـه سيـستم         

بعد از ذوب شدن، با كاهش دماي سيستم فرآيند انجماد          . دهيم مي

عنوان نمونه منحنـي تغييـرات انـرژي و           به. كنيمسيستم را آغاز مي   

  رسم )  الف -۲ (شكلحجم طلا بر حسب دما در فرآيند ذوب در          
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  .تابع توزيع شعاعي طلا در فاز جامد و مايع . ۳شكل 

  

شود انـرژِي و حجـم      طوري كه در شكل ديده مي       همان. شده است 

يابد و در مرحلـة گـذار فـاز يـك           سيستم با افزايش دما افزايش مي     

لي نيـز   چگا. شودجهش ناگهاني در نمودارهاي مذكور مشاهده مي      

 ذوب يك جهش ناگهاني     ةدر مرحل  يابد و با افزايش دما كاهش مي    

تواند فاز جامد و مـايع       كميتي كه مي  ).  ب -۲شكل(خواهد داشت   

 اين تابع براي    ].٥[ ، است    g(r) را مشخص كند تابع توزيع شعاعي،     

 رسم شده است ۳ شكل در rفلز طلا قبل و بعد از ذوب بر حسب     

  .دهده مايع را نشان ميكه گذار فاز از جامد ب

  سـازي و نتـايج تجربـي در        آمده از اين شـبيه    دست  مقادير به    
  

  .سازي و مقادير تجربيآمده از شبيهدست    مقادير به.۲ جدول

  )eV/atom(انرژي بستگي

  )سازيشبيه(

  )تجربي(

  )K(دماي ذوب

  )سازيشبيه(

  )تجربي(

  فلز

۹۴/۲ -  

۹۵/۲ -  

۱۲۹۰  

۱۲۳۵  
Ag  

۷۹/۳ -  

۸۱/۳ -  

۱۴۰۰  

۱۳۳۷  
Au  

  

 مقـادير تجربـي و      ةبـا مقايـس   ]. ۱۵[گزارش شده است   ۲ جدول

شود كه توافق خوبي بين آنها وجود دارد  شبيه سازي مشاهده مي

 دقيــق بــودن روش شــبيه ســازي و پتانــسيل ةكــه نــشان دهنــد

لذا اين كـد كـامپيوتري بـراي        . كنشي و صحت نتايج است      برهم

  .خواهد دادانجماد نيز نتايج قابل اطميناني 

بعد از توليد فاز مايع آليـاژ مـذكور، فرآينـد انجمـاد آليـاژ                  

هـاي سـرد كـردن      بدين منظور به ازاي آهنگ    . شود  بررسي مي 

كنيم كه بـسته بـه سـرعت سـرد       مختلف، سيستم را منجمد مي    

ــا شيــشه   .شــوداي مــشاهده مــيشــدن، ســاختارهاي مــنظم ي

يابـد، بـه    يتمام مايعات با كاهش دمـا افـزايش م ـ         ١وشكساني

زيـاد بـه آهـستگي سـرد         وشكساني طوري كه اگر يك مايع با     

  نشود، مرتب شدن دوبارة مولكول يا تغييـرات پيكربنـدي، بـه            
  

____________________________________________ 
۱. Viscousity 
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 .چگالي، بر حسب گام زماني) حجم، ج) انرژي، ب)  الفK/s ۱۰۱۲×۶نگ سرد كردن با آهAg-X%Au نمودارهاي انجماد .۴شكل 
  

نـامنظم  پيكربنـدي   رسد و   واقعي مي حركتي  سرعت به يك بي   

در دماهـاي پـايين،     . آيـد   اي در مايع به وجـود مـي       منجمدشده

شود كه جاري شـدن حتـي در زمـان           آنچنان كم مي   شكسانيو

حالـت  "يـن حالـت     ا. شـود   طولاني غيـر قابـل تـشخيص مـي        

توانـد ماننـد حالـت مـايعي كـه بـا            كه مـي  است كه   " اي شيشه

  .  بالا به طور ويژه سرد شده است در نظر گرفته شودوشكساني

  

  سازينتايج شبيه. ۳
 سـرد كـردن     براي آشكار سازي انجماد سيستم بـه ازاي آهنـگ         

هاي انرژي، حجم و چگالي سيستم را در هر         خيلي پايين، كميت  

هـاي آنهـا را بـر حـسب گـام           ي محاسبه كرده و منحني    گام زمان 

انرژي با كـاهش دمـا      ). ۴ شكل(ايم  سازي رسم كرده  زماني شبيه 

با شيب كمي كاهش يافته و در نقطه انجماد يك تغييـر ناگهـاني          

پيدا كرده، كه اين تغيير ناشي از گرماي نهـان انجمـاد بـوده كـه                

 تغييـرات انـرژي   گيـري مقـدار آن از منحنـي         توان بـا انـدازه    مي

 نقـره را    -برحسب گام زماني گرمـاي نهـان انجمـاد آليـاژ طـلا            

نمودار تغييرات حجـم بـر حـسب        ). الف -۴شكل   (محاسبه كرد 

تواند براي مشخص كـردن نقطـه گـذار اسـتفاده     گام زماني نيز مي  

شود، زيرا هنگام انجمـاد يـك تغييـر ناگهـاني در حجـم سيـستم                

رود در  طور كـه انتظـار مـي       و همان )  ب -۴شكل(خواهيم داشت   

  يابـد  هنگام تبديل فاز مايع به جامد چگـالي سيـستم افـزايش مـي           

  آمده شامل گرماي نهان،    دست  هاي فيزيكي به    كميت). ج -۴شكل  (
  

  



 ۲۴۴  جمال داودي و ليلا مهري  ۳، شمارة دهمجلد 
  

  

  

  

  

  .آمده از شبيه سازي به ازاي درصدهاي مختلفدست هاي بهداده. ۳جدول 

  فلز  (K)قطه انجمادن  )eV(انرژي بستگي   )eV/atom(گرماي نهان انجماد 

۰۵۱/۰  ۹۲/۲ -  ۶۳۹  Ag 
۰۴۸/۰  ۰۶/۳ -  ۶۴۰   Ag %Au−20  

۰۴۱/۰  ۳۳/۳ -  ۶۱۸  Ag %Au− 50 

۰۶۵/۰  ۶۱/۳ -  ۶۰۰  Ag %Au− 80 

۰۸۶/۱  ۷۷/۳ -  ۶۴۵  Au  
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Agاعي براي نمودار تابع توزيع شع. ٥شكل  %Au−20در دماهاي مختلف .  

  

  .  ارائه شده است۳جدول انرژي بستگي و دماي انجماد در 

 در Ag %Au−20 تــابع توزيــع شــعاعي نيــز بــراي آليــاژ   

 . رسم شده است۵ شكلدماهاي مختلف در 

 هـا دهد با كـاهش دمـا قلـه        نشان مي  ٥طور كه شكل      همان  

دهـد كـه بـه ازاي       سـازي نـشان مـي     نتايج شبيه . اندتيزتر شده 

آيـد  سرد كردن پايين سيستم به حالت منظم در مـي         هاي  آهنگ

هـاي سـرد كـردن بـالا، سيـستم سـاختار       ولي بـه ازاي آهنـگ     

توان گذار فـاز را در      گيرد يعني ديگر نمي    اي به خود مي    شيشه

هـاي   شـكل  تـوان به طور نمونـه مـي     . نمودارهاي مربوطه ديد  

ــاژ   ــراي آليـ ــف بـ ــاي مختلـ ــوري را در دماهـ ــاختار بلـ  سـ

Ag %Au− ايـن شـكل تـصاوير    .  مشاهده كرد۶ شكل در  80

 ۳۰۰ و   ۵۰۰ ،   ۸۰۰ ،   ۱۳۰۰اي از آلياژ در دماهاي تقريبا        لحظه

 . دهند كلوين را نشان مي

توان ديـد چگونـه سـاختار       د مي -٦الف تا   -٦هاي    در شكل    

−Ag %Au ياژبلوري آل   اتم از فاز مايع و حالت       ٨٦٤ شامل   80

نامنظم به فاز جامد و حالت مـنظم بـا صـفحات بلـوري مـنظم                

  . تبديل شده است

نمودارهاي انرژي بستگي، حجم و چگالي بـر حـسب گـام               

هـاي  زماني براي درصدهاي مـشخص از آليـاژ بـه ازاي آهنـگ            

اين . اند نشان داده شده   ١١ تا   ٧هاي  شكلمختلف سرد كردن در     

توان به آهنگ سرد كردنـي كـه بـه          دهند كه مي  نشان مي  ها  شكل

ــشه ــاختار شيـ ــاژازاي آن سـ ــدهاي مختلـــف از آليـ    اي درصـ

Ag-X%Auآهنــگ ســرد كــردن . شــود پــي بــرد  تــشكيل مــي  

ــشه ــه ســاختار شي ــشكيل مــي ك ــزات  اي ت ــراي فل   ، Auشــود ب

Ag %Au− 80  ،Ag %Au− 50، Ag %Au−20 و  Ag   به ترتيب 

۱۰۱۲×۷۵/۴ >dT/dt، ۱۰۱۲×۵۰/۳ >dT/dt   ،۱۰۱۲×۰۰/۳> dT/dt ،  
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  )الف  (
  )ب  (

  )د  (  )ج  (

−Ag %Au  ساختارهاي بلوري آلياژ.٦شكل    .K۳۰۰) ، دK۵۰۰) ، جK۸۰۰) ، بK۱۳۰۰)  در دماهاي مختلف، الف80
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−Ag %Au  نمودارهاي انجماد آليـاژ    .٩شكل   هـاي   بـا آهنـگ    50

چگـالي، بـر   )حجم، ج ) انرژي، ب ) ، الف )K/s(مختلف سرد كردن    

  .حسب گام زماني
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هـاي   با آهنـگ   Ag %Au−20  نمودارهاي انجماد آلياژ   .١٠شكل  

چگـالي، بـر   ) جحجم،) انرژي، ب) ، الف )K/s(مختلف سرد كردن    

 .حسب گام زماني

هاي مختلف   با آهنگ  Ag نمودارهاي انجماد فلز خالص      .١١شكل  

چگـالي، بـر حـسب    )حجم، ج) انرژي، ب) ، الف )K/s(سرد كردن   

  .گام زماني
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۱۰۱۲×۷۵/۲ >dT/dt ۵۰/۴×۱۰۱۲ و >dT/dt   ــه ــر ثاني ــوين ب  كل

به عبارتي بـراي تـشكيل يـك سـاختار بلـوري مـنظم              . باشد مي

  . ي آهنگ سرد كردن مذاب از مقاير ذكر شده كمتر باشدبايست

  

  بندي نتايججمع. ۴
سازي نشان دادند كـه پديـدة گـذار فـاز از            در مجموع نتايج شبيه   

سـازي   با تكنيك شبيه   Ag-Au جامد به مايع و برعكس براي آلياژ      

هـاي   قابل انجام بوده و كميـت      NPT ديناميك مولكولي در هنگرد   

ي، حجم، چگالي و فشار با دقت خيلـي خـوب          فيزيكي مانند انرژ  

 اين كار پژوهشي نشان داد كـه        جهمچنين نتاي . قابل محاسبه است  

آهنگ سرد كردن آلياژ بر ساختار نهايي آن تأثير داشته و توانـستيم             

حداكثر آهنگ سرد كردن براي تشكيل سـاختار بلـوري مـنظم را             

   .دست آوريم  بهAg-Auبراي درصدهاي مختلف از آلياژ 
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