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Tom tat

Trong nghién ciru nay, phwong phap mé phong dong lee phan tir (MD) dwoe sir dung dé nghién ciru dnh

hirong ciia nong dé pha tap, budce thoi gian va thoi gian 1 nhiét lén cdc dai lwong ddc trung cdu tric, qud
trinh két tinh cua hop kim Cu LAu. Ca’c‘ké’t qud thu dwoc cho thdy truong luc thé tiwong tic nhd{ag Sutton-
Chen da su dung la phu hop. Khi tang nong do pha tap Au trong hop kim Cu, Au_thi qua trinh két tinh tang
va dat gia tri cuc dai o 50%Au va bién mdt & 75%Au. Khi tang buoc thoi gian, thoi gian u nhiét va néng do
phfl tap Au trong hop kim Cu, Au, {hi do dai cdc Z}'én két (r)’czia Cu-Cu, Cu-Au, Au-Au va do cao fzdm phan
bo xuyén tam g(r) co gia tri thay doi. Ngoai ra, so don vi cau truc ldp phuong tam mat (FCC), cau truc ldp
phuwong xép chat (HCP), va sé don vi cdu triic vé dinh hinh (Amor) thay doi. Céc két qua thu dwoc cé thé
dwoc dung lam co so cho cdc nghién curu thye nghiém trong cdac wng dung quang xuc tdc.
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Abstract

In this study, molecular dynamics (MD) simulation method was used to study the effects of doping
concentration, time step and annealing time on structural characteristics on crystallization process of Cu, Au,
alloy. The obtained results show that the used Sutton-Chen embedded interaction force field is appropriate.
When increasing the Au doping concentration in the Cu, Au_alloy, the crystallization process increases,
and maximally at 50%Au and disappears at 75%Au. Meanwhile, an increase in the time step, annealing time
and Au doping concentration in the Cu, Au_alloy, the length of the links (r) of Cu-Cu, Cu-Au, Au-Au and
the height of the distribution function g(r) will increase and have a variable value. In addition, the number

of face-centered cubic (FCC), close-packed cubic (HCP), and amorphous (Amor) structural units change.
The results obtained can be used as a basis for experimental studies into photocatalysis applications.

Keywords: Au doping concentration, crystallization process, Cu, Au_alloy, structure, molecular dynamics.
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1. Giéi thiéu

Ngay nay, cac dic trung cdu triic va qua trinh
két tinh ciia vat liéu dang 12 van dé cap thiét hién nay
(Georg & cs., 2020). Bé nghién ctru cac dic trung ciu
tric, qua trinh két tinh. Hién nay, c6 nhiéu phuong
phap da nghién ctru thanh cong. Phuong phép 1y
thuyét, phuong phap thyc nghiém va phwong phap
mo phong. Vi phuong phap thuc nghiém, cac nha
nghién ctru rat kho cé thé tiép can dugc véi vat lidu
¢6 kich thudc nho hon 2nm hodc vung vat ligu c6
nhiét do va ap suit cao & tim cua trai dat nhu nhiét
d6 7000 K, ap suat 360 GPa. Cau truc, ning luong
O trang thai co trat tu, khong c6 trat tu cia hop kim
Cu,Auva CuAu, (Nemoshkglenko &cs., 1976). Vf'fi
phuong phap thuc nghiém deé xac dinh do dai lién ket,
hang s6 mang, ... st dung phuong phap nhidu xa tia
X-ray (The Materials, 2020). V&i céc loai vat liéu,
thi hop kim AuCu duogc coi la vat liéu co nhiéu wu
viét. Ung dung quang xuc tac dé san xuat metanol
(Iwai, 2008), dung trong cac hop chat hiru co (Corma
& Garcia, 2008) va phan tng oxy héa (Bond & cs.,
2006), quang xuc tac (Chen & cs., 2013). Vi phuong
phép mo phong, cac nha nghién ctru st dung cac mo
hinh lién két (Daw & Baskes, 1989), md hinh phan
tr (Alavi, 2020), mo6 hinh truong luc nguyén tir (Li &
cs., 2015), va md hinh Sutton—Chen (SC) (Ercolessi
& cs., 1988). Pé nghién ciru cac dai lugng dic trung
cAu trac, sir dung truong luc thé trong tac cua Rafii—
Tabar va Sutton—Chen (SC) (Cagin & cs., 1999), qua
trinh chuyén pha ctia hop kim CuAu (Artrith, Kolpak,
2015), va qua trinh ké"f tinh cua C1}3Au (Cahn, 1990).
Vf’yi hop kim CuAu, rat kho ¢6 the xdy ra hién tuong
két tinh con véi hop kim CuAu thi dé xay ra hién
tugng két tinh hon (Tuan & cs., 2022). Cac két qua
bang phuong phap thyc nghiém cho rang ¢ ving nhiét
d6 (T) tir T = 603 K dén T = 643 K thi hop kim rét
kho c6 thé xay ra hién tuong két tinh (Sharif & cs.,
2015). O ving nhiét dd 16n hon 683 K thi chiing luén
¢6 cAu tric 1ap phuong tdm dién (FCC), con & viing
nhiét d6 nho hon 543 K thi chung ludn ton tai cau
tric t giac. Voi ving nhiét d6 ndm trong khoang tir
543 K t6i 683 K thi chung xay ra qua trinh chuyén
pha (Pfeiler & Sprusil, 2002). Bén canh phuong phap
thyc nghiém, cac nha nghién ctru con st dung phuong
phap mo phong dong luc hoc phan tir (MD), két hop
v6i truong luc thé twong tic nhung Sutton—Chen
(SC) va thém vao cac dai lugng nhu tan sd phonon
va ning luong bang khong, va goi trudng tuong tic

nay la truong tuong tac lugng tir nhiing Sutton—Chen
(Q-SC) (Jacek, 2009). Trong nhitng nim gan day,
cac thanh vién trong nhém nghién ctru da nghién ctru
thanh cong cau triic, qua trinh chuyén pha cia hop
kim CuAu bang phuong phap mé phong dong luc hoc
phan tir, két hop véi thé twong tac nhung (SC) (Tuan
& cs.,2022). V&inoi dung bai viét nay, ching toi chi
tap trung vao nghién ctru anh hudng ctia nong do pha
tap Au, budc thoi gian va thoi gian u nhiét 1én qua
trinh két tinh cua hop kim Cu, Au ,x=0,25;0,5; 0,75
& nhiét d6 T= 300 K va hy vong véi két qua nghién
ctru méi ndy s& lam co s& cho cac nghién ciru vé hop
kim CuAu bang phuong phép thuc nghiém trong cac
ung dung quang xuc tac.

2. Phuwong phap tinh

Pé nghién ctru anh hudng ciia ndng do pha tap
Au, budc thoi gian (h) va thoi gian u nhiét (t) 1én
cdu tric va qua trinh két tinh ctia hop kim Cu,_Au,,
x=0,25; 0,5; 0,75 bang phuong phap mo phong dong
luc hoc phan tir (MD). Toan bo qua trinh thuc hién,
dua trén qua trinh nghién ctru da cong bé trude do
(Tuan & cs., 2022; Kart & cs., 2005). Qua trinh
nghién cru va mé phong duoc xac dinh badi thuat toan
Velet (Verlet, 1967) dung dé xac dinh vi tri, van tdc
cua cac nguyén tu. Vi qua trinh gia nhi¢t tuan theo
quy luat cua Hoover (Hoover, 1985). Vi qua trinh
két tinh, st dung dinh luat ciia Nosé (Nose, 1984).
Dé phén tich kich thudc hat, thanh phan nguyén tir va
céu hinh ciing dugc 4p dung (Xu, 2008). Vi sé don
vi ciu triic chung t6i sir dung phuong phéap phan tich
chung (CNA) (Ali, 2017). Bé x4c dinh cac dai luong
dac trung tinh chét cua vat liéu Cu,_Au, chung t6i
st dung thong nhat tat ca cac vat li¢u bang cach cho
tat ca cac vat lidu cung chay thdng ké hodi phuc 2x10*
budc mod phong MD dé cac nguyén tir khong bi dinh
vao nhau. Sau do, ha nhiét do tir 4500 K xuéng 300
K v6i 42x10* cac bude mo phong MD dé vit liéu
chuyén tir trang thai 10ng sang trang thai két tinh méi
bang viéc st dung cac budce gia nhiét (h), h=1 fs, 2
fs va 3 fs voi tbe do gia nhiét 4x10'2 K/s va nghién
ctru anh huéng cua ndng do pha tap cua Au 1a 25%
Au, 50% Au, 75% Au trong hop kim Cu,_ Au_va thoi
gian u nhiét & nhiét do0 T = 300 K. Cac két qua thu
duoc s& duoc phan tich, giai thich ban chét cua qua
trinh chuyén pha, két tinh ctia hop kim Cu, Au nham
lam co s6 cho cac nghién ctru cua hop kim Cu, Au
trong cac ing dung quang xuc tac.
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3. Két qua va thao luin

3.1. Cac dai lwgng dic trung

pé nghiénﬁ ctru cac dai lugng dzflc’trung cAu tric,
qua trinh chuyén pha va qué trinh két tinh cta hop

kim Cu_Au . Chung t6i chon hgp kim Cu,_Au, .
dé nghién ctru ¢ nhiét d6 (T), T = 300 K, vai toc do
gia nhiét 4x10'2 K/s, va budc thoi gian (h), h=2 fs.

Cac két qua dugc thé hién trong Hinh 1.
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Hinh 1. Hinh dang h¢p kim Cu,_.Au,_(a), hinh dang cau tric (b), hinh dang s6 don vi ciu trac (c), s0 don vi

céu tric (d), hAm phan bd xuyén tim ciia cac lién két (¢), ham phéan b6 xuyén tim ciia lién két Cu-Au ciia hop
kim Cu,Au,, & nhi¢t dp T =300 K, véi toc do gia nhi¢t 410" K/s, buéc thoi gian h = 2,0 fs

0.75

Sau qua trinh ha nhiét d6 tir T = 4500 K xudng
T =300 K dan dén sy phan bé mat do cac nguyén tir
ddng (Cu mau xanh da troi), cac nguyén tir vang (Au
mau den) kha dong déu va duoc thé hién thong qua
hinh dang cua hop lgirn CumSAuO'zﬁ (hinh 1a). Tuong
tu, voi hinh dang cau trac dugc cau tao bdi cau truc
1ap phuong tdm mat (FCC mau do), ciu trac luc giac
xép chat (HCP mau xanh x4m), cau tric vo dinh hinh
(Amor mau vang) dugc thé hién trén (hinh 1b). Do
mat d6 sd don vi cdu trac Amor 1a rat 1on dan dén
kha ning quan sat qua trinh két tinh rat kho cho nén
ching t6i khong minh hoa qua trinh két tinh ctia hop
kim v6i sw ¢6 mat ctia cau trac vo dinh hinh ma chi
minh hoa bf?mg s6 don vi cAu trac FCC, HCP thong
qua (hinh 1c). Cac két qua hinh dang cdu tric duoc
thé hién cu thé thong qua s don vi ciu triic twong
ung 63 FCC, 33 HCP, 2820 Amor (hinh 1d) va ham
phan bd xuyén tim tmg v6i do dai cac lién két Cu-
Cu, Cu-Au, Au-Aular, . =2,65A4A,r, , =263
A, roa =273 A; chidu cao ciia RDF la g™
8,73, (D) ¢yn, = 3593, 8(1),,.1, = 4,73, kich thude (1),
1 =6,73 nm, Etot = -2,86 ¢V (Hinh le), va do dai
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cia lién két Cu-Au dugc thé hién r. = 2,634,
g(r’)Cu_ a = 3,93 trén (hinh If). Dé ’dorn gian trong
sudt qua trinh nghién ctru céc yéu td anh hudng lén
cdu tric, qua trinh chuyén pha va qua trinh két tinh
chung t6i chi tap trung vao quan sat hinh dang cu
trc, s6 don vi ciu trac va ham phan bd xuyén tam
(RDF) sé& duoc trinh bay ¢ phan sau.

3.2. Cac yéu to anh huong

3.2.1. Anh hwéng ciia nong do pha tap Au

Cac dai lugng déc trung céu truc, qua trinh
chuyén pha va qué trinh két tinh cia hop kim
Cu, Au_saukhi pha tap Au voi ty 1€ 25%’Au, 50%
Au, 75% Au ¢ nhiét 0 T =300 K. Céc két qua thu
duge duoc thé hién trong Hinh 2.

Céc két qua thu dugc cho thiy, hinh dang s6
don vi ciu trac duoc thé hién trén (hinh 2al, 2b1, 2¢1)
cho thdy. Khi ty 1& pha tap Al{ trong Cu, Au_tang tur
25% 1én 75% thi qué trinh két tinh tdng ¢ 25% Au,
dat gié tri cuc dai & 50% Au va bién mat & 75% Au.
Nguyén nhan dé xay ra hién tugng nay 1a do nguyén
tir Au c6 kich thu6c hing s6 mang a = 4,080 A 16n



Tap chi Khoa hoc Pai hoc Béng Thap, Tap 13, Sé 2, 2024, 65-73

c2)
2672 3000 CuAu, 2016
7 M Fcc
-HCP

S 25004
i [ JAmor|
2
£ 2000
H
T
5 1500
3
2
% 1000
k3
& s00

130 E
H

HCP Amor FcC HCP Amor
c3)

4
CuAu Cuhu,

RDF

a2) b2)

3000 ﬁ’:’cc s800 CuAu
T Bl HcP 7 2500{ EEIFCC
g 25004 ] Amor £ [ Hep
g g [ JAmor
£ 2000 8200
= ]

H H
K] T 1500
§ 15004 5
g g
£ 1000 3 10004
s b
5 500 é 500
£ 114
: 63 5 N
FCC HCP Amor Fcec
54
44 “
41 [
&
g 2
LI
I
[y —
T
2 4 6 8 2

rA%)

HA) TA%)

Hinh 2. Hinh dang s6 don vi ciu tric (al, b1, c1), s don vi ciu tric (a2, b2, c2),
ham phan bo xuyén tim cua lién ket Cu-Au (a3, b3, ¢3) ¢ nhi¢t do T =300 K
v6i nong do pha tap Au trong hep kim Cu, Au_khic nhau

hon hing s6 mang ctia nguyén tir Cu la a= 3,615 A
dan dén nguyén tir Au khong thé lap day chd tréng
cua nguyén tir Cu. Ngoai ra con do sy tuong tac dién
tir gitta cac nguyén tu Au-Au ludén 16n hon so voi cac
nguyén tir Cu-Cu. Chinh diéu nay din dén sy hinh
thanh dam cac tinh thé ¢6 cdu trac FCC, HCP trong
hop kim Cu,_Au_va xay ra chu yéu véi nguyén tir
Cu, con nguyén tir Au chu yéu ton tai ¢ trang thai vo
dinh hinh (hinh 2a2, 2b2, 2¢2). Két qua nay twong
g voi su thay ddi s6 don vi cdu trac FCC tang tir
63 1én 114 roi giam vé 0, HCP ting tir 33 1én 130
roi giam vé 0 va Amor giam tir 2820 xudng 2672 va
tang 2916. Két qua nay cho thdy sé don vi cau tric
két tinh dat gid tri cuc dai tai 50%Au va bién mat tai
75%Au. Khi d6 dan dén do dai lién két ctia Cu-Au va
dd cao ham phén bd xuyén tdm g(r) thay déi twong
Umg véir, , giam ti 2,63 A xudng 2,61 A rdi ting

1én 2,67 A, két qua thu dugc hoan toan phu hop véi
két qua thu duoc truée do (Tuan & cs., 2022; Kart
& cs., 2005] va d6 cao ham phan bd xuyén tim g(r)
Cu-Au tang tir 3,93 1én 4,57 va giam 3,59, kich thudc
(1) ting rat 16n tir 1=6,73 nm 1én1=8,07 v4 9,57 nm
tuong Urng voi nang lugng tang tur Etot = -2,86 eV
1én -1,93 va -1,05 eV (hinh 2a3, 2b3, 2c3). Véi két
qua thu dugc ching t6i chon hop kim Cu . Au, . lam
co s& cho cac nghién ctru trong cac phan sau nguyén
nhan 14 do véi ty 1& pha tap nho ctia Au s& dé xay ra
hién tuong két tinh.

3.2.2. Anh huéng ciia bude thoi gian

Céc dic trung cdu tric, qua trinh chuyén pha, va
qué trinh két tinh cta hop kim Cu, ,Au0.25 sau khi
tang budc thoi gian (h) tth=1fslénh=2fsva 3
fs & nhiét d6 T =300 K. Cac két qua thu dugc, duoc
thé hién trong Hinh 3.
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Hinh 3. Hinh dang s6 don vi ciu tric (al, b1, c1), sé don vi cAu tric (a2, b2, c2),
ham phan bo xuyén tim cua lién ket Cu-Au 6 nhiét do T =300 K véi bwéc thoi gian khac nhau

Céc két qua thu duoc cho thiy, hinh dang sb
don vi cu truc duogc thé hién trén (hinh 3al, 3bl,
3cl1) cho thdy. Khi ting budc thoi gian tir h =1 fs
1énh =2 fs va 3 fs thi qua trinh két tinh bat dau xuat
hién xuit hién & h =1 fs, dat gia tri cuc dai tai h =
2 fs va giam ¢ h = 3 fs (hinh 3al, 3bl1, 3c1) tuong
mg v6i s6 don vi cdu tric thay doi nhu FCC tiang
tir 33 1én 63 roi giam vé 26, HCP giam tir 39 xudng
33 roi tang 1én 63, Amor giam tir 2844 xudng 2820
ri ting 1én 2827, (hinh 3a2, 3b2, 3¢2). S¢ di ¢6 hién
tugng nay 1a do khi ting budc thoi gian ddn dén lam
tang thoi gian cia 1 budc gia nhiét lam cho nguyén
tir Cu va Au c6 thoi gian tao lién két. Diéu nay cho
thay rang, khi ting h din dén tang su két tinh, két
qua duoc thé hién thong qua do dai cua lién két va
d6 cao ham phan bd xuyén tam cua lién két Cu-Au.
Veéir,, ,, gidm tir 2,65 A xubng 2,63 A rdi ting Ién
2,67 A, Zeoa,(D) tang tir 3,83 1€n 3,93 va 3,93, kich
thude, nang lugng tuong tac thay d6i rat nho xung
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quang gia tri | = 6,73 nm, Etot = -2,86 ¢V (hinh
3a3, 3b3, 3c3), va lam tang sb don vi céu trac FCC
va HCP va giam s6 don vi cdu traic Amor. Céc két
qua thu dugc cho thay co su anh hudng rat 16n cua
budce thoi gian. Tuy nhién, viéc tang budc thoi gian
dan dén tong thoi gian mo phong ting manh din dén
viéc lya chon cdu hinh mdy tinh dap ung yéu cau
tinh toan manh 1a rat can thiét. Dé dap ung yéu cau
nghién ctru, chiing t6i chon budc gia nhiét la h =
2,0 fs dé thyc hién trong subt qua trinh nghién ctru
cac truong hop anh hudng khac.

3.2.3. Anh hwéng ciia thoi gian 1 nhiét

Céc dic trung ciu triic, qua trinh chuyén pha,
va qua trinh két tinh ctia hop kim Cu, . Au, ,, sau khi
tang thoi gian G nhiét (t) tir t =0 ps 1€n t = 20, 40, 60,
80 ps 6 nhiét d6 T = 300 K, véi budce thoi gian h =
2 fs, néng do pha tap 25% Au. Cac két qua thu duogc
duoc thé hién trong Hinh 4.
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Hinh 4. Hinh dang s6 don vi ciu tric (al, b1, c1), s don vi ciu tric (a2, b2, c2),
ham phan b xuyén tim ciia lién két Cu-Au & nhi¢t dd T = 300 K, buéc thoi gian h =2 fs
véi thoi gian G nhiét khac nhau

Cac két qua thu duoc cho théy, hinh dang sb6 don
vi cAu trac dugc thé hién trén (hinh 4al, 4b1, 4c1) cho
thay. Khi tang thoi gian u nhiét (t) tir t = 0 ps 1én 20,
40, 60, 80 ps thi qua trinh két tinh ting tuong tmg véi
s6 don vi cau trac FCC, HCP va Amor thay doi. Vi
FCC tang tir 69 1én 202, 309, 393, FCC tang tur 154
1én 222, 346, 408, Amor giam tir 2693 xudng 2492,
2281, 2115 (hinh 4a2, 4b2, 4c2). S¢ di ¢6 hién tugng
nay 14 do khi tang thoi gian 0 nhiét din cic nguyén
tir Cu, Au c6 thoi gian tang lién két va lam giam ning
lugng cuia hé dan dén su két tinh tang. Cac Kkét qua thu
duoc, duoc thé hién thong qua do dai lién két va do
cao ham phan bd xuyén tim cua lién két Cu-Au thay
déi tuong ung véi T, A, glam tr 2,67 A xubng 2,63
A rdi tang 1én 2,67 va 2,69 A; con g(1) ., glam tir
4,20 xudng 3,97 rdi ting 1én 4,07 va 4,28; kich thudc
va nang luong lién két co gia tri khong d6i twong tng
v6il=6,73nm, E = -2,86 eV (hinh 4a3, 4b3, 4¢3).
Toan bg qua trinh chuyén pha va két tinh ctiia hgp kim
Cu,,Au cpo thdy chiing luép tuan theo chuyén phg
loai I. Cac két qua nay cho thay c6 su anh hudng rat
16n ctia thoi gian & nhiét 1én cau tric, qua trinh chuyén
pha, va qué trinh tinh thé héa ctia hop kim. Qué trinh
nghién ctru cho thdy, khi ting ndng do pha tap 16n
trén 50% Au vao hgp kim Cu, Au,_thi xuét hién hién

tuong hop kim chuyén sang trang thai vo dinh hinh
100% diéu d6 chimg to kich thudc hing sé mang cua
Au d3 pha hity cdu triic ctia hop kim. Vi viée ting
budc thoi gian va thoi gian  nhiét cho thiy qué trinh
két tinh tang. Vi két qua thu duoc s 1am co s cho
cac nha nghién cuu thuc nghiém nghién ctu véi hop
kim Cu,_Au_vaung dung chung trong quang xuc tac.

4. Két lugn

Sau qué trinh nghién ctru cac yéu t6 anh hudng
ctia ndong do6 pha tap, bude thoi gian, va thoi gian u
nhiét dén cu triic, qua trinh chuyén pha, va qué trinh
két tinh cua hop kim Cu,_Au_chung t6i nhan thay.
Viéc str dung theé tuong tac nhiing Sutton-Chen (SC)
1a phu hop. Khi ting ndng d6 pha tap Au tir 25% Au
1én 75% Au thi qua trinh két tinh ting tai 25% Au,
dat cuc dai tai 50% Au, va bién mit & 75% Au diéu
d6 chtng t6 v6i ndng do pha tap cao 75% Au dan dén
Au d3 pha hity cdu tric ciia hop kim Cu,_Au_. Qua
trinh nay, anh hudng rat 1on dén su thay d6i d¢ dai lién
két, kich thudc, ning luong ciia hop kim Cu,_Au_khi
thay doi budc thoi gian va thoi gian G nhiét. Cac két
qua thu duoc vé hop kim Cu, Au la rat hitu ich va
¢6 thé lam co so cho cac nghién ctru thuc nghiém vé
hop kim Cu, Au_va (mg dung trong quang x1c tac.
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