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Tóm tắt
Trong nghiên cứu này, phương pháp mô phỏng động lực phân tử (MD) được sử dụng để nghiên cứu ảnh 

hưởng của nồng độ pha tạp, bước thời gian và thời gian ủ nhiệt lên các đại lượng đặc trưng cấu trúc, quá 
trình kết tinh của hợp kim Cu1-xAux. Các kết quả thu được cho thấy trường lực thế tương tác nhúng Sutton-
Chen đã sử dụng là phù hợp. Khi tăng nồng độ pha tạp Au trong hợp kim Cu1-xAux thì quá trình kết tinh tăng 
và đạt giá trị cực đại ở 50%Au và biến mất ở 75%Au. Khi tăng bước thời gian, thời gian ủ nhiệt và nồng độ 
pha tạp Au trong hợp kim Cu1-xAux thì độ dài các liên kết (r) của Cu-Cu, Cu-Au, Au-Au và độ cao hàm phân 
bố xuyên tâm g(r) có giá trị thay đổi. Ngoài ra, số đơn vị cấu trúc lập phương tâm mặt (FCC), cấu trúc lập 
phương xếp chặt (HCP), và số đơn vị cấu trúc vô định hình (Amor) thay đổi.  Các kết quả thu được có thể 
được dùng làm cơ sở cho các nghiên cứu thực nghiệm trong các ứng dụng quang xúc tác.
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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 Cu1-xAux 
alloy. The obtained results show that the used Sutton-Chen embedded interaction force field is appropriate. 
When increasing the Au doping concentration in the Cu1-xAux 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 Cu1-xAux 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.
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67

Tạp chí Khoa học Đại học Đồng Tháp, Tập 13, Số 2, 2024, 65-73

1. Giới thiệu
Ngày nay, các đặc trưng cấu trúc và quá trình 

kết tinh của vật liệu đang là vấn đề cấp thiết hiện nay 
(Georg & cs., 2020). Để nghiên cứu các đặc trưng cấu 
trúc, quá trình kết tinh. Hiện nay, có nhiều phương 
pháp đã nghiên cứu thành công. Phương pháp lý 
thuyết, phương pháp thực nghiệm và phương pháp 
mô phỏng. Với phương pháp thực nghiệm, các nhà 
nghiên cứu rất khó có thể tiếp cận được với vật liệu 
có kích thước nhỏ hơn 2nm hoặc vùng vật liệu có 
nhiệt độ và áp suất cao ở tâm của trái đất như nhiệt 
độ 7000 K, áp suất 360 GPa. Cấu trúc, năng lượng 
ở trạng thái có trật tự, không có trật tự của hợp kim 
Cu3Au và CuAu3 (Nemoshkalenko & cs., 1976). Với 
phương pháp thực nghiệm để xác định độ dài liên kết, 
hằng số mạng, ... sử dụng phương pháp nhiễu xạ tia 
X-ray (The Materials, 2020). Với các loại vật liệu, 
thì hợp kim AuCu được coi là vật liệu có nhiều ưu 
việt. Ứng dụng quang xúc tác để sản xuất metanol 
(Iwai, 2008), dùng trong các hợp chất hữu cơ (Corma 
& Garcia, 2008) và phản ứng oxy hóa (Bond & cs., 
2006), quang xúc tác (Chen & cs., 2013). Với phương 
pháp mô phỏng, các nhà nghiên cứu sử dụng các mô 
hình liên kết (Daw & Baskes, 1989), mô hình phân 
tử (Alavi, 2020), mô hình trường lực nguyên tử (Li & 
cs., 2015), và mô hình Sutton–Chen (SC) (Ercolessi 
& cs., 1988). Để nghiên cứu các đại lượng đặc trưng 
cấu trúc, sử dụng trường lực thế tương tác của Rafii–
Tabar và Sutton–Chen (SC) (Çagın & cs., 1999), quá 
trình chuyển pha của hợp kim CuAu (Artrith, Kolpak, 
2015), và quá trình kết tinh của Cu3Au (Cahn, 1990). 
Với hợp kim CuAu3 rất khó có thể xảy ra hiện tượng 
kết tinh còn với hợp kim CuAu thì dễ xảy ra hiện 
tượng kết tinh hơn (Tuan & cs., 2022). Các kết quả 
bằng phương pháp thực nghiệm cho rằng ở vùng nhiệt 
độ (T) từ T = 603 K đến T = 643 K thì hợp kim rất 
khó có thể xảy ra hiện tượng kết tinh (Sharif & cs., 
2015). Ở vùng nhiệt độ lớn hơn 683 K thì chúng luôn 
có cấu trúc lập phương tâm diện (FCC), còn ở vùng 
nhiệt độ nhỏ hơn 543 K thì chúng luôn tồn tại cấu 
trúc tứ giác. Với vùng nhiệt độ nằm trong khoảng từ 
543 K tới 683 K thì chúng xảy ra quá trình chuyển 
pha (Pfeiler & Sprusil, 2002). Bên cạnh phương pháp 
thực nghiệm, các nhà nghiên cứu còn sử dụng phương 
pháp mô phỏng động lực học phân tử (MD), kết hợp 
với trường lực thế tương tác nhúng Sutton–Chen 
(SC) và thêm vào các đại lượng như tần số phonon 
và năng lượng bằng không, và gọi trường tương tác 

này là trường tương tác lượng tử nhú ng Sutton–Chen 
(Q-SC) (Jacek, 2009). Trong những năm gần đây, 
các thành viên trong nhóm nghiên cứu đã nghiên cứu 
thành công cấu trúc, quá trình chuyển pha của hợp 
kim CuAu bằng phương pháp mô phỏng động lực học 
phân tử, kết hợp với thế tương tác nhúng (SC) (Tuan 
& cs., 2022). Với nội dung bài viết này, chúng tôi chỉ 
tập trung vào nghiên cứu ảnh hưởng của nồng độ pha 
tạp Au, bước thời gian và thời gian ủ nhiệt lên quá 
trình kết tinh của hơp kim Cu1-xAux, x=0,25; 0,5; 0,75 
ở nhiệt độ T= 300 K và hy vọng với kết quả nghiên 
cứu mới này sẽ làm cơ sở cho các nghiên cứu về hợp 
kim CuAu bằng phương pháp thực nghiệm trong các 
ứng dụng quang xúc tác. 

2. Phương pháp tính
Để nghiên cứu ảnh hưởng của nồng độ pha tạp 

Au, bước thời gian (h) và thời gian ủ nhiệt (t) lên 
cấu trúc và quá trình kết tinh của hợp kim Cu1-xAux, 
x=0,25; 0,5; 0,75 bằng phương pháp mô phỏng động 
lực học phân tử (MD). Toàn bộ quá trình thực hiện, 
dựa trên quá trình nghiên cứu đã công bố trước đó 
(Tuan & cs., 2022; Kart & cs., 2005). Quá trình 
nghiên cứu và mô phỏng được xác định bởi thuật toán 
Velet (Verlet, 1967) dùng để xác định vị trí, vận tốc 
của các nguyên tử. Với quá trình gia nhiệt tuân theo 
quy luật của Hoover (Hoover, 1985). Với quá trình 
kết tinh, sử dụng định luật của Nosé (Nose, 1984). 
Để phân tích kích thước hạt, thành phần nguyên tử và 
cấu hình cũng được áp dụng (Xu, 2008). Với số đơn 
vị cấu trúc chúng tôi sử dụng phương pháp phân tích 
chung (CNA) (Ali, 2017). Để xác định các đại lượng 
đặc trưng tính chất của vật liệu Cu1-xAux, chúng tôi 
sử dụng thống nhất tất cả các vật liệu bằng cách cho 
tất cả các vật liệu cùng chạy thống kê hồi phục 2×104 
bước mô phỏng MD để các nguyên tử không bị dính 
vào nhau. Sau đó, hạ nhiệt độ từ 4500 K xuống 300 
K với 42×104 các bước mô phỏng MD để vật liệu 
chuyển từ trạng thái lỏng sang trạng thái kết tinh mới 
bằng việc sử dụng các bước gia nhiệt (h), h = 1 fs, 2 
fs và 3 fs với tốc độ gia nhiệt 4×1012 K/s và nghiên 
cứu ảnh hưởng của nồng độ pha tạp của Au là 25% 
Au, 50% Au, 75% Au trong hợp kim Cu1-xAux và thời 
gian ủ nhiệt ở nhiệt độ T = 300 K. Các kết quả thu 
được sẽ được phân tích, giải thích bản chất của quá 
trình chuyển pha, kết tinh của hợp kim Cu1-xAux nhằm 
làm cơ sở cho các nghiên cứu của hợp kim Cu1-xAux 
trong các ứng dụng quang xúc tác.
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3. Kết quả  và thảo luận
3.1. Các đại lượng đặc trưng
Để nghiên cứu các đại lượng đặc trưng cấu trúc, 

quá trình chuyển pha và quá trình kết tinh của hợp 

kim Cu1-xAux. Chúng tôi chọn hợp kim Cu0.75Au0.25 
để nghiên cứu ở nhiệt độ (T), T = 300 K, với tốc độ 
gia nhiệt 4×1012 K/s, và bước thời gian (h), h = 2 fs. 
Các kết quả được thể hiện trong Hình 1.

Hình 1. Hình dạng hợp kim Cu0.75Au0.25 (a), hình dạng cấu trúc (b), hình dạng số đơn vị cấu trúc (c), số đơn vị 
cấu trúc (d), hàm phân bố xuyên tâm của các liên kết (e), hàm phân bố xuyên tâm của liên kết Cu-Au của hợp 

kim Cu0.75Au0.25 ở nhiệt độ T = 300 K, với tốc độ gia nhiệt 4×1012 K/s, bước thời gian h = 2,0 fs

Sau quá trình hạ nhiệt độ từ T = 4500 K xuống 
T = 300 K dẫn đến sự phân bố mật độ các nguyên tử 
đồng (Cu màu xanh da trời), các nguyên tử vàng (Au 
màu đen) khá đồng đều và được thể hiện thông qua 
hình dạng của hợp kim Cu0.75Au0.25 (hình 1a). Tương 
tự, với hình dạng cấu trúc được cấu tạo bởi cấu trúc 
lập phương tâm mặt (FCC màu đỏ), cấu trúc lục giác 
xếp chặt (HCP màu xanh xẫm), cấu trúc vô định hình 
(Amor màu vàng) được thể hiện trên (hình 1b). Do 
mật độ số đơn vị cấu trúc Amor là rất lớn dẫn đến 
khả năng quan sát quá trình kết tinh rất khó cho nên 
chúng tôi không minh họa quá trình kết tinh của hợp 
kim với sự có mặt của cấu trúc vô định hình mà chỉ 
minh họa bằng số đơn vị cấu trúc FCC, HCP thông 
qua (hình 1c). Các kết quả hình dạng cấu trúc được 
thể hiện cụ thể thông qua số đơn vị cấu trúc tương 
ứng 63 FCC, 33 HCP, 2820 Amor (hình 1d) và hàm 
phân bố xuyên tâm ứng với độ dài các liên kết Cu-
Cu, Cu-Au, Au-Au là rCu-Cu = 2,65 Å, rCu-Au = 2,63 
Å,  rAu-Au = 2,73 Å; chiều cao của RDF là g(r)Cu-Cu= 
8,73, g(r)Cu-Au = 3,93, g(r)Au-Au = 4,73, kích thước (l), 
l = 6,73 nm, Etot = -2,86 eV (Hình 1e), và độ dài 

của liên kết Cu-Au được thể hiện rCu-Au = 2,63Å, 
g(r)Cu-Au = 3,93 trên (hình 1f). Để đơn giản trong 
suốt quá trình nghiên cứu các yếu tố ảnh hưởng lên 
cấu trúc, quá trình chuyển pha và quá trình kết tinh 
chúng tôi chỉ tập trung vào quan sát hình dạng cấu 
trúc, số đơn vị cấu trúc và hàm phân bố xuyên tâm 
(RDF) sẽ được trình bày ở phần sau.

3.2. Các yếu tố ảnh hưởng
3.2.1. Ảnh hưởng của nồng độ pha tạp Au
Các đại lượng đặc trưng cấu trúc, quá trình 

chuyển pha và quá trình kết tinh của hợp kim 
Cu1-xAux sau khi pha tạp Au với tỷ lệ 25% Au, 50% 
Au, 75% Au ở nhiệt độ T = 300 K. Các kết quả thu 
được được thể hiện trong Hình 2.

 Các kết quả thu được cho thấy, hình dạng số 
đơn vị cấu trúc được thể hiện trên (hình 2a1, 2b1, 2c1) 
cho thấy. Khi tỷ lệ pha tạp Au trong Cu1-xAux tăng từ 
25% lên 75% thì quá trình kết tinh tăng ở 25% Au, 
đạt giá trị cực đại ở 50% Au và biến mất ở 75% Au. 
Nguyên nhân để xảy ra hiện tượng này là do nguyên 
tử Au có kích thước hằng số mạng a = 4,080 Å lớn 
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hơn hằng số mạng của nguyên tử Cu là a = 3,615 Å 
dẫn đến nguyên tử Au không thể lấp đầy chỗ trống 
của nguyên tử Cu. Ngoài ra còn do sự tương tác điện 
tử giữa các nguyên tử Au-Au luôn lớn hơn so với các 
nguyên tử Cu-Cu. Chính điều này dẫn đến sự hình 
thành đám các tinh thể có cấu trúc FCC, HCP trong 
hợp kim Cu1-xAux và xảy ra chủ yếu với nguyên tử 
Cu, còn nguyên tử Au chủ yếu tồn tại ở trạng thái vô 
định hình (hình 2a2, 2b2, 2c2). Kết quả này tương 
ứng với sự thay đổi số đơn vị cấu trúc FCC tăng từ 
63 lên 114 rồi giảm về 0, HCP tăng từ 33 lên 130 
rồi giảm về 0 và Amor giảm từ 2820 xuống 2672 và 
tăng 2916. Kết quả này cho thấy số đơn vị cấu trúc 
kết tinh đạt giá trị cực đại tại 50%Au và biến mất tại 
75%Au. Khi đó dẫn đến độ dài liên kết của Cu-Au và 
độ cao hàm phân bố xuyên tâm g(r) thay đổi tương 
ứng với rCu-Au giảm từ 2,63 Å xuống 2,61 Å rồi tăng 

lên 2,67 Å, kết quả thu được hoàn toàn phù hợp với 
kết quả thu được trước đó (Tuan & cs., 2022; Kart 
& cs., 2005] và độ cao hàm phân bố xuyên tâm g(r)
Cu-Au tăng từ 3,93 lên 4,57 và giảm 3,59, kích thước 
(l) tăng rất lớn từ  l = 6,73 nm lên l = 8,07 và 9,57 nm 
tương ứng với năng lượng tăng từ Etot = -2,86 eV 
lên -1,93 và -1,05 eV (hình 2a3, 2b3, 2c3). Với kết 
quả thu được chúng tôi chọn hợp kim Cu0.75Au0.25 làm 
cơ sở cho các nghiên cứu trong các phần sau nguyên 
nhân là do với tỷ lệ pha tạp nhỏ của Au sẽ dễ xảy ra 
hiện tượng kết tinh.

3.2.2. Ảnh hưởng của bước thời gian
Các đặc trưng cấu trúc, quá trình chuyển pha, và 

quá trình kết tinh của hợp kim Cu0.75Au0.25 sau khi 
tăng bước thời gian (h) từ h = 1 fs lên h = 2 fs và 3 
fs ở nhiệt độ T = 300 K. Các kết quả thu được, được 
thể hiện trong Hình 3.

Hình 2. Hình dạng số đơn vị cấu trúc (a1, b1, c1), số đơn vị cấu trúc (a2, b2, c2), 
hàm phân bố xuyên tâm của liên kết Cu-Au (a3, b3, c3) ở nhiệt độ T = 300 K 

với nồng độ pha tạp Au trong hợp kim Cu1-xAux khác nhau
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 Các kết quả thu được cho thấy, hình dạng số 
đơn vị cấu trúc được thể hiện trên (hình 3a1, 3b1, 
3c1) cho thấy. Khi tăng bước thời gian từ h = 1 fs 
lên h = 2 fs và 3 fs thì quá trình kết tinh bắt đầu xuất 
hiện xuất hiện ở h = 1 fs, đạt giá trị cực đại tại h = 
2 fs và giảm ở h = 3 fs (hình 3a1, 3b1, 3c1) tương 
ứng với số đơn vị cấu trúc thay đổi như FCC tăng 
từ 33 lên 63 rồi giảm về 26, HCP giảm từ 39 xuống 
33 rồi tăng lên 63, Amor giảm từ 2844 xuống 2820 
rồi tăng lên 2827, (hình 3a2, 3b2, 3c2). Sở dĩ có hiện 
tượng này là do khi tăng bước thời gian dẫn đến làm 
tăng thời gian của 1 bước gia nhiệt làm cho nguyên 
tử Cu và Au có thời gian tạo liên kết. Điều này cho 
thấy rằng, khi tăng h dẫn đến tăng sự kết tinh, kết 
quả được thể hiện thông qua độ dài của liên kết và 
độ cao hàm phân bố xuyên tâm của liên kết Cu-Au. 
Với rCu-Au giảm từ 2,65 Å xuống 2,63 Å rồi tăng lên 
2,67 Å, gCu-Au(r) tăng từ 3,83 lên 3,93 và 3,93, kích 
thước, năng lượng tương tác thay đổi rất nhỏ xung 

quang giá trị l = 6,73 nm, Etot = -2,86 eV (hình 
3a3, 3b3, 3c3), và làm tăng số đơn vị cấu trúc FCC 
và HCP và giảm số đơn vị cấu trúc Amor. Các kết 
quả thu được cho thấy có sự ảnh hưởng rất lớn của 
bước thời gian. Tuy nhiên, việc tăng bước thời gian 
dẫn đến tổng thời gian mô phỏng tăng mạnh dẫn đến 
việc lựa chọn cấu hình máy tính đáp ứng yêu cầu 
tính toán mạnh là rất cần thiết. Để đáp ứng yêu cầu 
nghiên cứu, chúng tôi  chọn bước gia nhiệt là h = 
2,0 fs để thực hiện trong suốt quá trình nghiên cứu 
các trường hợp ảnh hưởng khác. 

3.2.3. Ảnh hưởng của thời gian ủ nhiệt

Các đặc trưng cấu trúc, quá trình chuyển pha, 
và quá trình kết tinh của hợp kim Cu0.75Au0.25 sau khi 
tăng thời gian ủ nhiệt (t) từ t = 0 ps lên t = 20, 40, 60, 
80 ps ở nhiệt độ T = 300 K, với bước thời gian h = 
2 fs, nồng độ pha tạp 25% Au. Các kết quả thu được 
được thể hiện trong Hình 4.

Hình 3. Hình dạng số đơn vị cấu trúc (a1, b1, c1), số đơn vị cấu trúc (a2, b2, c2), 
hàm phân bố xuyên tâm của liên kết Cu-Au ở nhiệt độ T = 300 K với bước thời gian khác nhau
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Các kết quả thu được cho thấy, hình dạng số đơn 
vị cấu trúc được thể hiện trên (hình 4a1, 4b1, 4c1) cho 
thấy. Khi tăng thời gian ủ nhiệt (t) từ t = 0 ps lên 20, 
40, 60, 80 ps thì quá trình kết tinh tăng tương ứng với 
số đơn vị cấu trúc FCC, HCP và Amor thay đổi. Với 
FCC tăng từ 69 lên 202, 309, 393, FCC tăng từ 154 
lên 222, 346, 408, Amor giảm từ 2693 xuống 2492, 
2281, 2115 (hình 4a2, 4b2, 4c2). Sở dĩ có hiện tượng 
này là do khi tăng thời gian ủ nhiệt dẫn các nguyên 
tử Cu, Au có thời gian tăng liên kết và làm giảm năng 
lượng của hệ dẫn đến sự kết tinh tăng. Các kết quả thu 
được, được thể hiện thông qua độ dài liên kết và độ 
cao hàm phân bố xuyên tâm của liên kết Cu-Au thay 
đổi tương ứng với rCu-Au giảm từ 2,67 Å xuống 2,63 
Å rồi tăng lên 2,67 và 2,69 Å; còn g(r)Cu-Au giảm từ 
4,20 xuống 3,97 rồi tăng lên 4,07 và 4,28; kích thước 
và năng lượng liên kết có giá trị không đổi tương ứng 
với l = 6,73 nm, Etot = -2,86 eV (hình 4a3, 4b3, 4c3). 
Toàn bộ quá trình chuyển pha và kết tinh của hợp kim 
Cu0,75Au0,25 cho thấy chúng luôn tuân theo chuyển pha 
loại I. Các kết quả này cho thấy có sự ảnh hưởng rất 
lớn của thời gian ủ nhiệt lên cấu trúc, quá trình chuyển 
pha, và quá trình tinh thể hóa của hợp kim. Quá trình 
nghiên cứu cho thấy, khi tăng nồng độ pha tạp lớn 
trên 50% Au vào hợp kim Cu1-xAux thì xuất hiện hiện 

tượng hợp kim chuyển sang trạng thái vô định hình 
100% điều đó chứng tỏ kích thước hằng số mạng của 
Au đã phá hủy cấu trúc của hợp kim. Với việc tăng 
bước thời gian và thời gian ủ nhiệt cho thấy quá trình 
kết tinh tăng. Với kết quả thu được sẽ làm cơ sở cho 
các nhà nghiên cứu thực nghiệm nghiên cứu với hợp 
kim Cu1-xAux và ứng dụng chúng trong quang xúc tác.

4. Kết luận
Sau quá trình nghiên cứu các yếu tố ảnh hưởng 

của nồng độ pha tạp, bước thời gian, và thời gian ủ 
nhiệt đến cấu trúc, quá trình chuyển pha, và quá trình 
kết tinh của hợp kim Cu1-xAux chúng tôi nhận thấy. 
Việc sử dụng thế tương tác nhúng Sutton-Chen (SC) 
là phù hợp. Khi tăng nồng độ pha tạp Au từ 25% Au 
lên 75% Au thì quá trình kết tinh tăng tại 25% Au, 
đạt cực đại tại 50% Au, và biến mất ở 75% Au điều 
đó chứng tỏ với nồng độ pha tạp cao 75% Au dẫn đến 
Au đã phá hủy cấu trúc của hợp kim Cu1-xAux. Quá 
trình này, ảnh hưởng rất lớn đến sự thay đổi độ dài liên 
kết, kích thước, năng lượng của hợp kim Cu1-xAux khi 
thay đổi bước thời gian và thời gian ủ nhiệt. Các kết 
quả thu được về hợp kim Cu1-xAux là rất hữu ích và 
có thể làm cơ sở cho các nghiên cứu thực nghiệm về 
hợp kim Cu1-xAux và ứng dụng trong quang xúc tác. 

Hình 4. Hình dạng số đơn vị cấu trúc (a1, b1, c1), số đơn vị cấu trúc (a2, b2, c2), 
hàm phân bố xuyên tâm của liên kết Cu-Au ở nhiệt độ T = 300 K, bước thời gian h = 2 fs 

với thời gian ủ nhiệt khác nhau
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