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В роботі досліджено процес рідкофазного спікання аморфних наночастинок на основі заліза методом 

молекулярної динаміки. Для моделювання використано пакет для класичної молекулярної динаміки 

LAMMPS. Візуальний аналіз атомних конфігурацій наночастинок під час їхнього швидкого охолодження 

дозволив виявити ефект самоочищення частинок. Для аналізу атомної структури наночастинок після 

спікання використали парціальні парні кореляційні функції та функції розподілу координаційних чисел. В 

результаті аналізу основних структурних параметрів, які отримали з використанням вказаних функцій 

встановили відмінності атомного складу та структури об’єму та поверхні наночастинок. 
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Вступ 

Нові технологічні та інженерні рішення 

вимагають матеріалів з унікальним поєднанням 

механічних, електричних, магнітних властивостей. Як 

відомо, властивості матеріалів крім атомного складу 

залежать також і від фазового складу та атомної 

структури. Застосовуючи різні методи синтезу 

матеріалів з однаковим атомним складом можна 

отримати кінцевий продукт з різними фізичними 

властивостями. Класичні методи отримання 

полікристалічних матеріалів використовують 

залежність розміру зерна від швидкості кристалізації 

та термічної обробки в кристалічному стані [1, 2]. 

Зважаючи на це, можна отримати дрібнокристалічний 

матеріал для якого характерні висока міцність та 

пластичність [3-8]. Проте, полікристалічна будова 

матеріалів спряжена з наявністю границь зерен, які 

можуть негативно впливати на властивості внаслідок 

гальмування руху дислокацій, міжкристалітної корозії 

та ін. На відміну від полікристалічних матеріалів, 

бездефектні монокристали мають набагато кращі 

властивості, проте їхнє отримання із заданими 

розмірами та конфігурацією є складним 

технологічним процесом. Іншою негативною 

особливістю монокристалів є анізотропія 

властивостей, яка є небажаною для багатьох 

інженерних рішень. 

На відміну від моно- та полікристалічних 

матеріалів, для аморфних металевих сплавів 

характерна відсутність зеренної структури а 

відповідно границь зерен а також аморфні сплави є 

ізотропними за своїми властивостями. Зважаючи на це 

їхні фізичні властивості значно перевершують 

властивості традиційних металевих сплавів [9-11], 

тому такі матеріали можуть замінити традиційні в 

технологіях майбутнього. Проте основним недоліком 

аморфних матеріалів є необхідність забезпечення 

високих швидкостей охолодження при їхньому 

отримання, що можливо лише у випадку обмеження 

їхніх геометричних розмірів [12-14]. Незважаючи на 

інтенсивний пошук сплавів для аморфізації яких 

необхідна менша швидкість охолодження, на даний 

час діаметр об’ємних аморфних сплавів знаходиться в 

межах 30-80 мм [15-17]. Тому для виготовлення 

об’ємних виробів з аморфних сплавів було 
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запропоновано використати методи 

термопластичного формування [18], хоча й ці методи 

не дають змоги виготовляти вироби будь-якої 

конфігурації та розмірів. Зважаючи на це, необхідно 

розвивати інші технології для отримання об’ємних 

виробів на основі аморфних сплавів. 

В останні роки все більшого поширення 

набувають адитивні технології виробництва [19-21] 

що пов’язано з можливістю швидкого виготовлення 

виробів практично будь-якої конфігурації за 

допомогою одного пристрою (3D-принтера). На 

відміну від технологій 3D-друку полімерними 

матеріалами, друк металевих виробів не є таким 

доступним. Причиною цього є значна активність 

розплавлених металів по відношенню до кисню 

повітря, а також у багатьох випадках незадовільні 

механічні властивості матеріалів відразу після 3D-

друку. Основним чином механічні властивості 

погіршуються через полікристалічний характер 

матеріалів і дефекти з’єднання частинок у випадку їх 

лазерного спікання. Рішенням цієї проблеми може 

стати використання аморфних металевих сплавів для 

3D-друку [22, 23]. Формування аморфних матеріалів 

за допомогою адитивних технологій дозволяє 

уникнути полікристалічної структури, а також дає 

можливість формувати об’ємні аморфні сплави таких 

розмірів та форми, які неможливо отримати 

традиційними методами. 

Однак основною проблемою при формуванні 

аморфних матеріалів цим методом є їх кристалізація 

після лазерного плавлення. Уникнути кристалізації 

можна за умови швидкого відведення тепла від 

частинок, що спікаються, а також шляхом вибору 

оптимальних термодинамічних умов спікання. 

Вивчення цієї проблеми експериментальними 

методами не завжди є можливим з зв’язку зі значною 

швидкістю фазових перетворень. Тому, методи 

комп’ютерного моделювання можна використати для 

дослідження процесів спікання аморфних частинок на 

атомному рівні і таким чином оптимізувати умови 

експерименту шляхом отримання попередніх 

результатів щодо процесу 3D друку. 

Одним з найефективніших методів моделювання 

структури та властивостей матеріалів є метод 

молекулярної динаміки (МД). Цей метод 

неодноразово був використаний для моделювання 

структури та властивостей як об’ємних так і 

нанорозмірних матеріалів. Метод МД 

використовували також і для моделювання процесу 

спікання однокомпонентних [24-27] та 

двокомпонентних кристалічних наночастинок [28, 

29]. Нам нажаль не вдалося знайти роботи де було б 

проведено моделювання процесу спікання аморфних 

наночастинок. У роботі [24] встановлено що процес 

спікання наночастинок може бути розділений на три 

етапи. На першому етапі відбувається швидке 

формування з’єднувальної шийки між частинками в 

основному за рахунок інтенсивнох поверхневої 

дифузії атомів. Другий етап відповідає стабільному 

росту шийки, яка на третьому етапі швидко росте. 

Механічні властивості методом МД вивчено в роботі 

[28], а кінетику спікання наночастинок алюмінію 

досліджено в [26], де показано, що час необхідний для 

коалесценції двох частинок складає 30 пс. В роботі 

[27] проведено масштабне моделювання процесу 

лазерного спікання масиву наночастинок заліза 

розміщених на підкладці. 

У даній роботі методом молекулярно-

динамічного моделювання було вивчено процес 

спікання аморфних наночастинок на основі заліза та 

умови їх подальшої аморфізації після охолодження. 

Дослідження проводили при різних температурах. 

Отримано результати, які можуть бути використані 

для оптимізації процесу 3D друку аморфних 

матеріалів експериментальними методами. 

I. Методика моделювання 

Дослідження процесу спікання наночастинок 

здійснювали методом молекулярної динаміки 

використовуючи вільний відкритий пакет для 

класичної молекулярної динаміки LAMMPS [30]. Для 

візуалізації отриманих результатів було використано 

інструменти OVITO [31], які дають змогу не лише 

здійснювати візуалізацію процесу моделювання а 

також проводити деякі розрахунки. Для обчислення 

сил взаємодії між атомами було використано 

модифікований потенціал зануреного атома (MEAM) 

[32, 33] який часто використовують для моделювання 

систем на основі Al, Si, Mg, Cu, та Fe. Початкові 

швидкості атомів для кожної з досліджених 

температур обчислювали відповідно до розподілу 

Максвела-Больцмана. Інтегрування рівнянь руху 

здійснювали з кроком 2 фс. Моделювання проводили 

в ізотермічно-ізохорному ансамблі (NVT) з 

використанням ортогональної комірки моделювання. 

Густину сплавів задавали відповідно до 

експериментальних значень. Сталу температуру 

підтримували за допомогою термостата Носе-Гувера 

та баростата з параметром амортизації температури 

0,1 пс. Просторова конфігурація атомів реєструвалася, 

як правило, на кожному сотому наступному кроці 

часу. Тривалість моделювання була рівною 5⋅105 

часових кроків. 

Моделювання складалося з двох етапів. На 

першому етапі було створено кубічні комірки з 

атомами складу Fe77Cu3Si20, Fe78Cu2Si20 та Fe79Cu1Si20, 

зі структурою яка відповідає аморфним сплавам 

даного складу. Для цього вказані сплави нагрівали до 

температури вище точки плавлення після чого швидко 

охолоджували. В цьому випадку використовували 

періодичні граничні умови. З отриманих атомних 

конфігурацій вирізали сферичні частинки необхідного 

діаметра, з яких формували комплекси з двох та трьох 

частинок (Рис. 1) для моделювання процесу спікання 

на другому етапі досліджень. В цьому випадку розмір 

комірки був набагато більшим за діаметр частинок а 

також не використовували періодичні граничні умови. 

Моделювання процесу спікання здійснювали за 

температур в інтервалі 300—1800 К з кроком 100 К. 

Для атомних конфігурацій за різних температур 

вивчали зміну парціальних міжатомних відстаней та 

координаційних чисел.  
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II. Результати та обговорення 

Моделювання процесу спікання здійснювали для 

аморфних частинок з атомним складом Fe77Cu3Si20, 

Fe78Cu2Si20 та Fe79Cu1Si20 розміром чотири нанометри. 

Процес спікання розпочинали за температури 1811К, 

тобто за температури вище точки плавлення заліза, 

після чого температуру знижували до кімнатної зі 

швидкістю 10 К/с з метою відтворення режимів 

спікання в умовах наближених до реальних. Аналіз 

атомних конфігурацій та зміщень атомів (Рис. 2 а, б) 

свідчить про те, що процес об’єднання частинок 

відбувається вже на початку моделювання і протягом 

перших семи пікосекунд моделювання відбувається 

формування шийки між двома частинками. Протягом 

наступних 700 пікосекунд відбувається об’єднання 

двох частинок що супроводжується зменшенням 

поверхневої енергії [34] та переходом до 

рівноважного стану частинки за даної температури. 

Подібні процеси відбуваються з частинками з 

атомним складом Fe78Cu2Si20 та Fe79Cu1Si20. 

Процес спікання частинок може бути описаний в 

межах моделі в’язкої течії [35] відповідно до якої він 

може бути поділений на чотири етапи. На першому 

етапі відбувається контакт між частинками за рахунок 

переміщень атомів в результаті чого починається 

формування з’єднувальної шийки. Другий етап можна 

назвати етапом попереднього росту шийки між 

частинками і він може тривати протягом 10-20пс 

залежно від матеріалу частинок та температури 

спікання. На третьому етапі відбувається остаточне 

формування шийки (може тривати 20-80 пс). Під час 

четвертого етапу відбувається завершення 

дифузійного перемішування частинок і вони 

остаточно об’єднуються. 

Якісну інформацію про механізм спікання 

частинок можна отримати з аналізу векторів зміщення 

атомів різного сорту (Рис. 2 в, г). Для такого аналізу в 

межах об’єму частинки будують сукупність векторів 

кожен з яких належить певній частинці, початок 

вектора відповідає положенню атомі на попередньому 

кроці моделювання, а кінець – наступному. 

Відповідно, стрілка вказує напрям переміщення, а 

довжина вектора відповідає величині переміщення 

атома. На рисунку 2(в) показано розподіл векторів 

зміщення всіх атомів для наночастинок з атомним 

         
Рис. 1. Початкові конфігурації атомів в комірках для моделювання. 

 

    
a)                                                                                        б)  

    
в)                                                                                            г)  

Рис. 2. Візуалізація процесу рідкофазного спікання двох наночастинок Fe77Cu3Si20 за температури 1811К (а– 

атомні конфігурації для всіх атомів та б –  для кремнію, в, та г відповідні зображення атомних переміщень). 
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складом Fe77Cu3Si20 за температури 1811К а на 

рисунку 2(г) – вектори зміщення лише для атомів 

кремнію. Як бачимо, поверхневі атоми рухаються в 

основному вздовж поверхні частинок, а між 

частинками переміщення атомів які належать кожній 

з частинок мають напрям від однієї частинки до іншої. 

Крім того атоми кремнію зміщаються на більші 

відстані порівняно з атомами заліза. Атоми міді, яких 

є невелика кількість майже не беруть участі в 

дифузійному перемішування частинок, а 

переміщаються в межах об’єму кожної з частинок аж 

до їхнього повного об’єднання. Для частинок з 

атомним складом Fe79Cu1Si20, де вміст міді є меншим, 

переміщення атомів кремнію в околі шийки з’єднання 

між частинками є найбільшим порівняно з іншими 

наночастинками. 

Моделювання об’єднання частинок було 

продовжено симуляцією їхнього охолодження з 

заданою швидкістю до кімнатної температури. Як 

бачимо з атомних конфігурацій (Рис. 3), на кінцевому 

етапі охолодження відбувається сегрегація атомів 

кремнію та міді на поверхні частинок. Як було 

виявлено, ступінь сегрегації зменшується для 

наночастинок з більшим вмістом міді. 

Аналіз атомних конфігурацій методом візуалізації 

дає змогу лише якісно описати атомну структуру 

наночастинок під час спікання. Для кількісного 

аналізу структури використовують загальні та 

парціальні парні кореляційні функції (ПКФ), які 

дають змогу інтерпретувати топологічний та хімічний 

ближній порядок розміщення атомів. Відповідно до 

найпростішого трактування [36], парна кореляційна 

функція є густиною імовірності розміщення атомів на 

певній відстані до деякого атома який знаходиться в 

початку координат. Для кристалічних матеріалів з 

ідеальною структурою для яких характерний дальній 

порядок розміщення атомів ця функція має вигляд 

вузьких максимумів, положення яких відповідає 

                       
a)                                                                                 б)  

Рис. 3. Конфігурація атомів в частинках з атомним складом Fe79Cu1Si20 за температури 300К (а– 

атомні конфігурації для всіх атомів та б –  для атомів кремнію. 

 

    
a)                                                                                 б)  

   
в)                                                                                   г) 

Рис. 4. Парціальні парні кореляційні функції для наночастинок Fe77Cu3Si20 за температур 300К та 1811K. 
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відстаням між атомами, які знаходяться в різних 

координаційних сферах. Для невпорядкованих систем 

парні кореляційні функції мають вигляд неперервних 

функцій, положення максимумів яких вказує на 

найбільш імовірні відстані між атомами.Парні 

кореляційні функції обчислені для досліджених 

наночастинок за всіх температур не проявляють ознак 

наявності слідів дальнього порядку. На рисунку 4 як 

приклад наведено парціальні ПКФ для наночастинок з 

атомним складом Fe77Cu3Si20. Аналогічні функції 

отримані нами для іншого вмісту атомів в 

наночастинках мають подібний вигляд, тому, можна 

стверджувати, що за кімнатної температури 

досліджувані частинки є аморфними. Необхідно 

зазначити також, що висота максимумів ПКФ на 

цьому рисунку є завищеною внаслідок більшого 

об’єму модельної комірки порівняно з розміром 

наночастинок. 

Неочікуваною особливістю парціальних парних 

кореляційних функцій для кремнію є значне зміщення 

положення першого максимуму в сторону більших 

відстаней порівняно з чистим кремнієм. Таке 

зміщення можливе у випадку формування розчину 

кремнію та заліза, внаслідок чого кремній переважно 

оточений атомами заліза що збільшує відстані між 

самими атомами кремнію. 

З метою аналізу температурної залежності 

найбільш імовірних міжатомних відстаней для 

досліджених частинок було побудовано відповідні 

залежності, які наведені на рисунку 5.  

Тенденція зміни найбільш імовірних міжатомних 

відстаней для наночастинок з різним атомним складом 

є подібною. Зокрема відстані між парами атомів 

зменшуються зі зниженням температури, лише 

міжатомні відстані Cu-Cu змінюються немонотонно. 

На нашу думку збільшення міжатомних відстаней між 

атомами міді при охолодженні до температури 

близько 1000 К зумовлені їхнім розчиненням в залізі, 

   
a)                                                                                        б)  

   
в)                                                                                         г)  

   
д)                                                                                           е) 

Рис. 5. Найбільш імовірні парціальні міжатомні відстані залежно від температури для наночастинок 

з атомним складом Fe77Cu3Si20 (а, б), Fe78Cu2Si20 (в, г) та Fe79Cu1Si20 (д,е). 
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після чого спостерігається виділення міді в кластери з 

їхньою подальшою сегрегацією. В цьому випадку 

відстані між ними знов зменшуються. 

Особливої уваги заслуговує аналіз відстаней між 

атомами кремнію. Як бачимо, відразу після спікання 

наночастинок ці відстані є набагато більшими за 

відстані між атомами в рідкому та кристалічному 

кремнії (Таблиця 1). Як випливає з наших припущень, 

кремній перебуває а розчині з залізом, в результаті 

чого в першій координаційній сфері кремнію є в 

основному атоми заліза. Цей факт підтверджують малі 

відстані між атомами заліза та кремнію (Рис. 5, б, г, е). 

Детальні висновки про атомний розподіл в 

наночастинках можна зробити в результаті 

узагальненого аналізу візуалізації наночастинок на 

атомному рівні (Рис. 3), парціальних міжатомних 

відстаней (Рис. 5) та парціальних координаційних 

чисел (Рис 6 та 7).  

Профіль функцій розподілу парціальних 

координаційних чисел (Рис. 6) вказує на переважаюче 

сусідство атомів Fe-Fe, Si-Si та часткове Cu-Si. 

Необхідно зазначити також, що в наночастинках після 

спікання наявна невелика кількість структурних 

одиниць з переважаючим сусідством атомів заліза та 

кремнію. Атоми заліза своєю чергою, формують два 

типи впорядкування. Один тип з координаційним 

числом близьким до восьми, а інший – з 

координаційним числом один, або два, що можливе 

при формуванні ланцюжкової структури заліза. 

Вказані особливості відображені також на 

температурних залежностях найбільш імовірних 

значень координаційних чисел (Рис. 7). Як бачимо з 

температурою всі координаційні числа змінюються 

незначно, лише для атомів кремнію спостерігається 

різке зменшення координаційного числа під час 

швидкого охолодження наночастинок від 

температури близької 1000 К. Необхідно зазначити, 

що вказану зміну координаційного числа кремнію 

можна пояснити на основі попередньо встановленої 

сегрегації кремнію на поверхні наночастинок. Проте, 

слід уточнити, що в результаті сегрегації кремнію в 

ньому розчиняється невелика частина заліза, що веде 

до збільшення міжатомних відстаней та зменшення 

парціальних координаційних чисел Si-Si. 

Описані структурні зміни можна пояснити в 

рамках ефекту самоочищення наночастинок. Вперше 

цей ефект спостерігали у випадку легування 

напівпровідникових наночастинок і пояснювали 

Таблиця 1. 

Атомні радіуси та координаційні числа компонент наночастинок 

Хім. елемент r (емп)[37], Å r (обч)[38], Å r (рідк)[39], Å Z (кр) [40] Z (рідк) [39] 

Залізо 1,4 1,51 1,24 12 10,6 

Мідь 1,35 1,45 1,285 12 11,3 

Кремній 1,1 1,11 1,23 4 6,4 

 

   
a)                                                                                  б)  

 
в)                                                                                   г) 

Рис. 6. Розподіл парціальних координаційних чисел для частинок Fe77Cu3Si20 за різних температур. 
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підвишенням енергії формування розчину при 

зменшенні розміру частинок [41-43]. Збільшення 

кількості легуючої домішки і об’ємі наночастинок 

вело до зменшення цієї енергі, що сприяє формуванню 

розчинів.  

Як бачимо з результатів наших досліджень, атоми 

кремнію а також міді «виштовхуються» з об’єму 

наночастинок в результаті ефекту самоочищення, 

формуючи атомарний розчин на поверхні 

сформованої в результаті спікання наночастинки. 

Проте, вказане явище не веде до кристалізації 

наночастинок під час швидкого їхнього охолодження. 

Висновки 

В роботі методом молекулярної динаміки 

досліджено процес спікання наночастинок в 

результаті швидкого нагрівання та охолодження. 

Показано, що в результаті рідкофазного спікання 

наночастинок відбувається сегрегація атомів кремнію 

та міді на поверхні наночастинок та формування 

поверхневого розчину цих атомів та заліза. В 

результаті цього, атоми заліза схильні до формування 

двох типів атомного впорядкування. Один тип 

відповідає структурі невпорядкованого заліза з 

координаційним числом вісім, а інший – відповідає 

ланцюжковій структурі та наявний у поверхневому 

розчині з кремнієм та міддю.  

Сегрегація атомів на поверхні наночастинок може 

бути пояснена ефектом самоочищення наночастинок, 

який зумовлений залежністю енергії формування 

розчину від розміру наночастинки. 

 

Робота виконана за підтримки Національного 

фонду досліджень України (проект № 2022.01/0171). 
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а)                                                                                 б)  

   
в)                                                                                 г) 

Рис. 7. Температурна залежність парціальних координаційних чисел для наночастинок після спікання. 
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Selective laser sintering of amorphous nanoparticles: Molecular dynamics 

simulations 

Department of Metal Physics, Ivan Franko National University of Lviv, Lviv, Ukraine, ihor.shtablavyi@lnu.edu.ua 

The paper investigates the process of liquid-phase sintering of amorphous iron-based nanoparticles by the 

method of molecular dynamics simulations. The classical molecular dynamics package LAMMPS was used for 

modeling. Visual analysis of the atomic configurations of nanoparticles during their rapid cooling revealed the self-

purification effect of the particles. Partial pair correlation functions and coordination number distribution functions 

were used to analyze the atomic structure of nanoparticles after sintering. As a result of the analysis of the main 

structural parameters, which were obtained using the specified functions, differences in the atomic composition 

and structure of the volume and surface of nanoparticles were established. 

Keywords: Selective laser melting, nanoparticles, liquid phase sintering, molecular dynamics method, pair 

correlation functions, coordination number distribution functions. 
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