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Методом молекулярной динамики проведено исследование влияния концентрации вакансий на скорость

миграции большеугловых границ наклона с осями разориентации 〈111〉 и 〈100〉 в никеле. Показано, что

зависимость скорости миграции от концентрации введенных на начальном этапе моделирования вакансий

имеет максимум вблизи 1%. Падение скорости миграции при дальнейшем повышении свободного объема

обусловлено преимущественно торможением границы малоподвижными вакансионными кластерами, кото-

рые при высоких концентрациях вакансий граница уже не способна сорбировать. Второй причиной снижения

скорости миграции с ростом концентрации вакансий выше 1% является уменьшение поверхностного

натяжения границ зерен и, соответственно, движущей силы их миграции вследствие конечной сорбционной

способности границ по отношению к избыточному свободному объему.
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1. Введение

Миграция границ зерен в поликристаллах играет

определяющую роль в процессах рекристаллизации, ро-

ста зерен, во многих фазовых превращениях. От подвиж-

ности границ в значительной степени зависит стабиль-

ность микроструктуры ультрамелкозернистых, в том

числе нанокристаллических, материалов [1–3]. В настоя-

щее время известно, что на скорость миграции границы

зерен влияют несколько факторов: ориентация и тип

самой границы, температура, упругие напряжения, на-

личие примесей или собственных дефектов кристалличе-

ской структуры [1,2]. Последние в большинстве случаев

тормозят миграцию границ из-за наличия положитель-

ной энергии связи с границами [1–6], вследствие чего

границы зерен, в частности, часто выступают в качестве

стоков для различных дефектов и примесей. Исклю-

чением из этого правила являются вакансии, которые,

согласно, например, косвенным экспериментальным дан-

ным [7,8] и результатам ab initio моделирования [9,10],
не только не снижают скорость миграции, но и, как

правило, приводят к ее росту. Это объясняется тем, что

наличие дополнительного свободного объема приводит

к интенсификации диффузионных перемещений атомов

на границе [1,11–13].
Но в целом, влияние дополнительного свободного

объема, т. е. свободного объема выше того, который

характерен для идеального кристалла, на миграцию

границ зерен, как отмечается в [14,15], неоднозначно,

поскольку границы имеют конечную емкость по отно-

шению к свободному объему. Из-за этого, в частности,

сокращение площади границы в результате миграции

сопровождается вынужденной эмиссией избыточного

свободного объема в виде вакансий обратно в кристалл,

что в свою очередь снижает миграционную подвижность

границы [14,15].

Ввиду вышесказанного, зависимость скорости ми-

грации границ зерен от концентрации вакансий, по

всей видимости, должна быть немонотонной и иметь

максимум. При экспериментальных исследованиях и

первопринципном моделировании имеются сложности

однозначной оценки влияния концентрации вакансий

или свободного объема на скорость миграции границ.

В экспериментах, как правило, является проблематич-

ным выделение влияния только вакансий наряду с дру-

гими дефектами и локальным разогревом, возникающим

вследствие внешних воздействий (облучения частицами,

деформации), осуществляемых для создания высокой

концентрации вакансий. Второй проблемой, общей для

экспериментальных и ab initio методов, является слож-

ность определения фактических значений концентрации

вакансий и свободного объема из-за активного процес-

са поглощения вакансий самими границами зерен или

объединения вакансий друг с другом с образованием

вакансионных кластеров.

Настоящая работа посвящена исследованию влияния

свободного объема на скорость миграции большеугло-

вых границ наклона с осями разориентации 〈111〉 и 〈100〉
в никеле методом молекулярной динамики. Данный
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Рис. 1. Расчетная ячейка для моделирования миграции границы наклона в никеле: a — стартовая структура ячейки с границей

〈111〉 30◦; b — ячейка с границей 〈100〉 30◦ после моделирования миграции в течение 650 ps при температуре 1700K (изображение
получено после охлаждения ячейки). Темно-серые атомы на краю расчетной ячейки в процессе компьютерного эксперимента

оставались неподвижными (жесткие граничные условия).

метод позволяет проводить моделирование миграции

границ зерен с четко заданными кристаллографическими

параметрами и конкретной концентрацией вакансий на

начальном этапе. Преимуществом модели является то,

что при постоянной температуре объем расчетной ячей-

ки оставался постоянным, как и вводимый в расчетную

ячейку на начальном этапе дополнительный свободный

объем. Большеугловые границы наклона 〈111〉 и 〈100〉
были выбраны в связи с их сравнительно высокой по-

движностью, позволяющей проводить измерения скоро-

сти их миграции в молекулярно-динамических экспери-

ментах [16–18]. Исследования проводились на примере

никеля — типичного и хорошо изученного ГЦК ме-

талла, имеющего большое прикладное значение. Ранее

с использованием аналогичной модели нами уже были

проведены исследования влияния на скорость миграции

границ наклона 〈111〉 и 〈100〉 в никеле упругой дефор-

мации [19] и примесей легких элементов [6], где было

показано, что наличие примесей, как и упругое сжатие,

приводят к снижению скорости миграции.

2. Описание модели

Взаимодействия атомов металла друг с другом

описывались многочастичными потенциалами Клери–
Росато [20], построенными в рамках модели сильной

связи. Потенциальная энергия i-го атома в этом случае

находится с помощью выражения
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Здесь A, p, q, ξ, r0 — параметры потенциала; r i j —

расстояние между i-м и j-м атомами. Потенциалы дан-

ного типа неоднократно использовались в молекулярно-

динамических моделях и прошли апробацию по боль-

шому числу характеристик [21,22]. Опыт их применения

показывает, что с их помощью удается описать разнооб-

разные свойства металлов и сплавов.

За основу модели миграции границы зерен была взята

методика, предложенная и развитая в работах [1,4,23,24].
Согласно данной модели, создается четко аттестованная

граница в форме полупетли, как на рис. 1, a (показана
черной пунктирной линией). Сила натяжения границы,

которая, подобно поверхностному натяжению, возникает

вследствие стремления границы минимизировать свою

энергию, является причиной направленного перемеще-

ния границы в сторону уменьшения ее площади. Сила,

провоцирующая миграцию, зависит от энергии границы,
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которая в свою очередь зависит от угла разориентации

(в связи с этим, в частности, большеугловые границы

мигрируют быстрее малоугловых [1,2]). Скорость пе-

ремещения границы в результате действия этой силы

зависит, помимо самой силы, еще от кривизны и подвиж-

ности границы. Влияние ширины полупетли (кривизны
границы) подробно проанализировано, например, в [24].
В нашей модели, как и в работах [23,24], кривизна созда-
валась относительно высокой для того, чтобы скорость

миграции была достаточной для того, чтобы ее можно

было измерить методом молекулярной динамики.

Сила и скорость миграции при постоянной темпера-

туре оставались в рассматриваемой модели приблизи-

тельно постоянными в течение почти всего движения

границы, плавно уменьшаясь к концу компьютерного

эксперимента. При этом форма верхней части полупетли

в большинстве случаев почти не изменялась, за исклю-

чением случаев задержки границы дефектами структуры.

На рис. 1, b изображен пример изменения положения

границы зерен в результате ее миграции в течение

молекулярно-динамического эксперимента.

Расчетная ячейка содержала примерно 120 000 атомов

и имела высоту 28.5 nm, ширину 19.0 nm и толщи-

ну 2.4 nm. Вдоль оси X (рис. 1) имитировалось бес-

конечное повторение структуры, т. е. были наложены

периодические граничные условия. На краю расчетной

ячейки границы зерен должны быть зафиксированы, что

подразумевает сохранение ориентации кристаллической

решетки двух разных зерен на границе ячейки. В связи

с этим по осям Y и Z границы ячейки были жестко

закреплены для фиксации заданной разориентации зерен:

атомы, окрашенные в темно-серый цвет на рис. 1,

оставались неподвижными в процессе компьютерного

эксперимента.

Исследования были проведены для границ наклона

〈111〉 и 〈100〉 с двумя углами разориентации: 20 и 30◦.

После создания расчетных ячеек, содержащих границу

зерен, проводилась первичная структурная релаксация с

возможностью изменения объема ячейки для достиже-

ния нулевого общего давления. Это было необходимо

для получения структуры, соответствующей нулевой

начальной концентрации вакансий.

Шаг интегрирования по времени в методе молеку-

лярной динамики был равен 2 fs. Температура в мо-

дели задавалась через начальные скорости атомов со-

гласно распределению Максвелла−Больцмана, при этом

учитывалось изменение параметра решетки вследствие

теплового расширения. Для сохранения температуры

постоянной в процессе моделирования использовался

термостат Нозе−Гувера. Моделирование миграции гра-

ниц проводилось при температуре 1700K. Выбор тем-

пературы, почти равной температуре плавления никеля,

обусловлен тем, что при данной температуре скорость

миграции границ наибольшая.

Свободный объем вводился в модели путем зада-

ния определенной концентрации вакансий. В основных

компьютерных экспериментах объем расчетной ячейки

после задания температуры оставался постоянным, что

позволяло четко оценивать величину свободного объема

в ячейке, несмотря на процессы абсорбции вакансий

границей и объединение вакансий друг с другом с

образованием вакансионных кластеров. Концентрация

вводимых вакансий в расчетную ячейку на начальном

этапе моделирования варьировалась в широком диа-

пазоне от 0 до 7%. Последнее значение более, чем

на два порядка превышает равновесную концентрацию

вакансий, но, вместе с тем, это позволяет рассмотреть

влияние вакансионных кластеров, возникающих, напри-

мер, при радиационном повреждении, на подвижность

границ. Суммарный дополнительный свободный объем

в расчетной ячейке складывался, таким образом, из

вакансионного и свободного объема, содержащегося

изначально в границе зерен (1,2% от всего объема

расчетной ячейки).

3. Результаты и обсуждение

На рис. 2 изображены зависимости скорости миграции

рассматриваемых границ зерен при температуре 1700K
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Рис. 2. Зависимости скорости миграции границ наклона 〈111〉
и 〈100〉 при температуре 1700K в никеле от начальной

концентрации вакансий в расчетной ячейке: a — с углом

разориентации 20◦; b — с углом разориентации 30◦.
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Рис. 3. Примеры поглощения вакансий и вакансионных кластеров мигрирующей границей зерен: a — моделирование миграции

границы 〈100〉 30◦ при начальной концентрации вакансий 1% в течение 700 ps; b — моделирование миграции границы 〈111〉 30◦

при начальной концентрации вакансий 0.75% в течение 500 ps. Изображения получены после охлаждения структуры расчетной

ячейки. Штриховой линией показано начальное положение границы.

от концентрации вакансий, введенных на начальном

этапе компьютерного эксперимента. Скорость миграции

оценивалась по смещению верхней части границы в

форме полупетли (рис. 1) вдоль оси Z. Столь высокие

значения скорости (от 2 до 26m/s) характерны для моле-

кулярно-динамического моделирования миграции границ

зерен (это необходимо для прямого измерения скорости

миграции) [18,23–26] и достигнуты в данном случае

благодаря сочетанию трех факторов: высокой изначаль-

ной кривизны границы, высокой температуры, близкой

к температуре плавления, и высокой подвижности рас-

сматриваемых границ.

Как видно, все рассмотренные зависимости скорости

миграции границ зерен от свободного объема немоно-

тонны и имеют четко выраженный максимум вблизи 1%

введенных на начальном этапе вакансий. Рост скорости

миграции границ по мере увеличения концентрации

вакансий при сравнительно невысоких их концентрациях

согласуется с косвенными экспериментальными данны-

ми [7,8]. Как говорилось во введении, это связано с

повышением диффузионной подвижности атомов на гра-

нице зерен вследствие увеличения свободного объема.

Перемещения атомов в области границы облегчены при

наличии дополнительного свободного пространства —

свободного объема, на что косвенно указывает также,

например, влияние на скорость миграции гидростатиче-

ского сжатия [19,27].

Из сравнения зависимостей, полученных для границ

с осями разориентации 〈111〉 и 〈100〉 видно, что они

мигрируют с примерно одной скоростью в рассматрива-

емой модели. В [18] нами подчеркивалось, что это каса-

ется только большеугловых границ. По мнению многих

авторов, для большого класса большеугловых границ

и границ смешанного типа энергия приблизительно

одинакова, в связи с чем, например, большинство углов

между границами в тройных стыках в поликристаллах

близки к 120◦ [28,29]. Вместе с тем, скорость миграции

малоугловых границ 〈111〉 и 〈100〉, как было показано

нами в [18], сильно отличается — при малых углах

разориентации границы 〈100〉 мигрируют почти в два

раза медленнее границ 〈111〉.
При концентрациях вакансий примерно до 3% ха-

рактерным явлением было поглощение мигрирующей

границей всех встречаемых на пути вакансий и вакан-

сионных кластеров, в результате чего кристалл позади

движущейся границы очищался от дефектов. На рис. 3

с помощью визуализатора среднего расстояния до бли-

жайших атомов показаны примеры подобного
”
очище-

ния“ при миграции границ 〈100〉 и 〈111〉 при началь-

ной концентрации вакансий 1 и 0.75% соответственно.

Данный визуализатор дает представление о распределе-

нии свободного объема. Для каждого атома проводился

расчет среднего расстояния до ближайших атомов. Если

среднее расстояние незначительно отличалось от рассто-
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a b

Рис. 4. Примеры торможения миграции границ зерен вакансионными кластерами: a — моделирование миграции границы 〈100〉
20◦ при начальной концентрации вакансий 1.5% в течение 1700 ps; b — моделирование миграции границы 〈111〉 30◦ при начальной

концентрации вакансий 5% в течение 500 ps. Изображения получены после охлаждения структуры расчетной ячейки. Штриховой

линией показано начальное положение границы.

яния, соответствующего идеальному кристаллу, атом не

изображался. В противном случае атом закрашивался в

тот или иной оттенок серого цвета (чем темнее, тем

больше свободного объема вблизи данного атома).
При дальнейшем повышении начальной концентрации

вакансий более 1% миграция рассматриваемых гра-

ниц, напротив, замедлялась, а при концентрациях выше

примерно 4% начинала падать еще сильнее (рис. 2).
Используемый нами визуализатор свободного объема

позволял ясно увидеть причину такого поведения. Как

оказалось, при сравнительно высоких начальных кон-

центрациях вакансий граница утрачивала способность

поглощать все встречающиеся на пути вакансионные

кластеры. Они прикреплялись к ней, и, будучи гораздо

менее подвижными, эффективно тормозили ее миграцию

(рис. 4). Большие вакансионные кластеры в этом случае

начинали работать не как источники свободного объема,

а как и большинство дефектов или инородных частиц,

которые при сочетании положительной энергии связи

с границей зерен и слабой диффузионной подвижности

приводят к снижению скорости миграции границы [1–3].
На рис. 4 изображены примеры задержки границы

вакансионным кластером. Вакансионные кластеры, ко-

торые наблюдались в модели, представляли собой, как

правило, тетраэдры дефектов упаковки, часто неидеаль-

ные и сопряженные друг с другом (рис. 4, a) (в процессе

дальнейшей структурной трансформации при высоких

температурах они, как правило, перестраивались в один

дефект) или дислокационные петли (рис. 4, b).

Второй причиной снижения скорости миграции гра-

ниц являлось уменьшение движущей силы, которая

обычно считается не зависящей от концентрации ва-

кансий при сравнительно низких ее значениях [2,7].
Но дело в том, что, как было отмечено в [14,15], границы
обладают не бесконечной сорбционной способностью по

отношению к вакансиям. При чрезмерно большой вели-

чине сорбированного границей свободного объема, на-

ступает момент, когда сокращение ее площади приводит

к частичной эмиссии избыточного свободного объема

обратно в кристалл. Поверхностное натяжение границы

зерен и, соответственно, движущая сила миграции в

таком случае снижаются.

4. Заключение

Методом молекулярной динамики проведено иссле-

дование влияния концентрации вакансий на скорость

миграции большеугловых границ наклона с осями ра-

зориентации 〈111〉 и 〈100〉 в никеле. При повышении

концентрации введенных на начальном этапе модели-

рования вакансий до 1% скорость миграции границ

увеличивалась, что было обусловлено облегчением диф-

фузионных перемещений атомов вследствие появления
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дополнительного свободного пространства в границе.

Однако при дальнейшем повышении свободного объе-

ма скорость миграции границ снижалась, а при кон-

центрациях вакансий выше примерно 4% падала еще

сильнее. Было выяснено, что при сравнительно высоких

начальных концентрациях вакансий граница утрачивала

способность поглощать все встречающиеся на пути

вакансионные кластеры. Они прикреплялись к ней, и,

будучи значительно менее подвижными, эффективно

тормозили ее миграцию. Второй причиной снижения

скорости миграции границ являлось уменьшение их

поверхностного натяжения и, соответственно, движущей

силы вследствие конечной сорбционной способности

границ по отношению к вакансиям — при чрезмерно

большой величине сорбированного границей свободного

объема, наступал момент, когда сокращение ее площади

уже приводило к частичной эмиссии избыточного сво-

бодного объема обратно в кристалл.
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