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STRUCTURE AND PROPERTIES OF NANOSCALE AND MESOSCOPIC MATERIALS 

PACS numbers: 25.75.Nq, 71.27.+a, 71.30.+h, 72.80.Ga, 81.30.Hd 

Зонна структура Діракових матеріялів 

із Габбардовою взаємодією 

І. М. Карнаухов, К. Г. Левчук  

Інститут металофізики ім. Г. В. Курдюмова НАН України, 
бульв. Академіка Вернадського, 36, 
03142 Київ, Україна 

Вивчено поведінку електронної рідини, визначеної на гексаґональній і 
трикутній ґратницях з Габбардовим відштовхуванням у випадку напівза-
повненої зони. Показано, що у полі сильної взаємодії відбувається фазовий 

перехід Мотта–Габбарда, основною особливістю якого у стані ізолятора є 

подвоєння комірки ґратниці. У стані діелектрика з напівзаповненням фе-
рміони з імпульсами k і k +  пов’язані через ефективне -поле. Щілина у 

спектрі квазичастинкових збуджень відкривається та відбувається фазо-
вий перехід Мотта за критичного значення Габбардового відштовхування 

UС (UС = 3,904 та UС = 5,125 — це розрахункові значення для гексаґональ-
ної та трикутної ґратниць відповідно). Залежно від величини Габбардової 
взаємодії розраховано величину щілини у спектрі та енергію основного 

стану. Запропонований підхід універсальний, оскільки його можна реалі-
зовувати незалежно від розмірности системи, типу і симетрії ґратниці. 

Ключові слова: перехід Мотта, Габбардова взаємодія, гексаґональна і 
трикутна ґратниці, ізолятор, фазовий перехід. 

The behaviour of fermion liquid defined on hexagonal and triangular lattices 

with short-range repulsion at half filling is studied. In strong coupling limit, 

the Mott–Hubbard phase state is presented; the main peculiarity of insulator 

state is a doubled cell of the lattices. In the insulator state at half filling fer-
mions with momenta k and k +  are coupled via the effective -field, the gap 
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in the spectrum of quasi-particle excitations opens and the Mott phase transi-
tion is occurred at a critical value of the one-site Hubbard repulsion UC 

(UC = 3.904 and UC = 5.125 are calculated values for hexagonal and triangular 

lattices, respectively). Depending on the magnitude of the short-range repul-
sion, the gap in the spectrum and the energy of the ground state are calculat-
ed. The proposed approach is universal; it is implemented for an arbitrary 

dimension and symmetry of the lattice for fermions models with short-range 

repulsion. 

Key words: the Mott phase transition, Hubbard interaction, hexagonal and 

triangular lattices, insulator, phase transition. 

(Отримано 2 лютого 2022 р.) 
  

1. ВСТУП 

Варто зазначити, що фазовий перехід Мотта в гексаґональній ґрат-
ниці з Габбардовою взаємодією інтенсивно досліджують за допомо-
гою числових розрахунків [1–7]. На жаль, ці обчислення не дозво-
ляють прийти до висновку про безспіновий аналог цієї моделі з Габ-
бардовим відштовхуванням безспінових ферміонів, що розміщені 
на сусідніх вузлах ґратниці. Моделювання, здійснене методою Мо-
нте-Карло різними авторами, дає результат для критичного зна-
чення Габбардової взаємодії, за якого відбувається фазовий перехід 

Мотта–Габбарда, дорівнює приблизно 4. Який саме фазовий перехід 

(першого чи другого роду) однозначно не встановлено! Незважаючи 

на велику зацікавленість до графену та матеріялів на його основі, 
фазовий перехід Мотта в моделю із взаємодією між найближчими 

сусідами на гексаґональній ґратниці детально не вивчено. Нині не-
ма відповіді на запитання: «За якого значення взаємодії між най-
ближчими сусідами відкривається щілина у спектрі?». Необхідно 

знайти відповідь на це нагальне питання, оскільки стабільність 

стану графену (зі спектром Дірака у напівметалічному стані) також 

визначається відштовхуванням між ферміонами, розміщеними на 

найближчих сусідніх вузлах ґратниці. 
 Твердження, що симетрія захищає безщілинний фазовий стан, 
не можна вважати ар´ументом, водночас необхідно пам’ятати, що 

фаза ізолятора реалізується за рахунок Габбардового відштовху-
вання. Особливості фазового переходу Мотта–Габбарда на трикут-
ній ґратниці вивчено недостатньо (див. чисельні розрахунки в [8]). 
Проблема ще більше ускладнюється за тієї обставини, що у даному 

випадку мова йде про систему за наявности ефекту фрустрації. У 

нещодавніх роботах ми показали, що подвоєння комірки у разі фа-
зового переходу є ключем до розуміння природи фазового переходу 

Мотта у взаємодійній електронній рідині, який визначають для рі-
зноманітних ґратниць та різних розмірностей системи [9–11]. 
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2. ЗОННА СТРУКТУРА ДІРАКОВИХ МАТЕРІЯЛІВ  

З ГАББАРДОВОЮ ВЗАЄМОДІЄЮ 

Нами проаналізовано фазовий перехід Мотта–Габбарда ферміонної 
рідини, заданий в гексаґональній і трикутній ґратницях під дією 

Габбардового відштовхування. Ця проблема фізично важлива, 
оскільки графен має гексаґональну структуру, а електронна ріди-
на, що взаємодіє на трикутній ґратниці, володіє ефектом фрустра-
ції. Дослідження фазового переходу Мотта надзвичайно корисний 

для розуміння поведінки сильнокорельованих систем [12–15]. 
 Незважаючи на навдивовижу багату історію, дослідження фізи-
чної природи або сценарію фазового переходу Мотта залишаються 

суперечливими. Навіть для найпростішого моделю Габбарда аналі-
тично точне рішення може бути знайдено лише для одновимірної 
системи. Що стосується дво- і тривимірних систем, то задача визна-
чення основного стану за допомогою такого моделю, коли Габбардо-
ве відштовхування U → ∞, є надзвичайно складною в математично-
му відношенні проблемою. Фактично нині точна відповідь на це за-
питання відома лише для випадку одновимірної системи з напівза-
повненою зоною. 
 У проведеному дослідженні наведено рішення однієї з важливих 

проблем: визначаємо сценарій фазового переходу Мотта–Габбарда 

та з’ясовуємо як відбувається цей фазовий перехід. У точці фазово-
го переходу щілина відкривається за умови напівзаповнення, за-
значений фазовий перехід аналогічний переходу Пайєрлса. Ефек-
тивне -поле визначається невідомою фазою. Ми визначили цю фа-
зу, вона дорівнює , що відповідає подвоєнню комірки. Однак мова 

не йде про вплив домішок на стабільність фазового стану. 

3. РОЗРОБКА ДВОВИМІРНОГО МОДЕЛЮ ТА МЕТОДИ 

РОЗРАХУНКУ ФАЗОВОГО СТАНУ ЕЛЕКТРОННОЇ РІДИНИ 

НА РІЗНИХ ҐРАТНИЦЯХ З УРАХУВАННЯМ ГАББАРДОВОЇ 
ВЗАЄМОДІЇ 

3.1. Метода розрахунку фазового стану електронної рідини 

Будемо враховувати тільки вклад найближчих сусідів у формування 

енергетичних зон, тоді гамільтоніян у наближенні сильного зв’язку, 
визначений на двовимірній (гексаґональній або трикутній) ґратни-
ці, містить локальну Габбардову взаємодію і приймає вигляд: 

 
, , ,

, ,

†

,

,ij i j jj j
i j j j

t c c U n n n
   

 =  = 

= − + −     H  (1) 

де tij — інтеґрал перестрибування між найближчими сусідами, який 

також визначає ймовірність переходу-«стрибка» між сусідніми ато-

https://uk.wikipedia.org/wiki/%D0%97%D0%BE%D0%BD%D0%BD%D0%B0_%D1%82%D0%B5%D0%BE%D1%80%D1%96%D1%8F
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мами (атомами з різних підґра\тниць у випадку графену); 
†

, ,
( )

j j
c c

   

— оператори Фермі народження (знищення) електронів, визначені 
на вузлі j ґратниці, зі спином  = , ; U — значення локальної Габ-
бардової взаємодії, що визначається оператором густини 

,

†

, ,j j j
n c c

  
=  — числовим оператором, який підраховує кількість 

електронів зі спіном  на вузлі j ґратниці;  — хемічний потенціял. 
 Для гексаґональної ґратниці у випадку напівзаповнення хеміч-
ний потенціял  дорівнює нулю, а у випадку трикутної ґратниці він 

відрізняється від нуля у безщілинному стані. 
 Сума ,i j   пробігає всі пари найближчих сусідів на стільниковій 

ґратниці. Гамільтоніян (1) є сумою трьох складових, які можна ін-
терпретувати так: перша 

 kin , ,

,,

†

ij i j
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визначає кінетичну енергію перестрибування електронів між най-
ближчими сусідами. Оператор 

†

, ,i j
c c

   знищує електрон на вузлі j на 

першому етапі та створює електрон на вузлі i на другому етапі. Та-
ким чином, у сукупності оператор описує рух електрона зі спіном  

від вузла j до вузла i, а ijt  — кількість енергії, необхідної для здійс-
нення стрибка; друга 

 
rep j jj

U n n
 

= H   

враховує внутрішньовузельне відштовхування U електронів на од-
ному вузлі j. Вона відповідає потенціяльній енергії Габбардової вза-
ємодії електронів. Оскільки не може бути більше одного електрона 

з визначеним спіном на кожному вузлі ґратниці, числові оператори 

nj, можуть приймати значення 0 або 1. Таким чином, добуток nj,↑nj,↓ 

приймає значення 1 лише, якщо у вузлі j знаходяться два електро-
ни (один зі спіном ↑ і один зі спіном ↓), тому цей член описує притя-
гання (U  0) або відштовхування (U  0) двох електронів; третя 

 ,,
,

jj
n

 = 
= − H   

— це додатковий оператор, пов’язаний з енергією хемічного потен-
ціялу . Добуток  і суми 
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що підраховує загальну кількість електронів в системі, є енергією, яка 

необхідна для введення електронів у систему. Таким чином, третя 

складова описує повну енергію, необхідну для зведення усіх електро-
нів, що існують, у стан системи. Вона зростає зі збільшенням кількости 

електронів, водночас за рахунок мінімізації енергії намагається зберег-
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ти невелику загальну кількість електронів. Для канонічних систем, які 
ми вивчаємо у даній роботі, цей член приводить до зсуву енергії. 
 Саме врахування другої складової дозволяє описати більш реалі-
стичний модель, який добре пояснює перехід Мотта (з провідного 

стану в діелектричний, що супроводжується утворенням (або збі-
льшенням) щілини). 
 Для подальших досліджень розглянемо випадок, коли інтеґрал 

перескоку між усіма найближчими сусідами tij = 1, тоді йому відпо-
відає ширина зони W = 2zt, де z — кількість найближчих сусідів. 
 Оскільки звести гамільтоніян до діягонального виду можливо 

тільки для невеликої кількости вузлів N, необхідно скористатись 

чисельними методами. Зокрема, в нашій роботі застосовано детер-
мінантну квантову методу Монте-Карло. Отже, слід матриці стати-
стичної суми необхідно записати як визначник. Для цього гаміль-
тоніян повинен складатись з білінійних членів виду 

†

, ,i j
c c

 
, що не 

виконується для Габбардового члена nj,↑nj,↓. Тоді задача полягає у 

тому, щоб записати член четвертого степеню 
† †

i j i j
c c c c

     білінійним 

способом. Один зі способів звести гамільтоніян (1) до такого вигля-
ду — використати перетворення Габбарда–Стратоновича 
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x ixy dy
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

−

  
− = − −   

   
  (2) 

яке лінеаризує квадратичний член x2
 в експоненті за рахунок нової 

степені y, лінійно пов’язаної з x. 
 Скориставшись перетворенням Габбарда–Стратоновича (2), пере-
визначимо другу складову гамільтоніяна (1) — енергію взаємодії між 

найближчими сусідами. Введемо позначення 
† †

j j j
c c

 
 = , 

†

j j j
c c

 
 =  та 

зведемо зазначену складову гамільтоніяна (1) до квадратичної форми 

 † †
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† † †
.j jj j j j j j j j j j

j j j j

U n n U c c c c U c c c c U
         

= = = − = −     H  (3) 

 Тоді відповідну електронну статистичну суму системи для зазда-
легідь визначеного гамільтоніяна можна записати так 
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j jj
Z U


 = − = − + −  
 H H H  (4) 

де  = 1/(kБT), kБ — стала Больцманна, T — температура системи в її 
рівновазі. 
 Виконаємо перетворення Габбарда–Стратоновича (2) на квадра-
тичному члені 

†

j j
  , застосувавши комплексну заміну a  U/2, 

x  2ji, y  j в (3) 

 †
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j j j j j j j
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UU


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  
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https://ru.wikipedia.org/wiki/%D0%9F%D1%80%D0%BE%D0%B2%D0%BE%D0%B4%D0%BD%D0%B8%D0%BA_(%D1%8D%D0%BB%D0%B5%D0%BA%D1%82%D1%80%D0%B8%D1%87%D0%B5%D1%81%D1%82%D0%B2%D0%BE)
https://ru.wikipedia.org/wiki/%D0%94%D0%B8%D1%8D%D0%BB%D0%B5%D0%BA%D1%82%D1%80%D0%B8%D0%BA
https://uk.wikipedia.org/wiki/%D0%A1%D1%82%D0%B0%D0%BB%D0%B0_%D0%91%D0%BE%D0%BB%D1%8C%D1%86%D0%BC%D0%B0%D0%BD%D0%B0
https://uk.wikipedia.org/wiki/%D0%A2%D0%B5%D0%BC%D0%BF%D0%B5%D1%80%D0%B0%D1%82%D1%83%D1%80%D0%B0
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і одержимо наступний вираз для статистичної суми заздалегідь ви-
значеного гамільтоніяна (1) 
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 Отже, ефективний гамільтоніян має вигляд 

 †
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0
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eff j j j j j
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d
U
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  
= + −   −    

 
 H H  (7) 

 Ефективне поле j ми запропонували задати у вигляді j = eiqj, де 

 — амплітуда, а q — фаза. Фазу визначаємо з умови мінімуму віль-
ної енергії, а величина амплітуди визначає момент відкриття щіли-
ни, фазового переходу Габбарда–Мотта та величину щілини. 
 У квантовій теорії середнього поля підсумовування частот Мацу-
бари є сумою за дискретними уявними частотами. Вона має наступ-
ний вигляд 

 
1

( ).n

n

s g i= − 


  (8) 

 Метода оцінки підсумовування частот Мацубари полягає у вико-
ристанні вагової функції Мацубари n(i) = (ei

 + 1) − 1 — функції 
розподілу Фермі–Дірака, яка має прості полюси, розташовані точ-
но в i. За допомогою вагової функції підсумовування формулу (8) 
можна замінити контурним інтегралом, що оточує уявну вісь 
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( ) ( ) .
2

s g i n i d= −   
   (9) 

 Знаходимо прості полюси на частотах ферміонів in із функції 
зважування Мацубари n(in) 

 e 1 (2 1) .ni

n n


= −   = +    (10) 

 З урахуванням (1) і (3) дія має наступний вигляд 
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k q  (11) 

де n = T(2n + 1) — частоти Мацубари, квазичастинкові збудження 

(k,q) ( = 1, 2) визначають ферміонні стани у -полі з ефективним 

гамільтоніяном (7), права частина (11) враховує подвоєння комір-
ки, а ліва частина — ступінь свободи обертання. У наближенні сід-
лової точки  є розв’язком наступного рівняння 0S  = . У разі 



 ЗОННА СТРУКТУРА ДІРАКОВИХ МАТЕРІЯЛІВ 571 

напівзаповнення рівняння, що відповідає мінімальній дії S, зво-
диться до такого за T = 0 К 

 
1,2

( , )2 1
.

2
d

U



=


= −

 
 

k q
k  (12) 

 Рівняння (12) дозволяє визначити ефективну сталу  для задано-
го значення Габбардової взаємодії U. 

3.2. Модель електронної рідини на гексаґональній ґратниці 

Графен має двовимірну кристалічну структуру, вибудувану з атомів 

вуглецю, які розміщені у вузлах ґратниці за зразком «бджолиних 

стільників» (рис. 1, а). Структура графену утворена двома еквівале-
нтними трикутниками підґратниці — в одній атоми «сорту» А, а в 

іншій — атоми «сорту» В, які взаємно проникають одна в одну. Ато-
ми однієї підґратниці (червоні кульки) позначено літерою А, а атоми 

іншої підґратниці (зелені кульки) позначено літерою В (рис. 1, б). 
Вектори трьох найближчих сусідів до цих атомів, що з’єднують да-
ний атом вуглецю з однієї підґратниці з трьома найближчими сусі-
дами, що належать іншій підґратниці, визначимо наступним чином 

 
1 2 3

1 2 3

(0,0); ( 3 2, 1 2); ( 3 2, 1 2);

( 3 2,1 2); (0,0); ( 3 2,1 2).

− − −

−

a a a

b b b
 (13) 

 На рисунку 1, в показано вектори оберненої ґратниці 

 

Рис. 1. Кристалічна структура графену як сукупність трикутних підґрат-

ниць А і B (а) та Бріллюенова зона (б), що є правильним шестикутником. 

Fig. 1. Crystal structure of graphene as a set of triangular sublattices A and B 

(а) and the Brillouin zone (б), which is a regular hexagon. 
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 1 2
2 (1 3, 3 3); 2 (1 3, 3 3),=  =  −с с  (14) 

на яких побудовано примітивну комірку оберненої ґратниці, 
Бріллюенову зону (фіолетовий правильний шестикутник та точки 

симетрії: Г — центр зони; K і K — «Діракові» точки в кутах 

Бріллюенової зони; Ì розташована в центрі сторони шестикутни-
ка. Точки Дірака утворюють шестикутну ґратницю, аналогічну 

ґратниці графену. 
 Оскільки ефективне поле j задане у вигляді j = exp(iqj), тому 

розв’язок для -поля не змінює кіральну симетрію моделю, якщо 

q(0, 0), q(2 3 , 0) або q(0, 2). Чисельні розрахунки гамільтоніяна 

(1), визначеного на гексаґональній і трикутній ґратницях, показа-
ли, що тривіальний розв’язок q(0, 0) описує невзаємодійну елект-
ронну рідину зі зміщеними гілками квазичастинкових збуджень. 
Тому далі розглянемо стан електронної рідини, коли q(0, ), що ви-
значає новий фазовий стан з перенормованим спектром. 
 Врахувавши рішення, коли q(2 3 , 0) або q(0, 2), розглянемо 

розв’язок гамільтоніяна (7), який визначений на гексаґональній 

ґратниці як низькоенергетичний ефективний гамільтоніян effH . 
Гамільтоніян графену має вигляд 
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а ефективний гамільтоніян, що визначається -полем, напишемо так 
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 У випадку напівзаповнення хемічний потенціял дорівнює нулю 

для довільних  і q, а спектер збудженої квазичастинки ±1,2(k, q) 

симетричний відносно нульової енергії. Електронний спектер без-
спінового графену згідно (15) 
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 Енергія збудженого спектру з урахуванням ефективного поля j 
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де fF() = (e+1)−1
 — функція розподілу частинок (функція Фермі). 

 Як відомо, електронний спектер графену (17) без урахування вза-
ємодії між ферміонами має дві гілки та утворює просторовий шес-
тикутник, обмежений першою Бріллюеновою зоною (рис. 2). Він 

розміщений відносно вертикальної осі на рівні енергії Фермі. Вод-
ночас ці поверхні є структурою валентної зони (всередині Бріллюе-
нової зони— помаранчева на рис. 2) і зони провідности (за межами 

Бріллюенової зони — блакитна на рис. 2), котрі знаходяться у кон-
такті в шести точках Дірака (в кутах першої Бріллюенової зони). 
Валентна зона повністю заповнена ферміонами, а зона провідности 

порожня. Рівень Фермі знаходиться у точках дотику цих зон. 
 Введення ефективного -поля дозволило вилучити виродження 

 

Рис. 2. Спектер ферміонів, розрахований на гексаґональній ґратниці без 

урахування ефективного поля (безщілинний стан). 

Fig. 2. The spectrum of fermions calculated on a hexagonal lattice without 

taking into account the effective field (gapless state). 
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електронного спектра за спіном (16) і одержати енергетичний спектер 
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 Лише для кожної окремої пари значень q-вектора в енергетичному 

спектрі (19) зберігається його кіральність. За половинного заповнен-
ня спектер квазичастинкових збуджень 

2
1,2 ( , )ε k q  симетричний відно-

сно нульової енергії для довільного λ, він має чотири різних гілки, 
що виникли в результаті подвоєння комірки у фазі ізолятора. Пове-
дінка низької енергії гілки спектра визначають фазовий стан елект-
ронної рідини. Таким чином, за 0 < λ < 1 спектер безщілинний, за λs = 

1 відкривається щілина, величина щілини ∆ = 2 (λ – 1). 
 Під дією λ-поля комірка ґратниці подвоюється і формується чоти-
ри різних гілки квазичастинкових збуджень. У безщілинній фазі зі 
зростанням λ від 0 до 1 низькоенергетичний спектер перебудовуєть-
ся. Відстані між трьома точками Дірака–Бріллюена на одній прямій 

по осі ординат (ky) для кожної з пар поступово зближуються по осі 
абсцис (kx) і, коли λs = 1, ці точки Дірака вишиковуються в лінію. Та-
ким чином, контакт між низькоенергетичними зонами в момент від-
криття щілини відбувається по двох паралельних лініях (рис. 3). 
 Величина щілини ∆ визначається величиною взаємодії U. З пода-
льшим зростанням амплітуди ефективного поля λ відбувається пе-
рехід Мотта–Габбарда, електронна рідина переходить у стан діеле-
ктрика, а щілина збільшується (рис. 4). 

 

Рис. 3. Повний (а) та низькоенергетичний (б) спектри ферміонів, розраховані 
на гексаґональній ґратниці з урахування ефективного поля (λs = 1). Стан, 
коли щілина відкривається. 

Fig. 3. Full (а) and low-energy (б) spectra of fermions calculated on a hexago-
nal lattice taking into account the effective field (λs = 1). The condition when a 

gap opens. 
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3.3. Модель електронної рідини на трикутній ґратниці 

У цьому підрозділі розглянемо поведінку електронної рідини, яка 

описується гамільтоніяном (1), заданим на трикутній ґратниці. 
 Розглянемо систему взаємодійних електронів у трикутній ґрат-
ниці (рис. 5). Така ґратниця має ефект фрустрації — явище, за яко-
го геометричні властивості кристалічної ґратниці такі, що через 

наявність протидійних міжатомових сил неможлива одночасна мі-
німізація енергії взаємодії (рис. 5, б). Це може привести до сильно 

виродженого базового стану, за якого система буде володіти нену-
льовою ентропією навіть за нульової температури. Тобто, система 

не може бути повністю «заморожена», оскільки вона не має єдиного 

базового стану, тому рух на молекулярному рівні продовжується 

навіть за відсутности надходження енергії. 
 Вектори шести найближчих сусідів (рис. 5, а) до даного атома ви-
значимо наступним чином 

 

Рис. 4. Повний (а) та низькоенергетичний (б) спектри ферміонів, розраховані 
на гексаґональній ґратниці з урахування ефективного поля ( = 1,5). Вели-
чина щілини  = 1. 

Fig. 4. Full (а) and low-energy (б) spectra of fermions calculated on a hexago-
nal lattice taking into account the effective field ( = 1.5). The size of the gap 

is  = 1. 

 

Рис. 5. Кристалічна структура (а) та ефект фрустрації (б) трикутної ґратниці. 

Fig. 5. Crystal structure (а) and frustration effect (б) of a triangular lattice. 

https://ru.wikipedia.org/wiki/%D0%9A%D1%80%D0%B8%D1%81%D1%82%D0%B0%D0%BB%D0%BB%D0%B8%D1%87%D0%B5%D1%81%D0%BA%D0%B0%D1%8F_%D1%80%D0%B5%D1%88%D1%91%D1%82%D0%BA%D0%B0
https://ru.wikipedia.org/wiki/%D0%92%D1%8B%D1%80%D0%BE%D0%B6%D0%B4%D0%B5%D0%BD%D0%B8%D0%B5_(%D0%BA%D0%B2%D0%B0%D0%BD%D1%82%D0%BE%D0%B2%D0%B0%D1%8F_%D0%BC%D0%B5%D1%85%D0%B0%D0%BD%D0%B8%D0%BA%D0%B0)
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 Врахувавши рішення, коли q(2, 0) або q(0, 2 3 ), розглянемо 

розв’язок гамільтоніяна (7), який визначений на трикутній ґрат-
ниці як ефективний гамільтоніян effH . 
 Акцентуємо увагу на фазовому стані електронної рідини за поло-
винного заповнення. Значення q(2, 0) і q(0, 2 3 ) не порушують 

кіральну симетрію фазових станів, що розглядаються. 
 У наближенні сильного зв’язку з урахуванням перескоку тільки 

між найближчими сусідами спектер одночастинних збуджень має 

вигляд 
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де k — хвильовий вектор і ( 2 , ) ( , 2 3).
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w k k w k k+  = +   
 Ефективний гамільтоніян трикутної ґратниці, що визначається 

-полем, записується у вигляді 
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 Скориставшись тим самим формалізмом, що і для гексаґональної 
ґратниці, розрахуємо фазовий перехід Мотта–Габбарда в моделю з 

гамільтоніяном (1). Спектер збудженої квазичастинки ±1,2(k, q) 

асиметричний відносно хемічного потенціялу. Електронний спек-
тер трикутної ґратниці згідно (22) 
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 Хвильовий вектор q має нетривіальні розв’язки: q(2, 0) і q(0, 

2 3 ), які відповідають подвоєнню комірки. Енергія збудженого 

спектра без урахування ефективного поля j 
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де fF() = [exp(( − )) + 1]−1
 — функція розподілу частинок (функ-

ція Фермі). 
 Досліджено фазовий перехід у напівзаповненій електронній рі-
дині на трикутній ґратниці під дією локального Габбардового відш-
товхування U. Потенціял взаємодії між найближчими сусідами 

приводить до якісної зміни електронного спектра. Якщо  = 0 енер-
гетична зона має одну гілку (рис. 6), яка з урахуванням локального 

Габбардового відштовхування перебудовується у дві гілки, тобто 

енергетичний спектер подвоюється (рис. 7). В ізоляторному стані ці 
дві гілки спектра розділяє щілина (рис. 8). Спектер залишається 

асиметричним відносно нульової енергії як у безщілинному стані 
(рис. 7), так і в щілинному стані (рис. 8). 

 

Рис. 6. Спектер електронів, розрахований на трикутній ґратниці без ураху-

вання ефективного поля (безщілинний стан). 

Fig. 6. The spectrum of electrons calculated on a triangular lattice without 

taking into account the effective field (gapless state). 

 

Рис. 7. Спектер електронів, розрахований на трикутній ґратниці з урахуван-

ня ефективного поля (C = 2). Стан, коли щілина відкривається. 

Fig. 7. Spectrum of electrons calculated on a triangular lattice taking into ac-
count the effective field (C = 2). The condition when a gap opens. 
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4. ДОСЛІДЖЕННЯ ПЕРЕХОДУ МОТТА–ГАББАРДА НА 
ДВОВИМІРНИХ КРИСТАЛІЧНИХ ҐРАТНИЦЯХ 

4.1. Поведінка електронної рідини на гексаґональній ґратниці 

Проведені чисельні розрахунки і дослідження показали, що пове-
дінка електронної рідини гексаґональної ґратниці (рис. 9) нетриві-
альна поблизу точки фазового переходу в ізоляторному стані. Рів-
няння (12) пов’язує значення  і U, так U має по два розв’язки, коли 

3,904  U  5,767 (  2,484), і один розв’язок, коли U  5,767 (  

 2,484). Як зазначалось вище, щілина відкривається, коли s = 1, 
цій точці відповідає Габбардове відштовхування Us = 4,108. 
 Отже, щілина  з’являється внаслідок подвоєння комірки гекса-
ґональної ґратниці (в елементарній комірці графену у діелектрич-
ній фазі перебувають 4 атоми) у випадку зміни фази ефективного 

поля на одному з двох напрямків q(0, 2) або q(2 3 , 0). Коли  

змінюється від 1,110 до 0, перший розв’язок для U змінюється в ін-
тервалі 4,108  U  5,767, чому відповідає безщілинний стан (зелена 

крива на рис. 9–11). Для   1 другий розв’язок описує стан ізоля-
тора (див. рис. 9). 
 За T = 0 К стабільний фазовий стан визначається мінімальною 

енергією електронної рідини, її фазовий стан визначається енергі-
єю основного стану для різних значень U. Розрахунки густини ене-
ргії основного стану показано на рис. 11: крива високої енергії опи-
сує напівметалічний стан (зелена крива на рис. 9–11), нестабільний 

стан (синя крива на рис. 9–11), а крива низької енергії визначає 

стабільний стан ізолятора (червона крива на рис. 9–11). 
 Ми одержали, що стан ізолятора на інтервалі 1    1,11 нестабі-
льний (синя крива на рис. 9). Згідно розрахункам стабільний стан 

ізолятора починається з найнижчої точки Габбардового відштовху-
вання, коли UC = 3,904 (див. рис. 9). У цій точці величина щілини 

 

Рис. 8. Спектер електронів, розрахований на трикутній ґратниці з урахуван-
ням ефективного поля ( = 2,5). Величина щілини  = 1. 
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дорівнює C = 0,22 (рис. 10) — це мінімальне значення щілини, в 

границі U-нескінченність  → U. Зазвичай, перехід Мотта, розрахо-
ваний на ґратницях з простою симетрією, — це фазовий перехід дру-
гого роду [2], [13], [14], але у гексаґональній ґратниці фазовий пере-
хід у стані діелектрика — перехід першого роду, коли UC = 3,904. 
 Ми показали, що нетривіальне рішення для хвильового вектора q 

відповідає мінімуму енергії моделя (12). За напівзаповнення елект-
ронна рідина на гексаґональній ґратниці зі слабким Габбардовим 

відштовхуванням знаходиться у стійкому напівметалічному стані. 
На границі сильної взаємодії присутній фазовий стан діелектрика 

Мотта. 
 З числових розрахунків кластерної теорії збуджень моделі Габ-
барда, яка визначена на гексаґональній ґратниці, випливає, що то-
чка фазового переходу відповідає критичному значенню локальної 
Габбардової взаємодії UC: UC = 3,78 [1], UC = 3,869 [3], UC = 4,5±0,5 

[4], у діапазоні 4–5 [5], найшвидше, значення UC близьке до 4. Ди-
вовижно, але одержана нами величина Габбардової взаємодії (UC = 

= 3,904) збіглася з чисельними результатами інших авторів. А оскі-
льки запропонована нами метода є частково аналітичною, то дозво-
ляє також проаналізувати (зрозуміти) фізику переходу Мотта–
Габбарда. 
 До того ж, природу фазового переходу між цими двома станами 

до цих пір не встановлено; питання про порядок фазового переходу 

залишається відкритим. Згідно [2] перехід між фазовими станами 

напівметал і діелектрик здійснюється через щілинну спінову рі-
динну фазу в режимі проміжної взаємодії 3,5  U  4,3. У даному 

випадку цей перехід є фазовим переходом першого роду. Числові 
розрахунки інших авторів (див. наприклад [1, 3–6]) показують, що 

 

Рис. 9. Габбардова взаємодія U як функція  , розрахована на гексаґональ-

ній ґратниці. 

Fig. 9. Hubbard interaction U as a function  calculated on a hexagonal lattice. 
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має місце фазовий перехід другого роду. 

4.2. Поведінка електронної рідини на трикутній ґратниці 

На відміну від гексаґональної ґратниці, у якій хемічний потенціял 

дорівнює нулю, у трикутній — хемічний потенціял монотонно спа-
дає від максимального значення 0 = 0,842, коли  = 0, до нуля, коли 

C = 2. Якщо C = 2 щілина у спектрі відкривається і хемічний поте-
нціял заморожується на нулі для довільного   2 (рис. 12). 
 Як і в гексаґональній ґратниці, поведінка електронної рідині не-
тривіальна поблизу точки фазового переходу (C = 2, UC = 5,125, EC = 

= −1,951). Згідно рівності (12) локальне Габбардове відштовхування 

 

Рис. 10. Залежність величини щілини  від Габбардової взаємодії U, розра-
хованої на гексаґональній ґратниці. 

Fig. 10. The dependence of a gap size  on the Hubbard interaction U calculat-
ed on a hexagonal lattice. 

 

Рис. 11. Залежність густини енергії основного стану E від величини Габба-
рдової взаємодії U, розрахованої на гексаґональній ґратниці. 

Fig. 11. The dependence of the energy density of the ground state E on the 

magnitude of the Hubbard interaction U calculated on a hexagonal lattice. 
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U має два розв’язки (рис. 13), якщо 5,125  U  5,507 (  2,211) та 

один розв’язок, якщо U  5,507 (  2,211). 
 Але, якщо  досягає значення C = 2, щілина відкривається (рис. 14), 

в цей момент енергія дорівнює EC = −1,951 (рис. 15). Коли  зміню-
ється від 2 до 0, перше рішення для U змінюється в інтервалі 
5,125  U  5,507, що відповідає безщілинному стану (зелена крива 

на рис. 13–15). 
 Для всіх   2 щілина  відкривається і дорівнює  = 2( − 2), у ре-
зультаті чого відбувається перехід Мотта у фазовий стан діелектри-
ка (рис. 14). Коли   2 друге рішення описує стан з розривом непе-
рервності (червона крива на рис. 13–15). 
 Стійкий фазовий стан визначає мінімальна енергія електронної 
рідини. Розрахунки густини енергії основного стану показано на 

 

Рис. 12. Хемічний потенціял  як функція , розрахованої на трикутній 

ґратниці. 

Fig. 12. Chemical potential  as a function  calculated on a triangular lattice. 

 

Рис. 13. Габбардова взаємодія U як функція , розрахована на трикутній 

ґратниці. 

Fig. 13. Hubbard interaction U as a function of  calculated on a triangular 

lattice. 
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рис. 15: крива високої енергії від E0 = −1,977 до Ep = −2,011 описує 

нестабільний стан, крива з нижчою енергією визначає стабільний 

стан діелектрика. Згідно розрахункам стабільний стан ізолятора 

починається з точки відгалуження, коли UС = 5,125 (див. рис. 13). У 

цій точці величина щілини дорівнює нулю (див. червону криву на 

рис. 14). Чисельні розрахунки фазового переходу Мотта–Габбарда з 

парамагнетного стану металу в стан діелектрика з подвоєною комі-
ркою показує, що це фазовий перехід другого роду. Критичне зна-

 

Рис. 14. Залежність величини щілини  від Габбардової взаємодії U, розра-

хованої на трикутній ґратниці. 

Fig. 14. The dependence of a gap size  on the Hubbard interaction U calculat-
ed on a triangular lattice. 

 

Рис. 15. Залежність густини енергії основного стану E від величини Габба-

рдової взаємодії U, розрахованої на трикутній ґратниці. 

Fig. 15. The dependence of the energy density of the ground state E on the 

magnitude of the Hubbard interaction U calculated on a triangular lattice. 
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чення взаємодії між найближчими сусідами дорівнює UС = 5,125 

(див. рис. 15). 
 Таким чином, фазовий перехід Мотта відбувається за одним сце-
нарієм незалежно від симетрії ґратниці; а саме перехід із стану па-
рамагнетного металу (або напівметалу в гексаґональній ґратниці) у 

стан ізолятора, в якому елементарна комірка подвоюється. Фазова 

діяграма основного стану Габбардового моделю, яка задана на три-
кутній ґратниці, не враховує фазовий перехід в антиферомагнетний 

стан у розрахунках, поданих в [16, 17]. Чисельні розрахунки дають 

наступні значення критичних значень локального Габбардового 

відштовхування: UС = 7,5 [16], UС = 7,4 [17] у випадку фазового пере-
ходу з парамагнетного стану металу в стан немагнетного ізолятора. 
 Наші розрахунки показали, що фазовий перехід з парамагнетної 
металевої фази в діелектричну фазу відбувається з подвоєнням ко-
мірки, як і у випадку інших симетрій ґратниці та розмірності сис-
теми [2, 3, 5, 13, 14]. 

5. ВИСНОВКИ 

 У представленій роботі проведено дослідження однозонного дво-
вимірного моделю Габбарда в рамках теорії наближення середнього 

поля аналітичною методою із застосуванням чисельних розрахун-
ків. Поряд з цим, існує ціла низка досліджень такого ж моделю чи-
словою методою кластерної теорії збуджень, що також обмежуєть-
ся розглядом взаємодії найближчих сусідів. За такою методою дво-
вимірну ґратницю розбивають на кластери, що утворюють надґрат-
ницю. Методою точної діягоналізації визначають повний набір вла-
сних векторів та власних значень окремих кластерів. 
 Запропонований підхід, що поєднує аналітичну методу та чисе-
льні розрахунки, універсальний, оскільки його можна реалізовува-
ти незалежно від розмірности системи, типу і симетрії ґратниці.
 Залежно від величини Габбардового відштовхування розрахова-
но величину щілини у спектрі та енергію основного стану. 
1. У випадку кінцевого значення взаємодії на вузлі U  UС і напівза-
повнення електрони з різними імпульсами, зсунутими на , утво-
рюють щільовий спектер квазичастинкових збуджень. 
2. Стабільний стан діелектрика характеризується подвоєнням ко-
мірки ґратниці, яке є універсальною характеристикою (для різних 

розмірностей систем, типів і симетрії ґратниці) стану діелектрика. 
3. Розрахункові значення UС (UС = 3,904 для гексаґональної і UС = 

= 5,125 для трикутної ґратниці) добре узгоджуються з числовими 

розрахунки моделю Габбарда на гексаґональній ґратниці. 
4. Дослідження показали, що в гексаґональній ґратниці існує фазо-
вий перехід Мотта–Габбарда першого роду з напівметалічного фа-
зового стану в стан ізолятора, а у трикутній ґратниці — фазовий пе-
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рехід другого роду. Водночас виникають запитання про фазову 

діяграму основного стану моделю Габбарда на трикутній ґратниці, 
оскільки фазовий стан ізолятора з подвоєнням комірки чисельно 

досі не досліджено. 
 Запропоновано підхід, що уможливлює описати фазу Мотта–
Габбарда, тобто перехід для моделів електронів із взаємодією між 

найближчими сусідами для довільних розмірностей системи, типу 

та симетрії ґратниці. 
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Розмірні залежності Гамакерова параметра 

та вільної енергії Ван-дер-Ваальсової взаємодії для системи 

двох сферичних металевих наночастинок 

Н. А. Смирнова, А. В. Коротун, І. М. Тітов*  

Національний університет «Запорізька політехніка», 
вул. Жуковського, 64, 
69063 Запоріжжя, Україна 
*UAD Systems, 
 вул. Олександрівська, 84, 
 69002 Запоріжжя, Україна 

В рамках моделю Друде для діелектричної функції та з урахуванням 

об’ємного та поверхневого механізмів релаксації одержано вирази для роз-
мірних залежностей Гамакерова параметра та вільної енергії Ван-дер-
Ваальсової взаємодії сферичних металевих наночастинок. Показано, що 

розбіжність в одержаних співвідношеннях не має жодних наслідків, оскі-
льки значення параметрів, за яких має місце «ультрафіолетова катастро-
фа», відповідають ситуаціям, які не представляють практичного інтересу. 
Розрахунки Гамакерова параметра та вільної енергії проводилися для на-
ночастинок золота, міді, платини й алюмінію різних радіюсів, розташова-
них на різних віддалях одна від одної, в області частот, що має практичний 

інтерес. Встановлено, що розмірні ефекти найбільш яскраво проявляються 

на відносно невеликих віддалях між металевими частинками, тоді як зі 
збільшенням віддалі між ними має місце істотне послаблення Ван-дер-
Ваальсової взаємодії. Продемонстровано, що істотна відмінність у величині 
ефективної швидкости релаксації має наслідком той факт, що Гамакерів 
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параметер для частинок різних металів сягає максимуму за різних розмірів 

частинок. З’ясовано, що для наночастинок досліджуваних металів зі збі-
льшенням радіюса зменшується величина вільної енергії, проте для всіх 

металів, крім золота, це зменшення є незначним, що пояснюється різним 

внеском поверхневого розсіяння у ефективну швидкість релаксації. Дове-
дено, що кількісні й якісні розбіжності результатів розрахунків для нано-
частинок різних металів пов’язані з різною об’ємною концентрацією елек-
тронів провідности (різною частотою об’ємних плазмонів) і відмінностями 

у значеннях швидкости об’ємної релаксації. 

Ключові слова: Гамакерів параметер, Ван-дер-Ваальсова взаємодія, ме-
талева наночастинка, розмірні ефекти, вільна енергія, швидкість релак-
сації. 

Within the framework of the Drude model for the dielectric function and tak-
ing into account the bulk and surface mechanisms of relaxation, expressions 

are obtained for the size dependences of the Hamaker’s parameter and the 

Van der Waals free energy of the interaction of spherical metal nanoparti-
cles. As shown, that the discrepancy in the ratios obtained has no conse-
quences, since the values of the parameters at which the ‘ultraviolet catas-
trophe’ takes place correspond to situations that are not of practical interest. 

Calculations of the Hamaker’s parameter and free energy are made for gold, 

copper, platinum, and aluminium nanoparticles of different radii located at 

different distances from each other in the frequency range of practical inter-
est. As established, that the size effects are most pronounced at relatively 

small distances between metal particles, while with an increase in the dis-
tance between them, a significant weakening of the Van der Waals interac-
tion takes place. As shown, that a significant difference in the effective re-
laxation rate leads to the fact that the Hamaker’s parameter for particles of 

different metals reaches a maximum at different particle sizes. As found, 
that for the nanoparticles of the studied metals, the free energy decreases 

with increasing radius, however, for all metals except gold, this decrease is 

insignificant, which is explained by the different contribution of surface 

scattering to the effective relaxation rate. As proved, that the quantitative 

and qualitative discrepancies between the results of calculations for nanopar-
ticles of various metals are associated with different volumetric concentra-
tions of conduction electrons (different frequencies of volumetric plasmons) 

and differences in the values of the volumetric relaxation rate. 

Key words: Hamaker’s parameter, Van der Waals interaction, metal nano-
particle, size effects, free energy, relaxation rate. 

(Отримано 9 листопада 2021 р.; остаточн. варіянт — 12 березня 2022 р.) 
  

1. ВСТУП 

Металеві наночастинки привертають значну увагу через свої цікаві 
оптичні та електронні властивості, що суттєво відрізняються від 

властивостей їх об’ємних аналогів [1–5]. Причиною подібних від-
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мінностей при зменшенні розмірів до нанорівня є розмірні ефекти. 
 Доступні на сьогодні методи одержання наночастинок, такі як 

фотолітографія та електронно-променева літографія, є трудоміст-
кими та дорогими. Потенціяльно потужною та економічно ефекти-
вною альтернативою є самозбірка наночастинок знизу вгору [1, 4]. 
Це, разом із більшістю інших можливих метод виготовлення потре-
бує більш глибокого розуміння взаємодій, у тому числі і далекодій-
них, між частинками на нанорівні. 
 Незважаючи на те, що взаємодія Ван-дер-Ваальса є слабкою, без 

її врахування неможна всебічно пояснити взаємодію між метале-
вими наночастинками. В рівняннях, що описують взаємодію Ван-
дер-Ваальса, точний розрахунок відповідної сили взаємодій зале-
жить від значення постійної Гамакера, знання якої необхідно, на-
приклад, при описі міжфазних явищ і прогнозування аґреґації або 

дисперсійної поведінки колоїдів. Теоретичне значення постійної 
Гамакера може бути розраховано з використанням теорії Ліфшиця, 

що враховує діелектричні або спектральні властивості нанооб’єктів 

у широкому частотному інтервалі, відомому заздалегідь [4, 6]. Про-
те труднощі, що виникають при одержанні спектральних даних для 

більшости матеріялів і точне визначення зв’язаних із ними параме-
трів (наприклад, діелектричної проникности, поляризовности), 
ускладнюють одержання оцінки постійної Гамакера. Апарат пове-
рхневої сили (SFA) [7] та атомно-силовий мікроскоп (AFM) [8–10] є 

потужними інструментами для експериментального визначення 

постійної Гамакера, тоді як результати чутливі до присутности до-
мішок [11] і потребують складної підготовки зразків. 
 Тому розрахунок розмірної залежности постійної Гамакера для 

випадку вандерваальсівської взаємодії наночастинок різної геомет-
рії, зокрема, сферичних є актуальною задачею. 
 У даній роботі розмірна залежність константи Гамакера природ-
но випливає з виразу для вільної енергії взаємодії сферичних нано-
частинок з урахуванням відомого спектра електромагнетних флюк-
туацій [12, 13]. 

2. ОСНОВНІ СПІВВІДНОШЕННЯ 

Розглянемо вандерваальсівську взаємодію двох сферичних метале-
вих наночастинок. Вважатимемо, що частинки мають однаковий 

радіюс R і виготовлені з одного металу, властивості якого опису-
ються діелектричною функцією ( )ω , а відстань між центрами на-
ночастинок дорівнює d (рис. 1). 
 Для кожної частинки введемо сферичну систему координат (r1, φ1, 
θ1) і (r2, φ2, θ2). Внаслідок того, що явища в такій системі не залежать 

від азимутальних кутів, для Фур’є-компонент скалярного потенціялу 

в наночастинках (області 1 і 2) і в оточуючому просторі (область 3) з 
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діелектричною проникністю m  маємо рівняння Гельмгольця 
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а для області 3: 
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де k — хвильове число, Im+1/2(x) та Km+1/2(x) — Інфельдова та Макдо-
нальдова функції напівцілого порядку, а коефіцієнти A1m, A2m, C1m і 
C2m визначаються з межових умов неперервности потенціялу і нор-
мальної складової вектора електричної індукції на межі поділу 

«металева наночастинка–оточуюче середовище» 
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Рис. 1. Геометрія задачі. 

Fig. 1. Geometry of the problem. 
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 Для одержання залежности потенціялу ϕ3ω від однієї групи коор-
динат, скористаємось теоремою додавання Графа [14] 
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 Підставляючи (5) в (2)–(4), одержуємо 
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де введено позначення 
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 Позбавляючись від C1m і C2m у співвідношеннях (6), одержимо си-
стему рівнянь 

 1 1 2 1 2 2 1 1( ) 0, ( ) 0,m m p m p m m p m p
p p

A A K kd A A K kd
+∞ +∞

+ + + +
=−∞ =−∞
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а вирази для ∆1m = ∆2m = ∆m можна одержати з системи рівнянь (6): 

1
m 1/2 1/2 m 1/2( ( ) ) ( ) ( ){ ( ) ( ) ( ) ( ) ( )} .m m m mI kR f kR f kR K kR g kR I kR −

+ + +∆ = ω − ω −     (7) 

 Вираз для вільної енергії вандерваальсівської взаємодії сферич-
них наночастинок може бути записаний у вигляді 

 
30

( ) ln det( ( , )),
(2 )B nn

d
F d k TV i k

+∞∞

=
−∞

′= Σ − ω
π∫ I L
k

 (8) 

де інтеґрування ведеться за усім сферичним k-простором, kB — Бо-
льцманнова стала, T — температура, V — об’єм системи, I — оди-
ничний оператор, а матриця оператора L має вигляд 
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 1 2 1 1= ( , ) ( , ) ( ) ( ).lm m n p n m p l p
p

L k i k i K kd K kd
+∞

+ + + +
=−∞

∆ ω ∆ ω∑  (9) 

 Для спрощення формули (8) скористаємося тим, що відстань між 

наночастинками значно більша за їх радіюс (R/d << 1). Крім того, 

основний внесок в інтеґрал у формулі (8) вносить область kR << 1. 
Тому можна зробити висновок, що всіма членами, крім L00 в сумі (9) 

можна знехтувати, а у розкладі 

 2 31 1
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врахувати лише перший член. 
 Оскільки 
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з (8) одержимо співвідношення 
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де у тому ж наближенні 
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 Підставляючи (11) в (10), матимемо 
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 Вираз для ( )niω  випливає з формули Друде з урахуванням замі-
ни ω → iωn і має вигляд 

 
2
p

eff

( ) (i ) ,
( )n n

n n

∞ ω
ω = ω = +

ω ω + γ
    (13) 

де ωp — плазмова частота, 
∞  — внесок кристалічної ґратниці в діе-

лектричну функцію, γeff — ефективна швидкість релаксації, що 

враховує розсіювання електронів в об’ємі та на поверхні наночас-
тинок [15] 
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 eff bulk s bulk ,Fv

R
γ = γ + γ = γ + A  (14) 

а ефективний параметер, що описує ступінь втрати когерентности 

для сферичних наночастинок можна записати у вигляді [16] 
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 Оскільки умова /Bk T c dω     виконується, то підсумову-
вання в (12) можна замінити інтеґруванням за ω. Тому, з урахуван-
ням заміни pBk T → ω  і співвідношень (13)–(15), одержимо вираз 

для розмірної залежности вільної енергії 
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де введено позначення 
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 Змінюючи порядок інтеґрування, одержимо 
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 Вводячи нові змінні інтеґрування x = kd і y = ωp/ω, матимемо для 

ТАБЛИЦЯ 1. Параметри металів (див., наприклад, [5, 18] та посилання у них). 

TABLE 1. Metal parameters (see, for example, [5, 18] and references therein). 

Параметер 
Метали 

Al Cu Au Pt 

rs/a0 2,07 2,11 3,01 3,27 

m/me 1,06 1,49 0,99 0,54 
∞  0,7 12,03 9,84 4,42 

γbulk, 1014
 с−1 1,25 0,37 0,35 1,05 
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вільної енергії вандерваальсівської взаємодії 
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де введено позначення 
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Рис. 2. Розмірні залежності вільної енергії взаємодійних наночастинок 

золота (а), міді (б) і платини (в), що знаходяться на різних відстанях: 1 — 

d = 500 нм, 2 — d = 750 нм, 3 — d = 1000 нм. 

Fig. 2. Size dependences of free energy of interacting nanoparticles Au (а), Cu 

(б) and Pt (в) at different distances: 1—d = 500 nm, 2—d = 750 nm, 3—
d = 1000 nm. 
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 З урахуванням зв’язку Гамакерова параметра і вільної енергії 
вандерваальсівської взаємодії для сферичних частинок [17] 
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одержуємо розмірну залежність даної характеристики 
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 У подальшому співвідношення (18) і (19) використовуються для 

розрахунків розмірної залежности вільної енергії та Гамакерова 

параметра у випадку взаємодії сферичних наночастинок різних ме-
талів, що знаходяться на різних відстанях одна від одної. 

3. РЕЗУЛЬТАТИ РОЗРАХУНКІВ ТА ЇХ ОБГОВОРЕННЯ 

Розрахунки проводилися для випадку взаємодії наночастинок зо-
лота, міді, платини та алюмінію, що знаходяться у повітрі m( 1).=  

Параметри цих матеріялів вказані в табл. 1. 
 Перед обговоренням результатів зробимо зауваження відносно 

розрахунку інтеґралів у виразах (17) і (18). Внутрішні інтеґрали у 

цих виразах є розбіжними при y → 0 («ультрафіолетова» катастро-
фа). Проте, з фізичної точки зору інтерес становить інтервал частот 

 

Продовження рис. 2. 

Continuation of Fig. 2. 
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ω ∈ [0,01ωp, 10ωp] і, відповідно, y ∈ [0,1, 100]. Тому розрахунок цьо-
го інтеґрала проводився в цій області частот. 
 На рисунку 2 наведено розмірні залежності вільної енергії ванде-
рваальсівської взаємодії для сферичних наночастинок золота, міді 
та платини. Як бачимо, зі збільшенням розміру наночастинок енер-
гія взаємодії сильно зменшується за відносно невеликих відстанях 

між частинками (криві 1 на рис. 2), а з його збільшенням практично 

не залежить від розміру частинок (криві 2, 3 на рис. 2), оскільки в 

цьому випадку розмір частинок незначний порівняно з відстанню 

між ними. Для наночастинок відносно малого радіюса такі розмірні 
залежності показано на вставках до цих рисунків. Якісний харак-
тер цих кривих такий самий, як і випадку наночастинок великих 

радіюсів, проте значення вільної енергії менше на три порядки. 

 

 

Рис. 3. Розмірні залежності Гамакерова параметра взаємодійних наночас-
тинок золота (а), міді (б) і платини (в), що знаходяться на різних відста-
нях: 1 — d = 500 нм, 2 — d = 750 нм, 3 — d = 1000 нм. 

Fig. 3. Size dependences of the Hamaker’s parameter of interacting nanopar-
ticles Au (а), Cu (б) and Pt (в) at different distances: 1—d = 500 nm, 2—
d = 750 nm, 3—d = 1000 nm. 
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 На рисунку 3 продемонстровано розмірні залежності Гамакерова 

параметра для наночастинок тих самих металів, що і у попередньо-
му випадку. Відмітимо, що для всіх металів Гамакерів параметер 

спочатку збільшується, досягаючи максимуму, а потім починає 

зменшуватися. Однак цей максимум для частинок Au (рис. 3, а) і Cu 

(рис. 3, б) спостерігається при R ∼ 5 нм, тоді як для наночастинок Pt 

(рис. 3, в) і Al при R ∼ 20–40 нм, залежно від відстані між ними. Таку 

поведінку залежности H ( )R  для цих металів можна пояснити сут-
тєвою відмінністю у величині ефективної швидкости релаксації. 
Так, навіть γbulk для Pt і Al приблизно втричі більша, ніж для Au і Cu. 
 На рисунку 4 проводиться порівняння результатів розрахунків 

розмірних залежностей Гамакерова параметра (рис. 4, а) і вільної 
енергії (рис. 4, б) для сферичних наночастинок різних металів, що 

знаходяться на відстані 500 нм. Для всіх металів, крім алюмінію має 

місце зменшення Гамакерова параметра при збільшенні розмірів ча-
стинок і зменшення вільної енергії, проте для всіх металів, крім зо-
лота її зменшення незначне. Криві розмірних залежностей Гамаке-
рова параметра для золота та міді якісно подібні, проте в частотному 

діяпазоні, що розглядається, ця величина максимальна для наноча-
стинок міді. Така поведінка вказаних залежностей пов’язана з істот-
ними відмінностями величин ωp и γbulk для даних металів. 

4. ВИСНОВКИ 

Одержано розмірні залежності Гамакерова параметра і вільної ене-
ргії вандерваальсівської взаємодії сферичних металевих наночас-
тинок з урахуванням об’ємного та поверхневого розсіяння електро-
нів. Розрахунки проводилися в області частот, що становить прак-

 

Продовження рис. 3. 

Continuation of Fig. 3. 
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тичний інтерес. 
 Для взаємодійних частинок всіх розглянутих металів вільна ене-
ргія сильно зменшується при відносно невеликих відстанях між 

частинками, а з її збільшенням практично не залежить від розміру 

частинок, що пов’язане з суттєвим послабленням взаємодії зі збі-
льшенням відстані між наночастинками. 
 Гамакерів параметер сягає максимуму у випадку взаємодії відно-
сно малих частинок золота і міді та більш крупних частинок алю-
мінію та платини, що пояснюється суттєвою відмінністю у величині 
ефективної швидкости релаксації для цих металів. 
 Зменшення вільної енергії зі збільшенням розміру наночастинок 

має місце для всіх металів, що розглядаються, однак для всіх мета-
лів, крім золота величина цього зменшення незначна. 

 

 

Рис. 4. Розмірні залежності Гамакерової константи (а) та вільної енергії (б) 
для наночастинок різних металів, що знаходяться на відстані d = 500 нм: 1 

— Au, 2 — Cu, 3 — Al. 

Fig. 4. Size dependences of the Hamaker’s constant (а) and free energy (б) for 

nanoparticles of different metals at a distance of d = 500 nm: 1—Au, 2—Cu, 
3—Al. 
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 В досліджуваному частотному діяпазоні значення Гамакерова 

параметра при однаковому розмірі взаємодійних наночастинок 

найбільші для наночастинок міді. Це можна пояснити ріжницею у 

концентрації електронів, а також у значеннях об’ємної швидкости 

релаксації. 
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Modern technologies for producing carbon nanostructures are based on many 

years of experience in the development of coating methods. The latest trends 

in the formation of carbon nanostructures are associated with complex tech-
nological processes of physical and technical treatment, when microstruc-
tures are obtained based on traditional methods, which are then completely 

or partially modified into nanostructures. In this case, the possibility of the 

formation of a part of nanostructures in a gas flow is considered in order to 

use them as islands of growth of other nanostructures on the treated surface. 

The conditions for formation of the specified structures are characterized by 

the energy state of particles, physical and mechanical properties of particles 

and substrate materials. The paper presents the results of numerical simula-
tion for determination of velocity and temperature of nanocomposite metal-
matrix powder particles in a supersonic nozzle. The necessity to determine 

parameters of solid particles of powder in a two-phase supersonic flow is de-
termined. Particles velocity and temperature are the crucial parameters 

which allow for formation of coatings and impact their physical and mechan-
ical properties. The contour plots of velocity and temperature distribution in 

the nozzle and free space from the nozzle exit to the substrate are obtained. 

Coating application and its characteristics are considered when selecting 

coating materials. The numerical simulation is performed for the particles of 

boron carbide (B4C) and nickel (Ni) powders. The dependence of velocity and 
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temperature of nano-sized B4C particles in the nozzle on the gas initial condi-
tions is analysed. The obtained results are an important stage in the develop-
ment of optimal technological processes of coating deposition with selection 

of a rational ratio between velocity and temperature of the sprayed particles. 

Key words: nanocomposite coatings, supersonic nozzle, cold spraying, micro- 

and nanopowders, two-phase flow. 

Сучасні технології одержання вуглецевих наноструктур спираються на 

багаторічний досвід розвитку метод нанесення покриттів. Останні тенде-
нції в області формування вуглецевих наноструктур пов’язані з комплек-
сними технологічними процесами фізико-технічного оброблення, коли на 

основі традиційних метод одержують мікроструктури, які потім повністю 

або частково модифікуються в наноструктури. При цьому розглядається 

можливість утворення частини наноструктур в газовому потоці, з тим, 

щоб використовувати їх в якості острівців зростання інших наноструктур 

на оброблюваній поверхні. Умовами формування певних структур є енер-
гетичний стан частинок, фізико-механічні властивості матеріялів части-
нок та підложжя. У роботі представлено результати комп’ютерного моде-
лювання із визначення швидкости та температури частинок нанокомпо-
зитних метало-матричних порошків у надзвуковому соплі. Сформульова-
но проблему необхідности визначення параметрів твердої частини поро-
шку в двофазному надзвуковому потоці. Швидкість і температура части-
нок порошку є найважливішими параметрами, від яких залежить мож-
ливість формування покриття, а також їх фізико-механічні характерис-
тики. Одержано поля розподілу швидкости та температури потоку в соплі 
та вільному просторі від зрізу сопла до підложжя. При виборі порошко-
вих матеріялів для дослідження було враховано службове призначення 

покриттів та їх властивості. У даній роботі моделювання проведено для 

частинок порошку карбіда Бору B4C та Ніклю Ni. Встановлено залежність 

швидкости та температури нанорозмірних частинок B4C в каналі сопла 

від параметрів газового потоку на вході нього. Одержані результати є ва-
жливим етапом розроблення оптимальних технологічних процесів напи-
лювання з вибором раціонального співвідношення між швидкістю та тем-
пературою частинок, що напилюються. 

Ключові слова: нанокомпозитні покриття, надзвукове сопло, холодне на-
пилювання, мікро- і нанопорошки, двофазний потік. 

(Received December 10, 2020; in final version, November 5, 2021) 
  

1. INTRODUCTION 

Carbon nanomaterials are considered as promising candidates for large 

number of applications such as for FETs [1], supercapacitors [2], 
nanofluid applications [3], photovoltaic devices [4] and field emitters 

[5]. Metal-matrix composite carbon-containing coatings can be applied 

in order to increase surface properties of the parts. These coatings con-
sist of a mixture of metal and carbides or oxides powders. Currently, 
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the following methods are used to obtain such coatings: laser cladding 

[6], plasma spraying [7] and deposition [8], and electron-beam cladding 

[9], to mention a few. Various technologies are applied to treat the sur-
face to grow the nanostructures [10, 11], and most of them are ground-
ed on the physical effects occurring at the interaction of the gas-phase 

[12], plasma [13] or sprayed material [14] with a treated substrate. 

Among them, the technology of cold gas-dynamic spraying is a promis-
ing method for applying nanocomposite coatings [15]. 
 Cold spraying (CS) is a coating method based on the effect of for-
mation of a strong metal layer during interaction of two-phase 

(gas + solid particles) supersonic flow with a substrate. The principal 
difference from the well-known gas-thermal methods (plasma, detona-
tion, gas-flame, etc.) is that the main energy source in the coating pro-
cesses is the kinetic energy of not relatively light-weighted ions, at-
oms, or molecules [16], but of heavy high-velocity solid particles, 

which are the clusters of the material. The physical mechanism of CS 

coating is a high-velocity deformation of particles on impact, which 

causes intensive shear instability of the material along the contact 

boundaries and formation of adhesive-cohesive bonds [17]. 
 Metal-matrix composite coatings based on boron carbide (B4C) and 

nickel (Ni) metal base are of particular interest. Utilization of B4C with 

its unique properties (high hardness, low density, etc.) in the initial 
mixture can significantly improve physical and mechanical properties 

of composite coating. The selection of nickel as a metal base is due to its 

satisfactory machining and good corrosion resistance properties. 
 In recent years, deposition of nanocomposite coatings by cold spray-
ing has become an urgent problem. V. M. Fomin et al. [18] have sug-
gested a novel method of formation of heterogeneous Ni + B4C coating 

based on cold spray deposition process with subsequent laser treat-
ment. 
 Paper [19] shows the study results of titanium-based coating prop-
erties with addition of silicon carbide and boron carbide particles. The 

obtained coatings have showed low porosity (< 1%). The coatings mi-
crohardness amounted to 98 ± 29 HV−0,1, 139 ± 65 HV−0,1 and 

258 ± 115 HV−0,1 for Ti, Ti + B4C and Ti + SiC compositions, respective-
ly. 
 Influence of hard particles content on microhardness and thickness 

of Al + B4C, Cu + B4C, Ti + B4C and Ni + B4C coatings was investigated 

in [20]. It was found that adding of B4C to the powder composition 

leads to increase of microhardness of composite coatings by compari-
son with microhardness of studied metal coatings without carbide solid 

particles. It was showed that an increase of B4C volume concentration 

in a powder mixture leads to decrease of coating thickness. The coat-
ings porosity was less than 2%. 
 A numerical simulation of two-phase flow in low-pressure cold 
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spraying supersonic nozzle is described in enough detail in [21–23]. 

However, an analysis of current state of the art in a field of cold spray-
ing showed that previous studies were aimed at experimental research 

of the spraying process of nanocomposite powder composition and it 

lacks information of theoretical investigation of the process. 
 The development of mathematical models for prediction of particles 

parameters in a gas flow is an important stage in optimization process 

of cold spraying and development of technological recommendations. 

The aim of this study is to determine the energy parameters of parti-
cles of nanocomposite coatings in low-pressure cold spraying superson-
ic nozzle in order to develop spraying technologies and new equipment. 

2. SIMULATION DETAILS 

2.1. Calculation Model, Boundary and Initial Conditions 

The ANSYS FLUENT software was used for flow simulation. The cal-
culation was conducted for standard low-pressure cold spraying nozzle 

SK-20 (Fig. 1). 
 The initial conditions for the simulation were: nozzle geometry, pa-
rameters of the flow at the nozzle inlet and properties of powder parti-
cles. Boundary and initial conditions were used to set the pressure and 

temperature of the working gas at the nozzle inlet, axis of symmetry, 
walls, ambient temperature and pressure. 
 The substrate was tagged as a wall at a distance of 15 mm from the 

nozzle outlet. Air was used as the working gas. Air pressure at the noz-
zle inlet was set at 1.0 MPa. The inlet air temperature was set in the 

range from 573 to 873 K. The simulation was performed for B4C and Ni 
powders with a particle size of 500 nm and 15 µm respectively. The 

powder was fed perpendicular to the axis of the nozzle through the 

powder supply channel named as Powder Inlet (Fig. 1). The powder 

particles velocity at the Powder Inlet was set at 20 m/s with the tem-
perature of 300 K. Acceleration of the air-powder mixture to the su-
personic velocity was observed in the divergent part of the nozzle, con-
sisting of four consecutive cylindrical sections (Fig. 1). The ambient 

 

Fig. 1. SK-20 nozzle geometry. 
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pressure and temperature were 1 bar and 300 K respectively. The cal-
culation model with boundary conditions is schematically shown in 

Fig. 2. 
 In order to obtain the optimal size of the calculated mesh, a series of 

preliminary simulations were performed. It was found that reducing 

the mesh size less than 0.2×0.2 mm does not increase the accuracy of 

calculations, but increases the calculation time. 

2.2. The Governing Equations of Turbulent Flow 

The gas flow in cold spraying is compressible, viscous and turbulent. 

The model which is used in simulation is based on the Navier–Stokes 

system of differential equations with the Reynolds method of averag-
ing the time-dependent equations together with the standard k–ε tur-
bulence model. Governing equations for turbulent flow are the follow-
ing [24]: 
 1) Conservation of mass: 

 g( ) 0,j
j

d
V

dx
ρ =  (1) 

where ρg is the gas density, Vj is the velocity vector in the jth direction; 
 2) Conservation of momentum: 

 g g( ) ,ij
i j i

j i i

dd dp
VV g

dx dx dx

τ
ρ = − + + ρ  (2) 

where τij is the stress, gi is the gravitational acceleration. 
 The stress can be given by 

 t t

2
( ) ,

3
j ji

ij ij
j i i

dV dVdV

dx dx dx

  
τ = µ + µ + − µ δ      

 (3) 

where µ is the molecular viscosity, δij = 1 for i = j, otherwise δij = 0, µt is 

turbulent viscosity given by 

 
2
t

t g
t

,
k

Cµµ = ρ
ε

 (4) 

where Cµ is the constant, Cµ = 0.09, kt is the kinetic energy of turbu-
lence, εt is the dissipation of kinetic energy of turbulence, which can be 

defined in the k–ε turbulence model. 
 A standard k–ε model of turbulence is usually used to close the sys-
tem of equations (1)–(4). In accordance with FLUENT User Guide [25], 

these are 
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 g k b g t( ) ,t
i

i i k i

d d dk
Vk G G

dx dx dx

 µ
ρ = + + − ρ ε σ 

 (5) 

 ( )
2

t t t t
g t 1 k b 2 g

t t

( ) ,i
i i i

dd d
V G G G G

dx dx dx k kε ε
ε

 µ ε ε ε
ρ ε = + + − ρ σ 

 (6) 

where C1ε, C2ε, σk, σε are the empirical constants, σh is the turbulent 

Prandtl number, σh = µtCp/kt, Gk is the rate of production of kinetic en-
ergy of turbulence: 

 k t ,j i i

i j j

dV dV dV
G

dx dx dx

 
= µ +  

 
 (7) 

Gb is the generation of turbulence due to buoyancy: 

 gt
b t

g h

.
i

d
G g

dx

ρη
= −

ρ σ
 (8) 

 The presence of a solid dispersed phase in a two-phase flow can be 

described using the second transport equation. The trajectory of the 

particle of the dispersed phase is determined by the integration of the 

balance of forces acting on the particle in the Lagrangian coordinate 

system (Lagrange method for tracking the trajectory of the particle) 
[26]. 
 In order to simplify the calculations, some assumptions are made: 
the shape of a particle is spherical, the particle is solid and inert. Cal-
culations are performed for the single particle in the gas flow. The in-
teraction between the particles is neglected because the volume con-
centration of particles is quite small [27]. Also, the calculations do not 

consider the force of gravity, because the residence time of the particle 

in the flow is very small. 
 The force balance equation acting on a particle can be written in the 

following form [28]: 

 

Fig. 2. Boundary conditions for the simulation: 1—nozzle inlet, 2—particle 

inlet, 3—nozzle axis, 4—nozzle walls, 5—nozzle outlet, 6—non-reflective 

boundaries, 7—substrate. 
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 p, p
D . p,

p

( )
( ) ,i i

i i i

dV g
f V V F

dr
∞

∞

ρ − ρ
= − + +

ρ
 (9) 

where D . p,( )i if V V∞ −  is the drag force per unit mass of the particle: 

 D
D 2

p p

18
,

24

C Re
f

d

µ
=

ρ
 (10) 

where Re is the relative Reynolds number, which is defined as 

 
p p, ,

,
i id V V

Re
∞ ∞ρ −

=
µ

 (11) 

CD is the drag coefficient and is a function of the relative Reynolds 

number 

 32
D 1 2

,C
Re Re

αα
= α + +  (12) 

where α1, α2, α3 are the constants that apply over several ranges of Re. 
 The velocity of the particle at each point along the trajectory can be 

predicted by integration of equation (9) with (12) 

 

 

Fig. 3. Gas flow simulation results at Р0 = 1.0 МPа and Т0 = 723 K: gas veloci-
ty (a), gas temperature (b). 
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 p, .
i

i

dx
V

dr
=  (13) 

3. RESULTS AND DISCUSSION 

Figure 3 shows simulation results for gas velocity (a) and temperature 

(b) at the following gas inlet parameters: temperature is 723 K and 

pressure is 1.0 MPa. 
 The results show that the acceleration of the gas occurs in the nozzle 

throat and at the beginning of divergent part of the nozzle. Gas tem-
perature in the convergent part of the nozzle decreases to about 80% of 

its initial temperature at the nozzle inlet. Further decrease in gas tem-
perature in the divergent part of the nozzle depends on the nozzle ex-
pansion ratio. 
 Figures 4 and 5 show simulation results of velocities and tempera-
tures of B4C and Ni particles depending on the gas temperature at the 

nozzle inlet. 
 As can be seen from the results of the simulation, an increase in gas 

inlet temperature leads to increase of gas velocity and temperature 

which can be explained by the following equation: 

 ,V RT= γ  (14) 

where R is specific gas constant, γ is gas molecular weight, T is gas 

temperature. 

 

Fig. 4. B4C and Ni particle velocity at different nozzle inlet gas temperature T0. 
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 Result demonstrates that inlet gas temperature affects the tempera-
ture and velocity of particles. An increase in gas velocity leads to in-
crease of velocity of particles in this flow. An increase in temperature 

from 573 K to 873 K leads to an increase in the impact velocity of B4C 

particle from 145.6 m/s to 168.9 m/s and the particle impact tempera-
ture from 502.6 K to 710.5 K at a constant pressure of 1 MPa and the 

spraying distance of 15 mm. For 15 mm nickel particles at the same 

spraying parameters, the particle impact velocity increases from 

357.6 m/s to 429.6 m/s and the particle impact temperature increases 

from 388.2 K to 512 K. A sharp drop of the impact velocity of B4C par-
ticles can be explained with bow-shock development on the substrate 

surface. The bow-shock leads to deceleration of nano-sized particles 

and, to a lesser degree effects on micro-sized Ni particles. 

4. CONCLUSION 

Simulation of two-phase flow in a low-pressure cold spraying superson-
ic nozzle was carried out. The temperature and velocity for nano-sized 

particles of B4C powder were obtained depending on the gas tempera-
ture at the nozzle inlet. The results were compared with the results of 

micro sized particles of Ni powder at the same spraying condition. Ob-
tained results are important for further studying of cold spraying pro-
cess, modification, and development of spraying equipment in order to 

develop a novel functionally gradient nanocomposite coating. 

 The authors would like to acknowledge financing of National Re-

 

Fig. 5. B4C and Ni particle temperature at different nozzle inlet gas tempera-
ture T0. 
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Titanium materials are widely used in aviation; their poor wear resistance 

and easy high-temperature oxidation defects limit their further application. 

Cold spraying technology is an excellent way to solve these defects, has essen-
tial significance for its surface research. This study reports the deposition 

mechanism of Aluminium (Al) + Titanium (Ti) mixed powders deposited onto 

Ti6Al4V by cold spraying technology using Abaqus/Explicit. Because of its 

high surface hardness, it is not easy to obtain effective deposition by direct 

spraying with pure Al powder. Hence, Ti powder as the intermediate coating 

was proposed between Ti6Al4V and pure Al powder. Since there are few re-
ports on numerical simulation of mixed particles, most studies focus on sin-
gle or multi-particles of the same material. The critical process of numerical 
simulation of mixed powders is emphasized in detail. Using the recovery co-
efficient is defined to determine the critical speed. The results show that it is 

feasible to determine the critical velocity of mixed powder through the small-
er value of recovery coefficient from the perspective of energy. In this paper, 

the recommended critical speed of mixed powder is 500 m/s–900 m/s. It will 
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provide theoretical guidance for researchers and is of great significance to 

further expand the application of other mixed powders. 

Key words: Ti6Al4V, cold spraying technology, mixed powders, 

Abaqus/Explicit, recovery coefficient, critical speed. 

Титанові матеріяли широко використовуються в авіації, але низька зно-
состійкість та утворення дефектів при високотемпературному окисненні 
обмежують їхнє подальше застосування. Технологія холодного напилен-
ня є чудовим способом для усунення цих дефектів, а також має важливе 

значення для дослідження поверхні. У цій роботі досліджено механізм 

осадження змішаних порошків алюмінію (Al) + титану (Ti), нанесених на 

поверхню стопу Ti6Al4V за допомогою технології холодного напилення та 

використання Abaqus/Explicit. Через високу твердість поверхні стопу не-
легко досягти ефективного осадження при прямому розпиленні порошку 

чистого алюмінію. Тому порошок Ti був запропонований як проміжне по-
криття між поверхнею Ti6Al4V і порошком чистого Al. Оскільки інфор-
мації про чисельне моделювання змішаних частинок небагато, більшість 

досліджень сконцентровано на поодиноких або множинних частинках 

одного матеріялу. Детально подано критичний процес чисельного моде-
лювання змішаних порошків. Коефіцієнт відновлення використовується 

для визначення критичної швидкости. Результати показують, що можна 

визначити критичну швидкість змішаного порошку через менше значен-
ня коефіцієнта відновлення з точки зору енергії. У цій статті критична 

швидкість змішаного порошку, що рекомендується, становить 500–900 

м/с. Це може бути теоретичним посібником для дослідників, а також має 

велике значення для ширшого використання інших змішаних порошків. 

Ключові слова: Ti6Al4V, технологія холодного напилення, змішані по-
рошки, Abaqus/Explicit, коефіцієнт відновлення, критична швидкість. 

(Received November 30, 2021; in final version, December 3, 2021) 
  

1. INTRODUCTION 

Ti alloy applies widely in aerospace [1]. It belongs to hard materials, 

and it is not easy to obtain an effective cold spraying coating on its sur-
face by direct use of soft materials. The critical velocity is vital to the 

excellent deposition of cold spray coating because the velocity is too 

small to obtain effective deposition; such a high velocity will erode the 

surface of the substrate. There are many research methods on the criti-
cal velocity of cold spraying, which summarize into three categories: 
The numerical simulation method [2–4], the theoretical formula calcu-
lation method [5, 6], and the experimental method [7, 8]. In addition, 

with the development of computer technology, new methods have been 

introduced into the field of cold spraying [9]. There is no unified 

standard for the theoretical calculation of the critical velocity of 

mixed powder; experimental methods usually obtain it. To reduce the 
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number of experiments and avoid unnecessary waste, numerical simu-
lation in advance is the means of scientific researchers. 
 However, there are few reports on the numerical simulation of the dep-
osition process of mixed particles. In practical engineering applications, 
it is often a mixture of different materials to obtain optimal performance. 
Therefore, the numerical simulation of cold spraying of a mixed powder 

of different materials multi-particle is an urgent focus of discussion. This 

study represents the Al + Ti mixed powder deposited onto Ti6Al4V, and 

the research results have specific guiding significance. 

2. EXPERIMENTAL/THEORETICAL DETAILS 

This study uses the Abaqus/Explicit method to analyze the critical ve-
locity of Al + Ti mixed powder deposition onto Ti6Al4V from the energy 

perspective after the collision. The Abaqus/Explicit includes three algo-
rithms, arbitrary Lagrangian–Eulerian, Couple Lagrangian–Eulerian, 
and Smoothed Particle Hydrodynamics (SPH). Recommend the SPH 

method for single-particle. However, for multi-particle mix powder 

simulation, it is not recommended to use the SPH method because of 

mutual infiltration in large deformation between powders, because it is 

challenging for the meshless method to achieve internal surface contact. 
Hence, using the Lagrange algorithm for multiple particles. 
 Due to the high hardness of Ti6Al4V, it is not easy to obtain a good 

coating if soft particles (aluminium) deposit on its surface [10]; this 

study considers sprayed with transition layer powder. The work [11] 
shows that the critical speed of aluminium particles deposited on the 

surface of the titanium matrix is 400 m/s–1050 m/s. Titanium can ob-
tain a good coating as an intermediate layer [12]; this paper shows a 

titanium powder transition layer between aluminium powder and 

Ti6Al4V substrate, as Fig. 1 shows. 
 The material model needs to consider parameters such as plasticity, 
friction, and plastic damage, etc. Hence, the Johnson–Cook plastic 

model [13] was used, define Eq. (1) 

 *

0

1 ln 1 ( ) ,pn m
pA B C T

 ε 
   σ = + ε + −     ε   





 (1) 

where σ is the equivalent flow stress, and are equivalent plastic strain 

rate and reference strain rate. εp is equivalent plastic strain. Parame-
ters A, B, C, n, and m are material constants. T*

 is the normalized tem-
perature, as the Eq. (2) show 
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where Tmelt is the melting temperature, Ttrans is a reference transition 

temperature at or below which there is no temperature dependence of 

the response [14]. The main parameters of the simulation process are 

shown in Table 1. 
 The material failure model used in this paper is the Johnson–Cook 

dynamic fracture model. Considering the influence of static pressure, 
strain rate and temperature [15], it can be expressed in Eq. (3). 

 ( )*
1 2 3 4 5

0

exp 1 ln 1 ,p
f

p
d d d d d T

q

 ε    
ε = + + +     ε       





 (3) 

where εf is fracture strain, d1–d5 are material fracture constant, p is 

static pressure, q is miss yield stress. 
 The linear EOS_GRUNEISEN as the material state equation, it can 

be expressed in Eq. (4). 

 O ,S PU C sU= +  (4) 

where CO and s define the linear relationship between the linear shock 

velocity (US) and the particle velocity (UP), the parameters as Table 1 

show. 
 The time of analysis step is 50 ns, output parameter select energy. 
Particle surfaces need to select external areas and internal areas, 

which is the key factor for the success of the numerical simulation. The 

 

Fig. 1. 1—Al, 2—Al, 3—Al, 4—Ti, 5—Ti, 6—Ti (a); three-dimensional model (b). 
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load parameter needs to fix the lower surface of the matrix. Consider-
ing the gravity of all particles and the value is 9810 mm/s2. Unit type 

of the model is a hexahedral element (c3d8r) and hexahedral reduction 

integral is selected. 

3. RESULTS AND DISCUSSION 

Figure 2 represents the deposition of Al + Ti mixed powder impacting 

Ti6Al4V matrix at the speed of 300 m/s–1100 m/s. When particles col-
lide with the Ti–6Al–4V matrix, particles 4, 5, and 6 collide with the 

substrate first and the effective plasticity strain of particles mainly 

TABLE 1. Material parameters of Al, Ti–6Al–4V, and Ti. 

 Material Al Ti–6Al–4V Ti 

Essential param-
eters 

Density, ρ/(g⋅m−3) 2.7 4.5 4.54 

Poisson’s ratio ν 0.33 0.3 0.3 

Shear modulus, MPa 27 59.6 44 

Specific heat Cp, 
(J⋅kg−1⋅K−1) 

898.2 612 452 

Thermal conductivity co-
efficient λ, W⋅m−1⋅K−1 237.2 7.955 16.3 

Johnson–Cook 

model 

Yield strength, A/MPa 148.4 862 175 

Hardening index, B/MPa 345.5 331 380 

Strain index n 0.183 0.34 0.32 

Softening index m 0.895 0.8 0.55 

Strain rate, C 0.001 0.014 0.06 

Material failure 

model 

d1 0.071 −0.09 −0.09 

d2 1.248 0.25 0.27 

d3 1.142 −0.5 0.48 

d4 0.147 0.014 0.014 

d5 1 3.87 3.87 

Melting temperature Tmelt, 

K 916 1878 1811 

Transformation tempera-
ture Ttrans, C 

298 298 298 

US–UP state 

equation 

CO 5386000 5130000 4700000 

s 1.339 1.028 1.489 

Gammao 2.18 1.23 1.97 
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concentrate at the edge of the contact interface between particles and 

matrix, and the particles closely bond to the substrate and the particles 

change from spherical to flat. At 500 m/s, particles 1, 2, and 3 collide 

with particles 4, 5, and 6, respectively, and embed into their interstic-
es. Particles 4, 5, and 6 collide with the matrix, there is a particular 

foundation pit, and the recovery coefficient is small. Hence as the low-
er boundary of the critical velocity. With the increase of velocity, the 

strong impact force of particles causes the matrix material to flow to 

the periphery, which makes the matrix material contact closely with 

the surface of particles 4, 5, and 6. Under the action of subsequent 

tamping of Al particles, the sedimentary layer deepens. The effective 

plastic strain increases as the velocity increases and the pits on the 

surface of the matrix deepen. In the whole process of particle deposi-
tion, the effective plastic strain of particles is much smaller than that 

of the substrate. When the velocity exceeds 900 m/s, the metal-plastic 

rheology appears on the surface of the matrix, and its plastic rheology 

inertia is greater than the viscosity resistance of the material, and the 

surface becomes unstable, suggested being the upper boundary of the 

critical velocity. Al and Ti particles are embedded in the softened Ti–
6Al–4V matrix, resulting in mechanical bite-type bonding. 
 The kinetic energy (ALLKE) is transformed into plastic dissipation 

 

 

 

Fig. 2. Al + Ti/Ti–6Al–4V: a—300 m/s; b—500 m/s; c—700 m/s; d—900 

m/s; e—1000 m/s; f—1100 m/s. 
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energy (ALLPD), friction dissipation energy (ALLFD), elastic strain 

energy (ALLSE), and material Dissipation energy (ALLVD). Ignore the 

smaller energy in the energy transformation process, as shown in Figs. 
3, a, b, which can be expressed as total energy ALLKE = ALLPD + 

+ ALLSE + ALLFD + ALLVD. Plastic dissipation and frictional dissipa-
tion can also be known as bonding energy and strain energy storage 

called rebound energy [16]. 

 

 

 

Fig. 3. a—ALLPD and ALLKE at 700 m/s; b—ALLFD, ALLSE, and ALLVD at 

700 m/s; c—strain energy; d—plasticity dissipates energy; e—coefficient of 

recovery at different speeds. 
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 Powder for deposition condition is that the bounce energy is less 

than the bonding energy define the ratio of rebound energy and bond-
ing energy as the recovery coefficient. When the recovery coefficient 

decreases with the increase of the speed in a certain range, the deposit-
ed effect is better; when exceeding a certain speed the recovery coeffi-
cient increases, and determine the speed between the minimum values 

of the recovery coefficient as the maximum critical speed. As shown in 

Fig. 3, c, rebound energy increases gradually with speed, especially 

when the speed is 900 m/s–1000 m/s. Although the speed interval is 

100 m/s, the rebound energy increases the most, exceeding the in-
creased range of rebound energy between 500 m/s–700 m/s and 700 

m/s–900 m/s. Fig. 3, d shows that the increased range of plastic dissi-
pation energy is small in the range of 900 m/s–1000 m/s. Thus, the re-
covery coefficient is large. As shown in Fig. 3, e, the recovery coeffi-
cient in the range of 500 m/s–900 m/s is small; hence, recommend the 

critical speed, which is very consistent with Fig. 2. When the speed is 

less than 500 m/s or more than 900 m/s, the recovery coefficient in-
creases, indicating that the rebound strength increases and the bond 

performance is poor. 

4. CONCLUSION 

Lagrange algorithm used to simulate the bonding process of Al + Ti 
mixed powder deposited onto Ti6Al4V is worth recommending. By us-
ing intermediate transition coating method (titanium coating) can 

solve the problem that aluminium powder is not easy to deposit on the 

surface of Ti6Al4V. Using recovery coefficient evaluates the critical 
velocity of mixed powder is feasible. This study recommends that 500 

m/s–900 m/s as the critical velocity. 
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Використання алюмінійового стопу 

у новітніх ядерних установках 

Є. І. Білодід, О. В. Кухоцький  

Державний науково-технічний центр з ядерної та радіаційної безпеки, 
вул. Василя Стуса, 35–37, 
03142 Київ, Україна 

Розвиток енергетики, зокрема ядерної, супроводжується винаходами но-
вих матеріялів, нових процесів оброблення матеріялів. Але інколи скла-
дається так, що матеріяли, стопи, які добре себе зарекомендували майже 

століття тому, знаходять «друге дихання» у сучасних проєктах та новіт-
ніх ядерних установках. Стаття присвячена добре відомому і широко по-
ширеному у дослідницьких ядерних установках алюмінійовому стопу 

САВ-1. Після інтенсивного будівництва дослідницьких установок у СРСР 

в 50–70х
 роках минулого століття, використання стопу САВ-1 було обме-

жено виробництвом елементів тепловидатних збірок (ТВЗ) для дослідни-
цьких реакторів країн, що були у складі СРСР та Східного блоку. Проте, 
на початку 2000х

 у Національному науковому центрі «Харківський фізи-
ко-технічний інститут» (ННЦ ХФТІ) НАН України виникла ідея викори-
стання наявного прискорювача електронів у новітній ядерній дослідни-
цькій установці — підкритичній збірці, яка керується лінійним приско-
рювачем електронів. Алюмінійовий стоп САВ-1 є основним конструкцій-
ним матеріялом елементів активної зони ядерної підкритичної установки 

(ЯПУ). З нього зроблені, зокрема, корпус та днище баку, опорна плита, 
корпус нейтронно-утворювальної мішені (НУМ), елементи перевантажу-
вальної машини, головки і хвостовики елементів активної зони, а також 

облицювання басейнів зберігання відпрацьованих ТВЗ та відпрацьованих 

мішеней. Активна зона ЯПУ «Джерело нейтронів» набирається з ТВЗ ти-
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пу ВВР-М2, основним конструкційним матеріялом якої є алюмінійовий 

стоп. Експлуатаційні параметри установки добре підходять для викорис-
тання у якості конструкційного матеріялу стопу САВ-1. Температура 

експлуатації елементів ЯПУ зі стопу САВ-1 є досить низькою, що забез-
печує відсутність їх окрихчення під час експлуатації. Високі ресурсні ха-
рактеристики САВ-1 під дією опромінення, характерного для ядерних 

дослідницьких установок, підтверджені багаторічним практичним досві-
дом використання на реакторах ВВР-М. 

Ключові слова: САВ-1, ЯПУ, ADS, алюмінійовий стоп, джерело нейтро-
нів, ХФТІ. 

The invention of new materials and new material treatment processes is ac-
companied with the development of energy sectors, in particular, nuclear en-
ergy. However, sometimes materials and alloys that are proven to work well 
almost a century ago find a ‘second breath’ in latter-day projects and state-
of-the-art nuclear installations. The article is dedicated to the well-known 

САВ-1 aluminium alloy that is widely used in nuclear research facilities. Af-
ter the intensive construction of research facilities in the USSR in the 1950s–
1970s, the use of the САВ-1 alloy was limited to the fabrication of fuel ele-
ments for research reactors of the former USSR and Eastern Bloc countries. 

Nevertheless, in the early 2000s, the Kharkiv Institute of Physics and Tech-
nology (KIPT) came up with the idea of using the existing electron accelera-
tor in a state-of-the-art nuclear research facility such as a subcritical assem-
bly driven by a linear electron accelerator. The САВ-1 aluminium alloy is the 

main structural material of core elements in the nuclear subcritical facility 

(NSF). In particular, the tank casing and bottom, support plate, casing of the 

neutron-generating target, parts of the reloading machine, top and end piec-
es of the core elements, and lining of the cooling pools for spent fuel assem-
blies and targets are made of the aluminium alloy. The NSF core is composed 

of ВВР-М2 fuel assemblies, also make of the aluminium alloy as the main 

structural material. The NSF operational parameters fit well to the use of the 

САВ-1 alloy as a structural material. The operating temperature of the NSF 

components made of САВ-1 alloy is quite low and thus prevents their embrit-
tlement in operation. The high lifetime characteristics of САВ-1 in operation 

under irradiation, typical of nuclear research facilities, are confirmed by 

many years of experience in the use in ВВР-М reactors. 

Key words: САВ-1, NSF, ADS, aluminium alloy, neutron source, KIPT. 

(Отримано 7 жовтня 2021 р.; остаточн. варіянт — 19 січня 2022 р.) 
  

1. ВСТУП. ПЕРЕДУМОВИ ПРОЄКТУ 
ЯПУ «ДЖЕРЕЛО НЕЙТРОНІВ» 

У відповідності з домовленостями Вашингтонського саміту, викла-
деними у спільній заяві Президентів України та США у квітні 
2010 р. та Меморандумом [1] про взаєморозуміння між Урядом Ук-
раїни та Урядом Сполучених Штатів Америки стосовно співробіт-
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ництва з питань ядерної безпеки, підписаного 26 вересня 2011 р., на 

базі Національного наукового центру «Харківський фізико-
технічний інститут» (ННЦ ХФТІ) НАН України створюється ядер-
на підкритична установка «Джерело нейтронів, засноване на підк-
ритичній збірці, що керується лінійним прискорювачем електро-
нів» (далі — ЯПУ «Джерело нейтронів»). Фінансування створення 

цього об’єкту забезпечує Уряд Сполучених Штатів Америки відпо-
відно до положень Меморандуму [1] як компенсацію за вивезення з 

України високозбагаченого ядерного палива. У липні 2020 р. роз-
почато фізичний пуск, тобто, стадію введення ЯПУ в експлуатацію, 
яка включає завантаження ядерного палива до проєктної кількости 

тепловидатних збірок (ТВЗ) у активній зоні та досягнення встанов-
леного в проєкті значення коефіцієнта розмноження нейтронів (kеф) 

[2]. 
 Ядерна підкритична установка «Джерело нейтронів» за міжна-
родною класифікацією ядерних установок є ядерною системою, що 

керується прискорювачем елементарних часток (англ. Accelerator 

Driven System, ADS). В ADS одержання інтенсивного потоку нейт-
ронів засноване на принципі розмноження первинних фотонейтро-
нів в середовищі з подільного матеріялу. Геометрія середовища і 
маса подільного матеріялу обрані таким чином, щоб ефективний 

коефіцієнт розмноження нейтронів kеф для будь-яких початкових 

подій залишався менше 0,98. Ядерна підкритична установка 

«Джерело нейтронів» призначена для дослідження підкритичних 

систем, ґенерації нейтронів і використання їх в прикладних і фун-
даментальних наукових дослідженнях, а також для підготовки фа-
хівців у галузі використання ядерної енергії. 
 Ядерна підкритична установка «Джерело нейтронів» є унікаль-
ною інноваційною установкою, яка за технічними характеристи-
ками станом на 2021 р. не має аналогів у світі. Для реалізації проє-
кту ЯПУ «Джерело нейтронів» задіяні організації з декількох кра-
їн, серед яких США, Китай, Російська федерація та Україна. Проє-
ктування, будівництво і подальша експлуатація такого сучасного 

об’єкту для ядерних досліджень, що кардинально відрізняється від 

існуючих на сьогодні в Україні, стало справжнім викликом у першу 

чергу для експлуатувальної організації (ННЦ ХФТІ), реґулівного 

органу (Державної інспекції ядерного реґулювання України) та ор-
ганізації науково-технічної підтримки (Державний науково-
технічний центр з ядерної та радіаційної безпеки, ДНТЦ ЯРБ), а 

також низки підрядних організацій. Зокрема, ННЦ ХФТІ зіткну-
лися з технічними викликами пов’язаними з інноваційністю уста-
новки, необхідністю застосування нових паливних та конструкцій-
них матеріялів, що забезпечать безпечну експлуатацію установки у 

всіх режимах. Виклики регулюючого органу були пов’язані насам-
перед з відсутністю нормативної бази для такого типу установок, а 
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також досвіду їх ліцензування. Крім декількох документів СРСР, 
розроблених у 1975 [3] та 1988 [4] рр., в Україні були відсутні нор-
мативні документи для підкритичних стендів та установок на їх ос-
нові, тим більше, для таких, які керуються прискорювачем елект-
ронів. Це було підкреслено під час виконання першої державної ек-
спертизи ядерної та радіаційної безпеки (ЯРБ) у 2009 р. На той час 

були відсутні критерії безпеки, відповідно до яких потрібно було 

здійснювати проєктування та, відповідно, ліцензування установки. 

Тому першочерговим завданням регулюючого органу було розроб-
лення нового нормативного документа, який містив би сучасний 

обсяг знань та сучасні вимоги до ядерних установок такого типу. 
Такий документ був розроблений спільними зусиллями регулюю-
чого органу та ДНТЦ ЯРБ у 2012 р. [2]. В основі документу [2] пок-
ладено: накопичений національний досвід щодо ліцензування та 

регулювання безпеки дослідницьких установок, накопичений між-
народний досвід, зокрема розробки МАГАТЕ в галузі дослідниць-
ких реакторів та підкритичних систем, застосування нормативних 

вимог для атомних електростанцій із використанням диференційо-
ваного підходу. Введення в дію документа [2] відкрило можливість 

проводити повноцінний аналіз ЯРБ документів щодо ЯПУ «Джере-
ло нейтронів», які надходили від експлуатувальної організації. 

2. ПРОЄКТНІ ОСОБЛИВОСТІ ЯПУ «ДЖЕРЕЛО НЕЙТРОНІВ» 

Особливістю ADS-системи в порівнянні з традиційною дослідниць-
кою ядерною установкою, наприклад, дослідницьким ядерним реа-
ктором, є наявність інтенсивного керуючого джерела нейтронів, 
яким є прискорювач та нейтронно-утворююча мішень (НУМ). В 

ADS одержання інтенсивного потоку нейтронів засноване на прин-
ципі розмноження первинних фотонейтронів в середовищі з по-
дільного матеріялу. У ЯПУ «Джерело нейтронів» первинні нейтро-
ни ґенеруються внаслідок фотоядерних реакцій (γ, n) у пластинах 

НУМ, що викликані бомбардуванням мішені електронами з енергі-
єю 100 МеВ і середньою потужністю пучка 100 кВт. Сумарна швид-
кість ґенерації нейтронів і, відповідно, щільність нейтронного по-
току в активній зоні підкритичної збірки (ПКЗ) визначається інте-
нсивністю зовнішнього джерела нейтронів та ефективного коефіці-
єнта розмноження нейтронів. Зупинення роботи ЯПУ відбувається 

шляхом вимкнення зовнішнього джерела нейтронів (відключення 

пучка електронів прискорювача) [5–7]. Ядерна підкритична уста-
новка «Джерело нейтронів» функціонально складається з наступ-
них основних елементів: ПКЗ на теплових нейтронах з радіяційним 

захистом, НУМ для одержання первинних (зовнішніх) нейтронів, 

яка розташовується усередині активної зони ПКЗ, лінійного прис-
корювача електронів з каналом транспортування пучка електронів, 
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експериментальних нейтронних каналів для ядерно-фізичних дос-
ліджень та систем інженерно-технічного забезпечення роботи уста-
новки в цілому (систем охолодження, електропостачання, спецвен-
тиляції, спецканалізації тощо) [8]. 
 Основою ЯПУ «Джерело нейтронів» є ПКЗ з максимальним ефе-
ктивним коефіцієнтом розмноження 0,98, що забезпечує її безпеку 

з погляду на критичність. Підкритична збірка ЯПУ «Джерело ней-
тронів» є збіркою бакового типу. Тобто всі основні вузли ПКЗ зібра-
ні на опорній плиті, яка знаходиться в циліндричному баку з алю-
мінійового стопу САВ-1, заповненому водою під атмосферним тис-
ком. Активна зона ПКЗ ЯПУ «Джерело нейтронів» складається з 38 

ТВЗ (проєктна кількість при використанні вольфрамової НУМ) та 

НУМ, що оточені радіяльним відбивачем нейтронів (рис. 1) [9]. В 

подальшому передбачено перехід на уранову НУМ з активною зо-
ною у 37 ТВЗ. Використання природного урану замість вольфраму 

забезпечує більш інтенсивний вихід первинних фотонейтронів. 
Конструктивно НУМ є зварною конструкцію зі стопу САВ-1 (рис. 
2), що складається з наступних основних елементів: головка, пат-
рубки підведення і відведення теплоносія, вікно вакуумної камери, 

 

Рис. 1. Компоновка активної зони ЯПУ «Джерело нейтронів» [9]: 1 — біо-
логічний захист, 2 — бак ПКЗ, 3 — навісні стелажі, 4 — кільцевий графі-
товий відбивач, 5 — елементи берилійового відбивача, 6 — ТВЗ, 7 — НУМ, 
8 — вхідний та вихідний канали системи контуру охолодження НУМ, 9 — 

вхідний та вихідний канали системи контуру охолодження ПКЗ. 

Fig. 1. Layout of the NSF ‘Neutron Source’ core [9]: 1—biological protection, 

2—subcritical assembly tank, 3—hinged racks, 4—ring graphite reflector, 
5—elements of beryllium reflector, 6—fuel assembly, 7—neutron generating 

target, 8—input and output channels of the neutron generating target cooling 

circuit, 9—input and output channels of the subcritical assembly cooling cir-
cuit. 
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гніздо мішені, пластини мішені, гелієва камера, хвостовик. 
 В активній зоні ПКЗ використовується ТВЗ типу ВВР-М2 (рис. 
3), що розташовуються навколо НУМ, утворюючи щільну гексаго-
нальну структуру активної зони. Тепловидатна збірка складається 

з трьох тепловидатних елементів трубчастої форми: двох коаксіа-
льних трубок циліндричної форми і однієї, зовнішньої — шестиг-
ранної. Ядерний матеріял серцевини твелів товщиною 1 мм у ви-
гляді порошку діоксиду UO2 (збагачення за 

235U — 19,7%) дисперс-
но розподілений в алюмінійовій матриці. Для запобігання потрап-
ляння продуктів поділу урану в теплоносій, поверхні тепловидат-
них елементів покриті захисним шаром стопу САВ-1, товщиною 

0,5–0,75 мм з кожного боку [10]. 
 Відбивач нейтронів складається з двох зон. Перша зона знахо-
диться безпосередньо навколо активної зони ПКЗ та зібрана з декі-
лькох рядів берилійових блоків у вигляді шестигранних призм, ро-
змір яких подібний до розміру ТВЗ. Друга, зовнішня зона предста-
влена циліндричним блоком з реакторного графіту. Тепловідведен-
ня здійснюється за рахунок циркуляції води, яка одночасно слу-
жить сповільнювачем нейтронів [10]. 

 

Рис. 2. НУМ ЯПУ «Джерело нейтронів» [11]. 

Fig. 2. Neutron generating target of NSF ‘Neutron Source’ [11]. 
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3. ВИКОРИСТАННЯ СТОПУ САВ-1 В ЯДЕРНІЙ ЕНЕРГЕТИЦІ 

Алюмінійовий стоп САВ-1 є основним конструкційним матеріялом 

елементів ЯПУ «Джерело нейтронів». САВ-1 відноситься до авіалей 

— алюмінійових стопів потрійної системи Al–Mg–Si, що деформу-
ються та термічно зміцнюються, мають високу корозійну стійкість 

та хорошу корозійно-механічну міцність. Для одержання максима-
льних механічних властивостей САВ-1 піддають загартуванню й 

наступному старінню при кімнатній температурі згідно ПНАЕ Г-7-
022-90 [14]. 
 Стоп САВ-1 має довгу історію використання у ядерній енергети-
ці. Його розробили для використання у першому промисловому 

уран-графітовому реакторі СРСР «А» для одержання зброярського 

плутонію, який був введений в експлуатацію у 1948 р. під керівни-
цтвом І. В. Курчатова [15]. В 50–60х

 роках на території колишнього 

СРСР в рамках прийнятої у 1954 р. загальнодержавної програми по 

створенню мережі регіональних ядерних центрів з дослідницькими 

реакторами, яку ініціював академік І. В. Курчатов, було розпочато 

будівництво дослідницьких реакторів, серед яких були реактори 

ВВР-М у м. Гатчина та м. Києві [16]. У цей час розроблялись і буду-
вались і інші типи реакторів, наприклад, ВВР-Ц, ВВР-С, ВВР-К, 

 

Рис. 3. Поперечний переріз моделю ТВЗ ВВР-М2 [12] та шліф перерізу 

[13]: 1 — оболонка твелів, 2 — паливна серцевина, 3 — теплоносій. 

Fig. 3. Cross section of the fuel assembly ВВР-М2 model [12] and cross section 

cut [13]: 1—fuel rods cladding, 2—fuel meat, 3—coolant. 
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ІРТ та інші, у яких також основним конструкційним матеріялом є 

стоп САВ-1. 
 Важлива якість, завдяки якій стоп САВ-1 одержав широке засто-
сування в атомній промисловості як конструкційний матеріял реа-
кторної техніки, це те, що продукти активації САВ-1 мають дуже 

короткі періоди напіврозпаду. Найбільш довготривалим продуктом 

активації Алюмінію є ізотоп 
24Na, який має період напіврозпаду 15 

годин. Продукти активації домішок, наприклад, Феруму, мають 

більші періоди, однак, очікується, що після піврічної витримки 

елементи зі стопу САВ-1 будуть відноситись до твердих низько ак-
тивних радіоактивних відходів. Також, важлива властивість, яка 

дозволяє використовувати цей стоп для елементів активної зони — 

контрольований вміст Кадмію та Бору, що гарантує високі нейт-
ронно-фізичні характеристики. 

4. ЗАСТОСУВАННЯ СТОПУ САВ-1 
В ПРОЄКТІ ЯПУ «ДЖЕРЕЛО НЕЙТРОНІВ» 

Беручи до уваги високі експлуатаційні і ресурсні характеристики 

стопу САВ-1, підтверджені багаторічним практичним досвідом його 

експлуатації в активних зонах діючих дослідницьких реакторів, в 

тому числі в реакторі ВВР-М Інституту ядерних досліджень НАН 

України в м. Києві, даний матеріял вибрано в якості основного 

конструкційного матеріялу ЯПУ «Джерело нейтронів». Стоп САВ-1 

для ЯПУ «Джерело нейтронів» вибраний з урахуванням проєктних 

особливостей установки, зокрема: проєктних характеристик ЯПУ 

«Джерело нейтронів» (в тому числі параметрів робочого середови-
ща та очікуваної інтеґральної щільности нейтронного потоку), реа-
лізованих механічних навантажень, вимог корозійної стійкости, 

застосовуваних дезактивувальних розчинів. 
 Стоп САВ-1 (ОСТ 1 90048-90 [17]) є основним конструкційним 

матеріялом елементів ЯПУ «Джерело нейтронів», зокрема з цього 

стопу виготовлено такі основні елементи установки: бак та конс-
трукції всередині бака, навісні стелажі, корпус НУМ, облицювання 

басейнів витримки відпрацьованих ТВЗ та відпрацьованих НУМ, 
елементи ТВЗ (рис. 4). 
 Виробником стопу САВ-1 та елементів ЯПУ зі стопу САВ-1 для 

ЯПУ «Джерело нейтронів» є ТОВ Науково-виробнича фірма «Сос-
ни» (м. Дімітровград, РФ). Згідно інформації підприємства-
виробника, у зв’язку з обмеженістю і специфічністю застосування в 

сучасній промисловості стопу САВ-1, а також внаслідок потреби 

для виготовлення елементів ПКЗ широкого сортаменту прокату, 
було організовано виробництво цільової топки цього стопу, віднов-
лено втрачені галуззю технології термооброблення стопу САВ-1 для 

забезпечення необхідних міцнісних характеристик, а також відп-
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рацьовані та атестовані технології його зварювання [11]. 
 У 50х

 роках ХХ століття відзначалися випадки виходу з ладу те-
хнологічних каналів ядерних установок, виготовлених з алюміні-
йового стопу САВ-1. Аналіз причин відмов показав, що цьому спри-
яло окрихчення стопу, викликане термічним старінням при темпе-
ратурах вище 100°C. Проте, в цілому успішний досвід експлуатації 
визначив вибір стопу САВ-1 в якості основного конструкційного 

матеріялу дослідницьких ядерних реакторів басейнового (бакового) 

типу, так як температура експлуатації була нижче 70°C, що гаран-
тувало відсутність окрихчення [19, 20]. Також було доведено, що 

технічний алюміній, який містить Ферум, Силіцій, Купрум і інші 
домішки, може успішно використовуватися в якості матриці дис-
персної паливної композиції до температур 100–130°C [21]. 
 Підтвердження відповідності проєктних характеристик умовам 

роботи стопу САВ-1 було одержано за результатами проведення те-
плогідравлічних та міцнісних розрахунків при проєктуванні та об-
ґрунтуванні безпеки ЯПУ «Джерело нейтронів». У свою чергу, під 

час виконання державної експертизи ЯРБ у ДНТЦ ЯРБ були розро-
блені свої теплогідравлічні моделі сектору ПКЗ та НУМ і виконані 
повірочні розрахунки для умов нормальної експлуатації [22] та 

[23]. За результатами розрахунків максимальні температури обо-
лонки палива та НУМ не перевищують 45°C, що значно нижче умов 

експлуатації стопу САВ-1 (рис. 5). 

 

Рис. 4. Активна зона ЯПУ «Джерело нейтронів» з імітаторами ТВЗ [18]. 

Fig. 4. NSF ‘Neutron source’ core with fuel assembly imitators [18]. 
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 У 80–90х
 роках минулого століття фахівці ПІЯФ (Федеральна 

державна бюджетна установа «Петербурзький інститут ядерної фі-
зики ім. Б. П. Константинова Національного дослідницького цент-
ру «Курчатовський інститут», м. Гатчина, РФ) спільно з НДІАР 

(Акціонерне товариство «Державний науковий центр–Науково до-
слідний інститут атомних реакторів», м. Дімітровград, РФ) займа-
лися вивченням впливу нейтронів на механічні властивості стопу 

САВ-1 і оцінку терміну служби корпусу реактора ВВР-М у 

м. Гатчина. Вплив нейтронного опромінення на структуру стопу не 

було виявлено до флюенса 3⋅1021
 см−2. Пізніше зразки САВ-1 були 

опромінені до флюенса 2,6⋅1022
 см−2

 і виміряні їх механічні власти-
вості. Матеріял значно знизив пластичність, але залишився досить 

міцним для умов дослідницьких реакторів. Єдиним обмеженням 

стала вимога відсутности ударних навантажень [19]. Останнім ча-
сом зроблена спроба підтвердити механічні властивості стопу до 

флюенсу 3,48⋅1022
 см−2

 (Е ≥ 0,8 МэВ) [24]. 
 Проєктні характеристики ЯПУ «Джерело нейтронів», зокрема не 

перевищення максимальної температури теплоносія вище 35°C та 

максимальної інтеґральної щільности потоку нейтронів в активній 

зоні ЯПУ «Джерело нейтронів» 2,4⋅1013
 см−2/с (флюенс нейтронів 

протягом активного етапу експлуатації установки не перевищить 

1020
 см−2), забезпечують проєктні міцнісні характеристики елемен-

тів зі стопу САВ-1 під час всього терміну експлуатації ЯПУ «Дже-
рело нейтронів». 
 Активна зона ЯПУ «Джерело нейтронів» набирається з ТВЗ типу 

ВВР-М2, висока надійність яких підтверджена багаторічною екс-
плуатацією в реакторах ВВР-М. Елементи ВВР-М2 виготовляються 

зі стопу САВ-1 в тому числі через якості стопу при експлуатації в 

умовах активних зон реакторів. Тепловидатні збірки типу ВВР-М2 

зі збагаченням палива 36% використовувались на дослідницьких 

реакторах з 1963 р. [25, 26]. Проте, модифікація ТВЗ ВВР-М2, яка 

 

Рис. 5. Результати теплогідравлічних розрахунків. 

Fig. 5. Results of thermohydraulic calculations. 
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використовується на ЯПУ «Джерело нейтронів», досить нова, і була 

спроєктована наприкінці 1990-х в рамках виконання Програми 

зменшення збагачення ядерного палива на дослідницьких та ви-
пробувальних реакторах (Reduced Enrichment for Research and Test 

Reactors, RERTR) [27, 28]. У 1994 р. Міністерство атомної енерге-
тики Російської Федерації розпочало програму «Створення тепло-
видатних елементів (твелів) і тепловидатних збірок з паливом, зба-
гаченим ураном-235 до 20% для активних зон дослідницьких реак-
торів» [29]. У 1996 р. на Новосибірському заводі хімконцентратів 

(НЗХК) було виготовлено п’ять тестових зразків ТВЗ [30], вони бу-
ли випробувані на цілісність [31], до 2001 року опромінені у реак-
торі ВВР-М (м. Гатчина, РФ) до глибини вигоряння ≈ 75% [32], і 
згодом почалось серійне виробництво цього палива. На початку 

2006 р. на НЗХК було розпочато серійне виробництво ТВЗ типу 

ВВР-М2 із збагаченням по урану-235 нижче 20% для дослідниць-
ких реакторів [29]. Трубчасті твели виготовляються методою екст-
рузії (видавлювання) або волочіння. Ці методи використовуються 

для одержання твелів з великим відношенням розмірів поперечного 

перерізу до довжини. Методу екструзії (спільного видавлювання) 
застосовують для виготовлення твелів на основі легкодеформівних 

металів (Al), а також жароміцних стопів (нержавіюча сталь). Труб-
часті дисперсійні твели можуть бути виготовлені і методою воло-
чіння. Основна мета цієї методи — забезпечити щільний контакт 

між паливним сердечником і оболонкою твела [21]. На НЗХК вико-
ристовується метода екструзії [13]. 
 В рамках Програми RERTR на низькозбагачене паливо ВВР-М2 

був переведений і дослідницький реактор ВВР-М (ІЯД, м. Київ). Бу-
ли розроблені обґрунтування безпеки зберігання свіжого та відпра-
цьованого ядерного палива [33], обґрунтування безпеки переведення 

та експлуатації реактора ВВР-М на низькозбагаченому паливі [34], 
які пройшли державну експертизу ЯРБ і у 2005 р. одержали пого-
дження Держатомрегулювання на використання низькозбагаченого 

палива на реакторі ВВР-М. Саме, для реактора ВВР-М ІЯД і було ви-
конано більшість розрахунків та обґрунтувань безпеки використан-
ня низькозбагаченого палива типу ВВР-М2. Для експлуатації в яде-
рних дослідницьких установках України НЗХК виробляє ТВЗ ВВР-
М2 з довжиною паливної серцевини 50 см. У той час, як для дослід-
ницьких реакторів у Європі та Азії виготовляються ТВЗ ВВР-М2 з 

подовженою до 60 см паливною серцевиною та дещо іншими параме-
трами ядерного палива. За час експлуатації ТВЗ ВВР-М2 не було за-
фіксовано експлуатаційних подій пов’язаних з стопом САВ-1. 

5. ВИСНОВОК 

У ННЦ ХФТІ НАН України наразі триває етап фізичного пуску но-
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вітньої дослідницької ядерної установки, що на сьогодні не має 

аналогів у світі. Незважаючи на новизну ЯПУ «Джерело нейтро-
нів» при її проєктуванні та будівництві одним з основних принци-
пів було використання накопиченого досвіду з проєктування, буді-
вництва та експлуатації дослідницьких установок з урахуванням 

специфіки ЯПУ «Джерело нейтронів». Зокрема, позитивний досвід 

застосування алюмінійового стопу САВ-1 в якості основного конс-
трукційного матеріялу корпусу та внутрішньокорпусних пристроїв 

дослідницьких реакторів, які експлуатуються з 50-х років XX сто-
ліття, свідчить про його високі міцнісні, теплофізичні, нейтронно-
фізичні і корозійні властивості для умов експлуатації ЯПУ «Дже-
рело нейтронів». 
 Технологічні процеси, матеріяли, технічні та організаційні рі-
шення, які застосовуються на ЯПУ «Джерело нейтронів», апробо-
вані при експлуатації енергетичних або дослідницьких ядерних ус-
тановок, критичних і підкритичних збірок, прискорювачів заря-
джених частинок та прийнятність їх використання підтверджена 

результатами досліджень, випробувань і одержала погодження за 

результатами державної експертизи ЯРБ. 
 Зазначені передумови забезпечують безаварійну експлуатацію 

ЯПУ «Джерело нейтронів» протягом проєктного терміну з погляду 

використаних конструкційних матеріялів. 
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METALLIC SURFACES AND FILMS 

PACS numbers: 43.35.+d, 61.72.Ff, 81.40.-z, 81.65.-b, 81.65.Kn, 83.10.Tv 

Структурно-фазовий стан і властивості поверхні стопу АМг6 

після електроіскрового леґування Вольфрамом і фінішного 

ультразвукового оброблення 

В. В. Могилко*, А. П. Бурмак*, С. М. Волошко*, C. І. Сидоренко*, 

Б. М. Мордюк*,**  

*Національний технічний університет України 
 «Київський політехнічний інститут імені Ігоря Сікорського», 
 просп. Перемоги, 37, 
 03056 Київ, Україна 
**Інститут металофізики ім. Г. В. Курдюмова НАН України, 
  бульв. Академіка Вернадського, 36, 
  03142 Київ, Україна 

Проаналізовано ефективність модифікування поверхневих шарів алюмі-
нійового стопу AMг6 комбінованим обробленням, що включає електроіск-
рове леґування (ЕІЛ) Вольфрамом та фінішне ультразвукове ударне оброб-
лення (УЗУО), щодо покращення мікроструктури, міцности та корозійних 

властивостей. Результати електронно-мікроскопічної та рентґенострукту-
рної фазової аналізи свідчать про формування поверхневого шару, що міс-
тить твердий розчин Al–W та інтерметалідні фази Al4W або Al12W, які 
обумовлюють зміцнення. Мікродюрометричною аналізою показано, що за 

рахунок комбінованого оброблення (ЕІЛ (W) + УЗУО) мікротвердість пове-
рхневих шарів зростає вдвічі у порівнянні із вихідним станом. Встановле-
но, що модифікована поверхня має підвищені антикорозійні властивості, 
що пов’язано із пришвидшеним формуванням пасивувальної оксидної 

 
Corresponding author: Vladyslav Vitaliyovych Mohylko 
E-mail: vlad.mohylko@gmail.com 
 
**National Technical University of Ukraine ‘Igor Sikorsky Kyiv Polytechnic Institute’, 
  37 Peremohy Ave., UA-03056 Kyiv, Ukraine 
**G. V. Kurdyumov Institute for Metal Physics, N.A.S. of Ukraine, 
  36 Academician Vernadsky Blvd., UA-03142 Kyiv, Ukraine 
 
Citation: V. V. Mohylko, A. P. Burmak, S. M. Voloshko, S. I. Sidorenko, and B. N. Mordyuk, 
Structure Phase State and Properties of Аl–6Мg Alloy after Electric Discharge Alloying 

with Tungsten and Ultrasonic Finishing, Metallofiz. Noveishie Tekhnol., 44, No. 5: 639–
657 (2022). DOI: 10.15407/mfint.44.05.0639 

Metallophysics and Advanced Technologies  
Ìåòàëîôіç. íîâітні òåõíîë.  
Metallofiz. Noveishie Tekhnol.  
2022, vol. 44, No. 5, pp. 639–657 
https://doi.org/10.15407/mfint.44.05.0639 
Reprints available directly from the publisher 

 2022 G. V. Kurdyumov Institute for Metal Physics,  
National Academy of Sciences of Ukraine 

Published by license under  
the G. V. Kurdyumov Institute for Metal Physics–

N.A.S. of Ukraine Publishers imprint. 
Printed in Ukraine. 

https://doi.org/10.15407/mfint.44.05.0639
https://doi.org/10.15407/mfint.44.05.0639


640 В. В. МОГИЛКО, А. П. БУРМАК, С. М. ВОЛОШКО та ін. 

плівки завдяки великій кількості міжзеренних і міжфазних меж. 

Ключові слова: алюмінійовий стоп, ультразвукове ударне оброблення, 

електроіскрове леґування, мікроструктура, мікротвердість, корозія. 

The efficiency of modification of the surface layers of Al–6Mg aluminium 

alloy by combined treatment, including electric discharge surface alloying 

(EDSA) with Tungsten and finishing ultrasonic impact treatment (UIT) to 

improve the microstructure, strength and corrosion properties is analysed. 

The results of electron microscopic and x-ray structural phase analyses indi-
cate the formation of the surface layer containing Al–W solid solution and 

Al4W or Al12W intermetallic phases, which cause hardening. Micro-
durometric analysis shows that the combined (EDSA (W) + UIT) process dou-
bled the microhardness of the surface layers as compared to the initial state. 
As shown, the modified surface possesses the increased anti-corrosion prop-
erties owing to the accelerated formation of the passivating oxide film due to 

the large number of intergranular and interfacial boundaries. 

Key words: aluminium alloy, ultrasonic impact treatment, electric discharge 

alloying, microstructure, microhardness, corrosion. 

(Отримано 7 квітня 2022 р.) 
  

1. ВСТУП 

Алюмінійові стопи є одними з найбільш широко застосовуваних 

конструкційних матеріялів у аерокосмічній та автомобільній галу-
зях промисловости через високу питому міцність і здатність до фо-
рмоутворення методами пластичної деформації. 
 Для зміцнення поверхневих шарів стопів Алюмінію наразі ши-
роко застосовуються методи поверхневої пластичної деформації [1–
3], у тому числі для формування композитних шарів, зміцнених ча-
стинками оксидів/карбідів/нітридів [4–8] або чистих металів [9, 

10]. Поміж них такі методи, як шротоструменеве оброблення [1], 
армування алюмінійових стопів інтерметалідними частинками 

TiAl за допомогою інтенсивної пластичної деформації рівноканаль-
ним пресуванням [11], або методою тертя з перемішуванням 

(friction stir processing — FSP) спеціяльними насадками [4], а та-
кож високочастотне ударне оброблення поверхні за допомогою уль-
тразвукового інструменту [3, 6, 7]. 
 Вагомою перевагою алюмінійових стопів у порівнянні з багатьма 

іншими металевими матеріялами є також і підвищена корозійна 

стійкість. Порівняно з алюмінієм, корозійна витривалість якого у 

нейтральних і неагресивних середовищах забезпечується природ-
ньо відновлюваною оксидною плівкою Al2O3 [12, 13], алюмінійові 
стопи зазвичай містять леґувальні елементи для підвищення меха-
нічних і у деякій мірі антикорозійних властивостей у агресивних 
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середовищах, що містять аніони Хлору та/або інших галогенів [14]. 

Однак, позитивна дія леґувальних елементів часто обмежена їх 

концентрацією, яка не повинна перевищувати критичної розчинно-
сти у твердому розчині на основі Алюмінію. Це пов’язано із суттє-
вою зміною умов корозії у випадку виділення в матричному твер-
дому розчині частинок другої фази з відмінними електрохемічними 

властивостями [15]. З цієї ж причини композитам і композитним 

шарам також властива зменшена антикорозійна стійкість. 
 Вказаний вище недолік не притаманний суцільним захисним 

шарам, які можуть бути одержані на металевих поверхнях різними 

методами напилення [16, 17], оксидування [18–20] або електроіск-
рового леґування (ЕІЛ) [21–24]. 
 Серед найбільш витривалих у агресивних середовищах покриттів 

та поверхневих шарів можна виділити інтерметаліди Алюмінію з 

перехідними металами (ПМ: Ti, Ni, Mo, Ta, V, Nb, а також W). 
Вважається, що домішки перехідних металів покращують захисні 
властивості оксидного шару (Al2O3) на поверхні інтерметалідного 

шару AlxПМy, у тому числі стійкість до локалізованої (точкової) ко-
розії [14, 25–27]. 
 Інтерметаліди системи W–Al демонструють серед бінарних сто-
пів суттєво покращені механічні [28–33] та антикорозійні [34–37] 
властивості. Формування інтерметалідного поверхневого шару мо-
же бути забезпечене із використанням методи ЕІЛ. Показано, що 

леґування оброблюваної поверхні матеріялом електроду в комбіна-
ції з деформаційним обробленням є ефективним з огляду на зміц-
нення та підвищення зносостійкости, жаростійкости та антикоро-
зійних властивостей [20–23, 38]. 
 Метою даної роботи є аналіза мікроструктури, фазового стану, 
мікротвердости та корозійних властивостей поверхневого шару 

алюмінійового стопу АМг6 після його комбінованого оброблення 

послідовним електроіскровим леґуванням Вольфрамом і фінішною 

високочастотною ударною деформацією за допомогою ультразвуко-
вого інструменту. 

2. МЕТОДИКА ЕКСПЕРИМЕНТУ 

Об’єктом даного дослідження являється конструкційний алюміні-
йовий стоп АМг6 із хемічним складом, наведеним у табл. 1. Були 

виготовлені циліндричні зразки висотою 10 мм та діяметром 18 мм 

зі стопу АМг6 та проведено додатковий відпал за температури 320°С 

із годинною витримкою за температури 250°С та поступове охоло-
дження до кімнатної температури разом із піччю з метою зняття 

внутрішніх напружень. 
 Електроіскрове леґування зразків проведено [21, 22] на повітрі із 

використанням W аноду, із питомою тривалістю обробки 1 хв./см2, 
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тривалістю, енергією та частотою прикладення електричних імпу-
льсів, які становили 200 мкс, 1 Дж і 50 ± 3 Гц, відповідно. 
 Вибір Вольфраму як леґувального елемента обумовлений тим, 
що даний метал володіє низкою високих механічних та фізичних 

властивостей, а саме високою жароміцністю, твердістю та зносо-
стійкістю. Метою даного оброблення було створення леґованого 

шару товщиною 25 мкм–50 мкм, тому було підібрано відповідні 
режими. Контроль шорсткости поверхні проведено на профілографі 
П-210, котра після леґування склала Rz близько 10 мкм. 
 Додаткове ультразвукове ударне оброблення зразків із налеґова-
ними шарами, яке застосовувалося з метою одержання комплексу 

підвищених механічних властивостей, було проведено на установці 
УЗГ-300 за семибойковою контактною схемою. Опис даної методи-
ки детально викладено в роботах [7, 22–24]. Було емпірично підіб-
рано режими УЗУО задля забезпечення максимальної мікротвердо-
сти та мінімальної шорсткости поверхні зразків, амплітуда склада-
ла 15 мкм, а час оброблення — 30 с. 
 Дослідження фазового складу проведено за допомогою методи 

рентґенівської фазової аналізи на дифрактометрі Rigaku Ultima IV 

у мідному випроміненні (λ(CuKα) = 1,5418 Å) за наступних умов: ін-
тервал кутів зйомки 2θ = 20°–120°, крок — 0,04°, час витримки у 

точці — 2 с, загальна тривалість зйомки одного зразка складала 

90 хв. З метою дослідження напруженого стану композитного пок-
риття зразків на різній глибині від поверхні застосували дві схеми 

фокусування обладнання: у геометрії Бреґґа–Брентано (θ–2θ) та ге-
ометрії «ковзного променя» (GIXRD), за якою кут падіння рентґе-
нівського випромінювання становив 3° [17]. 
 Мікродюрометрична аналіза синтезованих покриттів та поверх-
невих шарів стопу виконувалася на приладі ПМТ-3 методою Вікер-
са за навантаження 100 г, причому зміна мікротвердости за товщи-
ною модифікованого стопу — з навантаженням 20 г. 
 Така відмінність величин навантаження обумовлювалася тим 

фактором, що на величину мікротвердости має впливати лише мо-
дифікований шар, тобто виключаючи вклад із боку матеріялу осно-
ви. За співвідношенням середнього значення мікротвердости 

slHµ  

зміцненого шару до мікротвердости вихідного стопу АМг6 
inHµ  ви-

значено ступінь зміцнення khard поверхневих шарів після комбіно-
ваного оброблення за формулою: 

ТАБЛИЦЯ 1. Хемічний склад стопу АМг6, % ваг. 

TABLE 1. Chemical composition of Al–6Mg (5056) alloy, % wt. 

Mg Mn Fe Si Zn Cu Ti Al 

5,8–6,3 0,6 0,4 0,4 0,2 0,1 0,1 Решта 
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 µ µ= sl in
hard /k H H . (1) 

 Інтенсивність зміцнення модифікованих шарів визначено за фо-
рмулою [22, 24]: 

 µ µ= −sl in
hard sl( ) /I H H h . (2) 

 Експериментально доведено, що внаслідок УЗУО відбувається 

формування зон інтенсивного подрібнення структурних елементів 

для різних металів та стопів (їх середня товщина — 50 мкм) [3, 6, 

22–24]. Саме тому для визначення інтенсивности зміцнення Ihard 

було використано значення товщини шару hsl 50 мкм. 
 Також було проведено дослідження мікроструктурних змін у мо-
дифікованих шарах методою електронної мікроскопії за допомогою 

скануючого електронного мікроскопу TESCAN Mira 3 LMU із вбу-
дованим енергодисперсійним мікроаналізатором OXFORD X-MAX 

за прискорювальної напруги 30 кВ та збільшення до 104
 разів. 

 Додатковим способом електронно-мікроскопічних досліджень 

структури була трансмісійна електронна мікроскопія на приладі 
JEM-100 CX-II при значенні прискорюючої напруги 200 кВ за мето-
дикою тонких фольг. Зразки для цих досліджень були виготовлені 
методою механічного шліфування до товщини ∼ 30 мкм. Подальше 

потоншення зразків проводилося за допомогою одностороннього еле-
ктролітичного полірування в розчині універсального електроліту. 
 Корозійна поведінка алюмінійового стопу АМг6 після комбіно-
ваного оброблення досліджувалася за трьохелектродною схемою у 

3,5% водному розчині NaCl із застосуванням каломельного та пла-
тинового електродів [22, 27]. 

3. ЕКСПЕРИМЕНТАЛЬНІ РЕЗУЛЬТАТИ ТА ОБГОВОРЕННЯ 

Рисунок 1 демонструє РЕМ-зображення мікроструктури поверхні 
стопу АМг6 після комбінованого оброблення ЕІЛ (W) + УЗУО. Мо-
жна констатувати, що деформаційна складова комбінованого обро-
блення забезпечує незначну шерсткість рівномірно модифікованої 
поверхні, в певних областях якої видно напливи деформаційної 
природи. Поверхневий шар переважно суцільний (рис. 1, б), хоча 

зрідка спостерігаються області композитної природи (рис. 1, в). 
 Таблиця 2 містить дані щодо хемічного складу характерних обла-
стей модифікованої поверхні, що позначені на рис. 1, в. Видно, що 

поверхневий шар містить області/частинки алюмінідів Вольфраму і 
оксидів Алюмінію (спектри 2, 3) та зрідка майже чистого Вольфра-
му (спектер 1), розподілені у твердому розчині Al–W (спектер 4). 
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 РЕМ-зображення поперечного перерізу дослідженого зразку мо-
дифікованого Вольфрамом методами ЕІЛ та ультразвукове ударне 

оброблення (УЗУО), а також концентраційний розподіл елементів 

за глибиною представлені на рис. 2 та рис. 3. 
 Концентраційні профілі (рисунок 2) та концентраційні мапи 

рентґенівських відображень основних матричних елементів (Al, 

Mg) та Вольфраму (рис. 3) свідчать, що комбінація метод електроіс-
крового леґування вольфрамовим електродом із наступним УЗУО 

дозволяє сформувати поверхневий шар товщиною близько 20 мкм–
25 мкм із підвищеним вмістом Вольфраму із поодинокими вклю-
ченнями W. 
 Глибина проникнення окремих атомів/кластерів Вольфраму 

складає близько 40 мкм від поверхні. Тобто, крім формування на 

поверхні суцільного шару із підвищеним вмістом Вольфраму вна-

 

Рис. 1. РЕМ-зображення поверхні зразка АМг6 після комбінованого обро-
блення ЕІЛ (W) + УЗУО за різних збільшень. 

Fig. 1. SEM-images of the surface of Al–6Mg alloy specimen after combined 

treatment by EDSA (W) + UIT at various magnifications. 
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слідок дифузійних процесів, інтенсифікованих за рахунок локаль-
ного розтолення та наступного нагрівання глибших шарів матрич-
ного стопу, може відбуватися проникнення Вольфраму вглиб зраз-
ка. Наявність Fe можна пояснити високою твердістю інтерметалід-
ного шару Al–W, що може сприяти перебігу масоперенесення Fe із 

залізного бойка у модифіковані поверхневі шари зразка у процесі 
фінішного УЗУО. 
 За допомогою рентґенівської фазової аналізи поверхневих шарів 

за схемою «θ–2θ» встановлено, що крім рефлексів Алюмінію та слі-
дів фази Al3Mg2 (з характерним кутовим розташуванням її дифрак-
ційних максимумів у околі рефлексу (111) Al) можна спостерігати 

лише сліди рефлексів, які за кутовими положеннями збігаються із 

рентґенівськими максимумами Вольфраму (рис. 4, а). Це свідчить 

про незначну кількість (< 3–5%) інтерметалідних включень у мо-
дифікованому поверхневому шарі. 
 Лише застосування геометрії ковзного променю (GIXRD), яка 

дозволяє одержувати інформацію щодо структурно-фазового стану 

тонкого поверхневого шару, дозволило зареєструвати наявність у 

модифікованому шарі досліджуваних зразків інтерметалідних фаз 

Al4W та Al12W, а також оксиду алюмінію Al2O3 (рис. 4, б). Це узго-
джується з літературними даними, адже інтерметаліди системи Al–
W перехідного складу (Al3W, Al7W3, Al2W) є високотемпературни-
ми та зазнають за повільного охолодження евтектоїдного та пери-
тектичного розпаду за температур близько 1300°С та 650°С, відпо-
відно. Так, авторам роботи [33] вдалося зафіксувати інтерметалідні 
фази Al4W та Al12W методами вакуумної індукційної плавки та її 
поєднання із плазмовим дуговим отопленням, тобто за високої тем-
ператури та дуже низької швидкости охолодження. Подібні мірку-
вання щодо існування стабільних інтерметалідних фаз W та Al ви-
словили автори роботи [32], котрі змогли зафіксувати Al12W вна-
слідок одержання порошку Al–xW шляхом термічного відновлення 

та газового розпилення. Також було встановлено, що формування 

ТАБЛИЦЯ 2. Хемічний склад (% ваг.) областей модифікованої поверхні, 

наведених на рис.1, в. 

TABLE 2. Chemical composition (% wt.) of the areas of the modified surface 

shown in Fig. 1, в. 

Спектер C O Mg Al Fe Cu Zn W Всього 

1 1,84 5,01 0,89 5,44 0,71 0,56 0,11 76,43 100,00 

2 2,32 25,79 5,96 53,51 1,32 1,53 0,18 9,39 100,00 

3 2,05 26,44 5,56 51,53 1,64 2,53 0,21 9,98 100,00 

4 1,02 5,72 5,45 64,07 2,17 3,78 0,13 17,66 100,00 
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цього інтерметаліду спостерігалось лише за певних умов (концент-
рації, температури та середовища), адже у більшості випадків пере-
важно одержувались оксидні сполуки Al2O3 та WO3. Формування 

інтерметалідної фази Al4W зафіксовано за умов лазерного леґу-
вання у роботі [35]. Встановлено, що за рахунок напилення W на Al 
підкладинку та подальшого отоплення поверхні за допомогою ітер-
бійового лазера відбувається леґування поверхневого шару, що міс-
тить інтерметалід Al4W, товщина якого сягала 100–160 мкм у за-
лежності від інтенсивности застосованого лазерного променю. 
 У нашому випадку за умов багатократної дії електричного розря-
ду між вольфрамовим електродом та поверхнею зразка відбувається 

їх топлення та взаємне масоперенесення [21,36]. По-перше, у роз-
топі, що локально утворюється у місцях дії електроіскрового роз-
ряду, відбувається інтенсивне перемішування матричного стопу з 

продуктами ерозії вольфрамового електроду за рахунок інтенсив-
них вихрових течій. По-друге, після твердіння модифікованої по-
верхні за рахунок теплових ефектів широкого радіюса дії за раху-
нок високої теплопровідности алюмінійового стопу, відбуваються 

інтенсивні дифузійні процеси та формування твердого розчину Al–
W. Про це свідчить аналіза періоду ґратниці алюмінію у вихідному 

стані (0,4068 нм) та після ЕІЛ (0,4078 нм). У самому поверхневому 

шарі період ґратниці твердого розчину ще більший (0,4091 нм), що, 

 

Рис. 2. РЕМ-зображення поперечного перерізу зразка стопу АМг6 після 

ЕІЛ (W) + УЗУО та концентраційний розподіл складових (Al, Mg, W) за 

глибиною. 

Fig. 2. SEM-image of the cross-section of the Al–6Mg (5056) alloy after com-
bined EDSA (W) + UIT process and depth distribution profiles of constituent 

elements (Al, Mg, W). 
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очевидно, пов’язано із частковим заміщенням атомів Алюмінію у 

твердому розчині атомами Вольфраму. Крім того, багатократною 

дією електричного розряду та нерівномірністю процесів леґування 

та перемішування можна пояснити спостережуване формування у 

твердому розчині Al–W певної кількости інтерметалідних фаз (рис. 
4, б). Їх кутові положення найбільш інтенсивних додаткових реф-
лексів збігаються із максимумами, характерними для Al4W [35] та 

Al12W [28, 31]. 
 Загалом за даними рентґенівської дифрактометрії та растрової 
електронної мікроскопії можна підсумувати, що процес комбінова-
ної ЕІЛ (W) + УЗУО внаслідок локального отоплення леґуючого ма-
теріялу й механічно та термічно індукованого перемішування про-
дуктів ерозії вольфрамового електрода із матричним стопом приво-
дить до утворення модифікованого шару товщиною ∼ 20–25 мкм, 
що має ознаки поверхневого композиту з матрицею твердого розчи-
ну атомів Вольфраму в Алюмінії та втіленими частинками інтерме-

 

Рис. 3. РЕМ-зображення поперечного перерізу зразка стопу АМг6 після 

ЕІЛ (W) + УЗУО та рентґенівські мапи розподілу елементів (Al, Mg, W). 

Fig. 3. SEM-image of the cross-section of the Al–6Mg (5056) alloy and X-ray 

distribution maps of the constituent elements (Al, Mg, W) after EDSA 

(W) + UIT. 
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талідів Al4W та Al12W. Більш глибокі шари (∼ 40–50 мкм) також мі-
стять підвищену концентрацію атомів Вольфраму (рис. 2, 3) за ра-
хунок масоперенесення, інтенсифікованого підвищеною темпера-
турою, теплопровідністю Алюмінію та високим ступенем деформа-
ції матричного алюмінійового стопу. 
 Відомо, що наявність зміцнювальних інтерметалідних частинок 

є додатковим чинником подрібнення зеренної структури поверхне-
вого шару за умов його інтенсивної пластичної деформації під час 

високочастотного ударного навантаження [4, 6–9, 11, 22, 24]. У 

нашому випадку, УЗУО поверхні модифікованого ЕІЛ (W) стопу 

АМг6 також обумовлює утворення фраґментованої мікрострукту-
ри, яка містить суміш субмікроскопічних зерен (0,3–0,7 мкм) та 

ультрадисперсних субзерен (< 100 нм) із частинками другої фази, 

 

 

Рис. 4. Дифрактограми стопу АМг6 після ЕІЛ (W) + УЗУО, зареєстровані 
за схемою θ–2θ (а) та за геометрії «ковзного променя» (б). 

Fig. 4. The diffraction patterns of the Аl–6Мg alloy after EDSA (W) + UIT 

registered using the ‘θ–2θ’ scheme (а) and GIXRD (б). 
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які формують міжзеренні прошарки (рис. 5, в). Про це свідчить по-
рівняння ТЕМ-зображень мікроструктури та електронної дифрак-
ції стопу АМг6 після УЗУО (рис. 5, а) та після комбінованого оброб-
лення ЕІЛ (W) + УЗУО (рис. 5, б, в). Наявність у поверхневому шару 

частинок другої фази (інтерметалідів Al4W та/або Al12W) підтвер-
джується і світлопольними ТЕМ зображеннями, а також появою 

додаткових рефлексів на картині електронної дифракції (рис. 5, б). 
 Зареєстровані рентґенівською дифрактометрією, растровою та 

трансмісійною електронною мікроскопією особливості мікрострук-
турного та фазового стану модифікованого комбінованим оброблен-
ням ЕІЛ (W) + УЗУО поверхневого шару пояснюють зростання мік-
ротвердости у порівнянні з окремо обробленою УЗУО поверхнею. 
Дійсно, крім суто дислокаційних механізмів деформаційного зміц-
нення стопу АМг6 пластична деформація композитного шару, сфо-
рмованого впродовж ЕІЛ (W), спричиняє додаткове зміцнення че-
рез наявність додаткових перешкод руху дислокацій у вигляді ато-
мів Вольфраму або їх кластерів, а також частинок інтерметалідів. 
Відомо, що зміцнення нанорозмірними (< 50 нм) частинками другої 
фази може бути описане механізмом Орована [39]. 
 Значне підвищення мікротвердости поверхневих шарів промис-
лового стопу АМг6, виявлене мікродюрометричною аналізою після 

модифікації комбінованим обробленням, показане на рис. 6. Мож-
на бачити, що послідовне застосування комбінації метод ЕІЛ та 

УЗУО для модифікації поверхневих шарів дозволяє підвищити мі-
кротвердість поверхні приблизно у чотири рази порівняно із вихід-

 

Рис. 5. ТЕМ-зображення та картини електронної дифракції мікрострукту-
ри поверхневого шару зразка АМг6 до (а) та після (б, в) комбінованого об-
роблення ЕІЛ (W) + УЗУО. 

Fig. 5. TEM-images and selective area diffraction patterns of the microstruc-
ture in the surface layer of Al-6Mg alloy specimens before (а) and after (б, в) 
combined treatment by EDSA (W) + UIT. 
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ним зразком (рис. 6, крива 2) та у два рази порівняно із зразком, 
який піддавався виключно УЗУО (рис. 6, крива 1). 
 Ступінь зміцнення khard модифікованих шарів стопу АМг6 та інте-
нсивність зміцнення Ihard після ультразвукового ударного та комбі-
нованого оброблення показано у табл. 3. Встановлено, що khard та Ihard 

значно підвищуються внаслідок модифікації поверхні стопу АМг6 

обома способами. А попереднє електроіскрове леґування W позити-
вно впливає на ефективність подальшого УЗУО, адже вищезгадані 
параметри підвищуються майже вдвічі. Як зазначено вище, зміц-
нення поверхневих шарів стопу АМг6 впродовж послідовної дії 
ЕІЛW та фінішного УЗУО відбуваються за сприяння дифузійних 

процесів між матричним матеріялом та продуктами ерозії вольфра-
мового аноду, збільшення ступеню дефектности структури, подріб-
нення зерен та, відповідно, збільшення кількости меж зерен, утво-
рення бімодальної структури, а також появи великокутових меж. 

 

Рис. 6. Залежність мікротвердости від часу УЗУО вихідного зразка і зраз-
ка, модифікованого попередньо ЕІЛ (W). 

Fig. 6. Dependences of the surface microhardness of samples on the duration 

of UIT (1) an initial sample and after EDSA (W) pre-treatment (2). 

ТАБЛИЦЯ 3. Властивості стопу АМг6 після різних обробок. 

TABLE 3. Properties of Al–6Mg (5056) alloy after different treatments. 

Матеріял (оброблення) 
Мікротвер-

дість HV, ГПа 

Ступінь 

зміцнення 

khard 

Інтенсивність 

зміцнення Ihard, 
МПа/мкм 

АМг6 (вихідний стоп) 0,84 1 0 

АМг6 (УЗУО 30 с) 1,43 1,70 11,8 

АМг6 (ЕІЛ (W) + УЗУО 30 с) 2,31 2,75 29,4 
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 Перелічені фактори також впливають на корозійну поведінку та 

захисні властивості поверхневого шару стопу. На рисунку 7 наведе-
ні залежності поляризації у відкритій комірці від часу перебування 

у розчині NaCl зразків після вихідного термічного оброблення, 
УЗУО, а також після комбінованого оброблення ЕІЛ (W) та УЗУО. 
Рисунок 8 демонструє криві циклічної поляризації після різних 

режимів деформаційного та комбінованого оброблення. 
 Аналіза результатів поляризації у відкритій комірці підтвер-
джує підвищення рівня корозійних властивостей поверхні стопу 

АМг6 після УЗУО порівняно із відпаленим та необробленим зраз-
ком (рис. 7). Це проявляється у більш електропозитивному значен-
ні потенціялу корозії обох модифікованих зразків у порівнянні із 

вихідним станом. 
 Криві циклічної поляризації та критичні точки на них (рис. 8) до-
зволяють більш детально проаналізувати перебіг електрохемічних 

процесів на досліджуваних поверхнях. Додатково до потенціялу ко-
розії Ек, визначеному за потенціялом насичення на часових залеж-
ностях потенціялу у відкритій комірці (рис. 7), за положенням пе-
регину на анодній гілці кривої поляризації (рис. 8) може бути ви-
значений потенціял пітингу Епіт (локальної корозії). Електрохемічні 
характеристики, визначені за критичними точками на поляриза-
ційних кривих, наведені у табл. 4. Видно, що після деформаційного 

оброблення відповідні потенціяли набувають менш неґативних зна-
чень. Комбінована дія ЕІЛ (W) та фінішне УЗУО сприяє подальшому 

зміщенню Eк у бік менш неґативних потенціялів на 30 мВ порівняно 

із окремо проведеним УЗУО (табл. 3). Що стосується потенціялу то-

 

Рис. 7. Поляризаційні криві залежности потенціялу відкритої комірки від 

часу витримки у розчині NaCl зразків стопу АМг6 у вихідному стані (0), 
після УЗУО (1), а також після ЕІЛ (W) + УЗУО (2). 

Fig. 7. Time dependences of the open circuit potential of the Al–6Mg alloy 

specimens in the initial state (0), after UIT (1), and EDSA (W) + UIT (2). 
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чкової корозії Епіт, то він дещо знижується ймовірно через вищу де-
фектність поверхні та наявність частинок інтерметалідних фаз. 
Оскільки електрохемічні характеристики фаз і матриці різняться, 

то сеґреґації вольфрамових включень у поверхневих шарах матері-
ялу можуть утворювати гальванічні мікроелементи із Al чи Mg на 

обробленій поверхні досліджуваного зразка, у результаті електро-
хемічних реакцій на яких формуються локальні заглиблення коро-
зійної природи. Дійсно, атоми Алюмінію та Магнію мають подібний 

електропотенціял (−1,66 В), тоді як електропотенціял W значно ви-
щий (+0,68 В), тобто існує висока імовірність утворення гальваніч-
них пар, які стануть аналогами центрів корозії. Тобто, включення 

Вольфраму та інтерметалідів WAl4 та/або WAl12 будуть відігравати 

роль катодів [34–36], тоді як метал-матриця виступатиме у ролі 
аноду, як наслідок — корозійні процеси будуть проходити значно 

інтенсивніше. Додатковими факторами можуть також бути шорст-
кість поверхні, велика кількість границь зерен та висока густина 

дислокацій внаслідок інтенсивного деформаційного впливу. 
 Відомо, що матеріяли, котрим властиві менш неґативні значення 

потенціялу корозії, зазвичай, є більш корозійно стійкими, аніж ма-
теріяли із більш неґативним потенціялом [10, 14, 15, 19]. Іншим 

фактором, котрий вказує на корозійну стійкість є величина густини 

струму корозії (вона характеризує величину деґрадації матеріялу 

безпосередньо під час корозійної реакції), отже, менший струм — 

вища корозійна стійкість. 
 Одержані результати дозволяють судити, що величина корозій-
ного струму для зразку після ЕІЛ (W) + УЗУО зростає порівняно із 

зразком після УЗУО, тобто модифікована комбінованим оброблен-

 

Рис. 8. Залежності потенціялу корозії від густини струму корозії при цик-
лічних корозійних випробуваннях після УЗУО (0) та ЕІЛ (W) + УЗУО (1). 

Fig. 8. Cyclic polarization curves of the Аl–6Мg alloy after UIT (0) and after 

EDSA (W) + UIT (1). 
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ням поверхня кородує швидше, ніж інші. Така ж тенденція спосте-
рігається і для характеристик точкової корозії: потенціял точкової 
корозії Епіт після ЕІЛ (W) + УЗУО більш неґативний, а струм точко-
вої корозії Iпіт дещо зростає у порівнянні з характеристиками дефо-
рмованої поверхні без ЕІЛ. Позитивним наслідком швидшої корозії 
є пришвидшене формування оксидної плівки, яка надалі виконує 

захисну функцію. Це узгоджується з літературними даними щодо 

корозійної поведінки та формування окисних плівок у стопах сис-
теми Al–W, які показують, що збагачені Вольфрамом шари у сис-
темі стопів Al–W діють як бар’єр для окиснення та розчинення 

Алюмінію, в результаті чого стійкість до точкової корозії значно 

зростає [34–36]. Поясненням підвищеної корозійної стійкости є 

явище репасивації, за якого зруйнована під впливом корозії оксид-
на плівка заліковується дуже швидко за рахунок наявності розчи-
неного елементу, і це заліковування відбувається швидше, ніж 

утворена корозійна западина досягне певного критичного розміру, 
обумовленого швидкістю корозії. 
 Варто також обговорити роботу [34], де вказано, що магнетронно 

осаджені покриття системи Al–W демонструють підвищену стій-
кість до точкової корозії, що було обумовлено ефектами інгібування 

та репасивації ямок (pits) у середовищах із низьким pH. Проте, за 

магнетронного осадження поверхневі шари стопу не зазнавали де-
формаційного впливу. Напилення шару W та подальше оброблення 

лазерним променем також сприяли суттєвому підвищенню коро-
зійної стабільности стопів Al–W [35]. Вказано, що «флюктуацій-
ний» характер залежности потенціялу відкритої комірки від часу 

обумовлений саме періодичним утворенням мікрогальванічних ко-
мірок та їх зникненням в результаті подальшої репасивації. Дослі-
дження корозійної поведінки напилених покриттів [37] Al–W із рі-
зною концентрацією останнього (0,6, 3,5 та 11 ат.%) показало сут-

ТАБЛИЦЯ 4. Електрохемічні характеристики твердих розчинів і фаз, на-
явних у стопах АМг6 у 3,5% водному розчині NaCl. 

TABLE 4. Electrochemical characteristics of solid solutions and phases in Al–
6Mg alloy. 

Матеріял Eк, мВ (vs. SCE) Eпіт, мВ (vs. SCE) Джерело 

AMг6 −775 −695 

Дана робота 
AMг6 + УЗУО −730 −605 

AMг6 + EIЛW −755 – 

AMг6 + ЕІЛ (W)  + УЗУО −700 −630 

Al–3,6W −700 – [34] 

Al–W + лазер −730 −730 [35] 
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тєве підвищення корозійної стійкости. Ступінь підвищення анти-
корозійних властивостей залежний від вмісту W та морфології по-
верхні. Встановлено, що пасивувальна оксидна плівка збагачена 

окисненим Al та неокисненим W. Однак в агресивному середовищі 
відбувається гальванічна корозія за рахунок локальної компози-
ційної (Al–W пари) та структурної неоднорідности, при чому даний 

ефект посилюється з підвищенням вмісту W. 
 Варто вказати, що утворення ультрадисперсної структури вна-
слідок інтенсивного ударного деформаційного впливу впродовж 

УЗУО позитивно впливає на корозійну стійкість поверхневих шарів 

завдяки подрібненню зерен, а отже й високій об’ємній частці меж 

зерен, які разом із міжфазними межами модифікованого Вольфра-
мом шару та інтерметалідними включеннями сприяють пришвид-
шеному утворенню пасивувальних оксидних плівок із підвищеною 

корозійною стійкістю. 

4. ВИСНОВКИ 

Проведена аналіза морфології поверхні, мікроструктури, фазового і 
хемічного стану, мікротвердости та корозійних властивостей ком-
плексно модифікованого поверхневого шару алюмінійового стопу 

АМг6 послідовним застосуванням електроіскрового леґування Во-
льфрамом та фінішною високочастнотною ударною деформацією 

дали можливість зробити наступні висновки: 
1. Доведено, що модифікований комбінованим обробленням ЕІЛ 

(W) + УЗУО поверхневий шар товщиною ∼ 20 мкм стопу АМг6 хара-
ктеризується суттєво (від 2 до 4 разів) підвищеною порівняно із зра-
зками у вихідному та деформованому УЗУО станах мікротвердістю, 
що обумовлено формуванням твердого розчину AlW та суміші суб-
мікроскопічних (∼ 0,7 мкм) зерен і ультрадисперсних міжзеренних 

прошарків із дисперсними частинками інтерметалідних фаз Al4W 

та/або Al12W. 
2. Встановлено, що комбіноване оброблення ЕІЛ (W) + УЗУО сприяє 

додатковому підвищенню корозійної стійкости алюмінійового сто-
пу АМг6 за рахунок пришвидшеного формування пасивувальної 
оксидної плівки, яка за подальшого перебування в аґресивному 

хлорвмісному середовищі (у водному розчині 3,5% NaCl) відіграє 

захисну роль. Це проявляється у підвищенні потенціялу корозії Eк 

на 50–80 мВ та стабілізації залежности потенціялу відкритої комі-
рки від часу порівняно із вихідним зразком. 

 Роботу виконано за підтримки МОН України у межах держбю-
джетної теми Національного технічного університету України «Ки-
ївський політехнічний інститут імені Ігоря Сікорського» № 2405ф 

(0121U109752) та НАН України (0119U001167). 



 СТРУКТУРНО-ФАЗОВИЙ СТАН І ВЛАСТИВОСТІ ПОВЕРХНІ СТОПУ АМГ6 655 

ЦИТОВАНА ЛІТЕРАТУРА 

1. K. Dai, J. Villegas, Z. Stone, and L. Shaw, Acta Mater., 52: 5771 (2004). 
2. U. Trdan, M. Skarba, and J. Grum, Mater. Characterization, 97: 57 (2014). 
3. М. О. Васильєв, Б. М. Мордюк, С. І. Сидоренко, С. М. Волошко, А. П. Бур-

мак, Металлофиз. новейшие технол., 37, № 9: 1269 (2015). 
4. R. S. Mishra, Z. Y. Ma, and I. Charit, Mater. Sci. Eng. A, 341: 307 (2003). 
5. В. Г. Ефременко, К. Шимизу, T. В. Пастухова, Ю. Г. Чабак, К. Kусумото, 

A. В. Ефременко, Трение и износ, 38, № 1: 24 (2017). 
6. М. О. Васильєв, Б. М. Мордюк, С. І. Сидоренко, С. М. Волошко, А. П. Бур-

мак, М. В. Кіндрачук, Металлофиз. новейшие технол., 38, № 4: 545 (2016). 
7. B. N. Mordyuk, G. I. Prokopenko, Y. V. Milman, M. O. Iefimov, and 

A. V. Sameljuk, Mater. Sci. Eng. A, 563: 138 (2013). 
8. B. N. Mordyuk, G. I. Prokopenko, Y. V. Milman, M. O. Iefimov, 

K. E. Grinkevych, A. V. Sameljuk, and I. V. Tkachenko, Wear, 319: 84 (2014). 
9. B. N. Mordyuk, V. V. Silberschmidt, G. I. Prokopenko, Y. V. Nesterenko, and 

M. O. Iefimov, Mater. Characterization, 61: 1126 (2010). 
10. M. A. Vasylyev, B. N. Mordyuk, S. I. Sidorenko, S. M. Voloshko, and 

A. P. Burmak, Surf. Eng., 34: 324 (2018). 
11. M. A. Mũnoz-Morris, N. Calderón, I. Gutierrez-Urrutia, and D. G. Morris, 

Mater. Sci. Eng. A, 425: 131 (2006). 
12. M. Reboul and B. Baroux, Mater. Corrosion, 62: 215 (2011). 
13. J. Skrovan, A. Alfantazi, and T. Troczynski, J. Appl. Electrochem., 39: 1695 

(2009). 
14. Z. Szklarska-Smialowska, Corros. Sci., 41: 1743 (1999). 
15. J. R. Davis, Corrosion of Aluminum and Aluminum Alloys (ASM International 

(OH): 1999). 
16. O. V. Maksakova, O. D. Pogrebnjak, and V. M. Beresnev, Usp. Fiz. Met., 19, 

No. 1: 25 (2018). 
17. M. A. Vasylyev, B. N. Mordyuk, S. I. Sidorenko, S. M. Voloshko, A. P. Burmak, 

I. O. Kruhlov, and V. I. Zakiev, Surf. Coat. Technol., 361: 413 (2019). 
18. I. П. Шацький, Л. Я. Роп’як, M. М. Маковійчук, Проблеми міцності, № 5: 

163 (2016). 
19. B. N. Mordyuk, S. M. Voloshko, V. I. Zakiev, A. P. Burmak, and V. V. Mohylko, 

J. Mater. Eng. Perform., 30: 1780 (2021). 
20. Б. М. Мордюк, С. М. Волошко, А. П. Бурмак, В. В. Могилко, М. М. Ворон, 

Металлофиз. новейшие технол., 41, № 8: 1067 (2019). 
21. В. Ф. Мазанко, Д. С. Герцрикен, С. А. Бобырь, В. М. Миронов, Д. В. Ми-

ронов, Искровой разряд и диффузионные процессы в металлах (Киев: Нау-
кова думка: 2014). 

22. Б. М. Мордюк, С. М. Волошко, А. П. Бурмак, Д. С. Малахов, Металлофиз. 
новейшие технол., 42, № 7: 997 (2020). 

23. M. A. Vasylyev, B. N. Mordyuk, V. P. Bevz, S. M. Voloshko, and O. B. Mordiuk, 
Int. J. Surf. Sci. Eng., 14, No. 1: 1 (2020). 

24. В. В. Могилко, А. П. Бурмак, С. М. Волошко, C. І. Сидоренко, Б. М. Мор-
дюк, Металлофиз. новейшие технол., 44, № 2: 223 (2022). 

25. N. Stoloff, C. Liu, and S. Deevi, Intermetallics, 8: 1313 (2000). 
26. E. Principe, B. Shaw, and G. Davis, Corrosion, 59: 295 (2003). 
27. B. N. Mordyuk, G. I. Prokopenko, K. E. Grinkevych, N. A. Piskun, and 



656 В. В. МОГИЛКО, А. П. БУРМАК, С. М. ВОЛОШКО та ін. 

T. V. Popova, Surf. Coat. Technol., 309: 969 (2017). 
28. H. Zhang, P. Feng, and F. Akhtar, Sci. Rep., 7: 12391 (2017). 
29. D. Chen, Z. Chen, J. Cai, and Z. Chen, J. Alloy. Compd., 461: L23 (2008). 
30. C. Unuvar, D. Fredrick, U. Anselmi-Tamburini, B. Shaw, A. Manerbino, 

J. Guigné, and Z. Munir, Intermetallics, 15: 294 (2007). 
31. S. Varam, P. V. S. L. Narayana, M. D. Prasad, D. Chakravarty, 

K. V. Rajulapati, and K. B. S. Rao, Phil. Mag. Let., 94: 582 (2014). 
32. A. Hu and S. Cai, J. Mater. Res. Technol., 13: 311 (2021). 
33. T. Cegan, D. Petlak, K. Skotnicova, J. Jurica, B. Smetana, and S. Zla, 

Molecules, 25: 2001 (2020). 
34. G. D. Davis, B. A. Shaw, B. J. Rees, and M. Ferry, J. Electrochem. Soc., 140: 

951 (1993). 
35. R. S. Rajamure, H. D. Vora, S. G. Srinivasan, and N. B. Dahotre, Appl. Surf. 

Sci., 328: 205 (2015). 
36. L. Iglesias-Rubianes, P. Skeldon, G. E. Thompson, H. Habazaki, and 

K. Shimizu, Phil. Mag. A, 81: 1579 (2001). 
37. D. K. Merl, P. Panjan, and J. Kovač, Corros. Sci., 69: 359 (2013). 
38. Н. И. Лазаренко, Электроискровое легирование металлических поверхно-

стей (Москва: Машиностроение: 1976). 
39. Z. Zhang and D. L. Chen, Scripta Mater., 54: 1321 (2006). 

REFERENCES 

1. K. Dai, J. Villegas, Z. Stone, and L. Shaw, Acta Mater., 52: 5771 (2004). 
2. U. Trdan, M. Skarba, and J. Grum, Mater. Characterization, 97: 57 (2014). 
3. M. O. Vasyl’yev, B. M. Mordyuk, S. I. Sydorenko, S. M. Voloshko, and 

A. P. Burmak, Metallofiz. Noveishie Tekhnol., 37, No. 9: 1269 (2015) (in 

Ukrainian). 
4. R. S. Mishra, Z. Y. Ma, and I. Charit, Mater. Sci. Eng. A, 341: 307 (2003). 
5. V. G. Efremenko, K. Shimizu, T. V. Pastukhova, Yu. G. Chabak, K. Kusumoto, 

and A. V. Efremenko, Trenie i Iznos, 38, No. 1: 24 (2017) (in Russian). 
6. M. O. Vasyl’yev, B. M. Mordyuk, S. I. Sydorenko, S. M. Voloshko, 

A. P. Burmak, and M. V. Kindrachuk, Metallofiz. Noveishie Tekhnol., 38, 
No. 4: 545 (2016) (in Ukrainian). 

7. B. N. Mordyuk, G. I. Prokopenko, Y. V. Milman, M. O. Iefimov, and 

A. V. Sameljuk, Mater. Sci. Eng. A, 563: 138 (2013). 
8. B. N. Mordyuk, G. I. Prokopenko, Y. V. Milman, M. O. Iefimov, 

K. E. Grinkevych, A. V. Sameljuk, and I. V. Tkachenko, Wear, 319: 84 (2014). 
9. B. N. Mordyuk, V. V. Silberschmidt, G. I. Prokopenko, Y. V. Nesterenko, and 

M. O. Iefimov, Mater. Characterization, 61: 1126 (2010). 
10. M. A. Vasylyev, B. N. Mordyuk, S. I. Sidorenko, S. M. Voloshko, and 

A. P. Burmak, Surf. Eng., 34: 324 (2018). 
11. M. A. Mũnoz-Morris, N. Calderón, I. Gutierrez-Urrutia, and D. G. Morris, 

Mater. Sci. Eng. A, 425: 131 (2006). 
12. M. Reboul and B. Baroux, Mater. Corrosion, 62: 215 (2011). 
13. J. Skrovan, A. Alfantazi, and T. Troczynski, J. Appl. Electrochem., 39: 1695 

(2009). 
14. Z. Szklarska-Smialowska, Corros. Sci., 41: 1743 (1999). 

https://doi.org/10.1016/j.actamat.2004.08.031
https://doi.org/10.1016/j.matchar.2014.08.020
https://doi.org/10.15407/mfint.37.09.1269
https://doi.org/10.15407/mfint.37.09.1269
https://doi.org/10.1016/S0921-5093(02)00199-5
https://doi.org/10.3103/S1068366617010056
https://doi.org/10.15407/mfint.38.04.0545
https://doi.org/10.15407/mfint.38.04.0545
https://doi.org/10.1016/j.msea.2012.11.061
https://doi.org/10.1016/j.wear.2014.07.011
https://doi.org/10.1016/j.matchar.2010.07.007
https://doi.org/10.1080/02670844.2017.1334377
https://doi.org/10.1016/j.msea.2006.03.027
https://doi.org/10.1002/maco.201005650
https://doi.org/10.1007/s10800-009-9862-x
https://doi.org/10.1007/s10800-009-9862-x
https://doi.org/10.1016/S0010-938X(99)00012-8


 СТРУКТУРНО-ФАЗОВИЙ СТАН І ВЛАСТИВОСТІ ПОВЕРХНІ СТОПУ АМГ6 657 

15. J. R. Davis, Corrosion of Aluminum and Aluminum Alloys (ASM International 
(OH): 1999). 

16. O. V. Maksakova, O. D. Pogrebnjak, and V. M. Beresnev, Usp. Fiz. Met., 19, 
No. 1: 25 (2018). 

17. M. A. Vasylyev, B. N. Mordyuk, S. I. Sidorenko, S. M. Voloshko, A. P. Burmak, 
I. O. Kruhlov, and V. I. Zakiev, Surf. Coat. Technol., 361: 413 (2019). 

18. I. P. Shats’kyy, L. Ya. Rop’yak, and M. M. Makoviychuk, Problemy Mitsnosti, 
No. 5: 163 (2016) (in Ukrainian). 

19. B. N. Mordyuk, S. M. Voloshko, V. I. Zakiev, A. P. Burmak, and V. V. Mohylko, 
J. Mater. Eng. Perform., 30: 1780 (2021). 

20. B. M. Mordyuk, S. M. Voloshko, A. P. Burmak, V. V. Mohylko, M. M. Voron, 
Metallofiz. Noveishie Tekhnol., 41, No. 8: 1067 (2019) (in Ukrainian). 

21. V. F. Mazanko, D. S. Gertsriken, S. A. Bobyr’, V. M. Mironov, and D. V. 
Mironov, Iskrovoy Razryad i Diffuzionnye Protsessy v Metallakh [Spark 

Discharge and Diffusion Processes in Metals] (Kyiv: Naukova Dumka: 2014) (in 

Russian). 
22. B. M. Mordyuk, S. M. Voloshko, A. P. Burmak, and D. S. Malakhov, Metallofiz. 

Noveishie Tekhnol., 42, No. 7: 997 (2020) (in Ukrainian). 
23. M. A. Vasylyev, B. N. Mordyuk, V. P. Bevz, S. M. Voloshko, and O. B. Mordiuk, 

Int. J. Surf. Sci. Eng., 14, No. 1: 1 (2020). 
24. V. V. Mohylko, A. P. Burmak, S. M. Voloshko, C. I. Sydorenko, and 

B. M. Mordyuk, Metallofiz. Noveishie Tekhnol., 44, No. 2: 223 (2022) (in 

Ukrainian). 
25. N. Stoloff, C. Liu, and S. Deevi, Intermetallics, 8: 1313 (2000). 
26. E. Principe, B. Shaw, and G. Davis, Corrosion, 59: 295 (2003). 
27. B. N. Mordyuk, G. I. Prokopenko, K. E. Grinkevych, N. A. Piskun, and 

T. V. Popova, Surf. Coat. Technol., 309: 969 (2017). 
28. H. Zhang, P. Feng, and F. Akhtar, Sci. Rep., 7: 12391 (2017). 
29. D. Chen, Z. Chen, J. Cai, and Z. Chen, J. Alloy. Compd., 461: L23 (2008). 
30. C. Unuvar, D. Fredrick, U. Anselmi-Tamburini, B. Shaw, A. Manerbino, 

J. Guigné, and Z. Munir, Intermetallics, 15: 294 (2007). 
31. S. Varam, P. V. S. L. Narayana, M. D. Prasad, D. Chakravarty, 

K. V. Rajulapati, and K. B. S. Rao, Phil. Mag. Let., 94: 582 (2014). 
32. A. Hu and S. Cai, J. Mater. Res. Technol., 13: 311 (2021). 
33. T. Cegan, D. Petlak, K. Skotnicova, J. Jurica, B. Smetana, and S. Zla, 

Molecules, 25: 2001 (2020). 
34. G. D. Davis, B. A. Shaw, B. J. Rees, and M. Ferry, J. Electrochem. Soc., 140: 

951 (1993). 
35. R. S. Rajamure, H. D. Vora, S. G. Srinivasan, and N. B. Dahotre, Appl. Surf. 

Sci., 328: 205 (2015). 
36. L. Iglesias-Rubianes, P. Skeldon, G. E. Thompson, H. Habazaki, and 

K. Shimizu, Phil. Mag. A, 81: 1579 (2001). 
37. D. K. Merl, P. Panjan, and J. Kovač, Corros. Sci., 69: 359 (2013). 
38. N. I. Lazarenko, Elektroiskrovoe Legirovanie Metallicheskikh Poverkhnostey 

[Electric Spark Alloying of Metallic Surfaces] (Moscow: Mashinostroenie: 1976) 
(in Russian). 

39. Z. Zhang and D. L. Chen, Scripta Mater., 54: 1321 (2006). 

https://doi.org/10.31399/asm.tb.caaa.9781627082990
https://doi.org/10.31399/asm.tb.caaa.9781627082990
https://doi.org/10.15407/ufm.19.01.025
https://doi.org/10.15407/ufm.19.01.025
https://doi.org/10.1016/j.surfcoat.2018.12.010
https://doi.org/10.1007/s11665-021-05492-y
https://doi.org/10.15407/mfint.41.08.1067
https://doi.org/10.15407/mfint.42.07.0997
https://doi.org/10.15407/mfint.42.07.0997
https://doi.org/10.1504/IJSURFSE.2020.105874
https://doi.org/10.15407/mfint.44.02.0223
https://doi.org/10.15407/mfint.44.02.0223
https://doi.org/10.1016/S0966-9795(00)00077-7
https://doi.org/10.5006/1.3277562
https://doi.org/10.1016/j.surfcoat.2016.10.050
https://doi.org/10.1038/s41598-017-12302-w
https://doi.org/10.1016/j.jallcom.2007.07.058
https://doi.org/10.1016/j.intermet.2006.07.001
https://doi.org/10.1080/09500839.2014.948522
https://doi.org/10.1016/j.jmrt.2021.04.081
https://doi.org/10.3390/molecules25082001
https://doi.org/10.1149/1.2056234
https://doi.org/10.1149/1.2056234
https://doi.org/10.1016/j.apsusc.2014.12.037
https://doi.org/10.1016/j.apsusc.2014.12.037
https://doi.org/10.1080/01418610108214363
https://doi.org/10.1016/j.corsci.2013.01.002
https://doi.org/10.1016/j.scriptamat.2005.12.017


 



659 

PHYSICS OF STRENGTH AND PLASTICITY 

PACS numbers: 61.72.U−, 81.05.-t, 81.05.Bx, 81.10.-h, 81.20.-n 

Influence of Fly Ash on Microstructure and Mechanical Properties 

of Aluminium (Al/7Si) Alloy Composite 
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Metal matrix composites (MMC) have a wide range of applications in today’s 

world, due to their high strength to weight ratio. In the present work, alu-
minium alloy LM25 and fly ash are selected as matrix and reinforced materi-
als, respectively. Fly ash is a waste product in thermal power plants. Its ease 

availability in low cost can be converted into useful product. MMC of alumin-
ium alloy LM25—with 5 and 7.5% wt. fly ash composite is made by stir cast-
ing. The composite mechanical properties are compared with aluminium al-
loy. The chemical composition of aluminium alloy and its composite are stud-
ied by optical emission spectroscopy. The mechanical properties such as ten-
sile strength, elongation and hardness are obtained by employing UTM and 

Brinell hardness tester. The specimens’ microstructure and phase analysis 

are studied using an optical microscope and XRD. A segregation of fly ash is 

found in the grain boundaries in the microstructure. The mechanical proper-
ties show significant enhancement from the base metal. The various defects 

present in the casting are studied with the help of radiography technique. 

Key words: fly ash composite, stir casting, mechanical properties, micro-
structure analysis, radiographic testing. 

Металоматричні композити завдяки високому значенню відношення мі-
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цности до ваги мають широкий спектр застосувань в сучасному світі. У 

даній роботі в якості матричного і посилювального матеріялів обрано 

алюмінійовий стоп LM25 і золу виносу. Зола виносу є відходом теплових 

електростанцій. Її легка доступність та низька вартість дозволяє перетво-
рити її у корисний продукт. Металоматричні композити алюмінійового 

стопу LM25 із 5 і 7,5% мас. золи виносу виготовлялися методою лиття із 

перемішуванням. Механічні властивості композиту близькі до властивос-
тей алюмінійового стопу. Хемічний склад алюмінійового стопу та компо-
зиту досліджено методами оптико-емісійної спектроскопії. Механічні 
властивості, а саме міцність на розрив, подовження та твердість, визначе-
но методою Брінелля. Дослідження мікроструктури та фазова аналіза 

зразків проведено за допомогою оптичного мікроскопа та рентґенівської 
аналізи. Виявлено сеґреґацію золи виносу у межах зерен. Механічні влас-
тивості суттєво поліпшуються у порівнянні з базовим металом. Дефекти, 

наявні у виливку, вивчено за допомогою рентґенографії. 

Ключові слова: зольний композит, лиття з перемішуванням, механічні 
властивості, мікроструктурна аналіза, рентгеноґрафічні дослідження. 

(Received December 31, 2020; in final version, January 4, 2022) 
  

1. INTRODUCTION 

Macroscopic combination of two or more materials is called as compo-
site. One of the major materials being metal and the other one, usually a 

non-metal, is called metal matrix composite (MMC). In the past few 

years, MMCs have gained more famous because of their low density, 

high strength, high stiffness, damping capacity, good wear resistance, 
better fatigue resistance and lower creep rate compared to conventional 
alloys [1, 2]. Aluminium matrix ceramic reinforcement composites have 

attracted increasing attention due to their combined properties such as 

high specific strength, high stiffness, low thermal expansion coefficient 

and superior dimensional stability at elevated temperatures as com-
pared to the monolithic materials. This has led to it being an important 

material for the automotive and aerospace industries [3–5]. There are 

many ways to fabricate metal composite including powder metallurgy, 
pressure infiltration, casting, diffusion bonding and spray co-
deposition. After considering cost and ease of fabrication, stir casting 

method was chosen. Stir casting is a process in which dispersed phases 

like ceramics are incorporated in the molten metal matrix of metal (Fig. 
1). They are then mechanically stirred, followed by solidification. The 

stirring action leads to improvement in the distribution of fly ash and 

its wettability. Content of dispersed phase in MMC via stir casting is 

limited to 30% [6]. The distribution of the dispersed phase in the matrix 

must be homogeneous. There might be segregation because of the differ-
ence in density which might lead to the formation of clusters. 
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 Fly ash is a by-product of thermal power plants which is not used 

conventionally and thought of as a waste by-product. It is used as a re-
inforcement material in this study. In India, 110 million tons of fly ash 

is generated every year [7]. In general, fly ash consists of silicon oxide, 

alumina, and iron oxide as major constituents and oxides of Mg, Ca, 

Na, K, etc. as minor constituents. Fly ash particles are mostly spherical 
in shape and range from less than 1 to 100 µm. Due to fly ash being a 

waste by-product, they are available for very low cost. In addition, fly 

ash is a non-shrink material. They have great workability, high stiff-
ness and low thermal expansion coefficient. 
 Aluminium matrix is strengthened by the addition of hard and brittle 

fly ash particles. Due to fly ash being low cost and abundantly available, 
it helps in overcoming the cost barrier in the widespread application of 

aluminium in automotive and small engine applications. Additionally, 
greenhouse gases are minimized using fly ash which substitutes alumin-
ium in the production of aluminium alloys. Aluminium alloy fly ash 

composites are a potential material for highway and runway signs, slid-
ing tracks for windows and doors, automotive parts, industrial furni-
ture, machine cover, frames and ducts and similar places [8]. 

TABLE 1. Chemical composition of fly ash [18]. 

Oxi-
des SiO2 Al2O3 Fe2O3 CaO MgO TiO2 Na2O K2O SO3 

Loss of 

ignition 

% 

wt. 
57.1 27.1 7.4 2.1 1.2 1.2 0.22 2.2 0.1 1.3 

 

Fig. 1. Schematic diagram of the stirrer. 
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 The fly ash reinforced composite has been studied for different sys-
tems, such as Al–fly ash [6, 9–11], Al–4.5%Cu–fly ash [1], AA6063–
fly ash [2], AA6061–fly ash [12], A535–fly ash [13], Al6061–fly ash 

[14], AA6061–Al2O3–fly ash [15], Al–3Cu–8.5Si–fly ash [16], Al–
12Si–fly ash [10] and A535–SiC–fly ash [13]. With an increase in fly 

ash hardness, tensile and compressive strength of MMC is improved [1, 
7, 17]. However, these mechanical properties decrease when fly ash be-
comes more than 20% wt. [7]. The commercial LM25 alloy of alumini-
um is used in chemical and automobile industries. The effect of fly ash 

in LM25 is not studied much. Present work concentrates on the influ-
ence of fly ash in LM25 Al alloy. In addition, the sound casting was in-
spected through radiographic testing. 

2. EXPERIMENTAL DETAILS 

Aluminium LM25 alloy was melted in graphite crucible. In induction 

furnace, 16 kW of power was supplied to melt LM25. After LM25 was 

melted completely and converted to a liquid state, fly ash was added 

with 3 different compositions such as 0, 5 and 7.5% wt. More content 

of fly ash was not chosen in order to maintain the corrosion resistance 

[10] of the composite. A three-bladed impeller made of mild steel driv-
en by an electrical motor acts as a stirrer which is dipped into the melt. 
During the stirring process, the fly ash was added in batches to ensure 

homogeneous mixing. The schematic diagram of a mechanical impeller 

dipped in molten metal is shown in Fig. 2. After enough mixing, the 

melt was poured into the cleaned cylindrical-shaped mild steel die. Its 

chemical composition is mentioned in Table 1. In Optical Emission 

Spectrometer (OES), the specimen is vaporized with the testing probe 

by a spark of an arc discharge to determine its composition. Shimadzu 

OES-5500 spectrometer was used to find out the composition of LM25 

alloy and its composites. An optical microscope was used to study the 

TABLE 2. Chemical analysis of commercial and fly ash reinforced LM25 Al 
alloy (in % wt.). 

Fly 

ash 
Cu Mg Si Fe Mn Ni Zn Pb Ti Sn Al 

0 0.14 0.60 7.33 0.50 0.15 0.03 0.08 0.05 0.02 0.02 90.18 

5 0.14 0.58 8.12 0.62 0.15 0.04 0.09 0.05 0.08 0.04 90.20 

7.5 0.15 0.32 8.30 1.00 0.17 0.09 0.09 0.04 0.02 0.01 89.58 
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microstructure of the base metal and its composite materials. Hydro-
fluoric acid was used as etchant with 0.5% concentration. The micro-
structures of all these samples were taken at 200X magnifications. 
 As shown in Figure 2, the ensile specimen was prepared with 50 mm 

gauge length and 11.28 mm diameter. The tensile test was conducted 

using a computerized tensile testing machine. Hardness measurements 

were carried out on the base metal and composite samples by using a 

Brinell Hardness Machine with ball indenter. The average value of 

three measurements was reported. Radiography test (Dandong Zhong 

Yi NDT Co., Ltd., China) was performed to detect and determine the 

distribution of pores inside the tensile sample. 
 Tescan SBH VEGA3 model SEM was employed to measure the parti-
cle size of fly ash. Presence of various phases of fly ash, LM25 alloy 

and fly ash reinforced Al alloy composite was identified with the help 

of XRD (MiniFlex Rigaku, Japan). 

3. RESULTS AND DISCUSSION 

The chemical composition of LM25 and fly ash reinforced LM25 com-
posite determined by OES is shown in Table 2. The Si and Fe content 

increases with the addition of fly ash content. That implies, fly ash was 

getting indeed incorporated in the matrix. 

 

Fig. 3. Optical microstructures of LM25 Al alloy (a), 5% fly ash reinforced 

LM25 Al Alloy composite (b), 7.5 wt.% fly ash reinforced LM25 Al alloy com-
posite using HF as the etchant (c). 

 

Fig. 2. Tensile specimen’s dimensions. 
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 Figure 3 shows the microstructure of commercial LM25 Al alloy and 

fly ash reinforced composites using hydrofluoric acid as an etchant. 
The microstructure reveals the presence of α-Al and Al–Si eutectic 

phases as per hypoeutectic Al–Si system. In addition to porosity, non-
uniform distribution of fly ash is observed in MMC. The agglomerated 

fly ash particles are seen at the grain boundaries of 5–7.5% wt. fly ash 

reinforced composites. Gikunoo et al. [13] reported a similar finding 

that non-uniform distribution of fly ash likes to segregate in grain 

boundaries and promotes porosity. Rajan et al. [19] mentioned that for 

uniform distribution fly ash, it must be surface treated in acid solution 

by employing ultrasonic vibration and heat-treated before adding in 

liquid metal. 
 As per intercept method, the grain sizes of the microstructure (Fig. 

3) are 6.7, 8.4, and 8.6 for LM 25 alloy, 5 and 7.5% wt. reinforced fly 

ash composite, respectively. The fly ash acts as a grain refiner and does 

 

Fig. 5. XRD pattern of fly ash. 

 

Fig. 4. SEM image of fly ash. 
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not show much difference in grain size between 5 and 7.5% wt. fly ash 

reinforced composite. This might be one of the reasons for better me-
chanical properties. 
 Figure 4 shows the SEM image of fly ash particles. It indicates that 

fly ash has a wide range size distribution (6–80 µm) in irregular shapes 

and agglomeration. These agglomerates promote porosity in MMC. 
 The XRD pattern of as-received fly ash and cast fly ash reinforced 

LM25 Al alloy are shown in Figs. 5 and 6, respectively. The major con-
tent of fly ash is SiO2 and Al2O3 which is revealed in the XRD pattern. 

Presence of Fe2O3 peaks suppressed with low phase fraction and noises 

due to impurities. As mentioned by Al–Fe–Mg–Si phase diagram [19], 

Al + Si + Al5FeSi + Al5FeMg3Si8 phases are expected in the XRD pattern 

of LM25 alloy and MMC. Due to low phase fraction, ternary and qua-

 

Fig. 6. XRD pattern of 0, 5 and 7.5% wt. of fly ash reinforced LM25 Al alloy. 

 

Fig. 7. Tensile strength and elongation with respect to fly ash content in 

LM25 alloy. 
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ternary intermediate phases are not observed in XRD and also in the 

microstructure. Figure 6 shows that the intensity of Si peak is in-
creased with the addition of the fly ash content in Al alloy. It may be 

due to the interfacial reaction between fly ash and aluminium matrix 

as mentioned by Rajan et al. [20] and Zahi and Daud [21]. Hence, the 

probability for the formation of iron intermetallic is very low in MMC. 
As mentioned by Rajan et al. [20], the possible interfacial reactions of 

fly ash with the matrix are 

 2Al(l) + Mg(l) + 2SiO2 (s) → MgAl2O4 (s) + 2Si(s), (1) 

 3Mg(l) + 4Al2O3 (s) → 3MgAl2O4 (s) + 2Al(l). (2) 

 The XRD pattern did not reveal the presence of MgAl2O4 due to poor 

quantity. Tensile strength and elongation trend of specimens are 

shown in Fig. 7. The tensile strength of MMC is higher than LM25 al-

 

Fig. 8. Hardness of the specimens with respect to the increase in the fly ash 

content. 

 

Fig. 9. Tensile specimens after testing. 
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loy and it also increases with fly ash content. The tensile strength de-
creases after 5% wt. because of loss in interfacial bonding between the 

reinforced particles (fly ash) and matrix phase (LM25). It should be 

noted that the tensile strength is still higher in 7.5% wt. than in pure 

LM25. It is mainly due to the interaction of dislocations and fly ash. It 

can be inferred from the graph that the above phenomenon occurs be-
cause of the agglomeration of particles in the grain boundary. 
 In addition, the strength of fly ash reinforced composite is increased 

due to reduction in grain size as per the Hall–Petch equation [22] 

 σ = σ0 + Kd−1/2, (3) 

where σ is the strength of the alloy, σ0 is a material constant which 

gives resistance to dislocation movement, K is strengthening coeffi-
cient and d is grain size. The broken-up tensile pieces are shown in Fig. 
9. The controversial tensile test result of 7.5% wt. fly ash composite 

further analysed using radiography test. 
 Hardness of each phase is different. Figure 8 shows the hardness of 

base materials and its composites. The trend of the hardness is very 

similar to tensile strength of the specimens. It shows that the addition 

of fly ash increases the hardness when compared to Al alloy. The de-
crease in hardness and tensile strength of 7.5% wt. fly ash reinforced 

composite must be cross verified with defects. 
 Figure 10, a shows the LM25 alloy (0% wt. fly ash) radiography im-
age which is free from defects. Figure 10, b, c shows radiography im-
ages of 5 and 7.5% wt. fly ash reinforced Al alloy composites, respec-

 

Fig. 10. Radiography image of LM25 Al alloy (a), 5% wt. fly ash reinforced 

MMC (b), 7.5% wt. fly ash reinforced MMC (c). 
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tively. The spherical and irregular sports are observed throughout the 

sample. A dark spherical sport indicates the presence of gas porosity. 
Normally, the gas porosity in casting is formed due to insufficient size 

of sprue or and poor mould preparation, i.e., too fine, too wet or low 

permeability sand usage. However, LM25 alloy, i.e., absence of fly ash 

does not have gas porosity which is clearly seen in Fig. 10, a. It indi-
cates that fly ash introduces the gas porosity in the composite. An ir-
regular dark spot in radiography images indicates the agglomeration 

of fly ash, which is not observed uniformly. It is mainly due to untreat-
ed fly ash and low RPM of stirrers. In the x-ray radiography images, it 

can be seen that the irregularly shaped black spots multiply with an 

increase in fly ash content. This leads to a conclusion that porosity dis-
tribution and an agglomerated fly ash particle reduces the mechanical 
properties such as tensile and hardness of 7.5% wt. fly ash reinforced 

MMC. 

4. CONCLUSIONS 

Fly ash can turn industrial waste into industrial wealth. Its usage in 

the composite can solve the problem of storing and disposal of fly ash. 
Influence of fly ash in LM25 was studied in terms of its mechanical and 

metallurgical analysis in addition to radiography testing. Increase in 

fly ash content in LM25 alloy increases in tensile strength and hard-
ness compared to the base metal. The untreated fly ash in MMC ag-
glomerates and adversely promotes porosity. Present work indicates 

that 
 – surface treatment of fly ash is necessary to avoid agglomeration in 

MMC, 
 – sound casting must be verified by NDT Co. before optimizing fly 

ash content vs. properties, 
 – the mechanical properties of LM25 Al alloy improved by addition 

of fly ash. 
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PHASE TRANSFORMATIONS 

PACS numbers: 05.70-а, 61.66.Dk, 64.70.K-, 64.70.kd, 81.30.Bx, 81.70.Pg 

Термодинамічне моделювання та термічна аналіза стопу 

АК5М2 із 0,8–3,3% Феруму 

А. Г. Пригунова, О. А. Щерецький, М. В. Кошелєв, В. Д. Бабюк, 

Є. А. Жидков  

Фізико-технологічний інститут металів та сплавів НАН України, 
бульв. Академіка Вернадського, 34/1, 
03142 Київ, Україна 

Наведено результати теоретичних і експериментальних досліджень особ-
ливостей фазових перетворень у складнолеґованому стопі АК5М2, що ви-
готовляється з брухту та відходів при зміні вмісту Феруму від 0,83 до 

3,3%. З використанням програмного забезпечення фірми «Thermo-Calc» 

(Швеція) і бази термодинамічних даних «COST2» здійснено моделювання 

фазових перетворень, розраховано температури виділення фаз та їх масо-
ві частки при рівноважному та нерівноважному (модуль Scheil–Gulliver) 

твердненні. Для визначення переохолодження на початку тверднення та 

температур фазових перетворень використано різні термоаналітичні ме-
тоди: комп’ютерна аналіза кривої охолодження (КТА), диференційна те-
рмічна аналіза (ДTА) та диференційна сканувальна калориметрія (ДСК). 

Показано, що термодинамічне моделювання фазових діяграм є ефектив-
ним інструментом прогнозування фазового складу складнолеґованих сто-
пів, сприяє ідентифікації результатів термічної аналізи, забезпечує оде-
ржання більш достовірної інформації. Спільне використання цих метод 

дало змогу встановити, що збільшення вмісту Феруму приводить до зме-
ншення переохолодження зародження і збільшення інтервалу темпера-
тур солідус–ліквідус для досліджуваних стопів і збільшення кількости 

залізовмісних фаз, а також до зміни порядку і механізму їх утворення. 

Формування стопу АК5М2 з 0,83% Fe починається з виділення з розтопу 
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первинних кристалів твердого розчину алюмінію (Al). При підвищенні 
вмісту Феруму до 1,46% — з фази Al8Fe2Si (α). У стопі з 2,0% Fe до цієї 
фази додається ще одна — Al13Fe4, яка виділяється з розтопу першою. 
Проте, при обох концентраціях Феруму (1,46% і 2,0%) об’ємна частка 

цих первинних фаз досить незначна. З підвищенням концентрації Феру-
му до 3,3%, подібно до стопу з 2% Fe, з розтопу також виділяється дві за-
лізовмісні фази — Al13Fe4 і Al8Fe2Si (α), перша з них утворюється з досить 

помітним тепловим ефектом. Незалежно від вмісту Ферумум в стопі, мак-
симальна кількість залізовмісних фаз Al5FeSi (β), Al15(Fe, Mn)3Si2 або 

AlMnSi (α), Al8Fe2Si (α) виділяється при евтектичних реакціях, які реалі-
зуються після утворення первинних кристалів (Al). Процеси формування 

інтерметалідів Mg2Si і Al2Cu(θ), що відбуваються на останніх етапах твер-
днення, практично не залежать від концентрації Феруму в стопі. 

Ключові слова: фазові діяграми, термічна аналіза, термодинамічне моде-
лювання, стоп АК5М2, залізовмісні фази, фазові перетворення. 

The results of theoretical and experimental studies of the phase transfor-
mations features in the multicomponent aluminium casting alloy AK5M2 

with iron content from 0.83 to 3.3% are presented. The Thermo-Calc soft-
ware and database COST2 are used to simulate the phase transformations, 

and to calculate the phase precipitations and their mass fraction during the 

equilibrium and non-equilibrium (Scheil–Gulliver module) solidification in-
terval of the alloys at the defined compositions. Different thermo-analytical 
techniques are used to determine the undercooling at the beginning of the 

solidification and phase transformations temperatures: Computer Aided 

Cooling Curve Analysis (CA-CCA), Differential Thermal Analysis (DTA) and 

Differential Scanning Calorimetry (DSC). As shown, that computer thermo-
dynamic simulation of phase transformations is an effective tool to predict 

the phase composition of the casting alloys and to interpretate the results of 

thermal analysis and ensures the accuracy of the obtained information. The 

combined usage of these methods makes it possible to establish that the in-
crease of iron content leads to the decrease of nucleation undercooling and to 

increase of the solidus–liquidus temperature range for studied alloys and an 

increase in the amount of an iron-bearing inter-metallic compound, as well as 

to a change in the order and mechanism of their formation. The phase precip-
itations of the AK5M2 alloy with 0.83% Fe begin with formation of the pri-
mary (Al) phase in the melt. Iron content increase in the alloy up to 1.46% Fe 

leads to the precipitation Al8Fe2Si (α) phase. In the 2.0% Fe alloy, there is 

primary phase Al13Fe4. However, at both concentrations of iron (1.46% and 

2.0%), the volume fraction of these primary phases is insignificant. In-
creasement of iron content up to 3.3% Fe, the same as for the alloy with 2% 

Fe, two iron-bearing intermetallic Al13Fe4 and Al8Fe2Si (α) precipitate pri-
marily from the melt, the first is formed with significant thermal effect. Re-
gardless of iron content in the alloy, the maximum amount of Fe-bearing in-
termetallics Al5FeSi (β), Al15(Fe, Mn)3Si2, Al8Fe2Si (α) are precipitate during 

eutectic reactions after the primary crystals of aluminium (Al). The process-
es of intermetallic compounds Mg2Si and Al2Cu (θ) formation occurs at the 

last stages of solidification, and practically not depend from the concentra-
tion of iron in the alloy. 
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AK5M2 alloy iron-bearing phases, phase transformations. 

(Отримано 11 вересня 2021 р.; остаточн. варіянт — 12 березня 2022 р.) 
  

1. ВСТУП 

Промислові алюмінійово-кремнійові стопи — це багатокомпонентні 
композиції, кожен з хемічних елементів яких впливає на структу-
ру, фазовий склад і морфологію структурних складових, у тому чи-
слі залізовмісних фаз, і обумовлюють особливості їх тверднення та 

властивості. Виробництво алюмінійових стопів із вторинної сиро-
вини з підвищеним вмістом Феруму, що неґативно впливає на ме-
ханічні властивості, потребує постійного контролю не тільки хемі-
чного, але й фазового складу. 
 Оцінити фазовий склад стопів за заданої температури та концен-
трації компонентів можливо, аналізуючи діяграми рівноважного 

стану відповідних систем. Для повного розуміння процесів, які від-
буваються при формуванні структури промислових силумінів, ви-
користання цих діяграм є досидь проблематично. Перш за все, це 

пов’язано з великою кількістю контрольованих і неконтрольованих 

домішок, з нерівноважністю процесу тверднення в умовах реально-
го виробництва. Тому встановити фазовий склад багатокомпонент-
них стопів, користуючись традиційними діяграмами стану, прак-
тично неможливо. 
 Термодинамічне моделювання, яке широко використовується в 

якості інструменту вивчення процесів фазоутворення [1–3], істотно 

доповнює інформацію, одержану експериментальними методами, 
які підтверджують або спростовують результати розрахунків. Тому 

роботи, присвячені теоретичному та експериментальному вивчен-
ню високотемпературних фазових рівноваг в складних металевих 

системах, не втрачають своєї актуальности [1–4], що доводить не-
обхідність проведення досліджень в цьому напрямі. 
 Для розрахунку фазового складу багатокомпонентних металевих 

систем О. А. Щерецьким введено поняття технологічної фазової 
діяграми [3], яка показує зміну фазового складу від температури і 
фактично є рівноважною діяграмою стану складнолеґованого про-
мислового стопу. Їх основною перевагою є простота та наочність, 
можливість бути побудованою для будь-якої багатокомпонентної 
композиції, знаючи лише її хемічний склад. У поєднанні з експе-
риментальними методами термічної аналізи це дає можливість ви-
значити фазовий склад і особливості формування виливків з проми-
слового стопу при зміні його хемічного складу, зокрема вмісту Фе-
руму, що є метою даної роботи. 
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2. МАТЕРІЯЛИ І МЕТОДИКИ ЕКСПЕРИМЕНТІВ 

Закономірності впливу Феруму на фазовий склад досліджено на при-
кладі стопу АК5М2 (аналог стопу А319 США), який виготовляється з 

брухту та відходів і широко використовується у загальному машино-
будуванні. Його частка в загальному обсязі виробництва ливарних 

стопів складає 15%. Він має досить невисокі механічні характерис-
тики, задовільні ливарні властивості та корозійну стійкість [5]. 
 Ферум неґативно впливає на механічні властивості алюмінійових 

стопів. Згідно з ДСТУ 2839-94 гранично допустима концентрація Фе-
руму в стопі АК5М2 складає 1,3% (тут і далі масові відсотки), вміст 

Манґану, який є основним елементом-компенсатором Феруму, зна-
ходиться в межах 0,2–0,8%. За даними [1] при низькому вмісті мар-
ганцю в цьому стопі Ферум в основному входить до складу крихкої 
пластинчастої фази Al5FeSi (β), по якій зазвичай відбувається руйну-
вання, насамперед, в напруженому стані. При концентрації Манґану 

ближче до верхньої межі (0,8%), фаза β практично не утворюється. 
Весь Ферум зв’язується в інтерметалід Al15(Fe,Mn)3Si2. Крім того, при 

невеликих швидкостях охолодження, зокрема, при литті у піщані 
форми, можливе утворення первинних кристалів цієї фази [1]. 
 Хемічний склад дослідних стопів наведено в табл. 1. Для поси-
лення ефектів, обумовлених впливом Феруму на процеси структу-
роутворення, вміст Манґану підтримували на нижній межі згідно з 

ДСТУ 2839-94. 
 Технологічні фазові діяграми розраховано з використанням про-
грамного забезпечення фірми «Thermo-Calc» (Швеція) і бази термо-
динамічних даних «COST2» [6]. Температури та особливості фазо-
вих перетворень при нагріванні і охолодженні визначали методами 

комп’ютерної термічної аналізи кривих охолодження (КТА) [7, 8], 

диференційної термічної аналізи (ДTА) [9] і диференційної скану-
вальної калориметрії (ДСК) [10]. 
 Комп’ютерна термічна аналіза кривих охолодження розтопу 

(Computer-Aided Cooling Curve Analysis) [7, 8], що заснований на ре-
єстрації змін температури зразка в часі при його охолодженні, засто-
совано для дослідження формування виливків в умовах близьких до 

реальних. Криві КТА одержано з використанням пробовідбірника з 

хромель-алюмелевою термопарою (ГОСТ 492-73) діяметром 0,3 ± 

0,022 мм, аналого-цифрового перетворювача і персонального 

комп’ютера для оброблення і візуалізації одержаних даних за допо-
могою спеціялізованих програм (MS Exel, Origin). При малому пито-
мому тепловому ефекті на одиницю маси або при невеликій кількос-
ти фази, яка перетворюється, перегини на реєстрованих кривих охо-
лодження стають ледь помітними і не завжди виявляються. Тому 

при аналізі використовували температурні криві КТА спільно з ди-
ференційною кривою dT/dτ — похідною першого порядку кривої 
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охолодження. Разом з тим, більш чутливими до фіксації фазових пе-
ретворень при нагріванні і охолодженні є методи ДТА і ДСК. 
 Диференційно-термічна аналіза зразків алюмінійових стопів 

здійснено на приладі Derivatograph Q-1500-D (Угорщина). Криві 
ДТА знімали за лінійної швидкости нагріву і охолодження 5°С/хв з 

перегрівом розтопу до 730°С. Маса зразків складала 200 мг. Як ета-
лон використано прожарений оксид алюмінію (αAl2O3). Зразок і 
еталон розміщували в закритих тиглях з жароміцної сталі. Прилад 

ґрадуювали за еталонними зразками температур [11], в якості яких 

використано метали: цинк, алюміній, кобальт, що характеризу-
ються фазовими перетвореннями в усьому діяпазоні температур, 
який цікавить. Усі вимірювання на еталонних і експерименталь-
них зразках здійснено в ідентичних умовах (швидкість нагрі-
ву/охолодження, температура, конструкція і матеріял тиглів). 
 Дослідження за методою ДСК проводили на приладі STA 449F1 

фірми NETZSCH в автоматичному режимі, з точністю вимірювання 

температури ±0,5°С. Всі поточні параметри експерименту фіксува-
ли і зберігали в цифровому вигляді. Для усунення наслідків нерів-
новажних умов тверднення ДСК-криві одержано при циклічному 

нагріванні та охолодженні зразків, за однакової швидкости нагрі-
ву/охолодження 10°C/хв та в умовах високого перегріву зразків до 

температури 90°С. Маса зразків не перевищувала 40 мг. Чутливість 

реєстрації сигналу ДСК — <1 мкВт. Параметри фазових перетво-
рень уточнювали диференціюванням сигналу ДСК. 

З. РЕЗУЛЬТАТИ ТА ЇХ ОБГОВОРЕННЯ 

Технологічні фазові діяграми стопу АК5М2 з різним вмістом Феру-
му, одержані методою термодинамічного моделювання, наведено на 

рис. 1–4. Одержані дані щодо фазового складу, послідовности та те-
мператур утворення фаз у стопах типу АК5М2 з різним вмістом Фе-

ТАБЛИЦЯ 1. Хемічний склад дослідних стопів. 

TABLE 1. Chemical composition of the studied alloys. 

Масова частка хемічних елементів, % 

Si Cu Mg Mn Fe Zn Al 

5,34 1,592 0,17 0,302 0,83 0,25 основа 

5,10 1,616 0,20 0,304 1,46 0,47 теж саме 

5,22 1,593 0,21 0,301 2,0 0,51 – 

5,12 1,618 0,24 0,346 3,3 0,55 – 
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руму свідчать про їх суттєву залежність від концентрації Феруму 

(табл. 2 та 3). Крім того, для випадку нерівноважного тверднення ро-
зраховано криві «сумарна масова частка твердої фази–температура», 
що представлено на рис. 5. Для цього використано методу Петрова–
Шейла, в якій прийнято, що коефіцієнт дифузії в розтопі близький 

до нескінченности (Dр → ∞), тоді як в твердій фазі він дорівнює нулю 

(Dтв → 0). Методу реалізовано в програмі Thermo-Calc як модель 

«Scheil–Gulliver». Розраховані залежності близькі до експеримента-
льних кривих охолодження і дають можливість визначити інтервал 

кристалізації і температури початку і кінця виділення всіх фаз. 
 Так, при 0,83% Fe залізовмісні фази формуються після виділен-
ня з розтопу кристалів твердого розчину алюмінію (табл. 2, рис. 5, 

а). Це фази Al5FeSi (β) і AlMnSi (α). Відповідно до рис. 5, а та за лі-
тературними даними щодо стопу АК5М2 з 0,8% Fe [12] їх утво-
рення відбувається за евтектичними реакціями розпаду рідини, 
при досить великій об’ємній частці фази Al5FeSi (β). 
 За технологічною фазовою діяграмою стопу АК5М2 з 1,46% Fe 

(рис. 2) процес тверднення починається з фази Al8Fe2Si (α) (табл. 2, 

рис. 5, б). З підвищенням вмісту Феруму до 2 і 3,3% — з послідов-
ного утворення первинних залізовмісних фаз Al13Fe4 і Al8Fe2Si (α) 

(табл. 2). Але в стопі з 2% Fe об’ємна частка фази Al13Fe4 є меншою 

 

Рис. 1. Технологічна фазова діяграма стопу АК5М2 з 0,83% Fe: а — зага-
льний вигляд діяграми; б — фрагмент діяграми. 1 — розтоп, 2 — твердий 

розчин на основі алюмінію (Al), 3 — Al5FeSi (β), 4 — AlMnSi (α), 5 — крем-
ній, 6 — Mg2Si, 7 — AlCu2 (θ). 

Fig. 1. Technological phase diagram of AK5M2 alloy with 0.83% Fe: a—
general view of the diagram; б—fragment of the diagram. 1—melt, 2—α(Al) 

solid solution solid, 3—Al5FeSi (β), 4—AlMnSi (α), 5—silicon, 6—Mg2Si, 7—
AlCu2 (θ). 
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за соті відсотка (рис. 3). З підвищенням вмісту Феруму збільшуєть-
ся загальна кількість залізовмісних фаз (рис. 1–4, табл. 3, рис. 5). І 

у залежності від концентрації Феруму змінюється порядок і меха-
нізм їх виділення з розтопу в процесі тверднення (рис. 5). 
 Треба думати, що саме з різним впливом Феруму пов’язана від-
мінність одержаних результатів від літературних джерел як щодо 

стопу АК5М2, вміст Феруму у якому може змінюватися в досить 

широких межах ДСТУ 2839-94, так і його аналогів — А319 (США), 
АК5М, АК6М2 [2, 4, 13] (табл. 4). Зокрема, з табл. 4 видно, що фа-
зовий склад і послідовність утворення фаз у стопі АК5М2 з 0,83% 

Fe відрізняється від стопу АК6М2, який виготовляється з первин-
них матеріялів, а концентрація Феруму в ньому згідно з вище вка-
заним державним стандартом не перевищує 0,6%. 
 Реальні процеси тверднення зазвичай значною мірою відрізня-
ються від розрахованих. Експрес-методою комп’ютерної термічної 
аналізи кривих охолодження одержано інформацію щодо впливу 

Феруму на температурні параметри тверднення та переохолоджен-
ня розтопу в умовах нерівноважного стану (рис. 6). Встановлено, що 

при швидкості охолодження розтопу 4,3°С/с підвищення концент-
рації Феруму приводить до зменшення переохолодження, яке скла-
дає: 0,83% Fe — 3,3°С; 1,46% Fe — 2,6°С; 2,0% Fe — 2,4°С; 3,3% Fe 

 

Рис. 2. Технологічна фазова діяграма стопу АК5М2 з 1,46% Fe: а — зага-
льний вигляд діяграми; б — фрагмент діяграми. 1 — розтоп, 2 — Al8Fe2Si 
(α), 3 — твердий розчин на базі алюмінію (Al), 4 — Al5FeSi (β), 5 — AlMnSi 
(α), 6 — кремній, 7 — Mg2Si, 8 — Al2Cu (θ). 

Fig. 2. Technological phase diagram of AK5M2 alloy with 1.46% Fe: а—
general view of the diagram; б—fragment of the diagram. 1—melt, 2—
Al8Fe2Si (α), 3—α(Al) solid solution, 4—Al5FeSi (β), 5—AlMnSi (α), 6—
silicon, 7—Mg2Si, 8—Al2Cu (θ). 
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— 1,7°С. 
 Про складний характер впливу Феруму на фазові перетворення 

при твердненні свідчать результати ДТА і ДСК, що наведені на рис. 
7, 8. 
 Порівняно з теоретичними фазовими діяграмами вони відобра-
жають процеси деякого нерівноважного стану системи, що обумов-
лено доволі високими швидкостями нагріву/охолодження (ДСК — 

10°С/хв, ДТА — 5°С/хв). Крім того, для усереднення хемічного 

складу зразки стопу АК5М2 з різним вмістом Феруму одержували в 

умовах швидкісного охолодження — 70°С/с. Через низьку дифузію 

Феруму в рідкому алюмінії: 
−= ⋅ −L-Al 7

Fe 2,34 10 exp( 4210 / )D T  [14], 

нерівноважність фазового складу може зберігатися навіть після ви-
сокотемпературного перегріву розтопу (рис. 9), який при ДСК скла-
дав 900°С, при ДТА — 730°С. 
 Найбільш ймовірно, разом з впливом неконтрольованих домі-
шок, які зазвичай присутні в промислових стопах, вище описані 
фактори обумовлюють деякі розходження в температурних пара-
метрах тверднення стопу АК5М2 з 0,83–3,3%, що визначені за про-
грамою Thermo-Calc та експериментальними методами ДСК і ДТА 

(табл. 5). 
 Якісно результати моделювання та експериментальних дослі-

 

Рис. 3. Технологічна фазова діяграма стопу АК5М2 з 2,01% Fe: а — зага-
льний вигляд діяграми; б — фрагмент діяграми. 1 — розтоп, 2 — Al13Fe4, 
3 — Al8Fe2Si (α), 4 — твердий розчин на базі алюмінію (Al), 5 — Al5FeSi (β), 
6 — AlMnSi (α), 7 — кремній, 8 — Mg2Si, 9 — Al2Cu (θ). 

Fig. 3. Technological phase diagram of AK5M2 alloy with 2.01% Fe: а—
general view of the diagram; б—fragment of the diagram. 1—melt, 2—
Al13Fe4, 3—Al8Fe2Si (α), 4—α(Al) solid solution, 5—Al5FeSi (β), 6—AlMnSi 
(α), 7—silicon, 8—Mg2Si, 9—AlCu2 (θ). 
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джень корелюють. Простежується тенденція підвищення темпера-
тури ліквідус, зниження температури солідус, при загальному збі-
льшені інтервалу тверднення з підвищенням концентрації Феруму 

в стопі АК5М2. Разом з тим, розрахункові температури початку 

тверднення більш високі порівняно з експериментальними: при 

0,83% Fe на 1,5–2%, при вмісті Феруму 2,0–3,3% — на 2,5–8%. 
Останнє може свідчити про збільшення ступеня нерівноважності з 

підвищенням вмісту Феруму у стопі при інших рівнозначних умо-
вах проведення експерименту. 
 Дані ДСК і ДТА узгоджуються. Деякі розбіжності можна поясни-
ти похибками виміру температури, відмінностями в швидкостях 

нагріву/охолодження (5°С/хв і 10°С/хв) та різними масами зразків: 
200 мг — ДТА, 40 мг — ДСК. У залежності від вмісту Феруму в сто-
пі АК5М2 характер кривих ДТА (рис. 7) і ДСК (рис. 8) суттєво змі-
нюється. Особливо наочно це простежується на серії ДТА-кривих 

(рис. 7), на яких проявляється яскраво виражений перегин на ни-
зькотемпературній гілці першого максимуму при збільшенні вміс-
ту Феруму. 

 

Рис. 4. Технологічна фазова діяграма стопу АК5М2 з 3,3% Fe: а —
загальний вигляд діяграми; б — фрагмент діяграми. 1 — розтоп, 2 —
Al13Fe4, 3 — Al8Fe2Si (α), 4 — твердий розчин на базі алюмінію (Al), 5 — 

Al5FeSi (β), 6 — AlMnSi (α), 7 — кремній, 8 — Mg2Si, 9 — Al2Cu (θ). 

Fig. 4. Technological phase diagram of AK5M2 alloy with 3.3% Fe: а—
general view of the diagram; б—fragment of the diagram. 1—melt, 2—
Al13Fe4, 3—Al8Fe2Si (α), 4—α(Al) solid solution, 5—Al5FeSi (β), 6—AlMnSi 
(α), 7—silicon, 8—Mg2Si, 9—Al2Cu (θ). 
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 Загальною ознакою кривих ДСК і ДТА, незалежно від концент-
рації Феруму в стопі, є наявність двох великих за площею макси-
мумів. За даними термодинамічного моделюванням (з урахуванням 

ТАБЛИЦЯ 2. Послідовність виділення фаз у стопі АК5М2 з різним вміс-
том Феруму за термодинамічними розрахунками. 

TABLE 2. The sequence of phase formation in AK5M2 alloy with various iron 

content according to thermodynamic calculations. 

Послідовність 

утворення фаз 

Вміст Феруму в стопі типу АК5М2, % мас. 

0,83 1,46 2,01 3,3 

1 (Al) Al8Fe2Si (α) Al13Fe4 Al13Fe4 

2 Al5FeSi (β) (Al) Al8Fe2Si (α) Al8Fe2Si (α) 

3 AlMnSi (α) Al5FeSi (β) (Al) (Al) 

4 Si AlMnSi (α) Al5FeSi (β) Al5FeSi (β) 

5 Mg2Si Si AlMnSi (α) AlMnSi (α) 

6 Al2Cu (θ) Mg2Si Si Si 

7 – Al2Cu (θ) Mg2Si Mg2Si 

8 – – Al2Cu (θ) Al2Cu (θ) 
 

ТАБЛИЦЯ 3. Розрахункові температури виділення фаз у стопі АК5М2 в 

залежності від концентрації Феруму. 

TABLE 3. Calculated temperatures of phases precipitation in AK5M2 alloy 

with various iron content. 

Вміст 

Феруму 
ТвAl13Fe4, 

°C 
Тв(Al), 

°C 
Твα, 
°C 

Твβ, 
°C 

ТвAlMnSi 
(α), °C 

ТвSi, 
°C 

ТвMg2Si, 
°C 

ТвAl2Cu, 
°C 

0,83 – 620 – 609 601 567 419 410 

1,46 – 619 623 614 603 566 435 414 

2,0 649 617 645 613 610 564 534 410 

3,3 699 619 652 613 612 563 460 421 

Примітка: Тв — температура початку виділення фази; (Al) — твердий ро-
зчин алюмінію; α-фаза — Al8Fe2Si; β-фаза — Al5FeSi; фаза AlMnSi (α) — 

Al15(Fe, Mn)3Si2. 
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більш високих теоретичних температур фазових перетворень) в ін-
тервалі температур першого максимуму ДСК і ДТА формуються пе-
рвинні кристали (Al) і залізовмісні фази — Al5FeSi (β), AlMnSi (α), 

Al8Fe2Si (α) (табл. 3, рис. 5). 
 Останні на початку тверднення зазвичай виділяються з розтопу 

разом з Алюмінієм у складі евтектик (рис. 5) [2, 5, 12]. Під другий 

максимум підпадають перетворення, в процесі яких з’являється 

кремній. Разом з алюмінієм і залізовмісними фазами він організо-
вує евтектики або перитектики [2]. Для виявлення прихованих не-
чітко виражених теплових ефектів на ДСК-кривих було здійснено 

 

Рис. 5. Розрахункова залежність масової частки твердих фаз від темпера-
тури. а, б — AK5M2 з 0,83% Fe: 1—L (розтоп); 2 — L + (Al); 3 — L + Al5FeSi 
(β) + (Al); 4 — L + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + (Al); 5 — L + Al5FeSi (β) + AlMnSi 
(α) + Si + (Al); 6 — L + AlCu2 (θ) + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al); 7 — L + 

+ Mg2Si + Al2Cu (θ) + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al); в, г — AK5M2 з 

1,46% Fe: 1 — L; 2 — L + Al8Fe2Si (α); 3 — L + Al8Fe2Si (α) + (Al); 4 — L + 

+ Al8Fe2Si (α) + Al5FeSi (β) + (Al); 5 — L + Al5FeSi (β) + (Al), 6 — L + Al5FeSi 
(β) + AlMnSi (α) + (Al); 7 — L + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al); 8 — L + 

+ Mg2Si + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al); 9 — L + Al2Cu (θ) + Mg2Si + 

+ Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al). 

Fig. 5. Calculated dependence of solid phases’ mass fraction versus tempera-
ture. а, б—AK5M2 with 0.83% Fe: 1—L (melt); 2—L + (Al); 3—L + Al5FeSi 
(β) + (Al); 4—L + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + (Al); 5—L + Al5FeSi (β) + AlMnSi 
(α) + Si + (Al); 6—L + AlCu2 (θ) + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al); 7—L + 

+ Mg2Si + Al2Cu (θ) + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al); в, г—AK5M2 with 

1.46% Fe: 1—L; 2—L + Al8Fe2Si (α); 3—L + Al8Fe2Si (α) + (Al); 4—L + 

+ Al8Fe2Si (α) + Al5FeSi (β) + (Al); 5—L + Al5FeSi (β) + (Al), 6—L + Al5FeSi 
(β) + AlMnSi (α) + (Al); 7—L + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al); 8—L + 

+ Mg2Si + Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al); 9—L + Al2Cu (θ) + Mg2Si + 

+ Al5FeSi (β) + AlMnSi (α) + Si + (Al). 
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їх диференціювання за часом з одержанням кривих ДДСК (рис. 8). 
 На ДДСК-кривій стопу АК5М2 з 0,83% Fe (рис. 8, а) в температу-
рному інтервалі 611–562°С за зміною швидкости виділення тепла 

 

Продовження рис. 5. 

Continuation of Fig. 5. 

ТАБЛИЦЯ 4. Послідовність утворення фаз у стопі АК5М2 за термодина-
мічним моделюванням та його аналогів за даними літературних джерел. 

TABLE 4. Sequence of phase formation calculated by thermodynamic model-
ing for AK5M2 alloy and data for their analogues from literature sources. 

Послідовність 

утворення фаз 

Вміст Феруму в стопі типу АК5М2, % мас. 

0,83 1,46 2,01 3,3 

1 (Al) Al8Fe2Si (α) Al13Fe4 Al13Fe4 

2 Al5FeSi (β) (Al) Al8Fe2Si (α) Al8Fe2Si (α) 

3 AlMnSi (α) Al5FeSi (β) (Al) (Al) 

4 Si AlMnSi (α) Al5FeSi(β) Al5FeSi (β) 

5 Mg2Si Si AlMnSi (α) AlMnSi (α) 

6 Al2Cu (θ) Mg2Si Si Si 

7 – Al2Cu (θ) Mg2Si Mg2Si 

8 – – Al2Cu (θ) Al2Cu (θ) 
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можна виявити явний перегин в області температури 598°С, який 

вказує на наявність певного перетворення. Керуючись розрахунко-
вими даними (табл. 3, рис. 5, а), найбільш ймовірно, воно пов’язане 

з формуванням фази Al5FeSi (β), а слабко виражене перетворення в 

області температури 574°С, що відбувається зі швидкістю, яка по-
вільно змінюється (крива повільно повертається до нульової лінії), 
— з появленням фази AlMnSi (α). 
 При вмісті Феруму 1,46% на ДДСК-кривій (рис. 8, б) виявлено 

тепловий ефект за температури 628°С, який слабо проявляється на 

кривій ДСК, але чітко зафіксований при ДТА (рис. 7). За термоди-
намічним моделюванням він пов’язаний з утворенням первинних 

кристалів інтерметаліду Al8Fe2Si (α) (табл. 2, рис. 5). Судячи з вели-
чини теплового ефекту (рис. 7, 8, б), об’ємна частка цієї фази вель-
ми незначна. Очевидних ознак перетворень на спадаючій гілці 
першого максимуму ДДСК-кривої в інтервалі температур 609–
586°С не виявлено. Але можна припустити про наявність повільно-
го перетворення в області температур 573–559°С, яке добре прояв-
ляється на ДТА-кривій за температури 558°С (рис 7). Треба думати, 
що воно пов’язане з формуванням фаз Al8Fe2Si (α) або AlMnSi (α). 

Згідно з [12], ці фази мають однакову кристалографічну структуру, 
але різний ступінь леґування Манґаном. 

 

Рис. 6. Результати комп’ютерної термічної аналізи кривих охолодження. 
а — загальний вид кривих КТА стопу АК5М2 з 2,0% Fe: 1 — крива охоло-
дження; 2 — перша похідна (швидкість охолодження) як функція темпе-
ратури; б — метода визначення та криві переохолодження стопу АК5М2 з 

різним вмістом Феруму. 

Fig. 6. Results of computer aided cooling curve thermal analysis. а—general 
view of CTA curves for AK5M2 alloy with 2.0% Fe: 1—cooling curve; 2—
first derivative (cooling rate) as a function of temperature; б—determination 

method and undercooling curves of AK5M2 alloy with different iron content. 
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 ДДСК-криві стопу АК5М2 з 2,0 і 3,3% Fe (рис. 8, в, г) істотно від-
різняються від аналогічних кривих стопів із вмістом Феруму 0,83 і 
1,46%. Так, при 2% Fe (рис. 8, в) у температурному інтервалі 609–
573°С кривої ДДСК за зміною швидкости виділення тепла прогля-
дається слабий перегин (замість належного плавного виходу на ну-
льову лінію), який вказує на наявність певного перетворення. Ура-
ховуючи результати термодинамічного моделювання, можна при-
пустити, що воно пов’язане з практично одночасним виділенням з 

розтопу фаз Al5FeSi (β) і AlMnSi (α) (табл. 3). Також на ДДСК-
кривій є явний пік в температурному інтервалі 573–559°С (рис. 8, 
в). З підвищенням вмісту Феруму до 3,3% величина його площі збі-
льшується (рис. 8, г), що свідчить про збільшення теплового ефекту 

від реакцій розпаду рідини в цій області температур і відповідно про 

збільшення об’ємної частки фаз, що утворилися. Особливо нагляд-
но тенденція до збільшення об’ємної частки цих фаз з підвищенням 

концентрації Феруму простежується на кривих ДТА (рис. 7). Оскі-
льки усі досліджені стопи мають практично однаковий вміст мар-
ганцю (табл. 1), то з підвищенням концентрації Феруму в стопі 
АК5М2 від 0,83% до 3,3% зменшується як відношення Mn/Fe з 

0,36 до 0,1, так і відповідно ймовірність утворення фази AlMnSi (α). 

Тому можна припустити, що виявлена закономірність збільшення 

 

Рис. 7. ДТА-криві тверднення стопу АК5М2 з різним вмістом Феруму, %: 
1 — 0,83; 2 — 1,46; 3 — 2,0; 4 — 3,3. 

Fig. 7. DTA solidification curves of AK5M2 alloy with various iron content, 
%: 1—0.83; 2—1.46; 3—2.0; 4—3.3. 
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теплового ефекту на ДДСК і спадній гілці першого максимуму ДТА 

з підвищенням концентрації Феруму в стопі АК5М2 (рис. 7) обумо-
влена зростанням об’ємної частки фази Al8Fe2Si (α). 
 Найбільш ймовірно, вона є продуктом евтектичної реакції, темпе-
ратура реалізації якої залежить від концентрації Феруму — підвищу-
ється при збільшені вмісту Феруму в стопі. Крім того, за даними тер-
модинамічного моделювання в стопах з 2,0% і 3,3% Феруму також 

утворюються первинні кристали цієї фази і Al13Fe4 (табл. 3). Але через 

незначну їх кількість в стопі з 2,0% Fe, теплові ефекти, пов’язані з їх 

утворенням, на кривих ДДСК і ДТА не зафіксовано, втім підтвердже-
но утворення первинної фази Al13Fe4 в стопі з 3,3% Fe (рис. 7, 8, г). 
 На останніх етапах тверднення всіх досліджених стопів відбува-
ються перетворення, в процесі яких формуються інтерметаліди 

Mg2Si і Al2Cu (θ). Їх об’ємна частка майже не залежать від концент-
рації Феруму. 

4. ВИСНОВКИ 

На підставі теоретичних і експериментальних досліджень стопу 

 

 

Рис. 8. Криві ДСК і ДДСК стопу АК5М2 з різним вмістом Феруму, %: а — 

0,83; б — 1,46; в — 2,0; г — 3,3. 

Fig. 8. DSC and DDSC curves of AK5M2 alloy with various iron content, %: 
а—0.83; б—1.46; в—2.0; г—3.3. 
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АК5М2 з вмістом Феруму 0,83–3,3% встановлено: 
1. Термодинамічне моделювання фазових діяграм складнолеґова-
ного стопу АК5М2 з різним вмістом Феруму є ефективним інстру-
ментом прогнозування його фазового складу, сприяє ідентифікації 
результатів термічної аналізи, а спільне використання цих метод, 
які доповнюють одина одну, забезпечує одержання більш достовір-
ної інформації. 

 

Рис. 9. Розраховані за даними [14] температурні залежності дифузії Fe, Si, 

Mn, Mg у розтопі Алюмінію. 

Fig. 9. The temperature dependence of the diffusion of Fe, Si, Mn, Mg in the 

aluminium melt calculated from [14]. 
 
ТАБЛИЦЯ 5. Температурні параметри тверднення стопу АК5М2 з різним 

вмістом Феруму за результатами термодинамічного моделювання, ДСК і 
ДТА. 

TABLE 5. Temperature parameters of solidification of the AK5M2 alloy with 

different iron content according to the results of thermodynamic modelling, 

DSC and DTA. 

Вміст 

Феруму, 
% 

ТL, °С ТS, °С ∆Т, °С 

Розрахунок ДСК ДТА Розрахунок ДСК ДТА Розрахунок ДСК ДТА 

0,83 620 611 608 545 543 540 75 68 68 

1,46 623 628 626 542 540 541 81 88 85 

2,0 649 609 613 533 535 534 116 74 79 

3,3 699 682 644 538 538 537 161 144 107 
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2. З підвищенням концентрації Феруму зменшується переохоло-
дження розтопу, збільшується інтервал тверднення, кількість залі-
зовмісних фаз, змінюється їх склад, порядок і механізм формування: 
 – при 0,83% Fe (Mn/Fe = 0,36) тверднення стопу починається з 

утворення первинних кристалів твердого розчину алюмінію, після 

чого послідовно за евтектичним розпадом рідини виділяються залі-
зовмісні фази Al5FeSi (β) і Al15(Fe, Mn)3Si2; 
 – зі збільшенням вмісту Феруму до 1,46% Fe (Mn/Fe = 0,21) твер-
днення розпочинається з інтерметаліду Al8Fe2Si (α), проте, виходя-
чи з величини теплового ефекту на кривих ДДСК і ДТА, його частка 

досить незначна, а подальше виділення залізовмісних фаз Al5FeSi 
(β), Al8Fe2Si (α), Al15(Fe, Mn)3Si2 здійснюється за евтектичними реа-
кціями після утворення первинних кристалів (Al); 
 – при 2% Fe (Mn/Fe = 0,15) за даними термодинамічного моделю-
вання процес структуроутворення починається з фаз Al13Fe4 і 

Al8Fe2Si (α), але через їх незначну об’ємну частку термічною аналі-
зою вони практично не виявляються, а наступні перетворення поді-
бні до стопу з 1,46% Fe; 
 – підвищення концентрації Феруму до 3,3% Fe (Mn/Fe = 0,1) су-
проводжується значним збільшенням загальної кількости залізов-
місних фаз у стопі, тверднення яких починається з утворення пер-
винних кристалів фази Al13Fe4, потім — Al8Fe2Si (α), а подальші 

етапи формування залізовмісних фаз подібні до стопів з 1,46% Fe і 
2% Fe; 
 – змінення вмісту Феруму від 0,83% Fe до 3,3% Fe та відповідне 

зменшення співвідношення Mn/Fe з 0,36 до 0,1 приводить до змен-
шення об’ємної частка фази Al15(Fe, Mn)3Si2, при суттєвому збіль-
шенні кількости та температури утворення фази Al8Fe2Si (α). 
3. Завершальні етапи тверднення стопу АК5М2 пов’язані з фазами 

Mg2Si і Al2Cu (θ), на процеси утворення яких вміст Феруму практи-
чно не впливає. 
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