脉冲电流调控FeNi金属玻璃的力学性能

摘要：FeNi二元金属玻璃凭借其优异的力学性能、软磁性能及耐腐蚀特性，在航空航天、电子信息、精密制造及能源工业等领域具有广泛应用前景。本文采用分子动力学模拟方法，以Fe50Ni50二元金属玻璃为研究对象，系统研究改变脉冲电流的电压对材料微观结构及力学性能的调控规律。结果表明：脉冲电流可显著优化体系力学性能：随着电压升高，材料屈服强度逐步增大、屈服应变拓宽，塑性阶段应力衰减幅度显著减小，残余应力水平更高，稳定性大幅增强。为调控FeNi金属玻璃的力学性能提供了极为有力的理论依据。
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1 引言
金属玻璃结构密堆积且长程无序短程有序，在非晶态转变过程中存在多种路径[1]，表现出高强度、硬度和弹性应变极限等优异性能。随着金属玻璃制备技术的发展和性能得到改善[2]，其应用领域进一步扩大。然而，金属玻璃普遍存在室温脆性与强度的矛盾，且部分体系玻璃形成能力较差，故其大规模应用仍受严重限制[3]。传统实验手段难以直接观测原子迁移、团簇演变及剪切变形过程，而分子动力学模拟可通过构建原子模型、还原淬火与加载过程，分析非晶形成的热力学与动力学机制，成为连接微观结构与宏观性能的核心研究工具[4-5]。
近年来，研究人员依托分子动力学模拟，围绕Zr-Cu、Fe-Ni、Fe-P等典型金属玻璃体系，在晶粒尺寸效应、异质结构设计、元素掺杂调控、中程有序演化及界面结合行为等方向取得系列突破，为解决金属玻璃性能瓶颈提供了原子级理论依据。Fe基金属玻璃因成本低廉、软磁性能优异，在电子信息、能源领域应用前景广阔，但其玻璃形成能力普遍较低。Ren等[6-7]通过分子动力学模拟对比纯Fe、Fe80Ni20、Fe80P20体系，发现大尺寸金属元素Ni与小尺寸类金属元素P均可显著提升玻璃形成能力。Ni、P掺杂可促进<0,0,12,0>、<0,1,10,3>等类二十面体类团簇的快速形成，抑制bcc类晶态团簇生长，同时大幅增强体系动力学非均匀性，阻碍原子长程扩散与结晶。Assouli等[8]进一步探究Fe-Ni金属玻璃中冷却速率与成分的作用，证实Fe含量60%~80%为最优区间，此时激活能、弹性模量与屈服强度达到峰值。该成分区间内原子团簇连接方式从交叉共享向面共享、顶点共享转变，形成刚性渗透网络，有效抑制剪切转变区萌生与扩展。同时，较慢的冷却速率有利于原子充分弛豫，形成更致密的堆积结构，进一步提升力学性能。Chen等[9]基于第一性原理MD模拟研究Fe82Si4B10P4金属玻璃，揭示Fe与类金属Si、B、P间存在强相互作用。此外，P元素可促进Fe原子失去电子增大磁矩，使材料饱和磁感应强度达到1.65 T，明确了Fe基软磁金属玻璃的结构-磁性关联机制。冷喷涂是实现金属玻璃涂层制备的重要工艺，界面结合强度直接决定涂层性能。DelRio等[10]采用实验结合分子动力学模拟，研究Fe基金属玻璃单颗粒在铝、钢基底上的沉积行为，提出冲击比与表面氧化物厚度是调控界面结合的核心参数。当钢基底R≈1时，颗粒与基底发生协同变形，破除表面氧化层，形成冶金结合，界面结合强度达262.3 MPa；当铝基底R>1时，仅发生机械嵌合，结合强度仅35.4 MPa。该成果为金属玻璃冷喷涂工艺的基底选型与参数优化提供了定量指导。
脉冲电流可以使金属玻璃的结构发生改变。Georg等[11]在磁场中施加脉冲电流，将金属玻璃通过欧姆加热升温至软化状态，产生足够大的磁体积力，驱动材料发生塑性形变。该加热与成型过程为毫秒级时长，可有效规避结晶现象，最终制备出完全非晶态的成型构件。C.F. Xu等[12]采用数字图像相关、红外热成像等原位监测手段，实时表征应变场与温度场的动态演化规律。在温度低于玻璃转变温度时，脉冲电流有效降低了原子重排的能垒，并大范围激活剪切转变区，促使材料发生均匀变形。同时，脉冲频率提高能够显著诱发均匀变形所需的临界电流密度。Li X P等[13]发现外加电场能够调控铝基金属玻璃中的原子扩散行为，从而形成单晶。
本文选择Fe50Ni50金属玻璃为研究对象，通过施加脉冲电场的电压为0 V，0.001 V、0.005 V、0.01 V来调控脉冲电流的大小。模拟过程中，通过精准调控脉冲电流的电压幅值与频率，观察FeNi金属玻璃原子排列、原子扩散及结构弛豫等微观变化，结合力学性能测试，分析屈服强度等关键力学指标。研究发现，脉冲电流可通过焦耳热效应及电子动量传递，促进FeNi金属玻璃中原子的扩散与重排，进而调控微观结构的均匀性与致密性，最终实现力学性能的优化。这些合理调控脉冲电流可有效改善FeNi金属玻璃的微观结构，优化其力学性能，为FeNi金属玻璃在高端制造领域的精准应用提供了重要的理论依据与实践指导。
2 实验方法
[bookmark: _GoBack]采用LAMMPS开源代码开展Fe-Ni金属玻璃在正弦交变电场作用下的分子动力学拉伸模拟，系统探究脉冲电流下金属玻璃的结构演化与力学响应。模拟体系采用metal单位，三维周期性边界条件以匹配块体材料特征，原子类型设置为charge以兼容静电相互作用计算。在2000K加热后以1×10¹¹ K/s的降温速率降温至50 K[14]，得到所需Fe-Ni金属玻璃模型。体系分别包含5000个Fe和5000个Ni原子。原子间相互作用采用hybrid/overlay方式将eam/alloy与coul/long势函数叠加，通过施加脉冲电场获得脉冲电流，如图1(A)所示。其中金属键合作用由嵌入原子势精准描述，库仑静电作用通过coul/long计算，截断距离设为10.0 Å。计算精度为1.0×10-4，在保证结果准确性的同时提升计算效率。为Fe原子赋予+0.01e正电荷，Ni原子赋予-0.01e负电荷，合理反映体系在脉冲电场中的电荷分布特征。
能量弛豫完成后施加交变电场，通过正弦电场E (t)=E0sin (2πft)实现脉冲电场的交变加载。脉冲电场采用沿Y方向的正弦交变形式，核心参数振幅E0为0 V，0.001 V、0.005 V、0.01 V，频率f=0.5 ps-1，对应周期T=2 ps。模拟前对体系执行能量最小化，收敛精度设为1.0×10-6，有效消除原子重叠、局部畸变与高能不合理构型，确保初始结构处于稳定的低能状态。热平衡阶段在300 K恒温条件下进行，生成高斯分布初始速度，时间步长设为1 fs，采用NVT系综，持续50 ps，使体系达到热力学平衡，为拉伸模拟提供稳定初始态。拉伸阶段沿x方向以5×10-3/ps 的应变速率施加均匀变形，全程保持NVT恒温约束，以初始晶胞长度为基准实时计算工程应变。模拟总运行200 ps，最大应变约5%，可完整覆盖20个电场周期，充分捕捉电场与力学变形的耦合效应。图1(B)描述脉冲电场下体系势能随时间的演化，不同电压下势能曲线均呈现波动特征，且随电压升高，金属玻璃体系势能波动幅度基本不变，反映脉冲电场对原子运动的驱动作用，使原子间相互作用能处于动态调整状态。
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图1. 脉冲电流的不同电压作用下体系势能随时间演化曲线。（A）正弦交变电场；（B）不同电压（0 V、0.001 V、0.005 V、0.01 V）条件下，Fe50Ni50金属玻璃体系势能随模拟时间的动态变化。
Figure 1. Evolution curve of system potential energy with time under pulsed voltage. (A) Sinusoidal alternating electric field; (B) The dynamic evolution of potential energy with simulation time for the Fe50Ni50 metallic glass system under different pulsed voltages (0 V, 0.001 V, 0.005 V, 0.01 V) is presented. The introduction of a pulsed electric field leads to regular fluctuations in the system potential energy.
3 脉冲电场调控金属玻璃的原子结构
图2(A)展示Fe50Ni50金属玻璃体系随温度的势能演化曲线，体系势能随温度升高呈单调上升趋势，在930 K处出现明显的势能变化拐点，对应金属玻璃的玻璃转变温度。该拐点表明体系在930 K以下完成从高温液相到玻璃态的结构冻结过程，930 K为Fe50Ni50金属玻璃的特征玻璃转变温度，此温度下原子运动能力急剧下降，非晶态结构得以保留。图2(B)为Fe₅₀Ni₅₀金属玻璃的径向分布函数g(r)，Fe-Fe、Fe-Ni、Ni-Ni三条曲线高度重合且峰值位置一致，表明体系内Fe、Ni原子呈现均匀的短程有序分布，原子间键合特征趋于统一，是金属玻璃非晶结构的典型特征[15]。图2(C)为Fe₅₀Ni₅₀金属玻璃的原子分布图，红色代表Fe原子，蓝色代表Ni原子，图2(C)中Fe、Ni原子呈均匀交错分布，进一步证实其结构均匀；图2(D)为Mises原子力分布可视化结果，范围从0.0308764至0.744149，整体原子力分布相对均匀，仅存在局部微小的力场波动，反映淬火后体系处于能量稳定的玻璃态[16]。
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图2 脉冲电流下金属玻璃分子动力学模拟基本结构表征。(A)体系势能随温度的演化曲线，930 K为玻璃转变温度；(B) Fe-Fe、Fe-Ni、Ni-Ni原子对径向分布函数，体现非晶短程有序特征；(C)金属玻璃原子排布图（红色为Fe原子，蓝色为Ni原子），成分均匀；(D)初始Mises原子间作用力分布图。
Figure 2. Basic structural characterization of metallic glass by molecular dynamics simulation under pulsed voltage.(A) Evolution curve of system potential energy with temperature; (B) Radial distribution functions of Fe-Fe, Fe-Ni, and Ni-Ni atomic pairs, reflecting the short-range ordered characteristic of the amorphous structure.(C) Atomic configuration of metallic glass (Fe atoms in red, Ni atoms in blue), showing uniform elemental distribution without segregation.(D) Mises stress’s map.
4 脉冲电场调控金属玻璃的力学性能
图3(A、B)中曲线为多种脉冲电流下Fe₅₀Ni₅₀金属玻璃的应力-应变演化规律。电压为0 V时，体系经历弹性变形阶段，应变从0增加至0.18±0.1（图3B）时，应力快速上升至峰值18.1±0.1 GPa；随后发生塑性失稳，应力急剧下降，进入软化阶段，最终趋于平稳，约2.5±0.1 GPa。该过程体现金属玻璃的弹性塑性转变特征，无电场下体系应变为0.18±0.1，塑性变形阶段应力衰减显著。随着电压升高，应力峰值呈递增趋势，电压升高至0.01 V时，屈服强度高于0 V、0.001 V及0.005 V组，表明脉冲电流增强了体系的承载能力。电压为0.01 V时，体系的屈服应变区间扩大，说明电场对原子运动的调控作用延缓了剪切带的萌生与扩展。高电压组的应力衰减幅度更小，说明脉冲电流可抑制金属玻璃的软化过程，维持更稳定的力学状态。
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图3 脉冲电流调控Fe50Ni50金属玻璃应力-应变响应曲线。(A,B)不同电压下应力随应变的演化规律，0 V为无电场对照组，随电压升高，材料峰值应力提升、屈服应变增大、塑性阶段应力衰减减缓。
Figure 3. Stress-strain response curves of Fe50Ni50 metallic glass regulated by pulsed voltage.(A, B) Evolution of stress with strain under various pulsed voltages. 0 V represents the control group without electric field. With increasing pulsed voltage, the peak stress and yield strain of the material are elevated, the stress decay in the plastic stage is mitigated.
表1 金属玻璃力学性能参数：屈服强度，断裂强度。
	电压(V)
	屈服强度(Gpa)
	断裂强度(Gpa)

	0
	18.1±0.1
	4.6±0.1

	0.001
	18.3±0.1
	3.2±0.1

	0.005
	18.4±0.1
	3.2±0.1

	0.1
	18.3±0.1
	3.3±0.1


5 分子动力学模拟金属玻璃原子结构
图4为不同脉冲电流下Fe₅₀Ni₅₀金属玻璃在33 ps、35 ps、37 ps时刻，应变为0.16~0.17的Mises原子力分布云图，红色代表高原子力区域，蓝色代表低原子力区域, 范围从0.0308764至0.744149。弹性变形阶段33 ps-35 ps，各电压组的原子力分布均以蓝色为主，仅存在极少量局部白色高亮区域，表明此时体系处于稳定的弹性变形阶段，原子间相互作用力分布均匀，无明显的高应力集中区。不同电压组间无显著差异，说明变形初期脉冲电场对原子力场的调控作用尚不明显，体系结构保持完整。脉冲电流下原子团簇处于动态调整，原子间相互作用能呈现小幅波动但整体稳定，团簇结构保持完整，为后续弹性变形提供稳定的微观结构基础。
失稳阶段37 ps时刻原子力分布发生显著演化，0 V，0.001 V、0.005 V、0.01 V电压体系均出现大面积红色高原子力区域，标志着体系进入塑性失稳与剪切带萌生阶段。电压为0 V时，高原子力区域呈零散分布，集中于局部微小区域，原子间作用力集中程度低，对应应力快速衰减的力学特征；脉冲电压为0.001 V时，高原子力区域呈连续带状分布，分布范围显著扩大，是体系塑性变形的核心区域，体现电场诱导原子力场的定向聚集；电压为0.005 V与0.01 V时，高原子力区域的分布范围与集中程度进一步提升，0.01 V组的高原子力区域最为显著，分布更均匀，表明高电压下原子间作用力的聚集效应更强，延缓了应力的急剧衰减。原子团簇结构多处发生协同性重排，脉冲电场能量突破临界值。团簇的协同重排使原子间滑移受阻，剪切带扩展速度被延缓，体系维持更高应力水平。这一演化过程与应力-应变曲线中屈服应变增加、应力衰减变慢直接对应，揭示了原子团簇演化是宏观力学性能调控的重要原因。
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图4 不同电压下原子力分布随时间演化云图。33 ps、35 ps、37 ps三个时刻原子力分布可视化结果，色标表征原子间作用力大小；随模拟时间推进，高原子力区域逐渐形成并扩展，电压越高，高原子力区域连通性与集中程度越突出，与应力-应变演化规律高度对应。
Figure 4. Contour maps of Mises atomic force distribution evolution with time under different pulsed voltages.Atomic force distributions at three representative instants (33 ps, 35 ps, and 37 ps) are visualized, with the color bar indicating the magnitude of interatomic forces. With the progression of simulation time, high atomic force regions gradually form and expand. Higher pulsed voltage leads to more prominent connectivity and concentration of high atomic force regions, which is in good agreement with the evolution of stress-strain behavior.
进一步地，图5(A)为Fe-Fe原子对、(B) Fe-Ni原子对、(C) Ni-Ni原子对的径向分布函数g(r)随原子间距r的演化规律。对比0 V、0.001 V、0.005 V、0.01 V四种电压条件下的结构特征，径向分布函数g(r)是表征非晶合金原子短程与中程有序性的核心物理量，代表距离中心原子r处找到其他原子的概率密度，可直观反映体系的原子键合、团簇结构与有序度演化[17]。本图展示了不同电压作用下，Fe₅₀Ni₅₀金属玻璃中Fe-Fe、Fe-Ni、Ni-Ni三类原子对的g(r)曲线，所有曲线均呈现非晶结构的典型特征：第一峰为最近邻配位壳层尖锐且强度高；第二峰分裂为次峰，体现中程有序结构；随原子间距r增大，g(r)逐渐趋于1，表明长程无序的非晶本质，证实脉冲电流作用下体系始终保持稳定的金属玻璃态，未发生晶化转变。Fe-Fe原子对的g(r)曲线第一峰位于2.5 Å处，对应Fe原子的最近邻配位距离，是Fe基非晶体系短程有序结构的核心特征。不同电压条件0 V、0.001 V、0.005 V、0.01 V四组曲线高度重合，第一峰的位置、峰值强度、峰形几乎无差异；第二峰为4.5 Å，当电压增加至0.1 V时，第二峰逐渐形成一个峰，7 Å处的第三峰的分裂特征、峰位与峰高也保持相同；随r增大，所有曲线均平滑趋于1，长程无序特征完全一致。该结果表明随着脉冲电流的增加，Fe-Fe原子间的短程配位结构2.5 Å处无显著影响；中程有序度4.5 Å处结构重排，局域配位环境发生变化。
Fe-Ni原子对为异质原子对，其g(r)曲线第一峰位于2.5 Å，显著高于Fe-Fe、Ni-Ni原子对的第一峰强度，说明Fe与Ni原子间存在强亲和性与紧密键合，是Fe₅₀Ni₅₀非晶结构稳定的核心化学短程有序特征。电压未改变Fe-Ni异质原子间的键合状态与配位结构，体系的化学短程有序性在电场作用下保持稳定，未发生成分偏聚或键合重构。Ni-Ni原子对的g(r)曲线第一峰位于2.5 Å，与Fe-Ni子对峰值接近，高于Fe-Fe原子对，体现Ni原子的局域配位特征。0 V、0.001 V、0.005 V、0.01 V四种电压对Fe₅₀Ni₅₀金属玻璃力学性能的调控，主要是Fe-Fe原子对的协同重排，进而改变Mises原子力场分布，最终实现宏观力学性能的提升，为电场改性金属玻璃的微观机制提供了结构层面的直接证据。
[image: ]图5 (A)中Fe-Fe原子对、(B) Fe-Ni原子对、(C) Ni-Ni原子对的径向分布函数g(r)随原子间距r的演化规律。
Figure 5. Evolution of the radial distribution function g(r) for (A) Fe-Fe, (B) Fe-Ni, and (C) Ni-Ni atomic pairs as a function of atomic distance r.
6 总结
本文采用分子动力学模拟方法，系统探究了脉冲电流对Fe₅₀Ni₅₀金属玻璃微观结构、Mises原子力演化与宏观力学性能的调控机制。结果表明，在0 V、0.001 V、0.005 V、0.01 V四种电压作用下，Fe-Fe原子对的配位数发生改变，体系始终保持稳定非晶态，无晶化或相分离发生。力学性能测试显示，无电场条件下材料呈现典型弹性-塑性转变特征，峰值应力为18.1 GPa，团簇演化缓慢，体系发生脆性失稳；随着电压升高，材料屈服强度增加、屈服应变拓宽，塑性阶段应力衰减幅度减小，显著优化力学性能。低电压时，团簇发生轻度定向聚集，形成初步的连续重排区域，力学性能小幅提升；高电压时，团簇规模化重构、拓扑结构致密化，原子协同重排能力提升，抑制剪切带快速扩展，实现屈服强度与应变的双重优化。表明，电场通过驱动原子协同重排，诱导形成多处高原子力区域，最终实现宏观力学性能的提升，本研究明确了脉冲电流改性金属玻璃力学性能的微观物理本质，为电场辅助高性能金属玻璃的设计提供了原子级理论依据。
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Regulation of Mechanical Properties of FeNi Metallic Glass by Pulsed Current

Zhang Ni-zhen*  Liu Xin-yue
College Physics and Optoelectronic Engineering, Chongqing Normal University, Chongqing 401331, China
Abstract: FeNi binary metallic glass exhibits excellent mechanical properties, soft magnetic performance and corrosion resistance, endowing it with broad application prospects in aerospace, electronic information, precision manufacturing, energy industry and other fields. In this work, molecular dynamics simulation is adopted to investigate Fe50Ni50 binary metallic glass. By applying pulsed current, the regulation mechanism of pulsed current voltage on the microstructure and mechanical properties of the material is systematically explored. The results reveal that pulsed current can significantly optimize the mechanical properties of the system. With the increase of voltage, the yield strength of the material gradually rises, the yield strain is expanded, the stress attenuation in the plastic stage is greatly reduced, the residual stress is maintained at a higher level, and the structural stability is substantially improved. Accordingly, the regulation effect of electric field on mechanical properties provides a solid theoretical foundation for the performance optimization of FeNi metallic glass.
Key words: metallic glass; molecular dynamics; pulsed current; voltage;
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