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КОМПЬЮТЕРНОЕ МОДЕЛИРОВАНИЕ  

РАДИАЦИОННО-СТИМУЛИРОВАННЫХ ПРОЦЕССОВ  

В МИНЕРАЛАХ В СВЯЗИ С РЕШЕНИЕМ МИНЕРАЛОГИЧЕСКИХ,  

МАТЕРИАЛОВЕДЧЕСКИХ И ЭКОЛОГИЧЕСКИХ ЗАДАЧ  

(ЧАСТЬ ПЕРВАЯ) 

 

Радиационная устойчивость циркона ZrSiO4 и ксенотима YPO4 изучена с помощью 

методов компьютерного моделирования. Методом молекулярной динамики изучено форми-

рование в цирконе поврежденной области после прохождения атома тория с энергией 

20 кэВ. Проанализировано распределение междоузельных атомов кислорода в кристалличе-

ской решетке циркона. Установлено, что наилучшее согласие с экспериментом обеспечива-

ет потенциал межатомного взаимодействия, параметры которого выведены из первых 

принципов. Также методом молекулярной динамики изучена радиационная устойчивость 

ксенотима. Описаны критерии выбора параметров межатомных потенциалов для модели-

рования альфа-распада в минералах. Рассмотрены особенности формирования и отжига 

изолированных дефектов в структуре ксенотима с помощью метода Мотта-Литтлтона. 

В рамках приближения сверхячейки изучена зависимость энергии френкелевских пар и веро-

ятности их аннигиляции на протяжении отжига каскада смещения от расстояния между 

вакансией и междоузлием.  
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1. Вступление  

Изучение радиационно-стимулированных процессов в минералах имеет большое зна-

чение для решения широкого круга как фундаментальных, так и прикладных задач. Фунда-

ментальные задачи связаны с выяснением механизмов формирования радиационных дефек-

тов в минералах, а также факторов, которые определяют радиационную стойкость минералов 

и горных пород [1, 2]. Прикладные задачи связаны с ретроспективной дозиметрией, с изоля-

цией радиоактивных отходов (РАО), а также с использованием информации о свойствах ра-

диационных повреждений для восстановления условий образования минералов и их даль-

нейшей геологической истории [3-7].  

Перечисленные выше задачи решаются в первую очередь с помощью эксперименталь-

ных исследований радиационных характеристик минералов, путем практического изготовле-

ния матриц для изоляции РАО, а также с помощью экспериментального изучения свойств 

горных пород, которые потенциальны для захоронения отходов атомной энергетики. Вместе 

с тем, прогресс в этой области знаний зависит не только от экспериментальных исследова-

ний, но от развития методов компьютерного моделирования радиационно-стимулированных 

процессов в минералах [8, 9]. Это обусловлено в первую очередь тем, что при решении мно-

гих важных задач методы компьютерного моделирования позволяют существенно сэконо-

мить материальные ресурсы и время. Кроме того, компьютерное моделирование радиацион-

ных процессов в минералах способствует созданию научных основ радиационной минерало-

гии, поскольку с помощью моделирования можно выяснять глубинные причины, которые 

определяют радиационную стойкость минералов и горных пород. 

Целью данного исследования является обзор литературных данных и полученных нами 

результатов в области компьютерного моделирования радиационных процессов в минералах, 

а также анализ возможности использования результатов, полученных с помощью компью-

терного моделирования, для решения прикладных задач, связанных с безопасной изоляцией 

РАО. В первой части этого исследования приведены детальные исследования радиационной 

устойчивости минералов с островной структурой – циркона ZrSiO4 и ксенотима YPO4. Во 

второй части исследования будут приведены результаты компьютерного моделирования ав-

торадиационного повреждения в структуре простых и сложных оксидов. 

2. Общая характеристика проблем, связанных с атомной энергетикой,  

и методов компьютерного моделирования  

В последние десятилетия в ряде стран наметилась тенденция увеличения использова-

ния электроэнергии, вырабатываемой на АЭС. Так, по данным МАГАТЭ за 2009 год доля 

электроэнергии, вырабатываемой на АЭС, составляет 75 % во Франции, 49 % в Украине, 20 

% в США, 18 % в РФ. С другой стороны, современное состояние и перспективы развития 

атомной энергетики связаны со способностью эффективного и безопасного обращения с 

ядерными отходами. Развитие атомной энергетики порождает ряд проблем, которые касают-

ся изоляции долгосуществующих РАО в глубокие (более сотни метров от поверхности) гео-

логические хранилища. Одной из главных проблем в этом смысле является выбор радиаци-



 

                                                                       Розділ 3. Інформаційні ресурси та системи 
 

145 

 

онно устойчивых матриц, которые при контакте с долгосуществующими высокоактивными 

отходами (ВАО) на протяжении длительного времени не будут изменять свои изоляционные 

свойства под воздействием радиогенных и химических факторов. В настоящее время в каче-

стве матриц для изоляции ВАО, получаемых при переработке отработанного ядерного топ-

лива, используют алюмофосфатные или боросиликатные стекла. Однако ВАО могут хра-

ниться в таких матрицах не более 30-40 лет.  

Поэтому ведётся поиск матриц с более приемлемыми эксплуатационными характери-

стиками. Было установлено, что для долговременной изоляции ВАО кристаллические мат-

рицы и керамика на их основе подходят значительно лучше. К настоящему времени разрабо-

тан целый ряд керамических материалов для изоляции ВАО, включая оружейный плутоний. 

Активно исследуются материалы на основе перовскита CaTiO3, цирконолита CaZrTi2O7, 

бадделеита ZrO2, циркона ZrSiO4, сфена CaTi(SiO4)(O, ОН, F), титанатных и цирконатных 

пирохлоров Gd2Ti2O7 и Gd2Zr2O7, монацита (Ce, La)PO4, ксенотима YPO4, апатита 

Ca5(РО4)3(F, Сl, ОН) и других сложных оксидов [10-15]. 

Радиационное повреждение, возникающее в результате распада радионуклидов, накап-

ливается в матрицах на протяжении очень длительного промежутка времени. Поэтому для 

изучения радиационных дефектов, возникающих при воздействии ВАО и Pu на керамику, 

необходимо применять ряд методов ускоренного облучения: 

1. Моделирование α-распада актинидов с большим временем полураспада может быть 

осуществлено введением в матрицу актинидов с малым временем полураспада, таких как 
238
Pu (период полураспада 87,7 лет) и 

244
Cm (период полураспада 18,1 лет). Для получения в 

лабораторных условиях в течение нескольких лет дозы 10
18

-3∙10
19

 α-распадов/г используют 

концентрации от 0,2 % до 3 % этих актинидов [16]. При этом скорость повреждения состав-

ляет 10
-10

-10
-8
сна/с. Этот метод эффективно моделирует воздействие α - частиц и ядер отдачи 

на структуру исследуемых материалов. 

2. Облучение материалов заряженными частицами с использованием электронов [17], 

протонов, α - частиц [18-20] и тяжёлых ионов может быть использовано для моделирования 

эффектов радиационного повреждения в широкой области температур. При этом использу-

ются ускорители частиц и высокие скорости облучения (10
-5

-10
-2

 сна/с). Поэтому значитель-

ные дозы достигаются в течение нескольких минут. 

Интерпретация результатов таких экспериментов может значительно усложняться 

вследствие того, что площадь облучения является тонким приповерхностным слоем, ограни-

ченным боковой поверхностью. Высокая поверхностная площадь может действовать как 

сток для перемещающихся дефектов, и доза облучения, необходимая для аморфизации, мо-

жет быть выше, чем в случае внутреннего облучения. Имплантация ионов может также из-

менить свойства мишени в результате изменений химического состава. 

3. Гамма - облучение от источников 
60
Co и 

137
Cs используется для моделирования излуче-

ния в стеклах α-частиц и α-лучей [21-23]. 

В случае керамики этот метод используется редко из-за слабого воздействия ионизаци-

онных процессов на радиационное повреждение многих оксидов. С другой стороны, некото-
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рые фазы керамических матриц для иммобилизации продуктов деления могут быть подвер-

жены радиационному повреждению под воздействием -лучей. 

Несмотря на то, что перечисленные выше методы помогают исследовать радиационную 

устойчивость материалов, их недостатком являются большие скорости повреждения. Так, 

ВАО характеризуются скоростью повреждения матриц 10
-16

-10
-11

 сна/с, в то время как леги-

рование актинидами даёт 10
-10

-10
-8

 сна/с, а облучение пучком тяжелых ионов – 10
-5

-10
-

2
 сна/с. Вместе с тем, в природе на протяжении миллионов лет существуют минералы, со-

держащие 
238

U, 
235

U, 
232
Th и продукты их радиоактивного распада. Концентрации актинидов 

могут достигать 30 мас. % UO2 в пирохлорах, которые, в зависимости от возраста образца, 

могут накапливать дозы до 10
19

 α - распадов/г и выше. Другие минералы, такие как цирконы, 

содержат микроколичества урана (до 5000 ppm), однако для времён порядка 10
9
 лет накоп-

ленные дозы могут также достигать 10
19

 α - распадов/г [24]. 

Во многих случаях такие дозы достаточны для радиационно-индуцированного перехо-

да из кристаллического в рентгеноаморфное состояние, которое называется “метамиктным”. 

Кроме того, существует значительное количество U-, Th-содержащих минералов, которые 

являются неметамиктными и, следовательно, изучение таких минералов может содейство-

вать разработке радиационно-устойчивых матриц. 

Свойства целого ряда метамиктных минералов были подробно изучены в литературе 

[25-27]. Минералы, изоструктурные с кристаллическими фазами керамических матриц, мо-

гут рассматриваться как природный аналог керамических матриц при изучении эффектов 

радиационного повреждения [28, 29]. При этом использование минералов имеет серьёзное 

преимущество по сравнению с другими методами исследования радиационного повреждения 

материалов – скорость облучения в них меньше 10
-17

 сна/с, а время излучения может дости-

гать сотен миллионов лет и более. 

Однако непонятным является то, почему одни минералы, в структуре которых уран или 

торий являются основными элементами, могут быть радиационно устойчивыми, в то время 

как другие, в которых эти элементы являются примесными, могут быть метамиктными. По-

нимание физической сути метамиктизации U-, Th- минералов даст возможность предложить 

методы прогнозирования радиационной устойчивости матриц для иммобилизации ВАО и их 

последующей изоляции. 

Процессы формирования и отжига поврежденной области, возникающей в результате 

α-распада, как правило, длятся десятки пикосекунд. Поэтому для изучения повреждения ми-

нералов под действием α-распада проводят компьютерные модельные эксперименты. 

Ниже описана методика моделирования методом молекулярной динамики, возможно-

сти и преимущества данного метода, а также детально описаны особенности моделирования 

с применением программного комплекса DL_POLY. Компьютерная молекулярная динамика 

(МД) является одним из наиболее мощных вычислительных методов, эффективно применяе-

мых для моделирования физических систем [30]. Метод МД моделирования позволяет вы-

числять классические траектории отдельных атомов и групп атомов, исследовать динамику 

взаимодействия частиц в конденсированных системах (в том числе и в минералах), позволяет 
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получить информацию о процессах, происходящих на атомно-молекулярном уровне и во 

времени порядка нескольких десятков пикосекунд. 

Выполнение компьютерных моделирований проводят с целью понимания свойств ан-

самбля молекул с точки зрения их структуры и микроскопических взаимодействий между 

ними. Хотя эти вычисления являются вспомогательными по отношению к обычным экспе-

риментам, они обеспечивают связь между теорией и экспериментом. Они также являются 

единственной возможностью изучения многочастичных систем в тех случаях, когда экспе-

риментальные методы и аналитические теории не могут быть применены. 

Метод МД состоит в вычислении траекторий движения всех атомов системы на основе 

второго закона Ньютона. В качестве исходных данных задаются начальные координаты и 

скорости всех атомов, а также межатомные потенциалы взаимодействия. В большинстве та-

ких модельных «экспериментов» атомы наделяются некоторыми эффективными зарядами. 

Величина этих зарядов зависит от степени ковалентности межатомных связей и может изме-

няться от нуля (для ковалентных соединений) до значений формальных зарядов ионов (для 

ионных кристаллов). Кроме кулоновского взаимодействия всех электростатических зарядов 

между собой, в потенциале межатомного взаимодействия учитывается отталкивание элек-

тронных оболочек атомов и диполь-дипольное взаимодействие между атомами с помощью 

короткодействующих потенциалов следующего вида: 

а) потенциал Букингема 

 

                             6)/exp()(  rСrArV  ,    (2.1) 

 

где r  – расстояние между двумя атомами (Å), A  – предэкспоненциальный множитель для 

члена, характеризующего отталкивание (эВ),   – параметр жесткости (Å), С – силовой пара-

метр Ван-дер-Ваальсового взаимодействия (эВ∙Å
6
); 

б) потенциал Морзе 

 

                   ,))(exp(2))(2exp()( 00 rrrrDrV       (2.2) 

 

где D  – энергия диссоциации связи между атомами (эВ),   – параметр мягкости (Å
-1

), 0r  – 

стандартная длина связи между атомами (Å). 

В структуре минерала выбирается фрагмент, содержащий от нескольких сотен тысяч до 

нескольких миллионов атомов. Один из атомов фрагмента структуры минерала замещается 

атомом тория. На предварительном этапе моделирования фрагмент структуры приводится в 

состояние теплового равновесия в течение 10 пс при температуре моделирования Tмод (кото-

рая, как правило, составляет 300 K) с использованием ансамбля NPT (количество атомов N во 

фрагменте структуры, давление P на его стенки и температура T остаются постоянными). На 

малых межатомных расстояниях (меньше 1 Å) используется потенциал ZBL, который вво-

дится для учета сильного межъядерного отталкивания [31]. Временной шаг моделирования, 

как правило, составляет 0,5-1,0 фс в зависимости от типа атомов минерала, от его структуры 



 
Екологічна безпека та природокористування____________________________ 
 

148 

 

и от температуры моделирования. 

Основной этап моделирования выполняется с использованием микроканонического ан-

самбля NVE (количество атомов N во фрагменте структуры, объем структуры V и энергия Е 

остаются постоянными). В начале этого этапа задается направление движения и скорость 

атома тория, которая соответствует определенной кинетической энергии.  

Энергия первично выбитого атома выбирается из расчета 25-50 атомов на один эВ в за-

висимости от упругих свойств минерала, чтобы все атомы, формирующие КСА, находились 

в центральной области фрагмента структуры. Таким образом, для фрагмента структуры, со-

стоящего из 1 млн. атомов, была выбрана энергия 20 кэВ. Ограниченные вычислительные 

возможности не позволили рассматривать больший фрагмент структуры. Однако, использо-

вание невысоких энергий первично выбитого атома относительно энергии атома отдачи 

оправдано тем, что начиная с энергии 5-10 кэВ количество френкелевских пар (ФП), которые 

образуются в цирконе, растет линейно с энергией первично выбитого атома [32]. 

Вместо движения первично выбитого атома тория (аналога атома отдачи Th-231, воз-

никающего при α-распаде U-235) более оправданно было бы рассмотреть движение U-235, 

который образуется при α-распаде Pu-239. Поскольку различие между массами изотопов     

U-235 и Th-231 незначительно, то можно полагать, что количество ФП, деленное на их 

начальную кинетическую энергию, которое формируется при движении этих атомов, будет 

приблизительно одинаково [32]. Таким образом, для вычисления количества ФП, которые 

формируются в цирконе при α-распаде U-235, необходимо умножить количество ФП, возни-

кающих при движении первично выбитого атома Th с энергией 20 кэВ, на коэффициент 3,5, 

а при α-распаде Pu-239 – на коэффициент 4,5.  

В результате критического анализа характеристик различных программ в качестве про-

граммы по МД моделированию был выбран программный комплекс DL_POLY [33], разрабо-

танный для моделирования фрагментов структур минералов, макромолекул, полимеров и 

ионных систем. 

Для проведения расчетов с помощью программного комплекса DL_POLY исходные 

данные задаются в виде 4-х файлов (CONFIG, CONTROL, FIELD, TABLE). В файле CONFIG 

задается тип граничных условий (периодические, непериодические), размер фрагмента мо-

делирования, обозначение и нумерация атомов системы, их координаты (а также при необ-

ходимости скорости и силы). В файле CONTROL задаются параметры, необходимые для 

численного интегрирования уравнений движения: температура, давление, тип ансамбля 

(NVE, NPT и др.), временной шаг моделирования, энергия и направление движения атома 

отдачи, количество шагов, время работы. В файле FIELD задаются массы и эффективные 

заряды всех типов атомов, а также тип и параметры потенциалов межатомного взаимодей-

ствия. Файл TABLE используется, если межатомные потенциалы необходимо задавать в та-

булированной форме. 

На протяжении времени t = 0-1 пс скорость некоторых атомов может достигать доста-

точно больших значений (вплоть до 10
3
 Å/пс и выше). Поэтому для регулирования значения 

временного шага моделирования используется алгоритм «переменного временного шага». В 
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конце каждого шага проводится вычисление максимального расстояния, которое проходят 

атомы. Если достигается максимальное расстояние (Dmax), то значение временного шага де-

лится пополам и шаг повторяется. Если наибольшее смещение меньше минимального рас-

стояния (Dmin), то значение временного шага увеличивается в два раза и шаг повторяется. 

Рекомендуемые значения составляют Dmin = 0,02 Å и Dmax = 0,06 Å. 

Еще одной особенностью авторадиационных процессов в минералах является то, что 

энергия атома отдачи рассеивается в объеме, значительно превышающим рассматриваемый 

фрагмент минерала. Поэтому для учета отвода тепла из этой области на границах фрагмента 

размером 7 Å поддерживается температура Tмод. 

Таким образом, в данном разделе описана методика моделирования методом молеку-

лярной динамики, потенциалы межатомного взаимодействия и особенности моделирования с 

применением программного комплекса DL_POLY. 

На основании приведенной выше информации можно сделать вывод, что метод моле-

кулярной динамики позволяет получать информацию о поведении системы на атомном 

уровне (наноуровне) и во временном интервале, составляющим десятки пикосекунд. Поэто-

му при изучении α-распада этот метод может дать важную информацию, которая касается 

формирования каскадов смещенных атомов и процессов релаксации в поврежденной струк-

туре.  

3. Модели аморфизации структуры циркона 

В данном разделе описаны различные модели накопления дефектов в структуре цирко-

на под действием авторадиации. На основе этих моделей построены зависимости степени 

аморфизации в цирконе от дозы авторадиации. Полученные результаты сравнены с экспери-

ментальными данными. 

Циркон является одним из минералов, который активно используется для изучения ме-

тамиктности методом компьютерного моделирования. Радиационное повреждение, возника-

ющее в цирконе. как и других минералах, приводит к одновременному накоплению точеч-

ных дефектов и аморфных областей, в которых отсутствует дальний порядок. Аморфные 

области при этом, как правило, перекрываются между собой. 

Предполагается, что процессы локальной аморфизации происходят вследствие спон-

танного разрушения локальной структуры кристалла и дальнего порядка. Это происходит в 

результате высокой локальной концентрации дефектов, когда свободная энергия области с 

высокой дефектностью станет равной свободной энергии аморфного состояния [34]. 

Высокая локальная концентрация дефектов, необходимая для аморфизации, может 

быть достигнута как в каскаде смещений, возникающим при движении ядра отдачи, так и 

при перекрывании нескольких каскадов смещений, при котором локальная концентрация 

дефектов возрастает. 

Ранее было разработано ряд моделей для описания процессов аморфизации в полупро-

водниках, облученных потоком ионов [35-38]. Эти модели можно использовать при анализе 

процессов аморфизации минералов, происходящих в результате процессов авторадиации. 
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Общее увеличение объёма циркона при аморфизации дается выражением: 

 

           000 /// VVfVVfVV aauccM  , (3.1) 

 

где fc – массовая доля кристаллической фазы, fa – массовая доля аморфной фазы, ΔVuc/V0 – 

среднее изменение объёма элементарной ячейки, ΔVa/V0 – изменение объёма, связанное с 

аморфной фазой. 

Изменение объёма, связанное с аморфизацией, является постоянной величиной. В слу-

чае циркона, допированного плутонием, эта величина составляет 16,6 %. На рис. 3.1 приведе-

ны вклады в общее увеличение объёма циркона от кристаллической и аморфной фаз. 

 

 

Рис. 3.1 — Зависимость изменения объёма в цирконе, допированном Pu,  

от дозы авторадиации [39] 

Теперь рассмотрим аморфизацию в цирконе в отсутствие отжига дефектов в аморфной 

фазе. В соответствии с моделью «прямой аморфизации» любое ядро отдачи приводит к воз-

никновению аморфной области [35-38]. 

Уменьшение кристаллической фазы при каждом α-распаде можно описать уравнением 

 

                             aB
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 , (3.2) 

 

где m – масса кристаллической фазы, m0 – масса образца, Ba – масса образца, переходящего в 

аморфное состояние при одном альфа-распаде.  

В результате получаем: 
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Однако многие экспериментальные данные [39] плохо согласуются с зависимостью (3.3). 

Поэтому была разработана модель “одинарного перекрывания” 

 

                         )]exp()1[(1 DBDBf aaa   (3.4) 

 

и модель “двойного перекрывания” 

 

                             )]exp()2/1[(1 22 DBDBDBf aaaa  . (3.5) 

 

Ряд экспериментальных данных лучше всего описывается зависимостью (3.5), что проиллю-

стрировано на рис. 3.2. Физически модель “двойного перекрывания” основана на предполо-

жении, что определенная концентрация локальных дефектов, которая соответствует пере-

крыванию трех каскадов смещений, необходима для достижения аморфизации. 

 

 

Рис. 3.2 — Зависимость степени аморфизации в цирконе, допированном Pu,  

от дозы авторадиации [39] 

 

Таким образом, в соответствии с моделью «прямой аморфизации» любое ядро отдачи 

приводит к возникновению аморфной области. Однако эта модель согласуется не со всеми 

экспериментальными данными. Поэтому в ряде случаев используют модель “одинарного 

перекрывания” (перекрывание двух каскадов) и модель “двойного перекрывания” (перекры-

вание трех каскадов). 

3.1 Исследование перекрывания нескольких каскадов смещений в структуре циркона 

методом молекулярной динамики  

В данном разделе с использованием метода молекулярной динамики изучено радиаци-

онное повреждение структуры циркона при перекрывании нескольких каскадов смещений. 
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Рассмотрено образование в поврежденной структуре нанопор и наноканалов, присутствие 

которых может значительно увеличить вынос радионуклидов. 

Как было указано выше, для достижения аморфизации необходимо перекрывание 2-3 

каскадов смещений. Для теоретического изучения процессов, происходящих в структуре 

циркона при перекрывании нескольких последовательных каскадов смещений, было прове-

дено МД моделирование. 

При моделировании были использованы межатомные потенциалы [40]. Взаимодей-

ствия Zr-O и O-O взяты в виде букингемовского потенциала, а взаимодействие Si-O в виде 

потенциала Морзе (табл. 3.1). Взаимодействие O-O характеризуется наличием диполь-

дипольного взаимодействия (С = 100 эВ∙Å
6
).  

Результаты показывают (табл. 3.2), что эти межатомные потенциалы хорошо воспроиз-

водят структурные параметры и термодинамику, и неплохо – упругие свойства. 

Таблица 3.1 — Межатомные потенциалы, использованные при моделировании циркона 

Заряды на атомах: q(Zr)=3,428 e0, q(Si)=1,356 e0, q(O)=-1,196 e0 

Потенциал 

Букингема 

Связь A, эВ ρ, Å C, эВ∙Å
6
 Rmax, Å 

Zr-O 1477,0 0,317 0 8,0 

O-O 9245,0 0,2617 100,0 8,0 

Потенциал 

Морзе 

Связь D, эВ , Å
-1

 r0, Å Rmax, Å 

Si-O 1,252 2,83 1,627 8,0 

Таблица 3.2 — Сравнение экспериментальных и расчетных данных 

для межатомных потенциалов 

 Эксперимент «Zircon 2» Δ, % 

a, Å 6,607 6,641 0,51 

c, Å 5,982 5,900 -1,37 

d(Si-O), Å 1,620 1,578 -2,59 

d(Zr-O1), Å 2,130 2,148 0,81 

d(Zr-O2), Å 2,269 2,312 1,91 

C11, ГПа 424,0 434,4 2,5 

C33, ГПа 490,0 519,0 5,9 

C44, ГПа 114,0 106,6 -6,5 

C66, ГПа 49,0 31,5 -35,7 

C12, ГПа 70,0 48,0 -31,4 

C13, ГПа 149,0 146,9 -1,4 

K, ГПа 223,9 226,1 1,0 

G, ГПа 66,6 99,4 49,3 

S300, Дж/(К·моль) 84,6 75,7 -10,6 

C300, Дж/(К·моль) 98,6 93,9 -5,0 

 

Фрагмент структуры, содержащий 1989792 атомов (размеры фрагмента 

28 нм×28 нм×29 нм), был приведен в состояние равновесия при температуре 300 K на протя-
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жении 10 пс, используя ансамбль NPT (количество атомов в фрагменте структуры, давление 

на его стенки и температура остаются постоянными). 

После выполнения этой процедуры одному атому тория (аналогу атома отдачи) была 

сообщена скорость, соответствующая энергии в диапазоне от 10 до 40 кэВ. Компьютерные 

моделирования были выполнены с использованием микроканонического ансамбля NVE (ко-

личество атомов в структуре, объем структуры и энергия остаются постоянными). 

Результаты моделирований показывают, что количество френкелевских пар, возника-

ющих в результате формирования каскада смещенных атомов, растет линейно с энергией 

атома тория (рис. 3.3). Можно отметить, что количество френкелевских пар атомов кислоро-

да, деленных на четыре N(O)/4, значительно меньше величин N(Si) и N(Zr). Это означает, что 

релаксация подрешетки атомов кислорода происходит значительно быстрее, чем атомов 

кремния и циркония. 

Для моделирования радиационного повреждения структуры циркона при перекрывании 

нескольких каскадов смещений было проведено МД моделирование четырёх последователь-

ных каскадов смещений. При моделировании этих каскадов начальные скорости первично 

выбитых атомов (ПВА) направлены в сторону центра фрагмента структуры.  

Степень перекрывания каскадов можно оценить расстоянием между осями этих каска-

дов d. Результаты моделирований показывают, что для второго и третьего каскадов, для ко-

торых d = 10 Å, разница в количестве френкелевских пар незначительна (рис. 3.4). В случае 

же четвертого каскада, для которого d = 5 Å, количество френкелевских пар увеличивается в 

2-2,5 раза в зависимости от типа атомов. 

 

 

Рис. 3.3 — Зависимость количества френкелевских пар от энергии атома отдачи 

 

На рис. 3.5 изображены размеры поврежденной области после прохождения первого, 

второго, третьего и четвертого каскадов смещений. Можно отметить, что после прохождения 

четвертого каскада смещений размеры поврежденной области значительно увеличиваются. 
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Рис. 3.4 — Зависимость количества френкелевских пар от количества  

перекрывающихся каскадов смещений 

 

 

Рис. 3.5 — Формирование поврежденной области в цирконе после прохождения  

первого (а), второго (б), третьего (в) и четвертого (г) каскадов смещений. Рисунок  

находится в плоскости (101). Размеры фрагмента структуры составляют 100 Å×100 Å.  
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Также было рассмотрено распределение пустот в структуре циркона после прохожде-

ния единичного (рис. 3.6, а) и четырех последовательных каскадов смещений (рис. 3.6, б). 

Полученные результаты указывают на то, что в области перекрывания каскадов смещений 

образуется несколько пустот с характерными размерами 1-2 нм. При увеличении количества 

каскадов смещений, перекрывающихся между собой (рис. 3.6, б), между ними образуются 

наноканалы, которые характеризуются низкой плотностью. 

 

 

 

Рис. 3.6 — Распределение пустот в структуре циркона (пустоты показаны 

в виде шариков) после прохождения единичного (а) и четырех последовательных 

каскадов смещений (б). Плоскость рисунка перпендикулярна [001] 

Для оценки коэффициентов самодиффузии в таких наноканалах было проведено МД 

моделирование наиболее поврежденного фрагмента циркона размерами 4 нм×4 нм×4 нм 

(5394 атомов) при температурах 1 500 K, 1 750 K, 1 900 K и 2 000 K [41]. Вычисление сред-

неквадратичных смещений атомов от времени 2)(trat  в интервале от 5 пс до 25 пс даёт 

возможность определить их коэффициенты самодиффузии 2)(
6

1
tr

dt

d
D atat   [42]. Для атомов 

кислорода была построена зависимость натурального логарифма самодиффузии от обратной 

температуры (рис. 3.7). 

Результаты моделирований указывают на то, что коэффициенты самодиффузии хорошо 

описываются уравнением Аррениуса 

 

                                                    )/exp(0 kTEDD  ,          (3.6) 

 

с предэкспоненциальным множителем D0 = 7,7∙10
-9

 м
2
/с и энергией активации 

E = 0,71±0,05 эВ. Экстраполяция выражения (3.6) для температуры 300 K даёт значение 
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D (300 K) = 9,9∙10
-21

 м
2
/с. Такие коэффициенты диффузии значительно ускоряют вынос ра-

диогенного свинца из метамиктного циркона на протяжении геологического времени. 

 

 

Рис. 3.7 — Зависимость натурального логарифма самодиффузии  

от обратной температуры 

Таким образом, полученные результаты указывают на то, что в области перекрывания 

КСА образуются несколько пустот с характерными размерами 1-2 нм. При увеличении 

количества перекрывающихся КСА, между ними образуются наноканалы с пониженной 

плотностью. Результаты компьютерных моделирований показывают, что в этих наноканалах 

коэффициенты диффузии атомов при температуре 300 K могут достигать 10
-20

 м
2
/с. Такие 

коэффициенты содействуют выносу радиогенного свинца из метамиктного циркона на 

протяжении геологического времени. 

4. Компьютерное моделирование авторадиационного повреждения  

в структуре ксенотима YPO4 

В данном разделе методами компьютерного моделирования изучена радиационная 

устойчивость ксенотима YPO4. Описаны критерии выбора параметров межатомных потенци-

алов для моделирования α-распада в минералах. Методом молекулярной динамики изучено 

формирование в ксенотиме каскада смещенных атомов после прохождения первично выби-

того атома тория с энергией 20 кэВ. Рассмотрены особенности формирования и отжига изо-

лированных дефектов в структуре ксенотима с помощью метода Мотта-Литтлтона. В рамках 

приближения сверхячейки изучена зависимость энергии френкелевских пар и вероятности их 

аннигиляции на протяжении отжига каскада смещения от расстояния между вакансией и 

междоузлием. 

Как указывалось ранее, многие авторы рассматривают циркон как матрицу для изоля-

ции ВАО от переработки отработанного ядерного топлива и оружейного плутония. Однако 

на протяжении геологического времени α-распад атомов урана и тория приводит к повре-



 

                                                                       Розділ 3. Інформаційні ресурси та системи 
 

157 

 

ждению структуры циркона и к его переходу из кристаллического состояния в рентгено-

аморфное (метамиктное) состояние. 

С другой стороны, в природе существует минерал ксенотим YPO4, ортофосфат со 

структурой циркона, и синтезированы его искусственные аналоги (фосфаты тяжелых редко-

земельных элементов). Ксенотим, в отличие от циркона, крайне редко встречается в мета-

миктном состоянии, несмотря на значительное количество присутствующих в его составе 

тория и урана [43]. Кроме того, рядом исследований показано, что критическая температура 

аморфизации Tc (температура, выше которой материал не переходит в аморфное состояние 

при облучении потоком тяжелых частиц) составляет 512 K для ксенотима [43] и Tc ≈ 1000 K 

для циркона [44]. 

На протяжении последних десятилетий был выполнен ряд компьютерных моделирова-

ний для структуры циркона [32, 40, 45-47]. Однако в современной литературе, как в отече-

ственной, так и в зарубежной, нет подобных исследований для структуры ксенотима. Поэто-

му, для изучения механизмов формирования каскада смещений в структуре ксенотима под 

действием ядра отдачи были проведены МД моделирования [48]. 

4.1 Методика моделирования и межатомные потенциалы взаимодействия 

Для воспроизведения свойств ксенотима были использованы два набора межатомных 

потенциалов. Параметры первого набора «Xenotime 1» были взяты из работы [49] и оптими-

зированы с помощью программы GULP c использованием экспериментальных значений па-

раметров элементарной ячейки, координат атомов и постоянных упругости (табл. 4.1). 

Структурные параметры для ксенотима взяты из [50], постоянные упругости – из [51], а теп-

лоемкость и энтропия – из [52]. 

Полученные результаты показывают, что этот набор межатомных потенциалов хорошо 

воспроизводит структурные параметры и упругие свойства, но очень плохо – термодинами-

ческие характеристики (табл. 4.2). 

Таблица 4.1 — Параметры наборов межатомных потенциалов,  

использованных при моделировании ксенотима 

Набор «Xenotime 1». Заряды на атомах: Y=2,3 e0, P=2,7 e0, O=-1,25 e0. 

Потенциал 

Букингема 

Связь A, eV ρ, Å C, eV∙Å
6
 Rmax,Å 

Y-O 

O-O 

6532,426243 0,240173 0 8,0 

1033,456662 0,344104 0 8,0 

Потенциал 

Морзе 

Связь  D, eV , Å
-2

 r0, Å Rmax,Å 

P-O 3,47 2,41153 1,6 8,0 

Набор «Xenotime 2». Заряды на атомах: Y=1,4 e0, P=3,4 e0, O=-1,2 e0. 

Потенциал 

Букингема 

Связь A, eV ρ, Å C, eV∙Å
6
 Rmax, Å 

Y-O 11716,21876 0,253502 260,217 8,0 

O-O 1388,77 0,36232 175,0 8,0 

P-O 9034,208 0,19264 19,88 8,0 
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Таблица 4.2 — Сравнение экспериментальных и расчетных данных  

для двух наборов параметров межатомных потенциалов 

 Эксперимент «Xenotime 1» Δ, % «Xenotime 2» Δ, % 

a, Å 6,895 6,767 -1,85 6,800 -1,37 

c, Å 6,028 6,251 3,71 6,207 2,98 

P-O, Å 1,5334 1,4898 -2,84 1,5021 -2,04 

Y-O1, Å 2,2581 2,3032 2,00 2,2972 1,73 

Y-O2, Å 2,5004 2,4969 -0,14 2,4961 -0,17 

C11, ГПа 220 243,73 10,79 292,27 32,85 

C33, ГПа 332 302,93 -8,76 281,15 -15,32 

C44, ГПа 64,6 72,82 12,73 67,21 4,05 

C66, ГПа 17,3 37,41 116,26 31,89 84,35 

C12, ГПа 55 43,52 -20,87 48,97 -10,96 

C13, ГПа 86 103,24 20,05 91,14 5,98 

S, Дж/(К·моль) 93,86 43,76 -53,38 88,66 -5,54 

Cv, Дж/(К·моль) 99,27 44,33 -55,34 92,68 -6,64 

 

Был проведен поиск набора межатомных потенциалов, который лучше воспроизводил 

бы термодинамические характеристики ксенотима. Ввиду небольшого количества таких 

наборов для структур фосфатов был взят набор межатомных потенциалов, разработанный 

для алюмофосфатов [53]. Оптимизированные параметры приведены в табл. 4.2, где указаны 

также эффективные заряды атомов, определяющие дальнодействующее кулоновское взаимо-

действие. 

Результаты показывают, что набор межатомных потенциалов «Xenotime 2» хорошо 

воспроизводит структурные параметры и термодинамику и несколько хуже – упругие свой-

ства (табл. 4.2). 

В качестве ядра отдачи для нанофрагмента ксенотима (с размерами 210×210×220 Å), 

который содержит около 800000 атомов, использовался первично выбитый атом тория с 

энергией 20 кэВ. На малых межатомных расстояниях (меньше 1 Å) использовался потенциал 

ZBL, который вводится для учета сильного межъядерного отталкивания [31]. На предвари-

тельном этапе моделирования фрагмент структуры ксенотима был приведен в состояние 

теплового равновесия в течение 10 пс при температуре 300 K с использованием ансамбля 

NPT (количество атомов в фрагменте структуры, давление на его стенки и температура 

остаются постоянными). Основной этап моделирования выполнен с использованием микро-

канонического ансамбля NVE (количество атомов во фрагменте структуры, объем структуры 

и энергия остаются постоянными). Все МД моделирования были выполнены с использовани-

ем пакета программ DL_POLY, разработанного для моделирования методом молекулярной 

динамики фрагментов структур макромолекул, полимеров, ионных систем и минералов [33]. 

4.2 Результаты моделирования в структуре ксенотима и их обсуждение 

Движение первично выбитого атома приводит к его соударению с другими атомами си-

стемы. Эти атомы смещаются со своих положений равновесия, начинают движение и, в свою 

очередь, смещают другие атомы. Этот этап можно назвать «баллистическим» этапом.  
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Для возникновения устойчивой пары дефектов (на протяжении десятков пикосекунд) 

атому необходимо передать определенную минимальную энергию Ed, в зависимости от его 

массы и направления движения. Был проведен ряд МД моделирований структуры ксенотима, 

на протяжении которых атом кислорода смещался в определенном направлении. Энергия Ed 

определялась как минимальная начальная кинетическая энергия атома кислорода, достаточ-

ная для возникновения устойчивой пары дефектов (табл. 4.3). По-видимому, смещение ато-

мов кислорода будет происходить в направлениях с наименьшими значениями Ed. Поэтому 

для оценки этой величины было проведено усреднение по пяти наименьшим значениям и 

Ed = 42 эВ. 

Таблица 4.3 — Энергия Ed для атомов кислорода 

Направление Ed, эВ Направление Ed, эВ 

[010] 28 [111] 111 

[014] 41 [233] 116 

[011] 52 [001] 122 

[133] 45 [553] 143 

[110] 44 [441] 131 

 

С другой стороны, энергия, необходимая для возникновения неустойчивой пары дефек-

тов (время жизни  < 1 пс) значительно меньше Ed. Так, время жизни пары дефектов, которая 

возникает при движении атома кислорода с начальной кинетической энергией 5 эВ, 10 эВ и 

20 эВ в направлении [010] составляет соответственно 0,03 пс, 0,06 пс и 0,13 пс. 

Для сравнения двух потенциалов («Xenotime 1» и «Xenotime 2») была построена зави-

симость общего количества френкелевских пар (френкелевские пары атомов кислорода, 

фосфора и иттрия) в структуре ксенотима от времени (рис. 4.1). Также на этом рисунке при-

ведена зависимость количества атомов с энергией более 10 эВ и 20 эВ. 

Результаты показывают, что баллистический этап достигает своего пика при t ≈ 0,08-

0,1 пс (рис. 4.1). После этого времени количество атомов с энергией более 10 эВ резко 

уменьшается. Поэтому атомы с энергией выше средней не смещают отдельные атомы, а рас-

сеивают свою энергию по всему каскаду смещений. Это приводит к смещению большого 

количества тетраэдров PO4 в структуре ксенотима, поскольку атомы в тетраэдрах связаны 

друг с другом значительно сильнее, чем с другими атомами. Подтверждением этому является 

тот факт, что количество смещенных атомов кислорода приблизительно в 4 раза больше ко-

личества смещенных атомов фосфора (рис. 4.2). 

На этом этапе («тепловой этап») количество смещенных тетраэдров определяется тер-

модинамическими характеристиками. Наборы межатомных потенциалов, которые характе-

ризуются заниженными значениями энтропии и теплоемкости, также характеризуются зани-

женными значениями теплопроводности. В этом случае отвод тепла из каскада смещений 

меньше, и максимальное количество смещенных атомов – больше. Поэтому в случае потен-

циала «Xenotime 1» количество смещенных атомов достигает огромной величины Nmax = 

54000 (рис. 4.1), что приводит к завышенному количеству смещенных атомов в конце моде-
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лирования. В отличие от этого, потенциал «Xenotime 2» приводит к разумному согласию 

между этими величинами. 

 

 

Рис. 4.1 — Общее количество френкелевских пар для первого (кривая 1)  

и второго (кривая 2) наборов параметров потенциалов и кол-во атомов  

с энергией более 10 эВ (кривая 3) и 20 эВ (кривая 4) 

 

 

Рис. 4.2 — Количество френкелевских пар атомов P (NP) и четверть 

междоузельных атомов O (NO/4) для потенциала «Xenotime 2» 

После формирования каскада смещений (t = 0,82 пс) начинается «восстановление» 

структуры – часть смещенных атомов возвращается в свои позиции или эквивалентные кри-

сталлографические позиции. Вероятность «выживания» френкелевских пар (величина, об-

ратная вероятности их рекомбинации) зависит от смещения атома – с увеличением расстоя-
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ния между вакансией и смещенным атомом (dV-I) вероятность отжига дефекта понижается 

(рис. 4.3). 

Для дальнейшего изучения френкелевских пар в структуре ксенотима была рассчитана 

энергия их образования методом Мотта-Литтлтона [54] для изолированных дефектов и мето-

дом сверхячеек [55] – для их ассоциатов. 

 

 

Рис. 4.3 — Зависимость относительного количества френкелевских пар атомов кислорода, 

остающихся в структуре в конце моделирования, от расстояния  

между вакансией и смещенным атомом 

В рамках разработанной Моттом и Литтлтоном модели «вложенных сфер» (рис. 4.4) 

точечный дефект кристаллической структуры D и область дефекта I участвуют в процедуре 

минимизации энергии межатомного взаимодействия в пределах данной области. Никаких 

требований на электронейтральность области I не накладывается, что позволяет рассчиты-

вать локально-заряженные области. Внешняя область II, где влияние смещений вокруг де-

фекта ничтожно, рассматривается как поляризуемый диэлектрический континуум с поляри-

зацией [54]: 

)
1

1(
4 2 


r

Q
P D , (4.1) 

 

где 
D

Q  – заряд дефекта, r  – расстояние между дефектом и данной точкой, и   – диэлектри-

ческая проницаемость. 

Промежуточная область IIa играет роль экранирующего слоя эффективного заряда об-

ласти дефекта в том случае, если он не равен нулю. Таким образом, сама кристаллическая 

матрица остается электронейтральной. 
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Рис. 4.4 — Модель Мотта-Литтлтона для расчета  

энергии точечных дефектов в кристалле 

Энергия, связанная с поляризацией, в случае кубического кристалла составляет [54]: 

 


ki ki

kmD
II

r

MVQ
E

4

0

2

8
, (4.2) 

где 
m

V  – молярный объем, 
ki

r – расстояние от дефекта до i-го атома, который относится к k-

ой подрешетке, 
0
  – электрическая постоянная, 

k
M  – параметр Мотта-Литтлтона для k-ой 

подрешетки: 

        )
1
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 j j

k
kM ,           (4.3) 

 

где k
  – поляризуемость k-ой подрешетки. 

Из соотношений (4.2) и (4.3) видно, что вклад области II увеличивается при уменьше-

нии диэлектрической проницаемости среды и увеличении заряда дефекта. 

Отметим, что исходные формулы (4.1)-(4.3) относятся к кубическим матрицам. Однако, 

в более поздней работе [56] в модель были внесены поправки на некубическую структуру 

кристаллического континуума. Эти поправки учтены в последней версии пакета GULP [57].  

Недавно появились экспериментальные данные по измерениям констант диэлектриче-

ской проницаемости для ксенотима YPO4 (  = 8,0) [58]. Соответствующие значения для 

набора межатомных потенциалов «Xenotime 2» составляют ||  = 3,03,   = 2,6. Видно, что 

расхождение теории и эксперимента достаточно велико, что не позволяет рассчитывать на 

большую точность в вычислениях вклада области II в энергетику дефектов. 

В методе сверхъячейки атом смещается из своего положения в междоузлие таким обра-

зом, чтобы расстояние между вакансией и междоузлием составляло приблизительно полови-

ну диагонали ячейки. С использованием данного метода можно проследить, как меняется 

энергия френкелевских пар в зависимости от расстояния между вакансией и междоузлием. 
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Методом Мотта-Литтлтона (МЛ) были рассчитаны энергии френкелевских пар 

EФП=EV+EI, где EV и EI – энергии образования соответственно вакансии и междоузлия. В 

данном случае расстояние между катионной вакансией V и интерстицией I dV-I = ∞, что при-

водит к завышенному значению энергии френкелевских пар. Были проведены вычисления 

EФП в сверхячейках 2×2×2, 3×3×3, 5×5×5, 7×7×7 и 9×9×9 (табл. 4.4). Один из атомов 

сверхячейки смещался в междоузлие так, чтобы величина dV-I была приблизительно равна 

половине диагонали сверхячейки. Все вычисления были выполнены с использованием про-

граммного комплекса GULP [57]. 

Таблица 4.4 — Энергия френкелевских пар, рассчитанная по методу Мотта-Литтлтона  

и методу сверхячейки 

Атомы 

Энергия френкелевских пар, эВ 

Метод МЛ 
Сверхячейка 

,ФПE  
2x2x2 3x3x3 5x5x5 7x7x7 9x9x9 

Y 10,28 8,34 9,03 9,39 9,52 9,61 9,53 

P 42,27 22,21 36,77 39,42 40,41 40,90 40,25 

O 11,61 9,68 10,17 10,54 10,63 10,72 10,79 

 

Результаты расчетов энергий френкелевских пар (ФП) для атомов Y, P и O представле-

ны на рис. 4.5 и рис. 4.6. 

 

 
 

Рис. 4.5 — Зависимость энергии образования пар Френкеля для атомов кислорода  

от расстояния между вакансией и междоузлием 

 

Зависимость энергии ФП для атомов кислорода от расстояния dV-I хорошо описывается 

экспоненциальной зависимостью (рис. 4.5): 

 

)/exp()( 00, ddAEdE IVФПIVФП  


, (4.4) 
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где 
,ФП

E  – энергия ФП для dV-I = ∞, 0
A  и 

0
d  – параметры. 

Зависимость энергии ФП для атомов иттрия и фосфора от расстояния dV-I удается опи-

сать не экспоненциальной, а сигмоидальной зависимостью (рис. 4.6): 

 

))/)exp((1/()()( 00,0, drdEAEdE IVФПФПIVФП   
, (4.5) 

 

где ,ФПE  – энергия ФП для dV-I = ∞, 0A , 0r  и 0d  – параметры. 

 

 
Рис. 4.6 — Зависимость энергии образования пар Френкеля для атомов иттрия (Y) и 

фосфора (P) от расстояния между вакансией и междоузлием 

Полученные значения ,ФПE  для атомов кислорода, фосфора и иттрия приведены в 

табл. 4.4. Стоит отметить, что данные зависимости могут быть использованы в определенном 

интервале расстояний d > 10 Å. Это, по-видимому, связано со значительным взаимодействи-

ем между вакансией и междоузлием на меньших расстояниях, а также с взаимодействием 

между междоузлием и атомами, окружающими вакансию. С другой стороны, на больших 

расстояниях 40-50 Å энергия ФП выходит на плато и стремится к значению ,ФПE . Значение 

,ФПE  несколько отличается от значений энергии ФП, полученной с использованием метода 

МЛ. Причиной такого расхождения может быть систематическая ошибка в этом методе, свя-

занная с указанной выше расходимостью между теоретическими и экспериментальными зна-

чениями диэлектрической проницаемости. 

Таким образом, в данном разделе радиационная устойчивость ксенотима была исследо-

вана с помощью компьютерного моделирования методом молекулярной динамики (методом 

МД моделирования). Для воспроизведения свойств ксенотима были использованы два набо-

ра межатомных потенциалов. Показано, что заниженные значения теплоемкости и энтропии 

приводят к значительному накоплению дефектов в каскаде смещения и к неверным резуль-

татам МД моделирования. Вычислена кинетика накопления и аннигиляции френкелевских 
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пар в каскаде смещений после прохождения в структуре ксенотима выбитого атома тория с 

энергией 20 кэВ. На первоначальном этапе формирования каскада смещений (баллистиче-

ский этап, t = 0-0,1 пс) движение выбитого атома приводит к его соударению с другими ато-

мами системы. Эти атомы смещаются со своих положений равновесия, начинают движение 

и, в свою очередь, смещают другие атомы. После времени t = 0,1 пс атомы с энергией выше 

средней не смещают отдельные атомы, а рассеивают свою энергию по всему каскаду смеще-

ний. Это приводит к смещению большого количества тетраэдров PO4 в структуре ксенотима, 

поскольку атомы в тетраэдрах связаны друг с другом значительно сильнее, чем с другими 

атомами. После формирования каскада смещений (t = 0,82 пс) начинается «восстановление» 

структуры – часть смещенных атомов возвращается в свои позиции или эквивалентные кри-

сталлографические позиции. Вероятность выживания френкелевских пар увеличивается с 

расстоянием между вакансией и смещенным атомом dV-I. Были проведены вычисления энер-

гии френкелевских пар EФП в засисимости от расстояния dV-I. Показано, что начиная с рас-

стояния dV-I = 40-50 Å энергия EФП выходит на плато и стремится к значению ,ФПE . Значе-

ние ,ФПE  несколько отличается от EФП, полученной с использованием метода Мотта- Литтл-

тона. Причиной такого расхождения может быть систематическая ошибка в этом методе, 

связанная с расхождением между теоретическими и экспериментальными значениями ди-

электрической проницаемости ксенотима. 

5. Заключение 

Описана методика моделирования методом молекулярной динамики, потенциалы меж-

атомного взаимодействия и особенности моделирования с применением программного ком-

плекса DL_POLY. На основании приведенной выше информации можно сделать вывод, что 

метод молекулярной динамики позволяет получать информацию о поведении системы на 

атомном уровне (наноуровне) и во временном интервале, составляющем десятки пикосекунд. 

Поэтому при изучении α-распада этот метод может дать важную информацию, которая каса-

ется формирования каскадов смещенных атомов и процессов релаксации в поврежденной 

структуре. 

Механизмы радиационного разрушения циркона были исследованы с помощью ком-

пьютерного моделирования методом молекулярной динамики (методом МД моделирования). 

Рассмотрено формирование каскада смещенных атомов (КСА) в цирконе для четырёх набо-

ров параметров межатомных потенциалов. Движение первично выбитого атома (атома тория 

с энергией 20 кэВ) приводит к его соударению с другими атомами системы. Эти атомы сме-

щаются со своих положений равновесия, начинают движение и, в свою очередь, смещают 

другие атомы. Этот процесс приводит к формированию КСА. Рассчитано количество френ-

келевских пар (ФП), которые возникают в цирконе в результате движения первично выбито-

го атома тория. Результаты показывают, что в начале движения атома тория формируется 

КСА, количество ФП в котором достигает значений от 5 300 до 61 900 в зависимости от вы-

бора потенциала. Количество ФП в конце моделирования составляет от 480 до 4 970. 
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Проанализировано распределение междоузельных атомов кислорода в цирконе. Показа-

но, что в интервале времени t = 0-0,1 пс (баллистический этап) преобладают междоузельные 

атомы кислорода, выбитые из начального положения равновесия. После времени t =0,1 пс 

(начало теплового этапа) количество атомов с энергией более 10 эВ резко уменьшается. По-

этому атомы с энергией выше средней не смещают отдельные атомы, а рассеивают свою 

энергию по всему КСА. Это приводит к смещению большого количества тетраэдров SiO4 в 

цирконе и формированию большого количества междоузельных атомов кислорода, посколь-

ку атомы в тетраэдрах связаны друг с другом значительно сильнее, чем с другими атомами, и 

разрыва связи Si-O не происходит. Среднее значение смещения таких дефектов составляет 

1 Å, вероятность выживания таких дефектов незначительна и составляет 1,5-3,0 % в зависи-

мости от выбора потенциала. Наименьшую смещаемость атомов и наименьшее количество 

ФП обеспечивает применение потенциала «Zircon3», который включает часть параметров, 

выведенных из квантово-химических вычислений взаимодействий Si-O в тетраэдрах SiO4. 

Также с помощью метода МД моделирования была исследована радиационная устой-

чивость ксенотима. Для воспроизведения свойств ксенотима были использованы два набора 

межатомных потенциалов. Показано, что заниженные значения теплоемкости и энтропии 

приводят к значительному накоплению дефектов в каскаде смещения и к неверным резуль-

татам МД моделирования. 

Вычислена кинетика накопления и аннигиляции френкелевских пар в каскаде смеще-

ний после прохождения в структуре ксенотима первично-выбитого атома тория с энергией 

20 кэВ. После формирования каскада смещений (t = 0,82 пс) начинается «восстановление» 

структуры – часть смещенных атомов возвращается в свои позиции или эквивалентные кри-

сталлографические позиции. Вероятность выживания френкелевских пар увеличивается с 

расстоянием между вакансией и смещенным атомом dV-I. 

Результаты описанных выше исследований могут быть использованы для решения как 

фундаментальных, так и прикладных задач радиационной минералогии, радиационного ма-

териаловедения и экологических проблем, связанных с безопасным обращением с РАО. Сре-

ди перечисленных проблем наиболее актуальными являются задачи, связанные с выяснением 

факторов, которые обуславливают радиационную устойчивость минералов и горных пород, а 

также задачи, связанные с безопасной изоляцией ВАО, содержащих долгосуществующие 

радионуклиды. 

Результаты, полученные с помощью компьютерного моделирования, создают научную 

базу радиационной минералогии, позволяют оценивать и прогнозировать влияние радиаци-

онных факторов на человека и, в конечном счете, способствуют минимизации негативных 

последствий антропогенного радиационного вмешательства в окружающую среду. 
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КОМП’ЮТЕРНЕ МОДЕЛЮВАННЯ РАДІАЦІЙНО-СТИМУЛЬОВАНИХ ПРОЦЕСІВ 

У МІНЕРАЛАХ У ЗВ’ЯЗКУ З ВИРІШЕННЯМ МІНЕРАЛОГІЧНИХ,  

МАТЕРІАЛОЗНАВЧИХ ТА ЕКОЛОГІЧНИХ ПРОБЛЕМ (ЧАСТИНА ПЕРША)  

Радіаційна стійкість циркону ZrSiO4 та ксенотиму YPO4 досліджена за допомогою 

методів комп'ютерного моделювання для чотирьох різних напівемпіричних потенціалів. Ме-

тодом молекулярної динаміки досліджено формування в цирконі пошкодженої області після 

проходження атому торію з з енергією 20 кеВ. Проаналізовано розподіл міжвузельних ато-

мів кисню в кристалічній гратці циркону. Встановлено, що найкращу узгодженість з експе-

риментом забезпечує потенціал, параметри якого виведені з перших принципів. Також ме-

тодом молекулярної динаміки вивчена радіаційна стійкість ксенотиму. Описані критерії 

вибору параметрів міжатомних потенціалів для моделювання альфа-розпаду в мінералах. 

Розглянуті особливості формування і відпалу ізольованих дефектів в структурі ксенотиму 

за допомогою методу Мотта-Літтлтона. У рамках наближення надкомірки вивчена за-

лежність енергії френкелівських пар та вірогідності їх анігіляції упродовж відпалу каскаду 

зміщення від відстані між вакансією та міжвузлям. 

© V. V. Radchuk, A.E. Grecanovsky, A.B. Brik, B.G. Shabalin 

COMPUTER MODELING OF RADIATION-STIMULATED PROCESSES AND SOLVING 

OF MINERALOGICAL, MATERIAL SCIENCE AND ECOLOGICAL PROBLEMS 

(FIRST PART) 

The radiation resistance of zircon ZrSiO4 and xenotime YPO4 was comparatively tested with 

computer simulations of four different sets of parameters of interatomic potentials. The formation of 

an atomic displacement cascade after the passage of the initially knocked-out Th atom with energy 

of 20 keV was investigated using the molecular dynamics method. The distribution of internodal 

oxygen atoms in zircon has been studied. It has been established that the most reasonable con-

sistency with an experiment provides the potential deduced from first principles. Also using the 

method of molecular dynamics the radiation resistance of the mineral xenotime has been investigat-

ed. The optimal criteria for the appropriate choice of the parameters of the interatomic potentials 

used for the simulation of a-decay in minerals have been proposed.The specific features of the for-

mation and annealing of individual defects in the structure of xenotime have been considered using 

the Mott— Littleton method. The dependences of the energy of formation of Frenkel pairs and the 

probability of their annihilation during the annealing of a cascade of atomic displacements on the 

distance between the vacancy and the interstitial site have been analyzed within the framework of 

the supercell approximation. 

 

 


