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РАДИАЦИОННАЯ УСТОЙЧИВОСТЬ ЦИРКОНА 
ПО ДАННЫМ КОМПЬЮТЕРНОГО МОДЕЛИРОВАНИЯ 

Радиационная устойчивость циркона ZrSiO4 изучена с помощью методов компьютерного моделирования для 
четырех различных полуэмпирических потенциалов межатомного взаимодействия Zr–O, Si–O и O–O. Методом 
молекулярной динамики изучено формирование в цирконе поврежденной области после прохождения атома 
тория с энергией 20 кэВ. Проанализировано распределение междоузельных атомов кислорода в цирконе. Введен 
параметр, характеризующий часть энергии атома тория, которая расходуется на образование френкелевских пар 
(ФП) — выбитых из регулярных позиций в междоузлия атомов Zr, Si, O и их вакансий. Установлено, что наи-
меньшая смещаемость атомов, наименьшее количество ФП и наилучшее согласие с экспериментом обеспечи-
вает потенциал, параметры которого выведены из первых принципов. Также с помощью метода молекулярной 
динамики было изучено перекрывание трех каскадов смещений, которые формируются после прохождения в 
центральной области фрагмента структуры трех атомов тория. Оказалось, что количество ФП увеличивается 
прак тически линейно с накоплением таких каскадов. Полученные результаты указывают на то, что наиболее 
корректная модель для описания повреждения структуры циркона — модель "прямой аморфизации". 

Ключевые слова: радиационная минералогия, радиационная устойчивость минералов, метод молекулярной ди-
намики, компьютерное моделирование структуры, дефекты Френкеля, циркон.
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Введение. Одна из главных проблем утили за-
ции отработанного ядерного топлива — вы бор 
радиационно устойчивых матриц, кото рые 
при контакте с долгосуществующими высоко-
активными отходами (ВАО) на протяжении 
длительного времени не будут изменять свои 
изоляционные свойства под воздействием ра-
диогенных и химических факторов. В настоя-
щее время в качестве матриц для изоляции 

ВАО от переработки отработанного ядерного 
топлива используют алюмофосфатные или бо-
росиликатные стекла. Однако ВАО могут хра-
ниться в таких матрицах не более 30—40 лет.

Поэтому ведется поиск матриц с более при-
емлемыми эксплуатационными характеристи-
ками. Было установлено, что для долговремен-
ной изоляции ВАО кристаллические матрицы 
и керамика на их основе подходят значительно 
лучше. В качестве одной из наиболее пер спек-
тивных матриц рассматривают силикат ZrSiO4, 
имеющий природный аналог — минерал цир-
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кон. Несмотря на то, что циркон переходит из 
кристаллического состояния в аморфное (ме-
тамиктное) под действием авторадиации в ре-
зультате альфа-распада атомов урана и тория, 
матрица на основе циркона, по предвари тель-
ным данным, может удерживать ВАО на про-
тяжении более длительного времени (500—
2000 лет в случае загрузки 10 мас. % 239Pu), чем 
щелочные алюмофосфатные или боро си ли кат-
ные стекла (приблизительно 40—50 лет хране-
ния). Она характеризуется высокой химичес-
кой стойкостью, позволяет иммобилизи ровать 
ряд актиноидов (235U, 238Pu, 239Pu, 242Cm, 244Cm, 
237Np, 241Am, 243Am) и другие радио нуклиды, а 
также содержит атомы циркония, которые при-
сутствуют среди основных эле мен тов оболоч-
ки ТВЕЛа [6].

Как указано выше, на протяжении геологи-
ческого времени альфа-распад атомов урана и 
тория приводит к повреждению структуры цир-
кона и к его переходу из кристаллического 
состояния в рентгеноаморфное (метамиктное) 
[6, 13]. Каждый акт альфа-распада приводит к 
возникновению альфа-частицы с энергией 4,2—
 5,5 МэВ и тяжелого атома отдачи с энергией 
около 70 кэВ [13]. Процессы формирования и 
отжига поврежденной области, возникающей 
в результате альфа-распада, как пра вило длят-
ся десятки пикосекунд. Поэтому для изучения 
повреждения минералов под дей ст вием альфа-
распада проводят компью тер ные модельные 
эксперименты. Первые результа ты были полу-
чены с помощью приближения парного со уда-
рения [14]. С использованием программно го 
комплекса TRIM [14] были по лу чены такие ре-
зультаты. Энергия альфа-час тицы в ос нов ном 
рассеивается на электронах. Поэто му ее дви-
жение приводит к образованию небольшого ко-
личества френкелевских пар (ФП) (около 180) 
на протяжении 12 мкм. Движение атома отда-
чи, который характеризуется ядер ны ми стол-
кновениями, приводит к форми ро ванию кас-
када смещений в области разме ром около 22 нм, 
в которой находится около 1000 ФП.

Несмотря на определенные успехи в пред-
сказании количества дефектов и протяженнос-
ти каскада смещенных атомов (КСА), прибли-
жение парного соударения не учитывает ре-
комбинацию дефектов, а также процессы амор-
физации, связанные с формированием КСА с 
высокой плотностью дефектов. Кроме того, в 
таких вычислениях используется пороговая 
энергия смещения атомов, которая экс пери-

ментально не может быть вычислена. Сле дует 
также указать, что в ряде программ (например 
TRIM) в качестве параметра используется плот-
ность вещества, а его структура не учитывается.

Существенное развитие суперкомпьютерных 
систем в последние десятилетия позволяет ис-
пользовать более реалистичные способы мо-
делирования, среди которых — моделирование 
методом молекулярной динамики (МД). Это 
один из наиболее мощных вычислительных ме-
тодов, эффективно применяемых для модели-
рования физических систем [3]. МД модели-
рование позволяет вычислять классические 
тра ектории отдельных атомов и групп атомов, 
исследовать динамику взаимодействия частиц 
в конденсированных системах (в том числе в 
минералах). МД позволяет получать информа-
цию о процессах, происходящих в атомно-мо-
лекулярных масштабах в период порядка нес-
кольких десятков пикосекунд.

На протяжении последних лет был вы пол-
нен ряд МД моделирований радиационного 
повреждения структуры циркона [1, 17, 21]. В 
этих работах авторы использовали разные на-
бо ры параметров межатомных потенциалов, 
что приводит к различиям в получаемых ре-
зультатах. 

Поэтому целью данной работы бы ло изуче-
ние влияния способа получения мо дельных 
по луэмпирических потенциалов на ки нетику 
накопления и отжига дефектов, возникаю-
щих в цирконе в результате движения в нем 
ато ма тория.

Методика моделирования. Метод МД состо-
ит в вычислении траекторий движения всех 
атомов системы на основе второго закона Нью-
тона. В качестве начальных данных задаются 
начальные координаты и скорости всех ато-
мов, а также межатомные потенциалы взаи-
модействия. В большинстве таких модельных 
"экспериментов" атомы наделяются некото ры-
ми эффективными зарядами, величина ко то рых 
зависит от степени ковалентности меж атом-
ных связей и может изменяться от нуля (для 
ковалентных соединений) до значений фор-
маль ных зарядов ионов (для ионных кристал-
лов). Кроме кулоновского взаимодействия всех 
электростатических зарядов между собой, в по-
тенциале межатомного взаимодействия учи-
ты вается отталкивание электронных оболочек 
атомов и диполь-дипольное взаимо действие 
между атомами с помощью корот кодей-
ствующих потенциалов следующего ви да:
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а) потенциал Букингема

 V (r) = A · exp (–r/ρ) – C · r  –6, (1)

где r — расстояние между двумя атомами (Å), 
A — предэкспоненциальный множитель для 
члена, характеризующего отталкивание (эВ), 
ρ — параметр жесткости (Å), C — силовой па-
раметр Ван-дер-Ваальсового взаимодействия 
(эВ · Å6);

б) потенциал Морзе 

V (r) = D · [exp (–2α (r – r0)) –

 – 2exp (–α (r – r0))], (2)

где D — энергия диссоциации связи между ато-
мами (эВ), α — параметр мягкости (Å–1), r0 — 
стандартная длина связи между атомами (Å).

В структуре циркона выбирается фрагмент, 
содержащий 1,0—1,5 млн атомов. 

Один из ато мов циркония замещается ато-
мом тория. На малых межатомных расстоя-
ниях (меньше 1 Å) используется потенциал 
ZBL, который вво дится для учета сильного 

межъядерного от тал кивания [17]. Временной 
шаг моделирования как правило составляет 
0,5—1,0 фс в зависимости от типа атомов ми-
нерала, от его струк туры и температуры моде-
лирования.

Энергия атома тория выбирается из расчета 
25—50 атомов на один эВ в зависимости от 
упругих свойств минерала, чтобы все атомы, 
формирующие КСА, находились в централь-
ной части фрагмента структуры. Таким обра-
зом, для фрагмента структуры, состоящего из 
1 млн атомов, была выбрана энергия 20 кэВ.

В результате критического анализа характе-
ристик различных программ по МД модели-
рованию авторы выбрали программный комп-
лекс DL_POLY [16], разработанный для моде-
лирования фрагментов структур минералов, 
макромолекул, полимеров и ионных систем.

Межатомные потенциалы взаимодействия. 
Перед началом МД моделирования были кри-
тически рассмотрены четыре набора парамет-
ров межатомных потенциалов, имеющихся в 
литературе, и сравнены основные результа-

Таблица 1. Наборы параметров межатомных потенциалов, использованных при моделировании циркона

Table 1. Sets of parameters of interatomic potentials used in zircon simulation

Набор Zircon 1/Zircon 1-TBP, заряды на атомах:  q (Zr) = 2,8 e0,  q (Si) = 2,2 e0,  q (O) = –1,25 e0

Потенциал Букингема

Связь A, эВ ρ, Å C, эВ · Å6 Rmax , Å

Zr–O 1139,9 0,315 0,0 8,0

O–O 4048,394 0,27047 0,0 8,0
Si–O 301,0 0,318 0,0 8,0

Потенциал Морзе
Связь D, эВ α, Å–1 r0, Å Rmax , Å

Zr–Si 1,45 1,85 2,5 8,0

Трехчастичный потенциал
Атом 1 Атом 2 Атом 3 kB , эВ · град–2 Θ, град

Si O O 1,09724 109,47

Набор Zircon 2, 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 · Å6 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 α, Å–1 r0, Å Rmax, Å

Si–O 1,252 2,83 1,627 8,0

Набор Zircon 3, заряды на атомах:  q (Zr) = 2,4 e0,  q (Si) = 2,4 e0,  q (O) = –1,2 e0

Потенциал Букингема

Связь A, эВ ρ, Å C, эВ · Å6 Rmax, Å

Zr–O 17243,394 0,2265 128,3513 8,0

O–O 1388,773 0,3623 175,0 8,0

Si–O 18003,7572 0,2052 133,5381 8,0
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ты статического расчета структуры и свойств 
циркона.

Для первого набора параметров межатом-
ных потенциалов Zircon 1 [1] взаимодействия 
Zr–O, Si–O и O–O взяты в виде букингемов-
ского потенциала (табл. 1). Численные па ра-
метры, входящие в выражения для потенциа-
лов (табл. 1), были оптимизированы с помо-
щью программного комплекса GULP [8] c ис-
пользованием экспериментальных значений 
параметров элементарной ячейки, координат 
атомов, постоянных упругости и термодина-
мических свойств. Структурные параметры для 
циркона взяты из [12], постоянные упругости 
из [10], теплоемкость и энтропия из [2, 5].

Второй набор параметров межатомных по-
тенциалов Zircon 1-TBP, кроме межатомных по-
тенциалов из набора Zircon 1, включал "трех-
частичное взаимодействие" (потенциал изгиба 
угла связи) в тетраэдре SiО4:

 Vijk(θ) =  1—
2  

kB (θ – θ0)
2, (3)

где kB — силовая константа (эВ·град–2), θ — 
угол (град), θ0 — "оптимальный" тетра эд ри чес-
кий угол O–Si–O (109,47 град).

Для третьего набора параметров меж атом-
ных потенциалов Zircon 2 [17] взаимодействия 
Zr–O и O–O взяты в виде букингемовского 
потенциала, а взаимодействие Si–O — в виде 
потенциала Морзе (табл. 1). Параметры этого 
набора потенциалов оптимизированы с исполь-
зованием программного комплекса GULP.

Четвертый набор параметров межатомных 
потенциалов Zircon 3 [21] значительно отлича-
ется от предыдущих тем, что часть этих пара-
метров была найдена в результате квантово-
химических расчетов структуры малых фраг-
ментов ("из первых принципов"), тогда как 
все предыдущие потенциалы были получены 
путем итерационного сближения расчетных и 
экспериментальных значений структурных и 
фи зических характеристик циркона при варьи-
ровании параметров потенциалов.

Результаты и их обсуждение. Сравнение эк с-
периментальных и расчетных значений струк-
туры, физических и термодинамических свойств 
циркона для четырех потенциалов (Zircon 1, 
Zircon 1-TBP, Zircon 2, Zircon 3) было проведе-
но нами ранее [18] с помощью программного 
комплекса GULP (табл. 2). 

В скобках указана разница между рас чет ны-
ми и экспериментальными значениями пара-
метров в процентах. Видно, что добавление 
трехчастичного потенциала незначительно вли я-
ет на структурные и упругие параметры и в 
некоторой степени на термодинамические па-
раметры. Можно отметить, что значение мо-
дуля сжатия значительно лучше воспроизво-
дится потенциалами Zircon 2 и Zircon 3. С дру-
гой стороны, для этих потенциалов модуль 
сдвига воспроизводится хуже.

Для изучения поведения ФП в процессе ра-
диационного разупорядочения циркона была 
рассчитана энергия их образования с помо-

Таблица 2. Сравнение экспериментальных и расчетных данных для четырех наборов параметров межатомных потенциалов

Table 2. Comparison of experimental and calculated data for four sets of parameters of interatomic potentials

Параметр Эксперимент Zircon 1 Zircon 1-TBP Zircon 2 Zircon 3

a, Å 6,607 6,613 (0,09) 6,617 (0,15) 6,641 (0,51) 6,560 (–0,71)
c, Å 5,982 6,011 (0,48) 6,000 (0,30) 5,900 (–1,37) 6,147 (2,76)
d (Si–O), Å 1,620 1,581 (–2,42) 1,580 (–2,45) 1,578 (–2,59) 1,597 (–1,43)
d (Zr–O1), Å 2,130 2,133 (0,13) 2,130 (0,00) 2,148 (0,81) 2,119 (–0,52)
d (Zr–O2), Å 2,269 2,371 (4,50) 2,376 (4,73) 2,312 (1,91) 2,384 (5,07)
C11, ГПа 424,0 313,5 (–26,1) 316,0 (–25,5) 434,4 (2,5) 454,6 (7,2)
C33, ГПа 490,0 377,1 (–23,1) 380,3 (–22,4) 519,0 (5,9) 435,5 (–11,1)
C44, ГПа 114,0 76,6 (–32,8) 77,0 (–32,5) 106,6 (–6,5) 95,8 (–16,0)
C66, ГПа 49,0 46,2 (–5,7) 47,3 (–3,4) 31,5 (–35,7) 63,5 (29,7)
C12, ГПа 70,0 44,1 (–36,9) 44,9 (–35,9) 48,0 (–31,4) 118,8 (69,8)
C13, ГПа 149,0 95,4 (–36,0) 95,2 (–36,1) 146,9 (–1,4) 146,2 (–1,9)
K, ГПа 223,9 161,8 (–27,8) 162,8 (–27,3) 226,1 (1,0) 240,8 (7,5)
G, ГПа 66,6 84,9 (27,5) 85,9 (28,9) 99,4 (49,3) 107,1 (60,8)
S300, Дж/(К ·  моль) 84,6 96,2 (13,6) 94,0 (11,1) 75,7 (–10,6) 77,8 (–8,1)
C300, Дж/(К ·  моль) 98,6 108,1 (9,4) 106,8 (8,1) 93,9 (–5,0) 92,4 (–6,5)
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щью классической модели "вложенных сфер" 
Мотта-Литтлтона (МЛ) [9]. Согласно методу 
МЛ с использованием программного комплек-
са GULP были рассчитаны значения энергии 
ФП EFP = EV + EI, где EV и EI — энергии обра-
зования, соответственно, вакансии и междо-
узлия. Результаты расчетов энергии ФП для 
атомов Zr, Si и O для всех четырех потенциа-
лов представлены в табл. 3, в которой приве-
дены также значения энергии ФП, полученные 
из первых принципов EFP, theor [4].

Видно, что разница между рассчитанными 
значениями энергии ФП для изучаемых по-
тенциальных наборов EFP и значениями, полу-
ченными из первых принципов EFP, theor ΔEFP = 
= EFP — EFP, theor меньше всего для потенциала 
Zircon 3. Отметим также, что ΔEFP для атомов 
Zr и Si меньше для потенциала Zircon 1-TBP, 
чем для потенциала Zircon 1.

Теперь рассмотрим формирование повреж-
денной области в цирконе. Движение атома 
тория с энергией 20 кэВ приводит к его соуда-
рению с другими атомами системы. Эти атомы 
смещаются из положений равновесия, начи на-
ют движение и, в свою очередь, смещают дру-
гие атомы. Таким образом, энергия атома 
отдачи затрачивается на создание КСА, что 
приводит к формированию поврежденной об-
ласти в структуре циркона.

Было рассчитано количество ФП, которые 
возникают в цирконе в результате движения 
атома тория (рис. 1). Результаты показывают, 
что в начале движения этого атома форми-
руется КСА, количество ФП в котором дости-
гает значений Nmax = 5300—61900 в зависи мос-
ти от выбора потенциала. Количество ФП в 
пов режденной области составляет Nf = 480—
4970.

Введен параметр δ, характеризующий часть 
энергии атома тория, которая расходуется на 

формирование ФП в КСА и рассчитывается 
по формуле: 

δ =   1—
EРKA  

(EFP (Zr) · Nf (Zr) + 

 + EFP (Si) · Nf (Si) + EFP (O) · Nf (O)), (4)

где EFP (Zr), EFP (Si), EFP (O) — энергия ФП ато-
мов Zr, Si и O, Nf (Zr), Nf (Si), Nf (O) — количе-
ство ФП атомов Zr, Si и O в конце моделиро-
вания, EPKA — энергия атома тория. Вычис ле-
ния для потенциалов Zircon 1, Zircon 1-TBP, 
Zircon 2, Zircon 3 дают значения 4,65, 3,72, 1,98 
и 0,68. Таким образом, физически приемлемые 
значения (<1) получаются лишь для потенци-
ала Zircon 3.

Кроме того, как известно из экспериментов 
по РФФА и ЯМР, количество дефектов, фор-
мирующихся в структуре циркона, составляет 
4000 атомов на один α-распад [7, 11]. Боль-
шинство из этих дефектов формируются в 
структуре вследствие движения атома тория с 
начальной энергией 70 кэВ. Поэтому резуль-
таты МД моделирования согласуются с экспе-
риментальными данными лишь в случае ис-
пользования потенциала Zircon 3.

Для дальнейшего исследования кинетики 
накопления и отжига дефектов был проведен 
ряд моделирований с использованием потен-
циала Zircon 3. 

Известно, что радиационное повреждение, 
возникающее в минералах, приводит к одно-
временному накоплению точечных дефектов 
и аморфных областей, в которых отсутствует 
дальний порядок. Аморфные области при этом 
как правило перекрываются между собой. Пред-
полагается, что процессы локальной аморфи-
зации происходят вследствие спонтанного раз-
рушения локальной структуры кристалла и 
дальнего порядка. Это происходит в резуль-
тате высокой локальной концентрации дефек-

Таблица 3. Сравнение значений энергии френкелевских пар, рассчитанных согласно методу Мотта-Литтлтона, 

для четырех наборов параметров межатомных потенциалов со значениями энергии, полученными из первых принципов

Table 3. Comparison of energies of Frenkel pairs calculated with Mott-Littleton method for four sets 

of parameters of interatomic potentials with ab initio calculated energies

Атомы
EFP (метод МЛ), эВ

EFP, theor 

(ab initio), эВ
Zircon 1 Zircon 1-TBP Zircon 2 Zircon 3

Zr 16,50 17,46 31,34 21,04 24,0
Si 10,98 11,56   6,46 19,05 22,9
O   9,73   9,32 10,63 10,42   7,3
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Рис. 3. Зависимость количества френкелевских пар от 
количества перекрывающихся каскадов смещений

Fig. 3. The number of Frenkel pairs versus the number of 
close overlapping cascades

тов, когда свободная энергия области с вы со-
кой дефектностью станет равной свободной 
энергии аморфного состояния [15]. Высокая 
локальная концентрация дефектов, необходи-
мая для аморфизации, может быть достигну-
та как в каскаде смещений, возникающих при 
дви жении ядра отдачи, так и при перек рыва-
нии нескольких каскадов смещений, при ко-
тором локальная концентрация дефектов воз-
растает.

В соответствии с моделью "прямой аморфи-
зации" любое ядро отдачи приводит к возник-
новению аморфной области [19]. Уменьшение 

доли кристаллической фазы при каждом α-рас-
паде можно описать уравнением

 fa = 1 – exp (–Ba D), (5)

где fa — массовая доля аморфной фазы, Ba — 
масса образца, переходящего в аморфное со-
стояние при одном α-распаде, D — доза облу-
чения (расп/г).

Также была разработана модель "одинарно-
го перекрывания" (перекрывание двух каска-
дов смещенных атомов)

 fa = 1 – [(1 + Ba D) exp (–Ba D)] (6)

и модель "двойного перекрывания" (перек ры-
ва ние трех каскадов смещенных атомов)

 fa = 1 – [(1 + Ba D + B 2a D 2) exp (–Ba D)]. (7)

Зависимость степени аморфизации в цир-
коне от дозы авторадиации для разных моде-
лей приведена на рис. 2. 

Для подтверждения той или иной модели с 
помощью метода МД было изучено перек ры-
вание каскадов смещенных атомов. С этой це-
лью в выбранном фрагменте структуры было 
проведено МД моделирование трех пос ледо-
вательных каскадов смещений. При модели-
ровании этих каскадов начальные скорос ти 
выбитых атомов направлены в сторону цент-
ра фрагмента структуры. Расстояния между 
какадами смещенных атомов составляло 5—
10 Å.

Результаты показали (рис. 3), что количе-
ство дефектов, которые образуются в структу-
ре циркона, увеличивается практически ли-

Рис. 1. Общее количество френкелевских пар для по-
тенциалов Zircon 1 (кривая 1 ), Zircon 1-TBP (кривая 2 ), 
Zircon 2 (кривая 3 ), Zircon 3 (кривая 4 ) в зависимости 
от времени

Fig. 1. Total number of Frenkel pairs versus time for Zir-

con 1 (1 ), Zircon 1-TBP (2 ), Zircon 2 (3 ), and Zircon 3 (4 ) 
potentials

Рис. 2. Зависимость степени аморфизации в цирконе 
от дозы авторадиации [20]

Fig. 2. Amorphization degree of zircon versus self-radiation 
dose [20]



9ISSN 0204-3548. Мінерал. журн. 2014. 36, № 1

РАДИАЦИОННАЯ УСТОЙЧИВОСТЬ ЦИРКОНА ПО ДАННЫМ КОМПЬЮТЕРНОГО МОДЕЛИРОВАНИЯ

нейно с накоплением количества КСА. Можно 
отметить тот факт, что количество ФП атомов 
Zr и O (с учетом их содержания в цирконе) 
меньше, чем в случае атомов Si. По-ви димому, 
это связано с высокой ковалентностью связи 
Si–O. Также можно отметить, что ко личество 
дефектов, формирующихся после про хож де-
ния первого КСА, несколько меньше, чем для 
последующих КСА. Это связано с тем, что пе-
ред возникновением первого КСА струк тура 
циркона еще не повреждена и поэтому восста-
новление ее более эффективно.

В целом, полученные результаты указывают 
на то, что в цирконе каждое ядро отдачи при-
водит к возникновению аморфной области. 
Таким образом, наиболее корректная модель 
для описания повреждения структуры цирко-
на — модель "прямой аморфизации".

Выводы. Механизмы радиационного разру-
шения циркона были исследованы с помощью 
компьютерного моделирования методом моле-
кулярной динамики (метод МД моделирования).

Рассмотрено формирование поврежденной 
области в цирконе. Движение атома тория с 
энергией 20 кэВ приводит к его соударению с 
другими атомами системы. Эти атомы смеща-
ются из положений равновесия, начинают дви-
жение и, в свою очередь, смещают другие ато-
мы. Таким образом, энергия атома отдачи за-
трачивается на создание КСА, что приводит к 
формированию поврежденной области в струк-
туре циркона.

Установлено, что результаты МД моделиро-
вания согласуются с экспериментальными дан-
ными лишь в случае использования потенциала 
Zircon 3, который включает часть параметров, 
выведенных из квантово-химических вычис ле-
ний взаимодействий Si–O в тетра эд рах SiO4.

Метод МД с использованием потенциала 
Zircon 3 дал возможность изучить перекры ва-
ние каскадов смещенных атомов. Результаты 
показали, что количество дефектов, образую-
щихся в структуре циркона, увеличивается прак-
тически линейно с накоплением количества 
КСА. Количество формирующихся ФП ато-
мов Zr и O с учетом их содержания в цирконе 
меньше, чем в случае атомов Si. В целом, по-
лученные результаты указывают на то, что в 
цирконе каждое ядро отдачи приводит к воз-
никновению аморфной области. Таким обра-
зом, наиболее корректная модель для описа-
ния повреждения структуры циркона — мо-
дель "прямой аморфизации".

Результаты данного исследования могут быть 
исполь зованы при решении как фунда мен-
таль ных, так и прикладных проблем, связан-
ных с изоляцией и захоронением ВАО. В част-
ности, эти результаты могут быть исполь зо-
ваны для оценки радиационной устойчивости 
матриц, предложенных для утилизации ВАО. 
С помощью проведенного компьютерного мо-
делирования можно проанализировать и спро-
г нозировать поведение матриц при радиаци-
онных воздействиях. Полученные результаты 
способствуют экономии временных и финан-
совых ресурсов и в конечном счете — выбору 
оптимальных матриц для изоляции радио ак-
тивных отходов.

Работа выполнена в рамках проекта научно-

исследовательских работ молодых ученых НАН 

Украины (научная работа "Исследование ради-

ационно-стимулируемых процессов в цирконе в 

связи с решением проблем геохронологии и поис-

ком редкоземельных элементов").
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РАДІАЦІЙНА СТІЙКІСТЬ ЦИРКОНУ 
ЗА ДАНИМИ КОМП’ЮТЕРНОГО 
МОДЕЛЮВАННЯ

Радіаційна стійкість циркону ZrSiO4 досліджена за до-
помогою методів комп’ютерного моделювання для 
чотирьох різних напівемпіричних потенціалів міжа-
томної взаємодії Zr–O, Si–O та O–O. Методом моле-
кулярної динаміки вивчено формування в цирконі 
пошкодженої області після проходження атома торію 
з енергією 20 кеВ. Проаналізований розподіл міжвуз-
лових атомів кисню в цирконі. Введений параметр, 
що характеризує частину енергії атома торію, яка ви-
трачається на утворення френкелівських пар (ФП) — 
вибитих з регулярних позицій у міжвузловини атомів 
Zr, Si, O та їхніх вакансій. Встановлено, що найменшу 
зміщуваність атомів, найменшу кількість ФП і най-
кращу узгодженість з експериментом забезпечує потен-
ціал, параметри якого виведені з перших принципів. 
Також за допомогою методу молекулярної динаміки 
було вивчено перекривання трьох каскадів зміщень, 
які формуються після проходження в центральній об-
ласті фрагмента структури трьох атомів торію. Вияви-
лось, що кількість ФП збільшується практично ліній-
но з накопиченням таких каскадів. Одержані резуль-
тати вказують на те, що найбільш коректна модель 
для опису пошкодження структури циркону — модель 
"прямої аморфізації".

Ключові слова: радіаційна мінералогія, радіаційна стій-
кість мінералів, метод молекулярної динаміки, ком-
п’ютерне моделювання структури, дефекти Френкеля, 
циркон.
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RADIATION RESISTANCE OF ZIRCON 
BY COMPUTER SIMULATION DATA

Vitrification of nuclear wastes into glass is the most wide-
spread method of their treatment. However, the service life 
of such matrices is no longer than 30—40 years. An al-
ternative to vitrification of nuclear wastes is utilization of 
high-level radioactive waste in ceramic matrices. Zircon 
ZrSiO4 is considered to be one of the most promising mat-
rices. The objective of this work was to study radiation da-
mage in zircon due to α-decays using computer simulation 
methods. The molecular dynamics method (MD) consists 
in calculating the paths of motion of all atoms in the 
system based on Newton’s second law. In addition to the 
Coulomb interaction of all electrostatic charges, the inte-
ratomic potentials take into account short-range interac-
tion between atoms. Four interatomic potentials available 
in the literature have been critically considered before MD 
simulation. The radiation resistance of zircon was studied 
for these potentials using computer simulation methods. 
The formation of atomic displacement cascade after the 
passage of the initially knocked-out Th atom with energy 
of 20 keV was investigated using the MD method. It has 
been established that the lower the mobility of atoms, the 
lower the number of FP, and the most reasonable con-
sistency with experimental data is provided by potential 
with parameters derived from quantum-chemical calcu la-
tions. Close overlap of three atomic displacement cascades 
was also studied using the MD simulation method. Results 
show that the number of Frenkel pairs increases nearly 
linearly with number of such cascades. These results also 
indicate that most correct model of zircon amorphization 
is the direct impact model of amorphization.

Keywords: radiation mineralogy, radiation resistance of mi-
ne rals, molecular dynamics method, computer simulation 
of structure, Frenkel defects, zircon.


