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In this paper, the characteristics about topology of SiOx and MgO,
units in Mg.SiO4 solid at different pressures are investigated by
molecular dynamics simulation to clarify its microstructure under
compression. The structure of Mg,SiO4 solid is considered through
the pair radial distribution function and bond angle distribution. The
result shows that the tight correlation between the pair radial
distribution function Si-Si, Mg-Mg and bond angle distribution Si-O-
Si, Mg-O-Mg, respectively. The characteristic change of pair radial
distribution function Si-Si, Mg-Mg under compression is also
discussed in detail.
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Trong bai bao nay, dac trung hinh hoc cua cac da dién SiOx va MgOn
trong hé Mg2SiO4 rin theo &p suat khac nhau dugc mé phong bang
phuong phap dong luc hoc phan tir. Cau trdc cua hé Mg;SiOy ran
dugc phan tich thdng qua ham phan bé xuyen tam cip va phan b
goc lien két. Két qua phan tich cho thiy c6 méi twong quan chat ché
gitta ham phan b xuyén tam cap Si-Si, Mg-Mg va phan bé géc lién
két Si-O-Si, Mg-O-Mg tuong tng. Su thay doi ddc trung ctia ham
phan bb xuyén tam cap Si-Si, Mg-Mg theo &p suét ciing duoc thao
luan chi tiét.
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1. Giéi thiéu

MgSiOs la vat liéu quan trong, o nhiéu tng dung trong céng nghé va doi séng nhu gach chju
lira, mang gém xdp cho céc 16 phan g, vat liéu nha khoa, xtr 1y rac thai hat nhan... Ngoai ra,
Mg2SiO, la mét trong nhitng thanh phan chua yéu cua l6p vo Trai dat. Vi vay, hleu rd cau tric cua
vat liéu nay la rit quan trong ddi voi nganh khoa hoc vat liéu va vat 1y dia cau [1]-[6]. Véi hé
Mg2SiO4 ran, thuc nghiém tan xa notron va nhiéu xa tia X [7]-[9] cho thay: nguyén tir Si c6 s6
phdi tri 4,0, tao thanh tir dién SiO4vai khoang cach lién két Si-O trung binh 12 1,62 A, nguyén tir
Mg c6 56 phéi tri trung binh 1a 4,5, khoang cach lién két Mg-O 12 2,00 A. Thira sé cAu tric tong
thé trén co s6 tan Xa notron cho thiy phan b khoang céch lién két Mg-O khong di xtmg. Do do,
da dién phéi tri caa MgO bi bop méo va khoang cach Mg-O phan b trong mot khoang rong.

Khéc véi phuong phap thuc nghiém, mé phong 1a mot phuong phéap hiéu qua dé nghién ciu vi
c4u trdc cua cac hé & ca trang thai ran va long, dac biét & nhiét d6 va ap suat cao. M6 phong trong
cdng trinh [10] chi ra khoang cach Mg-O trung binh trong khéi da dién MgO, 1a khoang 1,94 A.
Tuy nhién, trong cdng trinh [11] chi ra, c6 4 nguyén ti O lién két voi Mg & khoang cach 2,00 A
va hai nguyén tir O khac c6 khoang cach 2,20 A. Két qua nay phu hop véi md phong gan déy cho
thiy nguyén tir Mg c6 sb phdi tri 6 [12]. Cac nguyén tir Mg c6 phdi tri béat dién tao thanh bat dién
MgOs méo véi khoang cach Mg-O trung binh Ia 2,07 A va s6 phoi tri trung binh 12 5,7. Két qua
md phong Mg2SiO, & trang thai long cho thay, khi ap Suit tang phdi tri cua nguyeén tu Si tang tr 4
[én 6. Do d6 MgSiO4 ¢ trang thai long co su chuyén pha ciu tric khi ting 4p suat [13], [14]. Cac
nghién ctu vé hé Mg,SiO, long bang md phong ciing da duoc bao céo trong cac cong trinh [14]-
[16]. Hau hét nghién ctru nay tap trung vao khao sat cac dic diém ciu trac va dong luc hoc (hé s6
khuéch tan, &6 nhét va chuyén ddi cau tric).

Trong bai bao nay, md phong déng luc hoc phan tie (BLHPT) duoc thuc hién cho hé Mg,SiO4
ran chira 3500 nguy@n tir. Bai b&o tap trung nghién ctu ciu trdc hinh hoc cua cac da dién SiOy,
MgO,, mdi twong quan giita c4c ham phan bé xuyén tam (HPBXT) va phan bd goc lién két
(PBGLK).

2. Phuwong phap nghién ciru

Mau MgSiO, rin gom 3500 nguyén tir (500 nguyén tir Si, 2000 nguyén tir O va 1000 nguyén
tar Mg) duoc dung bang phuong phap md phong PLHPT & nhiét d6 500 K trong khoang &p suat
tir 0-100 GPa véi diéu kién bién tuan hoan va thé twong tic Oganov. Chi tiét vé thé twong tac
Oganov c6 thé tham khao trong cac cong trinh [11], [17].

Ban dau, c4u hinh duoc tao ra bang cach gieo ngau nhién tat ca cac nguyén tir trong hop mo
phong véi mat do thuc ciia Mg,SiO, ran 1a 3,20 g/cm?®. Tiép theo, mau duoc nung dén 6000 K dé
loai bo cau hinh nhé ban dau. O 6000 K, mau duoc hoi phuc trong 2x10° buéc mo phong. Sau
d6, mau lan luot dugc lam lanh xudng 5000, 4000, 3000 va cudi cling xudng 500 K. O méi nhiét
d6, mau duogc hdi phuc trong 2x10° budc mo phong. Tiép theo, mau 500 K va & &p suat phong (0
GPa) duoc hdi phuc trong 10 buéc md phong (sir dung md hinh NPT). Tiép theo, cac mau &
nhiét d6 500 K va &p suit khac nhau 5, 10, 15, 20, 25, 30, 40, 60, 80 va 100 GPa dugc tao ra
bang cach nén mau 0 GPa dén &p suit twong tng. G 500 K va cac &p suat tir 0 dén 100 GPa, mdi
mau duoc hdi phuc trong 2x108 bugc mo phong.

3. Két qua va ban luan

Hinh 1 chi ra HPBXT cua céc cip Si-O va Mg-O & cac ap suat khac nhau. Trong khoang ap
suit 0-15 GPa, vj tri dinh thir nhat caa HPBXT Si-O khoang 1,60 A va hau nhu khong phu thudc
vao 4p suat. Trén 15GPa, vi tri dinh thir nhat cia HPBXT Si-O ¢6 xu huéng dich chuyén sang
phai khi &p suat ting dén 40 GPa. Vi tri dinh thir nhit & 40 GPa 1a 1,64 A. Trén 40 GPa, dinh thir
nhat cia HPBXT Si-O c6 xu hudng dich chuyén sang trai. O 100 GPa dinh tha nhét 1a 1,64 A.
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Tréi lai, trong khoang 0-100 GPa, dinh thir nhat cia HPBXT Mg-O ¢ xu huéng dich chuyén
sang tréi khi ap suat ting, cu thé tir vi tri 1,98 A xudng 1,85 A.

Hinh 2 chi ra phan b sé phdi tri cua cac cap Si-O va Mg-O theo ap suat. Két qua cho thiy & ap
suat phong, tat ca cac nguyén tir Si déu c6 phéi tri 4 va hinh thanh don vi cau trdc ta dién SiO..
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Hinh 2. T/ 1¢ SiOx va s6 phdi tri (SPT) Si-O va Mg-O theo &p sudt trong cong trinh ndy va sé liéu trong [13], [14]
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Hinh 3. PBGLK va ADLK trong SiOx theo &p sudt
Diéu nay ciing c6 nghia 1a s phdi tri Si-O trung binh 12 4,0 ¢ 4p suat 0 GPa. Khi tang ap suat,
s6 lwong nguyén tir Si c6 phdi tri 4 giam, trong khi sb lugng nguyén tir Si c6 phéi tri 5 va 6 ting,
hinh thanh cac da dién SiOs va SiOes. S6 luong SiOs ting theo ap suit va dat gia tri lon nhat
khoang 50% & 30 GPa. Trén 30 GPa, s lugng SiOs giam theo &p suit. G 100 GPa, SiOs la
25,3%. S6 nguyén tir Si c6 phdi tri 6 ting dan theo &p suét va dat gia tri 73,5% & 100 GPa. S6
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phdi tri Si-O trung binh ting manh theo &p suat dén 30 GPa. S phdi tri Si-O trung binh & 30 GPa
1a khoang 5,20. Trén 30 GPa, s6 phdi tri Si-O trung binh ting nhe theo &p suét va dat gia tri 5,73
& 100 GPa. Sb phdi tri Mg-O trung binh ting manh tir 4,75 & 0 GPa lén 6,18 & 20 GPa. Trén 20
GPa, s6 phéi tri Mg-O trung binh ting nhe theo ap suat va dat gia tri 7,04 & 100 GPa. Sy thay doi
ctia s6 phéi tri trung binh Mg-O va Si-O khi nén phl hop tot véi s6 liéu md phong trong céc cong
trinh [13], [14].

Hinh 3 chi ra phan b6 goc lién két O-Si-O va do dai lién két Si-O (PBGLK va PDLK) trong
SiOx & cac &p suit khac nhau. C6 thé thay rang, goc lién két O-Si-O trong SiO4 c6 dang ham phan
bd Gauss va thay doi nhe theo &p suat. Khi ap suit ting, PBGLK O-Si-O trong cac don vi SiO4
¢6 xu hudéng hoi dich chuyén sang trai va rong hon mot chit. Dicu nay lam cho chiéu cao cua
dinh giam dang ké khi tang ap suat. Tréi lai, PBGLK O-Si-O trong cac da dién SiOs c6 dinh
chinh & khoang 90° va mot dinh phu nhé & khoang 170° va né hau nhu khong thay ddi theo ap
suit. PBGLK O-Si-O trong cac don vi SiOs c6 dinh chinh ¢ khoang 85° va dinh nhé & 170°. Khi
tang ap suat, goc lién két phan bd trong mot khoang rong hon mot chit va chiéu cao cua dinh
thay d6i dang ké.

Thém nita, hinh 3 ciing cho thiy rang, phan bé PDLK Si-O trong SiO4 c6 dang ham phan bo
Gauss va chung c¢6 xu hudng dich chuyén nhe sang trai khi 4p sut tang. O 4p suat khi quyén,
phan b PDLK Si-O trong SiO4 c6 dinh cuc dai & vi tri khoang 1,60 A. O 40 GPa, dinh cuc dai
dich chuyén dén vi tri 1,56A. G 5 GPa, phan bé PDLK Si-O trong SiOs c6 dinh cuc dai tai vj tri
1,68 A. Trong khoang 0-30 GPa, dinh cuc dai c6 xu huéng dich chuyén nhe sang trai khi ap suat
tang. Trén 30 GPa, dinh nay dich chuyén manh sang tréi khi &p suat tang. O 100 GPa, vj tri dinh
14 1,60 A. Tuong ty nhu phan bé PDLK Si-O ciing nhin dugc trong cac don vi SiOs va SiOs. Két
qua cho thay Si-O trong cac don vi SiOs I6n hon do dai lién két trong SiOs va do dai lién két
trong SiOs 16n hon d6 dai lién két trong SiOs. Su khéc biét vé BPDLK Si-O trong SiOs, SiOs va
SiOs ¢6 thé duoc giai thich nhu sau: Goc lién két O-Si-O trung binh trong SiO4 16n hon goc lién
két trong SiOs va SiOs. Do d6, khoang cach O-O trung binh trong da dién SiOs va SiOg nho hon
trong SiO4. NGi cach khéc, su tang sé phéi tri Si-O dan dén su tiang chiéu dai lién két Si-O, twong
tu nhu sy gia ting chidu dai lién két Si-O trong thay tinh SiO; tinh khiét khi nén. Déi véi do dai
lien két Mg-O, HPBXT Mg-O trong hinh 1 cho thiy d6 dai lién két Mg-O trung binh c6 xu
hudng giam theo ap suat. O ap suat khi quyén, do dai lién két Mg-O trung binh 12 1,98 A. Gia tri
nay giam xuéng con 1,85 A & 100 GPa. C6 nghia 1a sy ting s6 phdi tri Mg-O khong 1am ting
chiéu dai lién két Mg-O trung binh. Diéu nay duoc giai thich nhu sau: Pon vi phdi tri MgO, (Voi
n = 4-10) khdng bén; do dai lién két Mg-O phan bd trong mot pham vi rong; do dai lién két Mg-
O dai hon Si-O. Do d6, sy gia ting d6 dai lién két Mg-O do sy tang s6 phdi tri Mg-O la kha nho
s0 V&i sy giam ciia né do &p suat nén. Do 1a 1y do tai sao do dai lién két Mg-O trung binh giam
khi &p suat tang. Su tang nong do SiOs va SiOs khi nén din dén sy ting chiéu dai lién két Si-O
trung binh. Trong khoang 0-40 GPa, nong do SiOs va SiOs ting manh theo &p suat dan dén ting
chiéu dai lién két Si-O trung binh. D6 1a Iy do tai sao dinh dau tién caa HPBXT Si-O dich chuyén
sang phai.

Nhu chung ta biét, trat ty tim trung lién quan dén lién két gitta cac don vi ciu tric SiOx va
MgOs. Pic trung cia trat ty tim trung thé hién trong cac HPBXT Si-Si, Mg-Mg. Hinh 4 va Hinh
5 lan lugt cho thdy HPBXT Si-Si va PBGLK Si-O-Si ¢ c4c 4p suat khac nhau. Dudi 20 GPa,
HPBXT Si-Si c6 cuc dai thir nhat ¢ vi tri xap xi 3,10 A. Tai 40 GPa, HPBXT Si-Si xuat hién mot
dinh phu bén trai. P cao cua dinh phy ting theo ap sudt va co xu hudng dich sang trai khi &p
suat ting. Tai 100 GPa, dinh cuc dai thir nhat cia HPBXT Si-Si tach thanh hai dinh, dinh chinh &
vi tri xap xi 3,10 A va dinh phu & vi tri khoang 2,60 A. Sy tach dinh thir nhat HPBXT Si-Si duoc
cho la: khoang cach Si-Si (dsisi) ¢6 thé dugc xac dinh tir goc lién két Si-O-Si va do dai lién két
Si-0 theo cong thuc (1):

dg g =02 o +02 o —2.dg o.dg;_o-C08(Si—O—Si) )
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O day dsisi 1a khoang céch gitra Si-Si, dsio 1 d6 dai lién két Si-O va a = Si—O—Si la géc
lien két Si-O-Si. Duéi 15 GPa, PBGLK Si-O-Si ¢6 mét dinh cyc dai ¢ 134°, d6 dai lién két Si-O
la khoang 1,60 A.

Véi dsio ~ 1,60 A va a. ~ 136°, thi dsisi 12 3,08 A. Theo biéu thirc (1) gi tri cua khoang cach
Si-Si 1a 3,6 A, tuong g véi vi tri cia dinh chinh cia HPBXT Si-Si. O ap suit trén 15GPa,
PBGLK Si-O-Si ¢6 hai cuc dai & vi tri khoang 95 - 98° va 132 - 135°. Khoéng cach lién két Si-Si
dugc tinh theo cong thic (1) voi dsio ~ 1,60 - 1,66 A va o ~ 95 - 98° 1a khoang 2,40 - 2,60 A,
véi o ~ 132 - 135°1a khoang 2,90 - 3,07 A. Hai gia tr do dai lién két Si-Si nay tuong Umg voi hai
dinh dau tién cia HPBXT Si-Si. Phén tich cho thay khoéang cach Si-Si c¢6 thé dugc xac dinh bang
cong thuc (1). Két qua ching to rang c6 mdt moi tuong quan chat ché gira HPBXT Si-Si va
PBGLK Si-O-Si. Su phan tach dinh dau tién cia HPBXT Si-Si khi ting ap suét nén lién quan dén
su thay doi trat ty tim trung. O 4p suat thap, hau hét cac da dién SiOx lién két voi nhau théng qua
mot nguyén tir O chung lién két goc chung. O ap suat cao, trong mang -Si-O-Si- hinh thanh lién
két chung canh va lién két chung mat.
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Hinh 4. HPBXT Si-Si theo &p sudat Hinh 5. PBGLK Si-O-Si theo 4p suat

Twong tu nhu cap Si-Si, khoang cach lién két Mg-Mg (dwg-mg) ciing c6 thé dugc xac dinh
thong qua cong thure (2).

Ayig-wg = /50 + 02y o —2.yg o8y o.cOS(Mg —O — Mg) )
Theo cong thuc (2), khodng cach Mg-Mg tinh duoc la 2,85 A tai ap suit phong va khoang
2,62 A ¢ ap suat cao. Khoang cach Mg-Mg dugc tinh toan qua cong thuc (2) cing phu hop tot
v6i két qua mé phong (Bang 1). Trén 15 GPa, PBGLK Mg-O-Mg xuét hién mot bd nho & vi tri
khoang 145°. Ung véi goc lién két Mg-O-Mg 145°, khoang cich Mg-Mg dugc tinh qua cong
thirc (2) 1a khoang 3,80 A [13], [14].
Bang 1. Két qua md phang cdc ddic trung ciia HPBXT Mg-Mg ¢ cac ap sudt

Ap suit GPa) 0 10 20 40 60 100
Vi tri dinh 2,85 2,80 2,78 2,63 2,63 2,62
D6 cao dinh 2,20 2,20 2,20 2,10 2,10 2,00

4. Két luan

Hinh dang cua céc khéi da dién SiOs va SiOs thay d6i khong dang ké theo ap suat. Tuy nhién,
hinh dang cta céc tir dién SiO4 bi bién dang manh khi ting 4p suat. C6 mdi twong quan chit ché
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gitta cac HPBXT cap véi PBGLK va PDLK twong tng. Khoang céch lién két Si-Si, Mg-Mg c6
thé duoc xac dinh théng qua PBGLK va PDLK Si-Si, Mg- Mg tuong ung. Sy hinh thanh cac lién
két chung canh va chung mat gitra cac da dién SiOa ¢ ap suat cao la nguyén nhan gay ra sy tach
dinh cuc dai thir nhat cia HPBXT Si-Si. Mdi tuong quan gifra cac dac trung cau tric va cac dinh
cuc dai cuia HPBXT c6 thé dua ra mot phuong phap dé xac dinh su thay doi cAu trdc vi mé cua
hé Mg.SiOs ran theo &p sut.
Loi cam on

Nghién ctru nay duoc tai trg boi chuong trinh Nghién cttu Khoa hoc va Céng nghé Truong
Dai hoc Su pham - Pai hoc Thai Nguyén cho Pé tai Cip Co s¢ nim 2021, ma sé: CS-2021.
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