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ОБЩАЯ ХАРАКТЕРИСТИКА РАБОТЫ 

 

Работа посвящена исследованию экстремальной кинетики возбуждения и 

релаксации материалов, структурных и химических превращений в них, вызы-

ваемых прохождением быстрых тяжѐлых ионов, тормозящихся в режиме элек-

тронных потерь энергии. 

 

Актуальность темы исследования 

При торможении в твѐрдых телах быстрые тяжелые ионы (БТИ, Е > 1 

МэВ/нуклон, M > 20 а.е.м., а.е.м. – атомная единица массы) теряют бо́ льшую 

часть своей энергии ( > 95%, 5 - 40 КэВ/нм) на возбуждение электронной под-

системы материала [1]. Релаксация этого возбуждения может приводить к не-

обычным структурным, фазовым и химическим превращениям облучаемого ве-

щества в наноразмерной окрестности траектории иона (треке БТИ). 

Эти превращения представляют значительный интерес для разрабатывае-

мых технологий контролируемой наноразмерной модификации материалов [2]. 

Оценки радиационной стойкости различных материалов к облучению осколками 

деления, тормозящимися в режиме электронных потерь энергии, важны для тех-

нологий ядерной энергетики [3]. Понимание эффектов воздействия тяжѐлой 

компоненты космических лучей является принципиальным для разработки ус-

тойчивых космических материалов. Методы послерадиационного химического 

травления треков БТИ широко и эффективно применяются в технологиях полу-

чения трековых мембран, микродиафрагм, проводящих каналов, полимерных 

фильтров, наноструктур и нанопроволок различного назначения. 

Принципиальной проблемой исследований воздействий БТИ на материалы 

является создание универсальной, основывающейся на наиболее общих принци-

пах модели, адекватно описывающей кинетику возбуждения, релаксации и 

структурно-фазовых изменений в наноразмерных треках БТИ.  

Фундаментальный интерес к решению этой проблемы представляют про-

цессы  возбуждения и релаксации электронной подсистемы (~0.1-1000 фс), и 

возбуждения и релаксации (~0.1-1000 пс) решѐтки материала в нанометрической 

(~10 нм) окрестности БТИ: кинетика этих процессов в силу малости характер-

ных масштабов не может быть описана привычными макроскопическими моде-

лями. 
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Цели и задачи работы 

1. Построение количественной модели передачи части избыточной энер-

гии возбуждѐнной электронной подсистемы в решѐтку в треках БТИ, учиты-

вающей реализацию различных предельных случаев динамической реакции ан-

самбля рассеивающих атомов в зависимости от энергии налетающих электро-

нов. 

2. Исследование влияния подсистемы валентных дырок на кинетику воз-

буждения решѐтки материала в треке БТИ. 

3. Оценка степени химической активации материала (оливина) в окрестно-

сти траектории  БТИ. 

 

Результаты работы, выносимые на защиту 

1. Определены пределы применимости электрон-фононного механизма 

передачи энергии от электронов в решѐтку в релаксирующем треке БТИ.  

2. Получена оценка нагрева решѐток диэлектриков (LiF, Al2O3, Mg2SiO4) в 

треках различных БТИ генерируемыми в результате ионизационных процессов 

электронами. 

3. Показана определяющая роль избыточной энергии ансамбля валентных 

дырок в процессах возбуждения решѐтки в треке БТИ. Результаты прошли экс-

периментальную проверку на системах LiF, Al2O3, Mg2SiO4. 

4. Построена модель химической активации материала (оливин, 

(Mg0.88Fe0.12)2SiO4) в треке БТИ, которая не использует подгоночных под калиб-

ровочные эксперименты параметров.  

 

Научная новизна работы состоит в: 

● разработке оригинальной модели передачи энергии от возбуждѐнной 

подсистемы электронов в решѐтку, автоматически учитывающей в сечениях 

электрон-решѐточного взаимодействия реализацию различных предельных слу-

чаев коллективной динамической реакции атомов.  

● демонстрации влияния энергии, сосредоточенной в ансамбле валентных 

дырок, на структурные изменения в треках БТИ. На основании разработанной 

модели без использования подгоночных под калибровочные эксперименты па-

раметров было оценено возбуждение решѐтки в треках БТИ в LiF, Al2O3, 

Mg2SiO4. Продемонстрировано, что энергии, передаваемой в решѐтку только от 

генерируемых в треке делокализованных электронов недостаточно для форми-

рования наблюдаемых структурных изменений. 
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● количественной оценке степени химической активации материала в тре-

ках БТИ без использования данных калибровочных облучений. Известные к на-

стоящему моменту модели травления треков БТИ используют в качестве подго-

ночных полученные при калибровочных облучениях параметры, что связано до-

полнительными предположениями и методологическими неточностями. Пред-

ставленная в работе модель свободна от подгоночной процедуры. Это, в частно-

сти, позволяет оценить эффективность различных предполагаемых механизмов 

активации материала в зависимости от расстояния от оси трека. 

 

Достоверность 

Применимость разработанной модели для описания кинетики формирова-

ния треков БТИ обосновывается тем, что: 

1. Модель базируется на общих фундаментальных принципах и использует 

минимальное количество упрощающих приближений. 

2. В расчетах применяются молекулярно-динамические (МД) алгоритмы и 

потенциалы, которые широко используются сообществом. 

3. Зависимость скорости передачи энергии в решетку от величины элек-

тронной температуры (на примере модельной системы - алюминия) в доступной 

для экспериментальной проверки области температур электронов согласуется с 

расчетами других авторов [4-6] и экспериментальными результатами [7-9].  

4. Диаметр области структурных изменений, получаемых в МД моделиро-

вании релаксации решѐтки в треках БТИ в LiF, Al2O3, Mg2SiO4 согласуется с 

экспериментальными данными. 

5. Оценка радиуса химически активированной области в оливине 

((Mg0.88Fe0.12)2SiO4)  после пролѐта БТИ основывается на фундаментальной хи-

мической теории активированного комплекса и в области брегговского пика 

электронных потерь энергии БТИ совпадает с экспериментально наблюдаемой 

величиной. 

 

Теоретическая и практическая значимость работы 

● Построена количественная модель, позволяющая описывать экстремаль-

ную кинетику возбуждения и релаксации электронной и ионной подсистем ма-

териалов в наноразмерных треках быстрых тяжѐлых ионов, тормозящихся в ре-

жиме электронных потерь энергии. Модель учитывает различные предельные 

случаи динамической реакции рассеивающих атомов на вносимое возбуждение. 
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● Представляемая модель и результаты имеют фундаментальное значение 

для адекватного описания кинетики электрон-ионной релаксации в условиях 

экстремального возбуждения электронной подсистемы в различных материалах. 

● Без использования подгоночных под калибровочные эксперименты па-

раметров определено изменение константы скорости реакции материала с трави-

телем в окрестности траектории иона.Эти результаты могут быть применены для 

прогнозирования и принципиального улучшения экспериментов по химическо-

му травлению треков тяжѐлых ионов земного и космического происхождения. 

 

Методология и методы исследования 

В работе использовались аналитические и численные методы исследова-

ний, компьютерное моделирование. Для описания кинетики и определения па-

раметров возбужденной электронной подсистемы в треке БТИ применялась ра-

нее разработанная Монте-Карло модель TREKIS [10]. Для расчета ДСФ и иссле-

дования релаксации возбужденной атомной подсистемы материалов применялся 

метод молекулярной динамики. Для оценки химической активации материала в 

треке БТИ использовалась химическая теория активированного комплекса. 

 

Апробация работы 

Материалы, представленные в диссертации, были доложены на следую-

щих конференциях: 

 16-я Международная Конференция по Физике высоко заряженных ионов 

(HCI-2012) (2 – 7 сентября 2012 г., г. Гейдельберг, Германия);  

 Конференция Европейского Общества по Исследованию Материалов (E-

MRS 2012) (17 – 21 сентября 2012 г., г. Варшава, Польша);  

 25-я Международная Конференция по атомным столкновениям в твер-

дых телах (ICACS-25), (21 – 25 октября 2012 г., г. Киото, Япония);  

 17-я Международная Конференция по радиационным эффектам в ди-

электриках (REI-2013) (30 июня – 5 июля 2013 г., г. Хельсинки, Финляндия);  

 28-я Международная Конференция по физике фотонных, электронных и 

атомных столкновений (ICPEAC-28) (24 – 30 июля 2013 г., г. Ланчжоу, Китай); 

 26-я Международная Конференция по атомным столкновениям в твер-

дых телах (ICACS-26), (2014 г., г. Дебренец, Венгрия);  

 17-я Международная Конференция по Физике высоко заряженных ионов 

(HCI-2014) (30 августа – 5 сентября 2014 г., г. Барилока, Аргентина);  
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 9-я Международная Конференция по Физике быстрых тяжѐлых ионов в 

материалах (SHIM-2014) (18 – 21 мая 2015 г., г. Дармштадт,  Германия); 

 

Личный вклад автора 

● Принимал участие в разработке мультимасштабной количественной мо-

дели возбуждения и релаксации различных материалов в треках БТИ. Проведе-

ны работы по построению молекулярно-динамической модели, описывающей 

коллективную реакцию решѐтки на вносимое электронное возбуждение в рамках 

формализма динамического структурного фактора. 

● Проведена необходимая аналитическая проработка и модификация чис-

ленного алгоритма, позволяющие определить нагрев решѐток диэлектриков (LiF, 

Al2O3, Mg2SiO4) электронами, возникающими в треках различных БТИ. 

●С использованием данных Монте-Карло моделирования (программа 

TREKIS) показано определяющее влияние релаксации избыточной энергии ва-

лентных дырок на кинетику структурных изменений в треках БТИ в диэлектри-

ках (LiF, Al2O3, Mg2SiO4). 

● Построена модель химической активации железосодержащего оливина 

((Mg0.88Fe0.12)2SiO4), основанная на теории активированного комплекса, и оценѐн 

размер области этой активации в треках БТИ, реализующих брегговский пик 

электронных потерь энергии. Определены основные механизмы этой активации 

в центральной (<10нм, структурные изменения) и периферийной (~1мкм, вос-

становление атомов железа генерируемыми электронами) областях трека БТИ в 

этом материале.  

 

Публикации автора 

По материалам диссертации опубликовано 7 печатных работ в рецензи-

руемых журналах, индексируемых в системе Web of Science, и рекомендованных 

ВАК Минобрнауки РФ. Список всех публикаций автора приводится в конце ав-

тореферата. 

 

Структура и объем работы 

Диссертация состоит из введения, пяти глав, заключения и списка цити-

руемой литературы. Работа содержит 99 страниц, включает 17 рисунков. Список 

цитированной литературы содержит 104 наименования. 
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ОСНОВНОЕ СОДЕРЖАНИЕ ДИССЕРТАЦИИ 

 

Во введении обоснована актуальность темы диссертации, сформулирова-

ны цели и задачи исследования, основные положения, выносимые на защиту, а 

также указаны научная новизна, достоверность, теоретическая и практическая 

значимость полученных результатов, методология и методы исследования, ап-

робация работы и личный вклад автора. 

В первой главе дается обзор различных этапов в развитии представлений 

об образовании треков БТИ, и показано современное состояние исследований по 

этой тематике, приведены примеры и краткие описания моделей. 

Указана принципиальная необходимость построения адекватной количе-

ственной модели обмена энергией между возбуждѐнной электронной подсисте-

мой и решѐткой в треке БТИ, без которой невозможно построение реалистичных 

моделей структурно-фазовых изменений, стимулируемых в материалах облуче-

нием БТИ. 

Определены ключевые проблемы, требующие решения, и обоснована мо-

тивация выбора целей исследований, представленных в диссертации. 

Во второй главе описывается применение формализма ДСФ для построе-

ния сечений взаимодействия релаксирующей электронной подсистемы с дина-

мически и пространственно коррелированными атомами решетки в треке БТИ. 

Проводится тестирование расчѐтов на примере модельной системы (алюминий). 

Если рассматривать кинетику электронной подсистемы в одночастичном 

приближении, а рассеяние одной частицы на решѐтке в первом борновском при-

ближении, то  скорость электрон-решѐточного обмена энергией записывается в 

виде [11]: 

 

2

5 2

4
( ) (1 ) ( , ) (1 ) ( , )

2
i f i i fe i i fQ d d E V f f S f f S 




       
  k k k k kk k k k k


,  (1) 

где   - постоянная Планка, fk  - функция распределения электронов, i f k k k , 

i fk kE E    - изменения волнового вектора и энергии налетающего электрона, 

( )V k  - фурье-образ потенциальной энергии взаимодействия электрона с изоли-

рованным атомом решѐтки, а ( , )S k  - динамический структурный фактор рас-

сеивающих атомов, являющийся фурье-образом парной пространственно-

временной корреляционной функции ансамбля рассеивателей [12]: 

    
( )( , ) ( , )

2

i tN
S dtd e G t



 
kr

k r r ,           (2) 
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(N – количество рассевающих атомов), ( , )G tr  парная корреляционная функция. 

В главе демонстрируется, что при различных энергиях налетающего элек-

трона реализуются различные предельные случаи его взаимодействия с решѐт-

кой: (а) мгновенное приближение, которое возникает при временах воздействия 

много меньших времени атомных осцилляций, когда атомы решѐтки замороже-

ны в своих текущих положениях и динамически независимы, и (б) гармониче-

ское приближение, соответствующее малым энергиям налетающего электрона.  

Парная корреляционная функция ( , )G tr  в работе рассчитывалась с ис-

пользованием траекторий атомов, определяющихся с помощью молекулярно-

динамического расчѐта. Для тестирования расчѐта ДСФ был выбран жидкий 

алюминий, для которого существует набор экспериментальных данных [13, 14]. 

Для МД моделирования алюминия использовался многочастичный межатомный 

потенциал, полученный методом совпадения сил (force-matching method) [15]. 

При расчѐте ДСФ жидкого алюминия моделировалась система, состоящая из 500 

атомов в термодинамическом равновесии. Момент равновесия фиксировался по 

совпадению распределения энергий атомов с максвеловским распределением 

(~2000 МД шагов) [16]. 

Рис.1 демонстрирует совпадение рассчитанного геометрического струк-

турного фактора ( ) ( , )S S d  k k  жидкого алюминия с результатами экспери-

мента [13]. 
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Рисунок 1. Геометрический структурный фактор жидкого алюминия. 

Сравнение результатов расчѐта в представленной работе и результатов экспери-

мента [13]. 

 

Зависимости ДСФ жидкого алюминия от частоты ω при фиксированном 

значении величины волнового вектора k сравниваются с экспериментом [14] на 

рис. 2. 

  
Рисунок 2. Динамический структурный фактор жидкого алюминия. Срав-

нение результатов расчѐта в представленной работе и результатов эксперимента 

[14]. 
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Анализ рис. 1 и 2 показывает, что численная процедура расчета ДСФ кор-

ректна. Небольшие отклонения результатов расчета от эксперимента на рис. 2 

связаны с тем, по всей видимости, что использованный МД потенциал не вос-

производит абсолютно точно динамических свойств Al, поскольку разрабаты-

вался, в первую очередь, для моделирования упругих и пространственных 

свойств решѐтки и температуры плавления. Подгонка использованного потен-

циала под фононные спектры и динамические моды жидкого алюминия не про-

водилась. 

Для расчѐта ДСФ кристаллического Al моделировался NVE ансамбль (по-

стоянные число частиц, объем и энергия), состоящий из 1372 атомов в термоди-

намическом равновесии при температуре Ti=300K (7х7х7 элементарных ячеек). 

Каждая ортогональная ячейка Al содержит 4 атома и в равновесии имеет размер 

4,060x4,060x4,060 Å
3
. 

С использованием рассчитанного таким образом ДСФ был проведѐн рас-

чѐт скорости электрон-решѐточного обмена энергией в кристаллическом алю-

минии: предполагалось, что валентные электроны алюминия имеют температу-

ру, отличную от температуры решѐтки и передают энергию в решѐтку, взаимо-

действуя с ионными остовами.  

На каждый атом алюминия приходится 3 валентных электрона. Соответст-

венно этому,  в расчѐте была определена концентрация электронов, а заряд ион-

ного остова брался равным +3 элементарных заряда. 

Электрон-решѐточный фактор скорости передачи энергии определялся по 

формуле [4]: 

     
1

e i

e i

E
g

t T T



  

 
.          (3) 

На рис. 3 сравниваются факторы ge-i, рассчитанные в рамках представляе-

мой модели, для Al с температурой решѐтки Ti=300K с полученными в работах 

[4-6] и измеренными в экспериментах [7-9].  

Экспериментальные данные представлены в области низких температур 

электронов, и верификация результатов расчѐтов проводилась именно в этой об-

ласти.  

Разброс экспериментальных величин в [7-9] на рис. 3 связан с различием в 

технике экспериментов и параметрах используемых лазерных источников.  

Важно, что в экспериментах [7-9] для извлечения величины ge-i – фактора 

использовалась двухтемпературная модель термической вспышки, применение 
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которой проблематично для описания релаксации электронного возбуждения в 

подобных системах [17,18]. 

Стоит отметить, что в работе [4]  для реализации совпадения расчѐтов с 

экспериментальными данными использовалась подгонка модели под экспери-

ментальный результат [7]. Авторы [6] использовали три подгоночных коэффи-

циента для описания ge-i – фактора.  

В представленной работе для исследования влияющих на электрон-

решѐточный обмен энергией факторов подгонки под экспериментальные значе-

ния не проводилось. 

В итоге, одним из таких факторов оказался эффект связанных мод (взаи-

модействие коллективных электронных мод с коллективными атомными мода-

ми), который может приводить к дополнительной экранировке индивидуального 

электрон-атомного взаимодействия [5, 19]. Кривая (2) на рис. 3, учитывающая 

этот эффект путем удвоения квадрата обратной длины экранировки, указывает 

на то, что дополнительная экранировка смещает изначальную МД-ДСФ кривую 

(1) в область экспериментальных точек.  
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Рисунок 3. Рассчитанный электрон-решѐточный фактор скорости переда-

чи энергии от электронной в атомную подсистему Al и его сравнение с данными 

других групп. 

 

Следует отметить, что в данном расчѐте предполагалась постоянная кон-

центрация электронов в алюминии. При температурах электронного ансамбля 

бо́льших 60-70 эВ (≈10
6
K) начинается активная ионизация              L-оболочки 

атома Al. Это увеличивает концентрацию делокализованных электронов в мате-

риале, поэтому, в практических приложениях модели возможные изменения 

концентрации электронов при больших температурах электронного ансамбля 

(Te>10
6
K) должны быть учтены. 

Третья глава посвящена описанию построенной микроскопической коли-

чественной модели электрон-решѐточного обмена энергией и возбуждения ре-

шѐтки в треках БТИ. 

Резкое различие характерных времѐн кинетики электронной и ионной под-

систем в треках БТИ позволяет разделить модель на блоки. 
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На начальной стадии (до 10 фс после пролѐта иона) использовалась ранее 

разработанная Монте-Карло (МК) программа TREKIS [10], моделирующая ки-

нетику возбуждения электронной подсистемы в треке БТИ. В этой модели учи-

тываются: (а) пролѐт быстрого тяжѐлого иона, приводящий к появлению дырок 

и дельта-электронов, (б) рождение вторичных электронов и сопутствующих ва-

лентных дырок (электронные каскады), (в) внутри- и межатомные оже процессы 

на глубоких оболочках, также сопровождающиеся ионизацией. Сечения рассея-

ния распространяющихся электронов на электронной подсистеме и оптических 

фононах рассчитываются в рамках формализма комплексной диэлектрической 

функции, учитывающей коллективную реакцию на вносимое возбуждение. 

Для того, чтобы сравнить результаты представленной модели электрон-

решѐточного обмена энергией в треке БТИ с результатами, получаемыми в мо-

дели термической вспышки [1,20], и оценить роль валентных дырок в возбужде-

нии решѐтки, на этом этапе моделировалось передача энергии в решѐтку только 

от делокализованных электронов. 

Полученные в результате МК расчета пространственные распределения 

плотности делокализованных электронов и плотности их энергии ко времени ос-

тановки ионизационных каскадов (~10 фс после пролѐта иона) использовались 

как начальные условия для последующего моделирования распространения 

электронов и их взаимодействия с решѐткой. 

После 10 фс производился переход к молекулярно-кинетическому методу 

моделирования электронной кинетики. Область трека разделялась на цилиндри-

ческие слои толщиной большей длины пробега электронов, в которых предпола-

галось термализованное состояние электронного ансамбля. Распределение элек-

тронов по скоростям в каждом слое задавалось равновесной функцией распреде-

ления Ферми, определяемой текущей плотностью энергии и концентрацией 

электронов в каждом слое. 

При последующем моделировании учитывались изменения концентрации 

и плотности энергии электронов в каждом слое в результате обмена частицами и 

энергией между слоями, а также передачи части избыточной энергии в решѐтку, 

рассчитываемой по формуле (1). 

Характерное время остывания электронной подсистемы в треке БТИ со-

ставляет ~100 фс, что существенно меньше времени установления теплового 

равновесия в ионной системе (~200 фс - 1 пс [18]). Поэтому для описания возбу-

ждения решѐтки была выбрана характеризующая неравновесную систему кине-

тическая температура [16,18], соответствующая средней кинетической энергии 
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атомов решѐтки. В равновесии она совпадает с термодинамической температу-

рой.  

На масштабе ~ 100 фс характер корреляций в динамике атомов решѐтки 

существенным образом не меняется. Поэтому на каждом шаге моделирования на 

этих временах в уравнении (1) использовался один и тот же заранее МД-

рассчитанный ДСФ, соответствующий начальному состоянию решѐтки. 

Таким образом, по сравнению с расчѐтом скорости электрон-решѐточного 

обмена, описанным в предыдущей главе (для алюминия), где рассматривалась 

передача энергии от самих валентных электронов в решѐтку при взаимодействии 

с ионными остовами, здесь основным процессом является распространение 

электронов из центра трека и передача части избыточной энергии в невозбуж-

дѐнную решѐтку материала. Энергии генерируемых в треке электронов варьи-

руются, достигая 20кэВ, и рассматривать их в составе валентной зоны материала 

при достаточно высоких энергиях уже некорректно.  Поэтому, в представленном 

расчѐте предполагалось, что распространяющиеся из центральной области трека 

электроны можно рассматривать как внешние по отношению к решѐтке, а по-

тенциал взаимодействия электрона с отдельным атомом решѐтки определять 

равновесным модельным зарядом атома. Заряды атомов разных типов в решѐт-

ках материалов брались равными зарядам, используемым в молекулярно-

динамических расчѐтах (приведены ниже). 

При взаимодействии с многокомпонентной системой рассеивающих ато-

мов электрон-решѐточный обмен энергией по-прежнему может быть описан вы-

ражениями (1) и (2) с той лишь разницей, что парная корреляционная функция 

теперь будет складываться из парциальных коррелиционных функций между 

атомами разных сортов: 

             
1 1

( , ) ( , )
Z Z

G t q q G t   
 



 

r r ,    (4) 

где Z – число типов атомов в исследуемой системе qα и qβ - модельные заряды 

ионов решѐтки. 

Для моделирования Al2O3, LiF и Mg2SiO4 (семейство оливинов) использо-

вались межатомные потенциалы из [21], [22] и [23], соответственно. Ортого-

нальные ячейки периодичности, используемые в МД для Al2O3, LiF и Mg2SiO4 

содержат 20, 8 и 28 атомов и в равновесии имеют размеры 4,671x5,133x6,959 Å
3
, 

4,072x4,072x4,072 Å
3
 и 4,75x10,19x5,98 Å

3
.  
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МД модельные заряды атомов в этих решѐтках для расчѐта корреляцион-

ных функций (4) брались равными в Al2O3: qAl=1,5237 и qO=-1,0158; в LiF: 

qLi=1 и qF=-1; в Mg2SiO4: qMg=1,37, qSi=2,74 и qO=-1,37. 

Для расчѐта ДСФ моделировался NVE ансамбль, состоящий из 540 атомов 

Al2O3,  512 атомов LiF и 504 атомов Mg2SiO4 и находящийся в термодинамиче-

ском равновесии при температуре T=300K (3х3х3 ортогональные ячейки для 

Al2O3, 4х4х4 ячейки для LiF и 3х2х3 для Mg2SiO4).  

Для исследования нагрева решеток в треке моделировалось 40x40x6 ячеек 

Al2O3, 42x42x4 элементарных ячеек для LiF и 40x20x5 для Mg2SiO4. 

Результаты моделирования представлены на рис. 4. 
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Рисунок 4. (а) радиальное распределение кинетической температуры ре-

шѐтки LiF и Mg2SiO4 в треке 2,1 ГэВ Au (б) радиальное распределение кинети-

ческой температуры решѐтки Al2O3 в треке 167 МэВ Xe в различные моменты 

времени после пролета иона. 

 

Выбор моделируемых ионов и их энергий обусловлен тем, что ионы 2,1 

ГэВ Au в Mg2SiO4 и 167 МэВ Xe в Al2O3  допускают экспериментальную про-

верку по диаметру области структурных изменений [24,25], а ион 2,1 ГэВ Au в 

LiF проверку по температуре нагрева решѐтки [26].  

Так, небольшое (∆T~100K) изменение кинетической температуры решѐтки 

LiF в треке БТИ вследствие взаимодействия с релаксирующей электронной под-

системой подтверждается результатами эксперимента [26] и не согласуется с 

выводами модели термической вспышки [20] о возможном достижении темпера-

тур плавления-испарения в треках БТИ в LiF. 
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Во всех трѐх случаях энергии, переданной в решѐтку от возбуждѐнных де-

локализованных электронов, оказалось недостаточно для формирования струк-

турных изменений в треках БТИ. 

Следует также отметить, что для описанного моделирования нагрева ре-

шѐток делокализованными электронами в треке, как и для расчѐтов, описанных 

в главе 2, использовалась оригинальная МД программа. Разработка собственной 

программы была связана с тем, что: (1) в своей программе в отличие от стан-

дартных кодов возможно полностью контролировать все условия, в которых на-

ходится моделируемая система, (2) возможно легко реализовать описание пере-

дачи избыточной энергии от электронов в решѐтку в различных участках мате-

риала в разные промежутки времени (большинство стандартных МД пакетов не 

позволяют реализовать такую схему), (3) использование только минимального 

набора необходимых процедур в своей программе позволяет проводить расчѐты 

значительно быстрее (приведѐнные результаты были получены на обычном пер-

сональном компьютере).  

В четвертой главе описывается моделирование структурных изменений в 

треках БТИ с учѐтом влияния избыточной энергии генерируемых в треке ва-

лентных дырок при помощи начальных данных из Монте-Карло модели.  

МК расчѐт показывает, что ~50% всей избыточной энергии материала к 

100фс после пролѐта иона сосредоточено в валентных дырках [10]. В расчѐтах, 

описанных в предыдущей главе, для сравнения с моделью термической вспышки 

эта энергия не учитывалась. И, как было показано, для стимулирования наблю-

даемых структурных изменений, энергии, передаваемой в решѐтку только от  

делокализованных электронов, недостаточно. 

Для исследования влияния энергии, аккумулируемой в валентных дырках, 

на структурные изменения в треках БТИ в LiF, Al2O3 и оливине моделирование 

было проведено по следующей схеме. 

Избыточная энергия, переданная от электронов в решѐтку до 100фс, а так-

же остаточная энергия остывшей электронной подсистемы и избыточная энергия 

дырочной подсистемы ко времени 100фс после пролѐта БТИ, мгновенно переда-

вались в моделируемую МД решѐтку материала.  

После этого, моделирование релаксации решѐтки проводилось с использо-

ванием стандартного программного МД пакета LAMMPS. На границах модели-

руемой ячейки использовался термостат: температура на границах моделируе-

мой ячейки поддерживалась постоянной.  
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Моделирование показало, что сначала происходит аморфизация достаточ-

но широкой области кристалла, а затем частичная или полная его рекристалли-

зация (химические связи восстанавливаются). К моменту моделирования 50пс 

после пролѐта иона рекристаллизация аморфизированной области заканчивается 

и решѐтка стабилизируется. 

Результаты моделирования представлены на рис. 5. 

 

   

 
Рисунок 5. Остаточные структурные изменения к моменту 50 пс после 

пролѐта иона (а) решѐтки Al2O3 в треке 167 МэВ Xe, (б) решѐтки LiF в треке 2,1 

ГэВ Au, (в) решѐтки Mg2SiO4 в треке 2,1 ГэВ Au. 

 

Диаметр области структурных изменений в оливине (рис. 5в) согласуется с 

экспериментальным 9,2нм в пределах погрешности [24]. 

Остаточное изменение решѐтки LiF (рис. 5б) – дислокация. Это совпадает 

с тем, что в ионных кристаллах структурные изменения решѐтки в треках БТИ 

представляют собой набор дефектов, а не аморфизированую область [27]. 
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Диаметр области структурных изменений после пролѐта в треке 167 МэВ 

Xe в Al2O3 составляет ~2нм в результате моделирования и не совпадает с экспе-

риментальной оценкой ~1.3нм [25] в пределах погрешности.  

Хорошее совпадение для LiF и оливина, и менее точное для Al2O3 может 

быть связано с двумя приближениями, которые имеют различное значение для 

различных материалов:  

(1) в модели не учитывалось движение валентных дырок. То есть, не была 

учтена пространственная диссипация их энергии. Таким образом, к моменту 

времени 100 фс, энергия ансамбля валентных дырок, передаваемая в решѐтку в 

нанометрической области, может быть завышена, тем самым, увеличивая диа-

метр структурных изменений. 

(2) в модели не учитывается изменение межатомного потенциала за счѐт 

множественных ионизаций в центральной области трека, что может изменять 

порог аморфизации материала. 

В пятой главе представлена модель химической активации материала в 

треках БТИ. 

Количественное знание кинетики возбуждения и релаксации электронной 

и ионной подсистем материала в треках БТИ даѐт шанс оценить степень хими-

ческой активации и предсказать результаты травления треков (например, гео-

метрию протравленных каналов и скорости травления) без использования ка-

либровочных экспериментов и необходимой экстраполяции параметров. 

В качестве модельной системы был выбран оливин, поскольку для него 

существует большой объѐм экспериментальных данных по измерению парамет-

ров травимых треков [28]. Этот минерал входит в состав метеоритов и использу-

ется для исследования зарядового состава тяжѐлой компоненты космических лу-

чей и поиска в природе сверхтяжѐлых элементов из острова стабильности.  

Травимые треки ядер космического излучения в оливине из метеоритов 

демонстрируют увеличение химической активности не только в нанометриче-

ской области сильных структурных изменений, но и в микрометрической окре-

стности траектории, где структурные изменения не возникают (рис. 6) 
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Рис. 6. Микрофотографии травимых треков тяжѐлых ионов в оливине. 

Размер одного поля зрения (60–100)×140 микрон [28].  

 

В качестве объяснения этого эффекта была предложена гипотеза об изме-

нении химической активности оливина в микрометрической окрестности за счѐт 

нейтрализации входящих в состав кристалла, как примесь замещения, полива-

лентных катионов железа Fe
2+

 разлетающимися на микронные расстояния элек-

тронами из центральной области трека. 

Для количественной оценки величины химической активации, как в нано-

метрической области структурных изменений, так и в микрометрической облас-

ти, была использована кинетическая химическая теория активированного ком-

плекса. В рамках этой теории константа скорости химической реакции опреде-

ляется через энергию Гиббса промежуточного «активированного комплекса» 

[29], образующего барьер между начальным и конечным состояниями реаги-

рующих веществ: 

     

( ) exp
2

Bk T G
k T

RT

 
   

 
.   (5) 

Здесь kB – постоянная Больцмана, R – универсальная газовая постоянная, 

∆G
++

 энергия Гиббса, необходимая для перевода одного моля реагентов в со-

стояние активированного комплекса: 

      reactantsG G G   
,    (6) 

где G
- энергия Гиббса активированного комплекса, reactants X YG G G    - энергия 

Гиббса реагентов в равновесии.  

В нашем случае реагируют жидкий травитель и материал. Пусть XG - сво-

бодная энергия травимого материала, а YG  - травителя.  

Если пролетающий БТИ в окрестности своей траектории стимулирует из-

менение XG  свободной энергии материала, то на величину XG  изменится и 
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энергия Гиббса реагентов reactantsG  при реакции травления в этой области. Следо-

вательно, изменится барьер ∆G
++ 

(6), и, таким образом, скорость реакции (5).  

Такое предположение справедливо, если при травлении необлучѐнного 

материала и материала в трековой области образуются одинаковые активиро-

ванные комплексы. 

Изменение энергии Гиббса в нанометрической области оливина после 

пролѐта иона Au с энергией 2,1 ГэВ было посчитано при помощи координат 

атомов, взятых из МД расчѐта, с использованием общего выражения: 

( ) ( ) ( ) ( )X B B B T T TG E PV TS E PV TS          (7) 

где индексы B и T соответствуют необлучѐнному материалу и материалу в тре-

ковой области.  

В каждом из слагаемых в (7) присутствуют как кинетическая, так и конфи-

гурационная составляющие. Кинетические части этих величин для обеих (треко-

вой и неповреждѐнной) областей можно считать одинаковыми, поскольку время 

травления макроскопическое и в процессе травления область структурных изме-

нений находится в тепловом равновесии с окружающей неповреждѐнной решѐт-

кой и раствором.  

Конфигурационные составляющие величин P [30], S [31] и межатомного 

потенциала [23] могут быть определены с использованием МД координат ато-

мов: 

    

 
1

1

3

N

i iconf
i

PV


 r f

,     (8) 

 
       (2) (2) (2)1 1

ln 1
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confS g g d g d     r r r r r
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2 6
( )exp

i j i j ij O O
ij i j

ij i j ij

q q A A r C
U F B B

r B B r


  

    
   .   (10) 

где ir   - радиус-вектор i-го атома, if  - сила, действующая на него со стороны 

всех других атомов,   - плотность атомов,  (2)g r  - их парная корреляционная 

функция, ijU   - энергия взаимодействия двух атомов, ijr  - расстояние между ни-

ми, iA , iB , O OC  , iq  - параметры МД потенциала [23] взаимодействия между ато-

мами. 
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В выражении для конфигурационной энтропии трѐхчастичным и много-

частичными вкладами пренебрегалось. 

Изменение энергии Гиббса за счѐт предполагаемой нейтрализации поли-

валентных катионов железа электронами, генерируемыми в треке, было рассчи-

тано с использованием полученных из МК расчѐта данных о концентрации де-

локализованных электронов к моменту времени 100 фс после пролѐта иона, и 

известной величины свободной энергии Гиббса вакансии атома железа в железо-

содержащем оливине [32]. 

Результирующее изменение свободной энергии Гиббса оливина после 

пролѐта иона приведено на рис. 7. 

 

  

Рис. 7. Изменение свободной энергии Гиббса оливина после пролѐта иона 

золота с энергией 2.1 ГэВ за счѐт структурных изменений (R<4нм) и предпола-

гаемого восстановления катионов железа  (5нм<R<500нм). 

 

Как видно из рис. 7 рост энергии Гиббса в области сильных структурных 

изменений увеличивает скорости реакции на несколько порядков. Такой рост 

(~0.5эВ/молекулу) не является аномальным при переходе в аморфное состояние.  

Область структурных 

изменений 

Влияние электронов 
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Поэтому, наиболее вероятно, что травление в этой области контролируется 

уже не скоростью реакции, скоростью диффузии травителя и продуктов реак-

ции.  

Травление неповреждѐнного оливина (за пределами трека) должно кон-

тролироваться скоростью реакции  - в противном случае треки просто не прояв-

лялись бы. 

Результаты моделирования (рис. 7) подтверждают, что химическая  акти-

вация оливина может происходить на микронных масштабах расстояний от тра-

ектории БТИ. 

Таким образом, полноценная модель травления оливина на основе полу-

ченного результата должна учитывать одновременные процессы диффузии тра-

вителя в трековую область и процесс растворения материала. Такие модели на-

зываются реакционно-диффузионными, и разработка такой модели в условиях 

геометрии трека БТИ представляет собой задачу для дальнейшего исследования. 
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Выводы. 

Построена количественная модель взаимодействия делокализованных 

электронов и решѐтки в треках быстрых тяжѐлых ионов, тормозящихся в режиме 

электронных потерь энергии.  

В рамках представленной модели реализован и оттестирован численный 

алгоритм расчета динамического структурного фактора решѐтки материала. 

Исследована зависимость скорости электрон-решѐточного обмена энерги-

ей от температуры электронного ансамбля (на примере Al). Определены пре-

дельные случаи динамической реакции атомов в зависимости от энергии рассеи-

вающихся эдектронов. 

Показано, что энергии, передаваемой решѐтке от генерируемых в треке 

электронов, не хватает для создания наблюдаемых структурных изменений и не-

обходим учѐт энергии ансамбля валентных дырок, образующихся в трековой об-

ласти. 

Разработана свободная от калибровочных экспериментов количественная 

модель расчѐта изменения химической активности материала в треке БТИ. Пока-

зано, что в нанометрической области сильных структурных изменений механизм 

травления может контролироваться не скоростью реакции, а скоростью диффу-

зии травителя и продуктов реакции. Получен характерный размер трековой об-

ласти, согласующийся с экспериментом. 
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