Исследование свойств ксенотима YPO4  в рамках метода встроенного кластера.
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Природные ортофосфаты иттрия и редких земель (минералы ксенотим YPO4 и монацит CePO4) отличаются высокой химической и радиационной стойкостью и рассматриваются в качестве природных аналогов матриц для иммобилизации актинидов..  Упомянутые структуры являются основой широкого класса метамиктных соединений, в состав которых входят в примесных количествах радионуклиды  U и Th [1].
Для квантово-механического расчета состояний указанных примесей в кристаллах необходимо построение кластерных моделей. 

В настоящей работе на примере кристалла ксенотима YPO​4 показана возможность построения такой модели при помощи разделения кластера на три области: 

1. Основной кластер –  электроны атомов, входящих в эту область включаются в расчет явным образом, кроме электронов на самых внутренних оболочках тяжелых атомов, которые моделируются введением релятивистских потенциалов остова для соответствующих атомов[2, 3];
2. Cлой катионов Y3+22 ближнего окружения – ионы, входящие в эту область, моделируются с использованием 0-электронных релятивистских потенциалов остова и дополнительных электростатических зарядов на ядрах атомов; параметры этих потенциалов вычисляются из результатов расчетов периодической структуры кристалла;

3. Cлой анионов O2-104 моделируется электростатическими зарядами на ядрах атомов. 
Дополнительные заряды катионов  и анионов рассматриваются как параметры потенциала встраивания в кристалл, конкретный вид потенциала определяется из условия минимума средней силы, действующей на атомы основного кластера. Для проверки построенной модели используется сопоставление с результатами расчетов для периодической структуры и экспериментальными данными. Значения средней силы действующей на атомы основного кластера менее чем 10-4 ат. ед. при использовании положений ядер атомов, полученных из  расчета периодической структуры кристалла, что соответствует смещениям атомов от равновесных положений в кластере порядка 0.001 A.  

Для построенной модели вычислены частоты собственных колебаний системы, проведено сопоставление с экспериментальными данными. 
C использованием данной модели вычислены свойства  ионов U, Th в ксенотиме. Показано, что  ионные состояния X3+ энергетически более выгодно, чем X4+ ( ΔΕ ~ 5 эВ), при этом энергетический выход реакции встраивания показывает, что встраивание X3+ невозможно.
Расчеты проведены с использованием оборудования  центра общего доступа ПИК НИЦ КИ ПИЯФ.
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