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TÓM TẮT 

Vi cấu trúc của silica lỏng khi nén mô hình 19998 nguyên tử ở nhiệt độ 3500 K trong khoảng áp 

suất 0 đến 45 GPa đã được nghiên cứu bằng mô phỏng động lực học phân tử (ĐLHPT). Thông qua 

việc phân tích hàm phân bố xuyên tâm (HPBXT), phân bố góc liên kết, phân bố đơn vị phối trí 

(ĐVPT), mô phỏng đã phát hiện cấu trúc hình học của các ĐVPT và trật tự tầm gần hầu như 

không thay đổi theo áp suất, trong khi tỉ phần các ĐVPT và trật tự tầm trung thay đổi mạnh. Ở áp 

suất nhất định, SiO2 lỏng gồm pha mật độ thấp và pha mật độ cao. Pha mật độ thấp được tạo bởi 

các ĐVPT SiO4 liên kết với nhau thông qua OSi2. Pha mật độ cao được tạo bởi các ĐVPT SiO5, 

SiO6 liên kết với nhau thông qua OSi3. 

Từ khóa: Silica lỏng, pha mật độ thấp, pha mật độ cao, cấu trúc hình học, nén 
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ABSTRACT 

Microstructure of liquid silica under densification by large model which consists 19998 atomics at 

the temperature of  3500 K and in the 0÷45 GPa pressure ranges was studied by molecular 

dynamics simulation. The results of analysis partial radial distribution function, distribution 

bond angle and the distributions of partial units have shown that: the geometric structure of the 

units, as well as the short-range order, has not changed significantly, while the proportion of 

units and intermediate -range order have changed significantly. At any pressure, liquid SiO2 

always exists low density and high density phases. The low density phase created by the SiO 4 

units is linked together via OSi2. The high density phase created by the SiO5 and SiO6 units is 

linked together via OSi3. 
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1. Mở đầu 

Cấu trúc của chất lỏng silica là một hướng 

nghiên cứu thú vị, đã và đang thu hút được 

nhiều nhà khoa học quan tâm [1-7]. Các 

nghiên cứu thực nghiệm và mô phỏng [1,7] 

cho thấy Silica lỏng có cấu trúc mạng, mạng 

này không có trật tự tầm xa như đối với tinh 

thể, chỉ tồn tại trật tự gần và trật tự tầm trung. 

Các công trình này cũng cho biết khoảng cách 

liên kết Si-O ở 25°C là 1.597Å, và tăng tới 

1.626Å ở 1600°C, giá trị này giữ nguyên cho 

tới nhiệt độ 2100
0
C, lúc này SiO2 đã nóng 

chảy và chuyển sang trạng thái lỏng. Trong 

SiO2 lỏng ở áp suất không, góc liên kết O-Si-

O trung bình đo được bằng thực nghiệm là 

107°, số phối trí trung bình của Si là 3.88, tồn 

tại mạng tứ diện với sự chiếm ưu thế của các 

tứ diện SiO4. Công trình [2] nghiên cứu SiO2 

nóng chảy ở nhiệt độ T = 6000 K và áp suất 

biến thiên 0÷35 GPa, dưới tác động của áp 

suất, đỉnh của phân bố góc Si-O-Si có xu 

hướng dịch chuyển từ 130° ở áp suất khí 

quyển tới 105° ở áp suất cao và phân bố góc 

có thêm một đỉnh phụ ở vị trí khoảng 150
0
, 

điều này có thể liên quan tới sự tăng số phối 

trí của Si. Ngoài ra, cơ chế nén liên quan tới 

sự thay đổi cấu trúc được tiến hành cho hệ 

SiO2 lỏng ở nhiệt độ 3500 K bằng cách sử 

dụng mô phỏng ab-initio [8], kết quả chỉ ra 

rằng quá trình nén ở áp suất cao liên quan tới 

sự thay đổi trật tự tầm trung của cấu trúc 

mạng, đặc biệt là sự xuất hiện của các ô 

khuyết tật làm tăng cường sự kết nối của 

mạng Si-O. Nghiên cứu sự thay đổi cấu trúc 

địa phương của SiO2 lỏng có thể cung cấp 

những bằng chứng cho sự tồn tại của quá 

trình chuyển pha lỏng-lỏng [9, 10]. Tuy 

nhiên, bằng chứng dựa trên các quan sát cấu 

trúc và những mô tả chi tiết về sự khác biệt 

cấu trúc giữa các dạng thù hình khác nhau 

vẫn chưa rõ ràng [11]. Vì thế, mô phỏng động 

lực học phân tử là một cách hiệu quả để giải 

quyết các vấn đề trên với khoảng cách của trật 

tự tầm trung [12-14]. Trong nghiên cứu này, 

chúng tôi tập trung phân tích cấu trúc của các 

mẫu SiO2 lỏng bằng phương pháp mô phỏng 

động lực học phân tử. 

2. Phương pháp tính toán 

Trong bài báo này, mô hình SiO2 gồm 6666 

nguyên tử Si và 13332 nguyên tử O, điều kiện 

biên tuần hoàn được xây dựng ở nhiệt độ 

3500 K, áp suất trong khoảng 0÷45 GPa với 

thế tương tác cặp BKS có dạng [15]: 

trong đó, i 

và j là loại nguyên tử; rij  là khoảng cách giữa 

hai nguyên tử thứ i và j;  qi và qj là điện tích 

điểm của các nguyên tử thứ i và j. Aij, Bij và 

Cij là các hằng số được cho trong bảng 1. 

Bảng 1. Các thông số trong thế tương tác BKS 

Cặp nguyên tử Aij (eV) Bij (Å
-1

) Cij (eV Å
6
) Điện tích (e) 

O-O 1388.773 2.760 175.000 qO = -1.2 

Si-O 18003.757 4.873 33.538 qSi =+2.4 

Si-Si 0.0 0.0 0.0  

Bằng các kỹ thuật phân tích cấu trúc như tính toán như hàm PBXT, phân bố góc liên kết, phân bố 

số phối trí (tỉ phần các ĐVPT), số PTTB và độ dài liên kết chúng tôi đưa ra các thông tin liên 

quan tới cấu trúc, sự thay đổi cấu trúc trong vật liệu Silica lỏng khi áp suất thay đổi. Để xác định 

các đại lượng này, chúng tôi sử dụng bán kính ngắt rSiO = 2.3 Å được chọn là vị trí cực tiểu thứ 

nhất sau đỉnh cực đại đầu tiên trong hàm PBXT đối với cặp Si-O. Trong dải áp suất được khảo 

sát, mạng SiO2 được hình thành từ các ĐVPT SiOx (x = 4, 5, 6) và OSiy (y = 2, 3). Các ĐVPT 

khác chiếm tỉ phần nhỏ và không xét tới ở đây, liên kết Si-O được hình thành bởi Si và O trong 

khoảng cách nhỏ hơn so với rSiO. Cấu trúc mạng Si-O bao gồm các nguyên tử được kết nối với 

nhau thông qua liên kết Si-O. 
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3. Kết quả và thảo luận 

Hình 1 trình bày hàm PBXT thành phần gO-

O(r), gSi-O(r), gSi-Si(r) của Silica lỏng ở nhiệt độ 

3500 K và các áp suất khác nhau. Chi tiết về 

các đặc trưng của hàm PBXT được chỉ ra 

trong bảng 2.  

Đối với cặp Si-O ở áp suất không, đỉnh thứ 

nhất HPBXT khá nhọn, chứng tỏ cấu trúc trật 

tự tầm gần (cấu trúc địa phương) trong silica 

lỏng có trật tự hơn ở áp suất thấp. Độ cao 

đỉnh thứ nhất hàm PBXT gSi-O(r) giảm đáng 

kể từ 9.63 đến 5.62 trong khoảng áp suất từ 

0÷15 GPa, và giảm chậm trong khoảng áp 

suất từ 15÷45 GPa. Vị trí đỉnh thứ nhất hàm 

PBXT không thay đổi tại 1.60 Ǻ. Như vậy, độ 

dài liên kết Si–O hầu như không phụ thuộc 

vào áp suất và trật tự gần trong SiO2 lỏng ít 

thay đổi dưới tác động của áp suất.  

Trật tự tầm trung được phân tích thông qua 

hàm PBXT gSi-Si(r) và gO-O(r). Độ cao đỉnh 

thứ nhất hàm PBXT gSi-Si(r) giảm đáng kể từ 

3.09 đến 2.27 trong khoảng áp suất từ 0÷15 

GPa, và giảm rất ít trong khoảng áp suất từ 

15÷45 GPa. Vị trí đỉnh thứ nhất hàm PBXT 

cặp Si-Si thay đổi từ 3.10 Ǻ ở áp suất 0 GPa 

đến 3.05 Ǻ ở áp suất 5 GPa và không thay đổi 

trong khoảng áp suất 5÷30 GPa, sau đó dịch đến 

vị trí 3.00 Ǻ trong khoảng áp suất từ 30÷45 

GPa, tương ứng với khoảng cách liên kết trung 

bình của cặp Si-Si giảm khi áp suất tăng.  

Sự thay đổi đáng kể theo áp suất cũng được 

quan sát trong hàm PBXT của các cặp O-O, 

độ cao đỉnh thứ nhất hàm PBXT gO-O(r) giảm 

đáng kể từ 2.91 đến 2.47 trong khoảng áp suất 

từ 0÷5 GPa, và hầu như không giảm trong 

khoảng áp suất từ 5÷45 GPa. Vị trí đỉnh thứ 

nhất hàm PBXT cặp O-O dịch chuyển dần từ 

2.60 Ǻ ở áp suất 0 GPa đến 2.45 Ǻ ở áp suất 15 

GPa và thay đổi rất ít trong khoảng áp suất 

15÷45 GPa, tương ứng với khoảng cách liên kết 

trung bình của cặp O-O giảm khi áp suất tăng. 

 
Hình 1. Các hàm phân bố xuyên tâm thành phần 

của Silica lỏng ở các áp suất khác nhau

Bảng 2. Các đặc trưng cấu trúc của mô hình SiO2 lỏng ở nhiệt độ 3500 K, rij, gij là vị trí và độ cao của 

đỉnh cực đại thứ nhất trong các hàm PBXT thành phần. TN: Thực nghiệm, MP: mô phỏng 

P  (GPa) rij(Å)  gij(r) 

Si-Si Si-O O-O Si-Si Si-O O-O 

0 3.10 1.60 2.60 3.09 9.63 2.91 

5 3.05 1.60 2.55 2.50 6.96 2.47 

10 3.05 1.60 2.50 2.43 6.13 2.38 

15 3.05 1.60 2.45 2.37 5.62 2.38 

20 3.05 1.60 2.45 2.34 5.37 2.40 

25 3.05 1.60 2.45 2.34 5.20 2.43 

30 3.05 1.60 2.43 2.34 5.09 2.43 

45 3.00 1.60 2.40 2.37 4.96 2.47 

Như vậy, từ hình 1 và bảng 2 chúng ta thấy rằng, khi áp suất tăng lên, độ cao cực đại thứ nhất của 

các hàm PBXT thành phần gSi-Si(r); gSi-O(r) và gO-O(r) giảm đi và bề rộng đỉnh cực đại thứ nhất 

tăng lên. Các đỉnh khác có cường độ và vị trí phụ thuộc vào áp suất. Vị trí của các đỉnh này đều 

dịch về phía khoảng cách r nhỏ hơn khi áp suất tăng lên. Vị trí của các đỉnh của các hàm PBXT 

gSi-Si(r) và gO-O(r) liên quan đến trật tự khoảng trung trong SiO2 lỏng. Sự thay đổi vị trí của các 

đỉnh này chứng tỏ trật tự ở khoảng trung trong SiO2 lỏng dễ thay đổi dưới tác động của áp suất. Ở 
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áp suất không độ dài liên kết Si-O, Si-Si, O-O lần lượt là 1.6, 3.10 và 2.6, kết quả này phù hợp 

với các dữ liệu thực nghiệm và mô phỏng nguyên lý ban đầu [3]. Đặc trưng hàm PBXT phù hợp 

với công trình khác [1]. 

  
(a) (b) 

Hình 2. Phân bố góc liên kết riêng phần Si-O-Si trong các ĐVPT OSi2 và OSi3 (a) và phân bố góc liên kết 

tổng cộng (b) Si-O-Si trong Silica lỏng ở các áp suất khác nhau 

  
(a) (b) 

Hình 3. Phân bố góc liên kết riêng phần O-Si-O trong các ĐVPT SiO4, SiO5, SiO6 (a) và phân bố góc liên 

kết tổng cộng (b) O-Si-O trong Silica lỏng ở các áp suất khác nhau 

Khảo sát góc liên kết Si-O-Si trong từng loại 

ĐVPT OSi2 và OSi3 khi áp suất thay đổi 

(hình2a). Trong ĐVPT OSi2, phân bố góc Si-

O-Si có một cực đại tại 140°-145°, khi áp suất 

tăng đỉnh phân bố góc dịch về phía góc nhỏ 

hơn và độ cao của đỉnh giảm, tuy nhiên sự 

thay đổi này là không đáng kể và đồ thị phân 

bố góc có xu hướng mở rộng về phía góc nhỏ 

hơn. Đối với OSi3, khi áp suất tăng thì phân 

bố góc Si-O-Si xuất hiện sự tách đỉnh rõ dần, 

ban đầu từ một đỉnh tại vị trí 125°, cuối cùng 

tách thành hai đỉnh ở vị trí 100° và 120°. Hình 

dạng của phân bố góc trong ĐVPT OSi2, OSi3 

có thay đổi không đáng kể theo áp suất.  

Hình 2b cho thấy, ở các áp suất nhỏ hơn 15 

GPa, phân bố góc tổng cộng Si-O-Si có một 

đỉnh chính ở vị trí 145° và dịch dần về 125° 

khi áp suất tăng (có dạng giống phân bố góc 

riêng phần Si-O-Si trong ĐVPT OSi2). Khi áp 

suất lớn hơn, bắt đầu có sự xuất hiện của đỉnh 

thứ hai trong PBG tổng (phân bố góc tổng lúc 

này có dạng PBG riêng phần Si-O-Si trong 

ĐVPT OSi3). Điều này cho thấy trong silica 

lỏng ở áp suất thấp thì ĐVPT OSi2 chiếm ưu 

thế, còn ở áp suất cao trên 15 GPa thì ĐVPT 

OSi3 là chủ yếu.  

Để làm rõ ảnh hưởng của áp suất lên cấu trúc 

hình học của các ĐVPT SiOx, chúng tôi tiến 
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hành nghiên cứu phân bố góc O-Si-O trong 

các ĐVPT này ở các áp suất khác nhau.  

Hình 3a mô tả phân bố góc O-Si-O trong từng 

ĐVPT SiO4, SiO5 và SiO6. Kết quả cho thấy, 

phân bố góc liên kết O-Si-O của tứ diện SiO4 

có một đỉnh cực đại ở vị trí 105°, điều này 

chứng tỏ các ĐVPT SiO4 trong SiO2 lỏng là 

các tứ diện méo (với tứ diện SiO4 lý tưởng, góc 

liên kết O-Si-O là 109.7°). Khi áp suất tăng, 

đỉnh này dịch về phía góc nhỏ hơn khoảng 

100°, cho thấy tứ diện bị méo nhiều hơn. 

Phân bố góc liên kết O-Si-O trong ĐVPT 

SiO5 và SiO6 có một đỉnh chính ở 90°, một 

đỉnh phụ ở 160°và hình dáng phân bố góc liên 

kết O-Si-O là không thay đổi khi áp suất thay 

đổi. Như vậy, trong phạm vi áp suất 0÷45 

GPa khảo sát, cấu trúc hình học và kích thước 

của các ĐVPT SiO5 SiO6 trong SiO2 lỏng là 

không thay đổi khi áp suất thay đổi. 

 
Hình 4. Sự phân bố tỉ phần ĐVPT SiOx và OSiy 

trong Silica lỏng ở các áp suất khác nhau 

Hình 3b cho thấy, khi áp suất tăng, đỉnh chính 

của phân bố góc tổng cộng O-Si-O có xu 

hướng dịch về phía góc nhỏ, độ cao của đỉnh 

này giảm và độ cao của đỉnh phụ tăng. Các áp 

suất nhỏ hơn 10 GPa, phân bố góc tổng cộng 

O-Si-O có dạng giống phân bố Gauss với 

đỉnh rõ rệt ở vị trí 105°, gần giống phân bố 

góc riêng phần O-Si-O trong ĐVPT SiO4. Khi 

áp suất lớn hơn, thì đỉnh chính bị chia làm hai 

đỉnh, đỉnh chính có vị trí 85°
 
và một đỉnh phụ 

ở vị trí 160° và phân bố góc tổng lúc này có 

dạng PBG riêng phần O-Si-O trong ĐVPT 

SiO5 và SiO6. Điều này cho thấy trong silica 

lỏng ở áp suất thấp thì ĐVPT SiO4 chiếm ưu 

thế, còn ở áp suất cao trên 10 GPa thì ĐVPT 

SiO5 và SiO6 là chủ yếu.  

Như vậy có thể thấy rằng cấu trúc hình học của 

các ĐVPT hầu như không thay đổi khi áp suất 

thay đổi nhưng có sự khác biệt trong tỉ phần 

của các ĐVPT SiOx và OSiy trong Silica lỏng. 

 

Hình 5. Sự phụ thuộc của số phối trí trung bình 

vào áp suất trong Silica lỏng. 

Hình 4 chỉ ra sự phụ thuộc của tỉ phần các 

ĐVPT SiOx (x = 4, 5, 6) và OSiy (y = 2, 3) 

vào áp suất của mô hình. Ở áp suất thấp, hầu 

hết các ĐVPT là SiO4. Trong quá trình nén, 

có một sự chuyển đổi từ mạng tứ diện sang 

mạng bát diện, tỉ phần của ĐVPT SiO5 tăng 

và đạt cực đạt ở áp suất khoảng 15 GPa, sau 

đó có xu hướng giảm khi áp suất tăng, ĐVPT 

SiO5 được xem là bước trung gian cho sự dịch 

chuyển từ SiO4 thành SiO6, ĐVPT SiO6 

chiếm ưu thế là 62% ở áp suất trên 45 GPa. 

Điều này dẫn đến việc giảm góc liên kết O - 

Si – O (hình 3). Các ĐVPT OSiy chủ yếu xuất 

hiện trong dải áp suất này là OSi2 và OSi3. 

Khi áp suất tăng, tỉ phần OSi2 giảm từ 97% ở 

0 GPa xuống 21% ở 45 GPa, trong khi đó tỉ 

phần OSi3 tăng từ 2% tới 70%. Như vậy, khi 

áp suất tăng, sự giảm tỉ phần SiO4 tương ứng 

với sự giảm tỉ phần của OSi2 và sự tăng của 

tổng tỉ phần SiO5 và SiO6 diễn ra đồng thời 

với sự tăng tỉ phần OSi3, tức là tồn tại hai sự 

thay đổi cấu trúc diễn ra đồng thời: i) SiO4 

thành SiO5 hoặc SiO6; ii) OSi2 thành OSi3.  

Hình 5 cho thấy, trong dải áp suất khảo sát 

0÷45 GPa khi áp suất tăng thì SPT TB trong 
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silica lỏng tăng và càng về sau sự tăng càng 

chậm, xét trong từng khoảng nhỏ thì SPT TB 

tăng tuyến tính theo áp suất. Điều này phù 

hợp với kết quả như ở trên hình 4. 

4. Kết luận 

Trong khoảng áp suất 0÷45 GPa, độ dài liên 

kết Si – O không đổi, độ dài liên kết O-O và 

Si-Si giảm theo áp suất. Sự giảm độ dài liên 

kết O-O, Si-Si khi nén là do giảm góc liên kết 

O-Si-O và Si-O-Si. Ở áp suất thấp tương ứng 

với mật độ thấp, cấu trúc mạng của SiO2 lỏng 

bao gồm ĐVPT SiO4 được liên kết với nhau 

thông qua OSi2, khi áp suất tăng tương ứng 

với mật độ tăng, cấu trúc mạng của SiO2 lỏng 

ở áp suất cao/mật độ cao được hình thành bởi 

sự liên kết giữa các ĐVPT SiO5 và SiO6 

thông qua OSi3. Như một hệ quả khi áp suất 

thay đổi SiO2 lỏng luôn tồn tại 2 pha: pha mật 

độ thấp và pha mật độ cao. 
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