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Îáùàÿ õàðàêòåðèñòèêà ðàáîòû

Àêòóàëüíîñòü ðàáîòû. Èçó÷åíèå õàðàêòåðèñòèê òîïëèâíûõ ìàòåðèàëîâ,

ïðèìåíÿþùèõñÿ â ÿäåðíûõ ðåàêòîðàõ, ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé âàæíóþ íàó÷íî-òåõíè-

÷åñêóþ çàäà÷ó. Â óñëîâèÿõ ýêñïëóàòàöèè ñòðóêòóðà òîïëèâà èçìåíÿåòñÿ âñëåä-

ñòâèå íàêîïëåíèÿ ðàäèàöèîííûõ ïîâðåæäåíèé è ïðîäóêòîâ äåëåíèÿ. Ïîëíîå îïè-

ñàíèå äàííûõ ïðîöåññîâ âîçìîæíî òîëüêî ïðè çíàíèè àòîìèñòè÷åñêèõ ìåõàíèç-

ìîâ ýâîëþöèè äå�åêòîâ â òâåðäîì òåëå. Íà äàííûé ìîìåíò íå ïðåäëîæåíî çàêîí-

÷åííîé ñõåìû îïèñàíèÿ ðàäèàöèîííûõ äå�åêòîâ êàê â ÷èñòîì U, òàê è â ÿäåðíîì

òîïëèâå íà åãî îñíîâå (âêëþ÷àÿ ñïëàâû U-Mo). Ýòî ñâÿçàíî ñî ñëîæíîñòüþ ïî-

ñòàíîâêè ýêñïåðèìåíòà, à òàêæå ñ òåì, ÷òî çà÷àñòóþ ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå

íå äàþò èí�îðìàöèè î ñâîéñòâàõ îòäåëüíûõ òèïîâ äå�åêòîâ. �àçðàáîòêà èíñòðó-

ìåíòà, êîòîðûé ïðåäîñòàâëÿë áû âîçìîæíîñòü ïðåäñêàçûâàòü è àíàëèçèðîâàòü

ýâîëþöèþ ñòðóêòóðû òîïëèâà, ÿâëÿåòñÿ îäíîé èç êëþ÷åâûõ çàäà÷ â îáëàñòè ðà-

äèàöèîííîãî ìàòåðèàëîâåäåíèÿ. Âàæíåéøèì èç ïîäîáíûõ èíñòðóìåíòîâ ÿâëÿåò-

ñÿ ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêîå (ÌÄ) ìîäåëèðîâàíèå. Ïðèíöèïèàëüíûì óñëîâèåì

óñïåøíîãî èñïîëüçîâàíèÿ ìåòîäà ÌÄ ÿâëÿåòñÿ íàëè÷èå àäåêâàòíûõ ïîòåíöèà-

ëîâ ìåæàòîìíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ. Îáçîð íàó÷íîé ëèòåðàòóðû ïîêàçàë, ÷òî íà

ìîìåíò íà÷àëà ðàáîòû íå áûëè ïðåäëîæåíû ïîòåíöèàëû, ñïîñîáíûå îïèñûâàòü

êàê ÷èñòûé óðàí â ðàçëè÷íûõ �àçàõ, òàê è áèíàðíóþ ñèñòåìó U-Mo â øèðîêîì

äèàïàçîíå äàâëåíèé è òåìïåðàòóð. Äàííûé �àêò ïðåïÿòñòâîâàë ïðèìåíåíèþ ìå-

òîäîâ àòîìèñòè÷åñêîãî ìîäåëèðîâàíèÿ äëÿ óêàçàííûõ âåùåñòâ. Òàêèì îáðàçîì,

àêòóàëüíîñòü ðàáîòû îáóñëîâëåíà íåîáõîäèìîñòüþ ðàçâèòèÿ ìåòîäèêè ñîçäàíèÿ

ìåæàòîìíûõ ïîòåíöèàëîâ äëÿ óðàíñîäåðæàùèõ ñïëàâîâ 
 öåëüþ ïðîãíîçèðîâà-

íèÿ ïðîöåññîâ, ïðîèñõîäÿùèõ â ÿäåðíîì òîïëèâå.

Öåëü ðàáîòû.

Öåëüþ äàííîé ðàáîòû ÿâèëàñü ðàçðàáîòêà ìåòîäèêè îïèñàíèÿ ñòðóêòóðû è

ñâîéñòâ ÷èñòîãî óðàíà è ñïëàâîâ U-Mo (â òîì ÷èñëå, ñ ó÷åòîì êñåíîíà) íà àòî-

ìèñòè÷åñêîì óðîâíå. Äëÿ äîñòèæåíèÿ ïîñòàâëåííîé öåëè â ðàáîòå ðåøåíû ñëå-

äóþùèå çàäà÷è.

1) Ñîçäàíèå ìåæàòîìíûõ ïîòåíöèàëîâ äëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ ñòðóêòóðû è ñâîéñòâ

÷èñòîãî U â ðàçëè÷íûõ �àçàõ (α-U, γ-U, ðàñïëàâ), à òàêæå �àçîâûõ ïåðåõîäîâ.

2) �àçðàáîòêà ïîòåíöèàëîâ ìåæàòîìíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ, ïîçâîëÿþùèõ èñ-

ñëåäîâàòü ñâîéñòâà áèíàðíîé ñèñòåìû U-Mo è âçàèìîäåéñòâèå åå êîìïîíåíòîâ

ñ êñåíîíîì.

3) Èññëåäîâàíèå äè��óçèè òî÷å÷íûõ äå�åêòîâ â U è ñïëàâàõ U-Mo.

Íàó÷íàÿ íîâèçíà ðàáîòû. �àçðàáîòàí íàáîð íîâûõ ìåæàòîìíûõ ïîòåí-

öèàëîâ, ïîçâîëÿþùèõ âûïîëíÿòü ìîäåëèðîâàíèå ñòðóêòóðû è ñâîéñòâ ÷èñòîãî

U è ñïëàâîâ U-Mo (ñ ó÷åòîì Xe) â øèðîêîì äèàïàçîíå äàâëåíèé è òåìïåðàòóð.

Ïðîâåäåíà âåðè�èêàöèÿ ïîñòðîåííûõ ìîäåëåé ïî òåðìîäèíàìè÷åñêèì è ìåõà-

íè÷åñêèì ñâîéñòâàì, à òàêæå ïî ýíåðãèÿì îáðàçîâàíèÿ è ìèãðàöèè äå�åêòîâ.
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Ê ìîìåíòó âûõîäà ïóáëèêàöèé ïî ðåçóëüòàòàì äàííîé ðàáîòû äðóãèå ìåæ-

àòîìíûå ïîòåíöèàëû äëÿ U è ñèñòåìû U-Mo íå áûëè ïðåäñòàâëåíû â ëèòåðàòó-

ðå. Ïîòåíöèàëû, ïðåäëîæåííûå äëÿ ÷èñòîãî óðàíà äðóãèìè èññëåäîâàòåëüñêèìè

ãðóïïàìè, áûëè îïóáëèêîâàíû ïîçäíåå.

Îïðåäåëåíû êîý��èöèåíòû äè��óçèè è ýíåðãèè îáðàçîâàíèÿ òî÷å÷íûõ äå-

�åêòîâ â γ-U è ñïëàâàõ U-Mo (íà ïðèìåðå ñïëàâà U-9 ìàñ.% Ìî). Âû÷èñëåí-

íûå âåëè÷èíû ìîãóò ñëóæèòü âõîäíûìè äàííûìè ïðè ïîñòðîåíèè êèíåòè÷åñêèõ

ìîäåëåé ýâîëþöèè ñòðóêòóðû òîïëèâíûõ ýëåìåíòîâ. �àñ÷åòû êîý��èöèåíòîâ

äè��óçèè âûïîëíåíû ïðè íîðìàëüíîì äàâëåíèè â èíòåðâàëå òåìïåðàòóð 900�

1400 K äëÿ γ-U è 600�1100 K äëÿ ñïëàâà U-9Mo. Ýíåðãèè îáðàçîâàíèÿ âàêàíñèè

è ìåæóçåëüíîãî àòîìà îöåíåíû ïðè íîðìàëüíîì äàâëåíèè äëÿ òåìïåðàòóð T = 0

(α-U, γ-U) è 900 K (γ-U, ñïëàâ U-9Mo). Íà îñíîâàíèè ïîëó÷åííûõ äàííûõ ñäåëàí

âûâîä î ðåàëèçàöèè ìåæóçåëüíîãî ìåõàíèçìà ñàìîäè��óçèè â γ-U è ñïëàâàõ

U-Mo.

Ïðàêòè÷åñêàÿ öåííîñòü ðàáîòû. �àçðàáîòàííûå ïîòåíöèàëû, ïîçâîëÿ-

þùèå èññëåäîâàòü èçìåíåíèå ñâîéñòâ è õàðàêòåðèñòèêè äå�åêòîâ â ðàìêàõ àòî-

ìèñòè÷åñêèõ ìîäåëåé ìàòåðèàëà, ó÷èòûâàþùèõ ðàçëè÷íûå àñïåêòû åãî ñòðóêòó-

ðû, ìîãóò áûòü ïðèìåíåíû äëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ ïîâåäåíèÿ óðàíà è ñïëàâîâ U-Mo

â øèðîêîì äèàïàçîíå äàâëåíèé è òåìïåðàòóð (â òîì ÷èñëå â íåðàâíîâåñíûõ ñî-

ñòîÿíèÿõ, îáðàçóþùèõñÿ ïîä äåéñòâèåì ðàäèàöèîííîãî îáëó÷åíèÿ).

Ïîñòðîåííûå ïîòåíöèàëû ÿâëÿþòñÿ îäíèì èç ñïîñîáîâ ñâÿçè ìåæäó ab initio

ìîäåëÿìè ìàòåðèàëà è ïðåäñòàâëåíèÿìè, ïðèìåíÿþùèìèñÿ â ìîäåëÿõ áîëåå âû-

ñîêîãî óðîâíÿ ðàçìåðíîñòè (íàïðèìåð, â êèíåòè÷åñêèõ óðàâíåíèÿõ äëÿ àíàëèçà

ñòàðåíèÿ òîïëèâà), ïîçâîëÿþò ðåàëèçîâàòü ìíîãîìàñøòàáíûé ïîäõîä ê èññëå-

äîâàíèþ ýâîëþöèè ðàäèàöèîííûõ ïîâðåæäåíèé â òîïëèâíûõ ýëåìåíòàõ íà îñ-

íîâå U è ñïëàâîâ U-Mo â óñëîâèÿõ ýêñïëóàòàöèè è ìîãóò áûòü èñïîëüçîâàíû â

ñëåäóþùèõ íàó÷íûõ îðãàíèçàöèÿõ: �îññèéñêèé �åäåðàëüíûé ÿäåðíûé öåíòð �

ÂÍÈÈÒÔ, ÈÁ�ÀÝ �ÀÍ.

Îñíîâíûå ïîëîæåíèÿ, âûíîñèìûå íà çàùèòó.

1. �àçðàáîòàííûé è âåðè�èöèðîâàííûé ïîòåíöèàë äëÿ îïèñàíèÿ γ-U è ðàñ-

ïëàâà óðàíà â óñëîâèÿõ âûñîêèõ òåìïåðàòóð è áîëüøèõ ñòåïåíåé ñæàòèÿ.

2. �àçðàáîòàííûé è âåðè�èöèðîâàííûé ïîòåíöèàë äëÿ îïèñàíèÿ óðàíà â òðåõ

�àçàõ (α-U, γ-U, ðàñïëàâ).

3. �àçðàáîòàííûå è âåðè�èöèðîâàííûå ïîòåíöèàëû äëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ ñòðóê-

òóðû è ñâîéñòâ ñïëàâîâ U-Mo, â òîì ÷èñëå, ñ ó÷åòîì êñåíîíà.

4. Âûÿâëåííûå çàêîíîìåðíîñòè ïîâåäåíèÿ òî÷å÷íûõ äå�åêòîâ â ÷èñòîì U è

ñïëàâàõ U-Mo.

Àïðîáàöèÿ ðàáîòû. Îñíîâíûå ðåçóëüòàòû äèññåðòàöèîííîé ðàáîòû äî-

êëàäûâàëèñü íà ñëåäóþùèõ êîí�åðåíöèÿõ: Äíè Íàóêè ñòóäåíòîâ ÌÈÑèÑ (2009,

2010); �Ñîâðåìåííûå ïðîáëåìû �óíäàìåíòàëüíûõ è ïðèêëàäíûõ íàóê� (2010-
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2012, ÌÔÒÈ); �Ôèçèêî-õèìèÿ è òåõíîëîãèÿ íåîðãàíè÷åñêèõ ìàòåðèàëîâ� (2011,

ÈÌÅÒ �ÀÍ); IX Êóð÷àòîâñêàÿ ìîëîäåæíàÿ íàó÷íàÿ øêîëà (2011, ÍÈÖ Êóð÷à-

òîâñêèé èíñòèòóò); Íàó÷íàÿ ñåññèÿ ÍÈßÓ ÌÈÔÈ (2012, 2013); Êîí�åðåíöèÿ-

êîíêóðñ ìîëîäûõ �èçèêîâ (2012, ÔÈ èì. Ï.Í. Ëåáåäåâà �ÀÍ); �XI Çàáàáàõèí-

ñêèå íàó÷íûå ÷òåíèÿ� (2012, Ñíåæèíñê); International Conferen
e on Multis
ale

Materials Modeling (MMM-2012, Singapore, 2012); Nu
lear Materials Conferen
e

(NuMat-2012, 2012, Japan); �Ïðîáëåìû �èçèêè óëüòðàêîðîòêèõ ïðîöåññîâ â ñèëü-

íîíåðàâíîâåñíûõ ñðåäàõ� (2012, Íîâûé À�îí); �International Conferen
e on Equati-

ons of State for Matter�, �International Conferen
e on Intera
tions of Intense Energy

Fluxes with Matter� (2012, 2013, ï. Ýëüáðóñ); Íàó÷íàÿ êîí�åðåíöèÿ ìîëîäûõ

ó÷åíûõ è ñïåöèàëèñòîâ (2013, Äóáíà); XXV IUPAP Conferen
e on Computational

Physi
s (ÑÑP-2013, 2013, Ìîñêâà).

Ïóáëèêàöèè. �åçóëüòàòû äèññåðòàöèè îïóáëèêîâàíû â 9 ðàáîòàõ, âêëþ÷àÿ

5 ñòàòåé â îòå÷åñòâåííûõ è çàðóáåæíûõ ðåöåíçèðóåìûõ æóðíàëàõ, âõîäÿùèõ â

ïåðå÷åíü ÂÀÊ �Ô.

Ñòðóêòóðà è îáúåì äèññåðòàöèè. Äèññåðòàöèÿ ñîñòîèò èç ââåäåíèÿ, ïÿ-

òè ãëàâ, âûâîäîâ è áèáëèîãðà�èè. �àáîòà èçëîæåíà íà 118 ñòðàíèöàõ, ñîäåðæèò

40 ðèñóíêîâ, 17 òàáëèö è ñïèñîê öèòèðóåìîé ëèòåðàòóðû èç 133 íàèìåíîâàíèé.

Îñíîâíîå ñîäåðæàíèå ðàáîòû

Âî ââåäåíèè îáîñíîâàíû àêòóàëüíîñòü, íàó÷íàÿ íîâèçíà è ïðàêòè÷åñêàÿ

çíà÷èìîñòü çàäà÷, ðåøàåìûõ â ðàáîòå. Ñ�îðìóëèðîâàíû öåëè ðàáîòû è îñíîâ-

íûå ïîëîæåíèÿ, âûíîñèìûå íà çàùèòó.

Ïåðâàÿ ãëàâà íîñèò îáçîðíûé õàðàêòåð. Ïðèâåäåíî êðàòêîå îïèñàíèå èñ-

ñëåäóåìûõ ÿäåðíûõ òîïëèâíûõ ìàòåðèàëîâ � ÷èñòîãî óðàíà è ìåòàëëè÷åñêèõ

ñïëàâîâ U-Mo. Ïîêàçàíû ñòðóêòóðû îñíîâíûõ êðèñòàëëè÷åñêèõ �àç óðàíà: ïðè

T<900 K ñòàáèëüíà îðòîðîìáè÷åñêàÿ �àçà α-U, â îáëàñòè òåìïåðàòóð îò 900 K

äî 1406 K ñóùåñòâóåò ÎÖÊ γ-U. Ïðè T = 1406 Ê ïðîèñõîäèò ïëàâëåíèå óðàíà.

Îòìå÷åíû îñîáåííîñòè ñòðóêòóðû è òåïëî�èçè÷åñêèõ ñâîéñòâ ñïëàâîâ U-Mo.

Òàêæå â ïåðâîé ãëàâå ïîÿñíåíû ïðè÷èíû è ìåõàíèçìû èçìåíåíèÿ ñòðóêòóðû U è

ñïëàâîâ U-Mo â ðåçóëüòàòå íàãðåâà èëè îáëó÷åíèÿ â ðàáî÷èõ óñëîâèÿõ ÿäåðíîãî

ðåàêòîðà. Ïðîâåäåíî îáñóæäåíèå âîçìîæíîñòè ïðèìåíåíèÿ ðàçëè÷íûõ òåîðåòè-

÷åñêèõ ïîäõîäîâ äëÿ èçó÷åíèÿ ÿâëåíèé ðàäèàöèîííîãî ïîâðåæäåíèÿ è ñâÿçàííîé

ñ íèì ýâîëþöèè ñòðóêòóðû òîïëèâà:

1. Êâàíòîâûå ìîäåëè, îñíîâàííûå íà òåîðèè �óíêöèîíàëà ýëåêòðîííîé ïëîò-

íîñòè â ðàìêàõ �îðìàëèçìà Êîíà-Øýìà (ÊØ-ÒÔÏ). Èç-çà âûñîêèõ âû÷èñëè-

òåëüíûõ çàòðàò

1

ïîäîáíûõ ðàñ÷åòîâ äîïóñòèìûå ðàçìåðû ìîäåëåé îêàçûâàþòñÿ

ñèëüíî îãðàíè÷åíû. Òàê, ab initio ÌÄ-ðàñ÷åò â ðàìêàõ ÒÔÏ âîçìîæåí äëÿ ìîäå-

1

Òèïè÷íûé îäèíî÷íûé ðàñ÷åò ýëåêòðîííîé ñòðóêòóðû, ýêâèâàëåíòíûé îäíîìó ÌÄ-øàãó, äëÿ ñèñòåìû

èç 128 àòîìîâ óðàíà òðåáóåò ïîðÿäêà 500 ìèíóò íà äâóõ óçëàõ (16 ÿäåð) êëàñòåðà ÌÂÑ-100Ê ÌÑÖ �ÀÍ.
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ëåé äî 10

2
àòîìîâ íà âðåìåíàõ ïîðÿäêà 10

−11
ñ. Â ðàäèàöèîííîì ìàòåðèàëîâå-

äåíèè ab initio âû÷èñëåíèÿ ïðèâëåêàþòñÿ, íàïðèìåð, äëÿ îïðåäåëåíèÿ ýíåðãèé

îáðàçîâàíèÿ èëè ìèãðàöèè äå�åêòîâ, äëÿ ðàñ÷åòà ýíåðãåòè÷åñêèõ áàðüåðîâ ïå-

ðåõîäà äå�åêòà èç îäíîé êîí�èãóðàöèþ â äðóãóþ.

2. Êëàññè÷åñêèå ìîäåëè, îñíîâàííûõ íà ïðåäñòàâëåíèè ïîòåíöèàëüíîé ýíåð-

ãèè ñèñòåìû êàê íåêîòîðîé çàäàííîé �óíêöèè îò êîîðäèíàò ÷àñòèö. Õàðàêòåð-

íûå ìàñøòàáû ìîäåëåé (äî 10

4
-10

7
àòîìîâ íà âðåìåíàõ äî 10

−7

) äåëàþò âîç-

ìîæíûì èçó÷åíèå òàêèõ ÿâëåíèé, êàê �àçîâûå ïåðåõîäû, äè��óçèÿ äå�åêòîâ

è ïðîäóêòîâ äåëåíèÿ â òîïëèâå, ýâîëþöèÿ ðàäèàöèîííûõ êàñêàäîâ è ò.ä. Â êà-

÷åñòâå ïðèìåðîâ ñîîòâåòñòâóþùèõ ïîäõîäîâ îòìå÷àþòñÿ ìåòîäû êëàññè÷åñêîé

ÌÄ, Ìîíòå-Êàðëî è ñòàòè÷åñêîé ðåëàêñàöèè.

Ñâÿçü ìåæäó ìàñøòàáàìè êëàññè÷åñêèõ è êâàíòîâûõ ìîäåëåé ìîæåò áûòü

óñòàíîâëåíà ñ ïîìîùüþ ïîòåíöèàëà ìåæàòîìíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ. Òðè äåñÿòè-

ëåòèÿ íàçàä äëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ ìàòåðèàëîâ íà àòîìèñòè÷åñêîì óðîâíå áûëè

äîñòóïíû òîëüêî ïàðíûå ïîòåíöèàëû (íàïðèìåð, ïîòåíöèàëû Ëåííàðä-Äæîíñà,

Ìîðçå, Áóêèíãåìà è äð.) Ïàðíûå ïîòåíöèàëû õîðîøî îïèñûâàþò èíåðòíûå ãà-

çû, îäíàêî îíè íåäîñòàòî÷íû äëÿ îïèñàíèÿ ñèñòåì ñ ìåòàëëè÷åñêîé èëè êî-

âàëåíòíîé ñâÿçüþ. Â ðàìêàõ ïðåäñòàâëåíèé î ïàðíûõ âçàèìîäåéñòâèÿõ âñåãäà

âûïîëíÿþòñÿ ñëåäóþùèå ñîîòíîøåíèÿ: c12 = c44 è Ef
vac = Ecoh, ÷òî íå ñîîò-

âåòñòâóåò ñèòóàöèè â ðåàëüíûõ ìåòàëëàõ. Òàêèì îáðàçîì, ïàðíûå ïîòåíöèàëû

íåäîñòàòî÷íû äëÿ âåðíîãî îïèñàíèÿ óïðóãèõ õàðàêòåðèñòèê è ñâîéñòâ òî÷å÷íûõ

äå�åêòîâ â ìåòàëëàõ. Äëÿ òîãî ÷òîáû ïðåîäîëåòü ïåðå÷èñëåííûå îãðàíè÷åíèÿ

áûëà ïðåäëîæåíà ìîäåëü ïîãðóæåííîãî àòîìà (M. Daw, M. Baskes, 1984 ã.), èëè

EAM (Embedded-atom model), ñïîñîáíàÿ ó÷èòûâàòü ìíîãî÷àñòè÷íûå ý��åêòû â

ñèñòåìå. Ìîäåëü EAM ïðåäïîëàãàåò, ÷òî ê ïàðíîìó ïîòåíöèàëó φ(r) äîáàâëÿåò-
ñÿ åù¼ îäèí âêëàä � ïîòåíöèàë ïîãðóæåíèÿ F (ρ), êîòîðûé ó÷èòûâàåò âëèÿíèå

ëîêàëüíîé ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè ρ â ìåñòå ðàñïîëîæåíèÿ êàæäîãî àòîìà íà

ýíåðãèþ åãî âçàèìîäåéñòâèÿ ñ îêðóæåíèåì. Ïðè ýòîì ïîòåíöèàëüíàÿ ýíåðãèÿ

áèíàðíîé ñèñòåìû èç N àòîìîâ, ñîäåðæàùåé êîìïîíåíòû α è β, ðàñ
÷èòûâàåò-

ñÿ êàê:

U =
∑

i,j, i>j

3αβ(rij) +
∑

i

Fα(ρi), ρi =
∑

j 6=i

ρβ(rij), (1)

çäåñü rij � ìåæàòîìíîå ðàññòîÿíèå, ρβ(rij) � �óíêöèÿ ý��åêòèâíîé ýëåêòðîííîé
ïëîòíîñòè, ρi � ñðåäíÿÿ ýëåêòðîííàÿ ïëîòíîñòü, íàâåäåííàÿ íà i-é àòîì îêðóæà-

þùèìè åãî àòîìàìè. EAM-ïîòåíöèàëû ïðèìåíÿþòñÿ äëÿ îïèñàíèÿ êàê ÷èñòûõ

ìåòàëëîâ, òàê è ìíîãîêîìïîíåíòíûõ ñèñòåì â ðàçëè÷íûõ óñëîâèÿõ.

Âòîðàÿ ãëàâà ïîñâÿùåíà ðàçðàáîòêå ÅÀÌ-ïîòåíöèàëà äëÿ îïèñàíèÿ óðà-

íà â ýêñòðåìàëüíûõ óñëîâèÿõ: ïðè òåìïåðàòóðàõ îò Tmelt(1408 K) äî 5000 K è

äàâëåíèÿõ äî ∼370 �Ïà. Ïîòåíöèàëüíûå �óíêöèè âîññòàíàâëèâàëèñü íà îñíîâà-
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íèè ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ î ñòðóêòóðå, ýíòàëüïèè è òåïëîåìêîñòè æèäêîãî

óðàíà ïðè T äî 5000 K, à òàêæå ïî äàííûì îá óäàðíîì ñæàòèè âûñîêîòåìïå-

ðàòóðíîé ÎÖÊ �àçû γ-U. Ïðè ýòîì ìåòîäèêà èñïîëüçîâàíèÿ äàííûõ óäàðíûõ

àäèàáàò äëÿ ïîñòðîåíèÿ EAM-ïîòåíöèàëà áûëà ïðåäëîæåíà â íàñòîÿùåé ðàáîòå

âïåðâûå. Ôîðìà �óíêöèé, âõîäÿùèõ â âûðàæåíèå (1), çàäàâàëàñü àíàëèòè÷åñêè.

Ïàðíûé ïîòåíöèàë áûë âûáðàí â �îðìå, ïðåäëîæåííîé Ìîðçå. Ôóíêöèÿ ïîãðó-

æåíèÿ F áûëà ïðåäñòàâëåíà ñîâîêóïíîñòüþ ìíîãî÷ëåíîâ, çàâèñÿùèõ îò âåëè÷è-

íû ρ. �àñïðåäåëåíèå ýëåêòðîííîé ïëîòíîñòè áûëî çàäàíî â ýêñïîíåíöèàëüíîì

âèäå: ρ(rij) = p1 exp(−p2rij), p1 è p2 � âàðüèðóåìûå ïàðàìåòðû. �àäèóñ îáðåç-

êè ïàðíûõ �óíêöèé áûë âûáðàí ðàâíûì 12

�

A, ÷òî îáåñïå÷èâàåò âîçìîæíîñòü

ìîäåëèðîâàíèÿ ðàñïëàâà óðàíà ñ ïëîòíîñòüþ íèæå íîðìàëüíîé.

Îòìå÷åíî, ÷òî îñíîâíàÿ ñëîæíîñòü ïðè íîðìèðîâêå ïîòåíöèàëà ïî äàííûì

ýêñïåðèìåíòîâ çàêëþ÷àåòñÿ â îòñóòñòâèè íåîáõîäèìûõ îïûòíûõ äàííûõ, ëèáî,

íàîáîðîò, â ñóùåñòâåííîì ðàññîãëàñîâàíèè çíà÷åíèé äëÿ îäíîãî è òîãî æå ñâîé-

ñòâà. Òàêæå òàêîé ïîäõîä íàêëàäûâàåò îãðàíè÷åíèÿ íà îáëàñòü ïðèìåíèìîñòè

ìîäåëè: ïîòåíöèàë, íîðìèðîâàííûé ïî äàííûì äëÿ ðàñïëàâà óðàíà è ñæàòîãî

γ-U âîñïðîèçâîäèò ñâîéñòâà âåùåñòâà â ýòèõ ñîñòîÿíèÿõ, à òàêæå ëèíèþ ïëàâ-

ëåíèÿ ÎÖÊ U. Íî ïðè ýòîì îí íå ïðèìåíèì äëÿ èññëåäîâàíèÿ α-U è γ-U ïðè

íóëåâîì äàâëåíèè.

Â òðåòüåé ãëàâå îïèñàí ïðîöåññ ñîçäàíèÿ EAM-ïîòåíöèàëà, ïðåäíàçíà-

÷åííîãî äëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ ñâîéñòâ óðàíà â òðåõ �àçàõ (α-U, γ-U, ðàñïëàâ), à

òàêæå ñîîòâåòñòâóþùèõ �àçîâûõ ïåðåõîäîâ ïåðâîãî ðîäà. Âîçìîæíîñòü ìîäåëè-

ðîâàíèÿ ðàçëè÷íûõ �àç óðàíà (â øèðîêîì äèàïàçîíå äàâëåíèé è òåìïåðàòóð), èõ

òåïëî�èçè÷åñêèõ ñâîéñòâ, à òàêæå ýâîëþöèè äå�åêòîâ â ñòðóêòóðàõ, íåîáõîäèìà

äëÿ èññëåäîâàíèÿ ïðîöåññîâ, ïðîèñõîäÿùèõ â òîïëèâå. �àñøèðåííûå òðåáîâàíèÿ

ê ìîäåëè ïðèâåëè ê íåîáõîäèìîñòè óñëîæíåíèÿ ïðîöåäóðû ñîçäàíèÿ ïîòåíöèà-

ëà. Äëÿ ðåøåíèÿ çàäà÷è áûë ïðèìåíåí ìåòîä �ñîãëàñîâàíèÿ ïî ñèëå� (èëè for
e

mat
hing). Èäåÿ ìåòîäà çàêëþ÷àåòñÿ â âîññòàíîâëåíèè ìåæàòîìíîãî ïîòåíöèàëà

ïî ab initio äàííûì. Ïðè ýòîì ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå íå ó÷àñòâóþò â ïðî-

öåäóðå îïðåäåëåíèÿ ïîòåíöèàëà, à ïðèâëåêàþòñÿ òîëüêî äëÿ åãî âåðè�èêàöèè.

Ïðîöåññ ïîñòðîåíèÿ ïîòåíöèàëà ìîæíî ðàçäåëèòü íà òðè îñíîâíûõ ýòàïà:

1) Âûïîëíÿëàñü ïîäãîòîâêà òàê íàçûâàåìûõ �êîí�èãóðàöèé�, ñîäåðæàùèõ êî-

îðäèíàòû àòîìîâ äëÿ íåáîëüøèõ ñèñòåì (ïîðÿäêà ñîòíè àòîìîâ) â ðàçëè÷íûõ

ñîñòîÿíèÿõ. Äëÿ ýòîãî áûëè ïîñòðîåíû ìîäåëè ðàçëè÷íûõ ñòðóêòóð, ñóùåñòâóþ-

ùèõ â ñèñòåìå: äëÿ ÷èñòîãî óðàíà ýòî α-U, γ-U è ðàñïëàâ. Íàáîð èñõîäíûõ êîí�è-

ãóðàöèé ïîëó÷àëñÿ ïî ðàâíîâåñíîé ÌÄ-òðàåêòîðèè, ðàññ÷èòûâàåìîé ñ ïðîáíûì

ïîòåíöèàëîì, ñïîñîáíûì ïðèáëèæåííî îïèñûâàòü ñâîéñòâà âåùåñòâà. Íàáîðîì

êîí�èãóðàöèé îïðåäåëÿåòñÿ îáëàñòü ïðèìåíèìîñòè ñîçäàâàåìîãî ïîòåíöèàëà.

2) Äëÿ êàæäîé êîí�èãóðàöèè ïðîâîäèëñÿ êâàíòîâûé ðàñ÷¼ò ñèë, äåéñòâóþ-

ùèõ íà êàæäûé àòîì, ýíåðãèé è òåíçîðà íàïðÿæåíèé. Íà äàííîì ýòàïå ïðèìå-

7



íÿëàñü ðåàëèçàöèÿ ìåòîäà ÊØ-ÒÔÏ â ïàêåòå VASP, ïîçâîëÿþùèì ïðîâîäèòü

âû÷èñëåíèÿ â ðàìêàõ ÒÔÏ íà îñíîâå áàçèñà ïëîñêèõ âîëí ñ èñïîëüçîâàíèåì

ïñåâäîïîòåíöèàëà. Â íàñòîÿùåé ðàáîòå ïðèìåíÿëèñü ïñåâäîïîòåíöèàëû ïðèñî-

åäèíåííûõ ïëîñêèõ âîëí ñ ãðàäèåíòíûì îáìåííî-êîððåëÿöèîííûì �óíêöèîíà-

ëîì Perdew-Wang 91. Ñîâîêóïíîñòü ïîëó÷åííûõ çíà÷åíèé ýíåðãèé, íàïðÿæåíèé

è ñèë äëÿ âñåõ ñòðóêòóð ñîñòàâëÿåò íàáîð ýòàëîííûõ äàííûõ.

3) Âûïîëíÿëàñü îïòèìèçàöèÿ ïîòåíöèàëüíûõ �óíêöèé, çàäàííûõ â âèäå (1).

Ôóíêöèè çàäàâàëèñü êóáè÷åñêèìè ñïëàéíàìè, êîîðäèíàòû óçëîâ êîòîðûõ âà-

ðüèðîâàëèñü â õîäå ïîèñêà îïòèìàëüíîãî âàðèàíòà ðåøåíèÿ. Íà äàííîì ýòàïå

èñïîëüçîâàëñÿ ïðîãðàììíûé êîä pot�t, ãäå ïîèñê ïîòåíöèàëà ðåàëèçóåòñÿ êàê

áëóæäàíèå áðîóíîâñêîé ÷àñòèöû â ïðîñòðàíñòâå ïàðàìåòðîâ ïîòåíöèàëà (èñ-

ïîëüçóåòñÿ àëãîðèòì îòæèãà). ×èñëî ïàðàìåòðîâ ðàâíî ÷èñëó óçëîâ, çàäàþùèõ

ïîòåíöèàëüíûå �óíêöèè. Îïòèìèçàöèÿ ïðîäîëæàëàñü äî ïîëó÷åíèÿ ïîòåíöèà-

ëà, êîòîðûé ïðè êëàññè÷åñêîì îïèñàíèè êîí�èãóðàöèé äàåò çíà÷åíèÿ ýíåðãèé,

íàïðÿæåíèé è ñèë, ìàêñèìàëüíî áëèçêèå ê ýòàëîííûì. Â õîäå îïòèìèçàöèè ìè-

íèìèçèðîâàëàñü öåëåâàÿ �óíêöèÿ ñëåäóþùåãî âèäà: Z = ZF + ZC , ãäå ZF âû-

ðàæàåò ðàçëè÷èå ìåæäó ýòàëîííûìè çíà÷åíèÿìè ñèë è ðåçóëüòàòàìè ðàñ÷åòîâ

ñ EAM-ïîòåíöèàëîì, ZC ó÷èòûâàåò ðàçëè÷èÿ ìåæäó ýòàëîííûìè çíà÷åíèÿìè

ýíåðãèé è íàïðÿæåíèé è ðàññ÷èòàííûìè âåëè÷èíàìè:

ZF =

Na∑

i=1

∑

α=x,y,z

Wi
(FEAM

iα − FDFT
iα )2

(FDFT
iα )2

, ZC =

Nc∑

i=1

Wi
(AEAM

i − ADFT
i )2

(ADFT
i )2

. (2)

Çäåñü Fiα � êîìïîíåíòà ñèëû, äåéñòâóþùåé íà i-é àòîì (Na � ïîëíîå ÷èñëî

àòîìîâ), Wi � âåñ. Âåëè÷èíà Ai ðàâíà ýíåðãèè èëè îäíîé èç øåñòè êîìïîíåíò

òåíçîðà íàïðÿæåíèé äëÿ çàäàííîé êîí�èãóðàöèè, Nc � ÷èñëî âñåõ ýòàëîííûõ

çíà÷åíèé ýíåðãèé (èëè íàïðÿæåíèé). Èíäåêñ �DFT� ñîîòâåòñòâóåò ýòàëîííûì

äàííûì, �EAM� � ðàñ÷åò ñ îïòèìèçèðîâàííûì ïîòåíöèàëîì. Ïîëó÷åííûé ïî-

òåíöèàë ïîêàçàí íà ðèñ. 1.

Äàëåå ïîëó÷åííûé ïîòåíöèàë ïðîâåðÿåòñÿ ïóò¼ì âûïîëíåíèÿ òåñòîâûõ ÌÄ-

ðàñ÷¼òîâ ñòðóêòóðû è ñâîéñòâ èññëåäóåìîãî âåùåñòâà è ñðàâíåíèÿ ðåçóëüòàòîâ

ñ îïóáëèêîâàííûìè îïûòíûìè äàííûìè. Ïðè íåäîñòàòî÷íîì ñîãëàñèè äåòàëè

ýòàïîâ ðàñ÷åòà êîððåêòèðîâàëèñü è ïðîöåññ ïîñòðîåíèÿ ïîòåíöèàëà ïîâòîðÿëñÿ.

Ïðè ìîäåëèðîâàíèè ñòðóêòóðû è óïðóãèõ õàðàêòåðèñòèê ÷èñòîãî óðàíà â α- è

γ-�àçàõ ñ ïîòåíöèàëîì EAM U, èçîáðàæåííûì íà ðèñ. 1, áûëî óñòàíîâëåíî, ÷òî

îáå �àçû ñòàáèëüíû â òåõ îáëàñòÿõ P -T , â êîòîðûõ îíè ñóùåñòâóþò â ðåàëüíîì

óðàíå. Äëÿ ïàðàìåòðîâ ðåøåòêè îáåèõ ñòðóêòóð îòêëîíåíèå îò îïûòíûõ äàííûõ

ñîñòàâëÿåò ìåíåå 2%. Óïðóãèå ïîñòîÿííûå c11, c22, c33 ñîãëàñóþòñÿ ñ ýêñïåðèìåí-

òîì ñ òî÷íîñòüþ äî∼30%. �åçóëüòàòû ìîäåëèðîâàíèÿ èçîòåðìû ñæàòèÿ α-U ïðè

300 Ê ïîêàçûâàþò, ÷òî äî 40 �Ïà íàáëþäàåòñÿ ñîãëàñèå ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè

äàííûìè (â ïðåäåëàõ ïîãðåøíîñòè ýêñïåðèìåíòà). �åçóëüòàòû ìîäåëèðîâàíèÿ

8



èçîõîðè÷åñêîãî íàãðåâà α-U ñîãëàñóþòñÿ ñ îïûòîì äî 900 K. Çíà÷åíèÿ ïàðà-

ìåòðà �ðþíàéçåíà, ðàññ÷èòàííûå ïðè 300 K äëÿ α-U è ïðè 1700�3500 K äëÿ

ðàñïëàâà, òàêæå íàõîäÿòñÿ â ñîãëàñèè ñ îïóáëèêîâàííûìè ðåçóëüòàòàìè ýêñïå-

ðèìåíòîâ.

�èñ. 1. Ôóíêöèè 3(r), ρ(r), F (ρ), çàäàþùèå ÅÀÌ-ïîòåíöèàë äëÿ îïèñàíèÿ óðàíà â òðåõ

�àçàõ. Òî÷êè ïîêàçûâàþò óçëû ñïëàéíîâ, íàéäåííûå â ðåçóëüòàòå îïòèìèçàöèè

ïîòåíöèàëüíûõ �óíêöèé.

Ïîòåíöèàë EAM U áûë ïðèìåíåí òàêæå äëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ �àçîâûõ ïðå-

âðàùåíèé ïåðâîãî ðîäà â ÷èñòîì óðàíå: ïëàâëåíèÿ è òâåðäî�àçíîãî ïåðåõîäà

α-U ←→ γ-U. Â îáîèõ ñëó÷àÿõ ïðèìåíÿëñÿ ìåòîä äâóõ�àçíîãî ìîäåëèðîâàíèÿ.

Íà ðèñ. 2 ïðèâåäåíû �ðàãìåíòû àòîìèñòè÷åñêèõ ìîäåëåé ìåæ�àçíûõ ãðàíèö.

�àññ÷èòàííàÿ ëèíèÿ ïëàâëåíèÿ ñîãëàñóåòñÿ ñ ýêñïåðèìåíòàëüíî èçìåðåííîé ïðè

P íèæå 40 �Ïà (îòêëîíåíèå îò îïûòà ñîñòàâëÿåò äî 10%). Ïðåäñêàçàííàÿ òåì-

ïåðàòóðà òâåðäî�àçíîãî ïåðåõîäà ïðè 3 �Ïà ðàâíà ∼800 K. Cðàâíåíèå ñ ýêñïå-

ðèìåíòàëüíîé �àçîâîé äèàãðàììîé ïðèâåäåíî íà ðèñ. 2.

Ñ äàííûì ïîòåíöèàëîì áûëè ðàññ÷èòàíû ýíåðãèè îáðàçîâàíèÿ òî÷å÷íûõ äå-

�åêòîâ â êðèñòàëëè÷åñêèõ �àçàõ U. Ýíåðãèè îáðàçîâàíèÿ âàêàíñèè è ìåæóçåëü-

íîãî àòîìà îïðåäåëÿþòñÿ êàê:

Ef
vac = EN−1 −

N − 1

N
EN , Ef

SIA = EN+1 −
N + 1

N
EN . (3)

Çäåñü N � ÷èñëî àòîìîâ â ìîäåëè áåç äå�åêòà, EN � ýíåðãèÿ èäåàëüíîé ðå-
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�èñ. 2. Ôàçîâàÿ äèàãðàììà óðàíà â êîîðäèíàòàõ P − T (ñëåâà). �åçóëüòàòû

ýêñïåðèìåíòàëüíûõ íàáëþäåíèé îòìå÷åíû ëèíèÿìè: ñïëîøíîé (ïëàâëåíèå) è ïóíêòèðîì

(ïåðåõîä �α-U � γ-U�). Çàêðàøåííûå ñèìâîëû � òåìïåðàòóðû ïëàâëåíèÿ, ðàññ÷èòàííûå

ìåòîäîì ÌÄ; ïóñòîé òðåóãîëüíèê � ïðåäñêàçàííàÿ â ÌÄ òåìïåðàòóðà ïåðåõîäà �α-U � γ-U�

ïðè 3 �Ïà. Ñïðàâà ïîêàçàíû �ðàãìåíòû äâóõ�àçíûõ ìîäåëåé, ïðèìåíÿâøèõñÿ äëÿ

èññëåäîâàíèÿ �àçîâûõ ïåðåõîäîâ â U (ïîêàçàíû ïðîåêöèè àòîìîâ ðàñ÷åòíîé ÿ÷åéêè íà

ïëîñêîñòü).

øåòêè, EN−1 � ýíåðãèÿ ðåøåòêè ñ âàêàíñèåé, EN+1 � ýíåðãèÿ ðåøåòêè ñ ìåæ-

óçåëüíûì àòîìîì òîãî æå òèïà (SIA � ìåæóçåëüíûé àòîì). Çíà÷åíèÿ ýíåðãèé

îïðåäåëÿëèñü â ðåçóëüòàòå ÌÄ-ðàñ÷åòà ïðè ïîñòîÿííîé òåìïåðàòóðå (ðàññìàò-

ðèâàëñÿ èíòåðâàë òåìïåðàòóð 400�1500 K). Â òàáë. 1 ïðèâåäåíî çíà÷åíèå äëÿ

1000 K ïðè íóëåâîì äàâëåíèè. Ef
vac äëÿ γ-U ñîãëàñóåòñÿ ñ ðåçóëüòàòìè ÌÄ-

ðàñ÷åòîâ ñ äðóãèìè ïîòåíöèàëàìè, îäíàêî îêàçûâàåòñÿ çàâûøåíî ïî ñðàâíåíèþ

ñî çíà÷åíèÿìè, ïîëó÷åííûìè èç ñòàòè÷åñêèõ ðàñ÷åòîâ ìåòîäîì ÒÔÏ (S. Xiang è

äð., 2008 ã.; B. Beeler è äð., 2010 ã.) è èç ýêñïåðèìåíòîâ ïî ïîçèòðîííîé àííèãè-

ëÿöèè. Äëÿ ìåæóçåëüíîãî àòîìà â γ-U Ef
SIA ðàâíî 0,7 ýÂ. Ýòî çíà÷åíèå ïîïàäàåò

â èíòåðâàë ýíåðãèé, îöåíåííûé äëÿ ìåæóçåëüíîãî àòîìà èç ñòàòè÷åñêèõ ðàñ÷å-

òîâ â ðàìêàõ ÒÔÏ: îò 0,5 äî 1,5 ýÂ, â çàâèñèìîñòè îò êîí�èãóðàöèè äå�åêòà.

Ïðè ýòîì Ef
SIA íèæå, ÷åì Ef

vac ÷òî óêàçûâàåò íà áîëåå âûñîêóþ êîíöåíòðàöèþ

ìåæóçåëüíûõ àòîìîâ â ìàòåðèàëå.

Èíòåðåñ ê èññëåäîâàíèþ äè��óçèîííûõ ìåõàíèçìîâ â óðàíå âûçâàí îñîáåí-

íîñòÿìè äè��óçèè â ýòîì ìàòåðèàëå. Íà äàííûé ìîìåíò èìååòñÿ âåñüìà îãðà-

íè÷åííîå ÷èñëî ðàáîò, ïîñâÿùåííîå äè��óçèè â �àçàõ óðàíà, è ìåõàíèçìû,

îáåñïå÷èâàþùèå àíîìàëüíîñòü äè��óçèîííûõ ïðîöåññîâ, íå èäåíòè�èöèðîâà-

íû. Èññëåäîâàíèå ÎÖÊ γ-U ïîêàçûâàåò, ÷òî äè��óçèîííàÿ ïîäâèæíîñòü â ýòîé

�àçå àíîìàëüíî âûñîêà (ïî ñðàâíåíèþ ñ íîðìàëüíûìè ÎÖÊ ìåòàëëàìè). Êàê

îòìå÷àåòñÿ â ëèòåðàòóðíûõ äàííûõ, îäíîé èç âîçìîæíûõ ïðè÷èí âîçíèêíîâåíèÿ

òàêîé îñîáåííîñòè ìîæåò áûòü ó÷àñòèå ìåæóçåëüíûõ àòîìîâ â ïðîöåññàõ äè�-
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Òàáëèöà 1. Ýíåðãèÿ îáðàçîâàíèÿ âàêàíñèè è ìåæóçåëüíîãî àòîìà â γ-U, â ýÂ. Äëÿ EAM

U-Mo-Xe è ADP U-Mo ïðèâåäåíû ýíåðãèè îáðàçîâàíèÿ äå�åêòîâ â ñïëàâå U-9Mo. Îøèáêà

îïðåäåëåíèÿ ýíåðãèé â ÌÄ-ðàñ÷åòå ñ ïîìîùüþ ïîòåíöèàëîâ ñîñòàâëÿåò ±0,1 ýÂ.

Ýêñïåðèìåíò ab initio �àñ÷åò 
 EAM U EAM U-Mo-Xe ADP U-Mo

(ëèò. äàííûå) (ëèò. äàííûå) ïîòåíöèàëàìè

(ëèò. äàííûå)

γ-U U-9Mo γ-U U-9Mo

Ef
vac 1,20±0,25 1,08; 1,4 1,75; 1,8�2,3 2,6 2,5 1,4 2,6 1,4

Ef
SIA � 0,5�1,5 0,35�0,7 0,7 1,05 0,3 1,2 1,3

�óçèè. Òàêîå ïðåäïîëîæåíèå ïîäòâåðæäàþò ðåçóëüòàòû èññëåäîâàíèÿ âëèÿíèÿ

ãèäðîñòàòè÷åñêîãî äàâëåíèÿ íà ñàìîäè��óçèþ â γ-U è ε-Pu. Äëÿ îòìå÷åííûõ

ìåòàëëîâ íàáëþäàåòñÿ ðîñò êîý��èöèåíòîâ ñàìîäè��óçèè ïîä äàâëåíèåì è,

ñëåäîâàòåëüíî, îòðèöàòåëüíûå çíà÷åíèÿ àêòèâàöèîííûõ îúåìîâ. Ïîñëåäíåå ðàñ-

ñìàòðèâàåòñÿ êàê äîêàçàòåëüñòâî òîãî, ÷òî äè��óçèÿ â ÎÖÊ óðàíå è ïëóòîíèè

ïðîèñõîäèò ñ ó÷àñòèåì íåâàêàíñèîííûõ âêëàäîâ.

Â íàñòîÿùåé ðàáîòå áûëî âûïîëíåíî ìîäåëèðîâàíèå äè��óçèè òî÷å÷íûõ

äå�åêòîâ â γ-U. Áûëè ðàññ÷èòàíû êîý��èöèåíòû äè��óçèè àòîìîâ çà ñ÷åò

äå�åêòîâ (Dαvac,D
α
SIA) â ñèñòåìå, ñîñòîÿùåé èç 2000 àòîìîâ óðàíà (ñ ïåðèîäè-

÷åñêèìè ãðàíè÷íûìè óñëîâèÿìè). �àñ÷åòû äè��óçèîííûõ õàðàêòåðèñòèê γ-U

âûïîëíÿëèñü ñ äâóìÿ ïîòåíöèàëàìè: EAM U, ïîñòðîåííîì â íàñòîÿùåé ðàáî-

òå, è MEAM U � ïîòåíöèàëîì, ïðåäëîæåííûì íåñêîëüêî ïîçæå äëÿ èññëåäîâà-

íèÿ ñâîéñòâ äå�åêòîâ â γ-�àçå (B. Beeler è äð., 2012 ã.). Ïðè çàäàííîé òåì-

ïåðàòóðå â ìîäåëè ñîçäàâàëñÿ åäèíè÷íûé äå�åêò çàäàííîãî òèïà � âàêàíñèÿ

èëè ìåæóçåëüíûé àòîì. Dαvac/SIA ïðè çàäàííîé êîíöåíòðàöèè äå�åêòîâ îïðå-

äåëÿåòñÿ èç ñðåäíåêâàäðàòè÷íîãî ñìåùåíèÿ âñåõ àòîìîâ â ñèñòåìå ñî âðåìå-

íåì: Dαvac/SIA =
∑Nα

i=1
∆r2i (α)/6t, çäåñü ri(α) � òðàåêòîðèÿ äâèæåíèÿ i-ãî àòîìà

(óñðåäíåíèå ïðîâîäèòñÿ ïî âñåì Nα àòîìàì òèïà α â ñèñòåìå), t � ïðîäîëæèòåë-

íîñòü ðàñ÷åòà. Íà îñíîâàíèè ïîëó÷åííûõ äàííûõ ìîæíî îöåíèòü êîý��èöèåíò

ñàìîäè��óçèè:

Dαself = cvac ·D
α
vac + cSIA ·D

α
SIA, (4)

êîòîðûé ìîæåò áûòü ñîïîñòàâëåí ñ ýêñïåðèìåíòàëüíî èçìåðåííûì êîý��èöè-

åíòîì äè��óçèè ðàäèîàêòèâíîãî èçîòîïà (�tra
er di�usivity�) â ìàòåðèàëå. cvac
è cSIA � ðàâíîâåñíûå êîíöåíòðàöèè äå�åêòîâ ïðè çàäàííîé òåìïåðàòóðå:

cvac/SIA = exp(−F f
vac/SIA/kBT ) = exp(Sf

vac/SIA/kB) exp(−E
f
vac/SIA/kBT ), (5)

F f
vac/SIA è Sf

vac/SIA � èçìåíåíèå ñâîáîäíîé ýíåðãèè è ýíòðîïèè ïðè îáðàçîâàíèè

äå�åêòà çàäàííîãî òèïà, k � ïîñòîÿííàÿ Áîëüöìàíà. Â íàñòîÿùåì ðàñ÷åòå äëÿ

âåëè÷èí exp(Sf
vac/kB) è exp(Sf

SIA/kB) áûëî ïðèíÿòî çíà÷åíèå 1. Ïðåäïîëîæå-
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íèå î òîì, ÷òî óêàçàííûå âêëàäû èìåþò âåëè÷èíó ïîðÿäêà åäèíèöû, îñíîâàíî

íà ðåçóëüòàòàõ ïðÿìûõ ïðîâåðî÷íûõ ðàñ÷åòîâ ðàâíîâåñíîé êîíöåíòðàöèè ìåæ-

óçåëüíûõ àòîìîâ â γ-U (ÌÄ-ìîäåëü ñ 10

6
àòîìîâ è îòêðûòîé ïîâåðõíîñòüþ).

Ìîäåëèðîâàíèå ïðè òåìïåðàòóðàõ 900 K è 970 K äàåò îöåíêó äëÿ exp(Sf
SIA/kB)

â èíòåðâàëå îò 0,6 äî 4. Ïîðÿäîê âåëè÷èíû ïîäòâåðæäàþò òàêæå ðåçóëüòàòû

ÌÄ-ðàñ÷åòîâ ðàâíîâåñíîé êîíöåíòðàöèè äå�åêòîâ â ÎÖÊ Zr (òåì æå ìåòîäîì):

ñîãëàñíî ëèòåðàòóðíûì äàííûì, âåëè÷èíà exp(Sf
SIA/kB) â ÎÖÊ Zr â èíòåðâà-

ëå òåìïåðàòóð 400-1500 K èçìåíÿåòñÿ îò 1 äî 8. Èíòåðâàë, â êîòîðîì çíà÷åíèÿ

DU
self ìîãóò ñäâèíóòüñÿ (ñ ñîõðàíåíèåì íàêëîíà çàâèñèìîñòè) ïðè èçìåíåíèè

âûáðàííîé âåëè÷èíû exp(Sf
SIA/kB), îòìå÷åí íà ðèñ. 3 â âèäå ïîãðåøíîñòè.

�èñ. 3. Êîý��èöèåíòû äè��óçèè àòîìîâ U çà ñ÷åò òî÷å÷íûõ äå�åêòîâ (ñëåâà).

Çàêðàøåííûå ñèìâîëû � ðåçóëüòàòû äëÿ ìîäåëåé ñ ìåæóçåëüíûì àòîìîì, ïóñòûå � äëÿ

ìîäåëè ñ âàêàíñèåé. Ñïðàâà ïðèâåäåíû êîý��èöèåíòû ñàìîäè��óçèè U â γ-U.

Ïîëó÷åííûå çàâèñèìîñòè êîý��èöèåíòîâ Dvac/SIA çà ñ÷åò âàêàíñèè è ìåæ-

óçåëüíîãî àòîìà ïðåäñòàâëåíû íà ðèñ. 3. Îáà ïîòåíöèàëà ïðåäñêàçûâàþò áóëüøóþ

ïîäâèæíîñòü ìåæóçåëüíûõ àòîìîâ, ÷òî â ñîâîêóïíîñòè ñ ìåíüøåé ýíåðãèåé îá-

ðàçîâàíèÿ ýòîãî äå�åêòà ïîçâîëÿåò ïðåäïîëàãàòü ìåæóçåëüíûé ìåõàíèçì äè�-

�óçèè îñíîâíûì äëÿ γ-U. Ïðè ýòîì ðåçóëüòàòû ðàñ÷åòàDU
self ñîãëàñóþòñÿ ñ îïû-

òàìè. Îöåíåííàÿ èç ÌÄ-ðàñ÷åòîâ ýíåðãèÿ ìèãðàöèè âàêàíñèè â γ-U ñîñòàâëÿåò

0,5±0,1 ýÂ, ÷òî íàõîäèòñÿ â ñîãëàñèè ñ îïóáëèêîâàííûìè ýêñïåðèìåíòàëüíûìè

äàííûìè (0,41±0,05 ýÂ).

�ëàâà 4 ïîñâÿùåíà ðàçðàáîòêå ìåæàòîìíîãî ïîòåíöèàëà äëÿ òðîéíîé ñèñòå-

ìû �óðàí-ìîëèáäåí-êñåíîí� (U-Mo-Xe). Îñîáåííîñòü ïîòåíöèàëà çàêëþ÷àåòñÿ â

òîì, ÷òî îí ïðèìåíèì äëÿ èññëåäîâàíèÿ êàê ÷èñòûõ ýëåìåíòîâ (U, Mo, Xe), òàê

è äâóõ- è òðåõêîìïîíåíòíûõ ñèñòåì íà èõ îñíîâå. Òàêèì îáðàçîì, ïîòåíöèàë ïîç-

âîëÿåò èññëåäîâàòü âçàèìîäåéñòâèå U, Mo è ñïëàâîâ U-Mo ñ êñåíîíîì. Ïîñòðî-

åíèå ïîòåíöèàëà âûïîëíÿëîñü òàêæå ìåòîäîì ñîãëàñîâàíèÿ ïî ñèëå, â ðàìêàõ

ìîäåëè ïîãðóæåííîãî àòîìà. Â ãëàâå ïðèâåäåí ïîëíûé ïåðå÷åíü íîðìèðîâî÷íûõ
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êîí�èãóðàöèé äëÿ EAM U-Mo-Xe. Îòìå÷åíû âåëè÷èíû ñðåäíåêâàäðàòè÷íîãî îò-

êëîíåíèÿ çíà÷åíèé ìåæàòîìíûõ ñèë, íàéäåííûõ ñ ïîòåíöèàëîì, îò ýòàëîííûõ

âåëè÷èí. Äëÿ òîãî ÷òîáû ïîëíîñòüþ çàäàòü ïîòåíöèàë äëÿ òðîéíîé ñèñòåìû òðå-

áîâàëîñü îïðåäåëèòü 12 �óíêöèé: FU(ρ), FMo(ρ), FXe(ρ), ρU(r), ρMo(r) ρXe(r),
φU−U(r), φU−Mo(r), φU−Xe(r), φMo−Mo(r), φMo−Xe(r), φXe−Xe(r).

Èçâåñòíî, ÷òî â ðàìêàõ ìîäåëè EAM ýíåðãèÿ îäíîêîìïîíåíòíîé ñèñòåìû èí-

âàðèàíòíà ïî îòíîøåíèþ ê îïðåäåëåííûì ïðåîáðàçîâàíèÿì �óíêöèé, âõîäÿùèõ

â âûðàæåíèå (1):

Gα(ρα) = Fα(ρα) + kρα ψα(rij) = φα(rij)− 2kρα(rij), α = U,Mo,Xe (6)

çäåñü k = −dFα/dρα ïðè çàäàííîé âåëè÷èíå ρα = ρ
0
α, ðàâíîé ðàâíîâåñíîé ýëåê-

òðîííîé ïëîòíîñòè, ñîîòâåòâóþùåé âûáðàííîé ñòðóêòóðå ýëåìåíòà α. Â ðåçóëü-

òàòå óêàçàííûõ ïðåîáðàçîâàíèé äëÿ îïðåäåëåííîé ñòðóêòóðû ìîæíî ïðèâåñòè

çàäàííóþ êîìïîíåíòó ÅÀÌ-ïîòåíöèàëà ê ý��åêòèâíîé ïàðíîé �îðìå. Ýòî ñâîé-

ñòâî ìîæíî èñïîëüçîâàòü äëÿ ñðàâíåíèÿ EAM-ìîäåëè ñ ïàðíûìè ïîòåíöèàëàìè.

Ñ ïîìîùüþ ïåðåõîäà ê ïàðíîìó �îðìàòó áûëî âûïîëíåíî ñðàâíåíèå ïîòåíöèàëà

äëÿ Xe, äåéñòâóþùåãî â EAM U-Mo-Xe, ñ øèðîêî ïðèìåíÿþùèìñÿ äëÿ îïèñàíèÿ

êñåíîíà ïàðíûì ïîòåíöèàëîì Åxp-6.

�åçóëüòàòû, ïðåäñòàâëåííûå íà ðèñ. 4, ïîêàçûâàþò, ÷òî âèä �óíêöèé áëèçîê.

Èç ðèñ. 4 âèäíî òàêæå, ÷òî ïàðíûé ïîòåíöèàë φMo−Xe(r) èç EAM U-Mo-Xe, ìî-

æåò áûòü ñ õîðîøåé òî÷íîñòüþ îïèñàí ìîäåëüþ Exp-6, â òî âðåìÿ êàê äëÿ �óíê-

öèè φU−Xe(r) õàðàêòåðåí áîëåå ñëîæíûé âèä. Ýòî ïîêàçûâàåò ñëîæíûé õàðàêòåð
âçàèìîäåéñòâèÿ ïðîäóêòîâ äåëåíèÿ ñ óðàíîì, äëÿ îïèñàíèÿ êîòîðîãî íåëüçÿ â

îáùåì ñëó÷àå èñïîëüçîâàòü ïðîñòûå ìîäåëè òèïà Exp-6.

�èñ. 4. Ôóíêöèÿ ψXe−Xe èç EAM U-Mo-Xe â ý��åêòèâíîì ïàðíîì �îðìàòå è Exp-6 (ñëåâà).

Ôóíêöèè φU−Xe è φMo−Xe èç ïîòåíöèàëà EAM U-Mo-Xe (ñïðàâà).

Âåðè�èêàöèÿ ïîòåíöèàëà âûïîëíÿëàñü ïóòåì ðàñ÷åòà ñâîéñòâ ÷èñòûõ êîì-
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ïîíåíòîâ (U, Mo, Xe), à òàêæå áèíàðíûõ ñïëàâîâ U-Mo. Îòìå÷àåòñÿ, ÷òî ïðè

ïåðåõîäå îò EAM U ê EAM U-Mo-Xe êà÷åñòâî âîñïðîèçâåäåíèÿ ñòðóêòóðû óðàíà

ñóùåñòâåííî íå èçìåíèëîñü. Îáúåì ýëåìåíòàðíîé ÿ÷åéêè α-U ïðè 300 K ðàâåí

20,287

�

A

3
/àò. ñ EAM U-Mo-Xe è 20,238

�

A

3
/àò. � 
 EAM U (îïûò: 20,747

�

A

3
/àò.)

Äëÿ ìîëèáäåíà ïàðàìåòð ðåøåòêè, âåëè÷èíû óïðóãèõ ìîäóëåé, òåïëîâîå ðàñøè-

ðåíèå è òåìïåðàòóðû ïëàâëåíèÿ ñîãëàñóþòñÿ ñ ýêñïåðèìåíòàëüíî èçìåðåííûìè.

Ef
vac äëÿ Mo ñîñòàâëÿåò 2,61 ýÂ ïðè ýêñïåðèìåíòàëüíîé îöåíêå â 2,6�3,2 ýÂ.

EAM U-Mo-Xe ñ õîðîøåé òî÷íîñòüþ âîñïðîèçâîäèò ýêñïåðèìåíòàëüíî èçìåðåí-

íûå èçîòåðìû ñæàòèÿ êðèñòàëëè÷åñêîãî (�ÖÊ) è æèäêîãî Xe ïðè 300 Ê è 900 Ê,

ñîîòâåòñòâåííî. Òåìïåðàòóðû ïëàâëåíèÿ Xe ïðè äàâëåíèÿõ äî 25 �Ïà îêàçûâà-

þòñÿ çàíèæåííûìè ïðèìåðíî íà 20% ïî ñðàâíåíèþ ñ îïûòîì.

Êàê ïîêàçûâàþò òåñòîâûå ÌÄ-ðàñ÷åòû, EAM U-Mo-Xe ìîæåò áûòü ïðèìåíåí

äëÿ èññëåäîâàíèÿ ñâîéñòâ ñïëàâîâ U-Mo. Óñòàíîâëåíî, ÷òî ïîòåíöèàë êîððåêòíî

âîñïðîèçâîäèò ñòðóêòóðó òâåðäîãî ðàñòâîðà ìîëèáäåíà â óðàíå â îáëàñòè êîí-

öåíòðàöèé îò 6 äî 12 ìàñ. % Mo (÷òî ñîîòâåòñòâóåò ñîñòàâó ðåàëüíîãî òîïëèâà).

Âåëè÷èíû óïðóãèõ ìîäóëåé è ïëîòíîñòè ÌÄ-ìîäåëè ñïëàâîâ áëèçêè ê îïûòíûì

îöåíêàì (ðèñ. 5). Òàêæå ïîòåíöèàë îáåñïå÷èâàåò ñòàáèëüíîñòü ñòðóêòóð òâåðäûõ

ðàñòâîðîâ Mo â α-U è óïîðÿäî÷åííîãî ñîåäèíåíèÿ U2Mo (∼ 33 àò. %. Mo).

�èñ. 5. Ïàðàìåòð ÎÖÊ ðåøåòêè ñïëàâîâ U-Mo (ñëåâà). Çàâèñèìîñòü ïëîòíîñòè ñïëàâà

U-10Mo îò òåìïåðàòóðû (ñïðàâà). Óêàçàíî çíà÷åíèå ïëîòíîñòè, ïîëó÷åííîå â òåîðåòè÷åñêîì

ðàñ÷åòå ïðè 0 K (A. Landa è äð., 2011 ã.) Çàêðàøåííûå êðóæêè � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì EAM

U-Mo-Xe, ðîìáû � ïîòåíöèàë ADP U-Mo.

Èç àíàëèçà ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ 2013 ã. ñëåäóåò, ÷òî ëåãèðîâàíèå γ-U

ìîëèáäåíîì ïðèâîäèò ê ïîíèæåíèþ êîý��èöèåíòîâ ñàìîäè��óçèè U â èíòåðâà-

ëå òåìïåðàòóð ∼1050 � 1300 K. Ïðè ýòîì ïîäâèæíîñòü àòîìîâ U â ñïëàâàõ U-Mo

îêàçûâàåòñÿ âûøå (â 5-10 ðàç) ïî ñðàâíåíèþ ñ ïîäâèæíîñòüþ Mo. �åçóëüòàòû,

ïðåäñòàâëåííûå íà ðèñ. 6, ïîêàçûâàþò, ÷òî EAM U-Mo-Xe ñ õîðîøåé òî÷íîñòüþ

âîñïðîèçâîäèò êîý��èöèåíòû ñàìîäè��óçèè U â ÷èñòîì γ-U, à òàêæå âåðíî

ïðåäñêàçûâàåò áî'ëüøóþ ïîäâèæíîñòü U â ñïëàâå U-9Mo. Ñõåìà ðàñ÷åòà DU
self

è DMo
self äëÿ ñïëàâà áûëà àíàëîãè÷íà ïðèìåíåííîé ðàíåå äëÿ ÷èñòîãî γ-U (ñì.
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óðàâíåíèÿ (4) è (5)). Êîý��èöèåíòû äè��óçèè DU
vac/SIA è DMo

vac/SIA âû÷èñëÿ-

ëèñü íà îñíîâàíèè äàííûõ î ñìåùåíèè àòîìîâ U è Mo â ìîäåëè ñïëàâà ïðè

íàëè÷èè äå�åêòà. Îòìå÷àåòñÿ, ÷òî îáà êîìïîíåíòà ñïëàâà îêàçûâàþòñÿ âîâëå-

÷åíû â ïðîöåññ äè��óçèè: â ïîëîæåíèè äå�åêòà ïîïåðåìåííî íàõîäÿòñÿ àòîìû

îáîèõ òèïîâ � U è Mo. Çíà÷åíèÿ Ef
SIA è Ef

vac äëÿ ñïëàâà îïðåäåëÿëîñü ïî âû-

ðàæåíèÿì (3). Âåëè÷èíû ýíåðãèé EN , EN−1 è EN+1 îöåíèâàëèñü â ðåçóëüòàòå

ÌÄ-ðàñ÷åòîâ ïðè êîíå÷íîé òåìïåðàòóðå. Â õîäå ðàñ÷åòà åäèíè÷íûé äå�åêò ìîã

ïåðåìåùàòüñÿ, òàêèì îáðàçîì îáåñïå÷èâàëîñü óñðåäíåíèå ýíåðãèè ïî ðàçëè÷íûì

ïîëîæåíèÿì äå�åêòà (è åãî îêðóæåíèþ).

�èñ. 6. Êîý��èöèåíòû ñàìîäè��óçèè U

è Mo â ÷èñòîì γ-U è ñïëàâàõ U-Mo.

�åçóëüòàòû ÌÄ-ðàñ÷åòîâ ïîêàçàíû

ñèìâîëàìè. Ëèòåðàòóðíûå äàííûå

îáîçíà÷åíû ëèíèÿìè.

Ó÷èòûâàÿ òî, ÷òî òèï àòîìà â ïîëî-

æåíèè äå�åêòà ìîã ìåíÿòüñÿ íà ïðîòÿæå-

íèè ÌÄ-ïðîáåãà, ïîëó÷åííûå Ef
SIA è Ef

vac

ïðåäñòàâëÿþò ñîáîé âåëè÷èíû, õàðàêòåðè-

çóþùèå ñàìîäè��óçèþ êàê óðàíà, òàê è

ìîëèáäåíà â U-9Mo.

Êàê ñëåäóåò èç ðèñ. 6, ìîäåëü ïîêàçûâà-

åò, ÷òî âû÷èñëåííûå êîý��èöèåíòû DU
self

è DMo
self â ñïëàâå U-9Mo îêàçûâàþòñÿ çà-

âûøåííûìè (íà 3 ïîðÿäêà) ïî ñðàâíåíèþ

ñ ðåçóëüòàòàìè ýêñïåðèìåíòàëüíûõ íàáëþ-

äåíèé. Ïðè÷èíîé òàêîãî çàâûøåíèÿ ÿâëÿ-

åòñÿ ðîñò DU
self â U-9Mo çà ñ÷åò ñèëüíîãî

óìåíüøåíèÿ Ef
SIA (ñì. òàáë. 1).

Â ïÿòîé ãëàâå óñëîæíåíèå ìîäåëè

ïîòåíöèàëà áûëî ïðåäïðèíÿòî äëÿ òîãî

÷òîáû äîáèòüñÿ áîëåå âûñîêîé òî÷íîñòè

îïèñàíèÿ ñâîéñòâ ñïëàâîâ U-Mo. Ïðåä-

ñòàâëåíû ðåçóëüòàòû ïðèìåíåíèÿ ìåòîäà

ñîãëàñîâàíèÿ ïî ñèëå äëÿ ñîçäàíèÿ ìîäå-

ëè ADP (Angular dependent potential). Êîí-

öåïöèÿ ADP-ïîòåíöèàëà áûëà ïðåäëîæåíà

â 2005 ã. êàê ðàñøèðåíèå ìîäåëè ïîãðóæåí-

íîãî àòîìà, âêëþ÷àþùåå çàâèñèìîñòü ýíåðãèè îò óãëà ìåæäó àòîìàìè (Y. Mishin

è äð., 2005 ã.). Âûðàæåíèå äëÿ ïîòåíöèàëüíîé ýíåðãèè ñèñòåìû çàäàåòñÿ â âèäå:

U =
∑

i,j, i>j

φαβ(rij) +
∑

i

Fα(ρi) +
1

2

∑

i,k

(µki )
2 +

1

2

∑

i,k,l

(λkli )
2 −

1

6

∑

i

ν2i , (7)

µki =
∑

i 6=j

uαβ(rij)r
k
ij, λkli =

∑

i 6=j

wαβ(rij)r
k
ijr

l
ij, νi =

∑

k

λkki . (8)

15



Âåêòîðû µ è òåíçîðíûå âåëè÷èíû λ îïèñûâàþòñÿ äîïîëíèòåëüíûìè ïàðíûìè

�óíêöèÿìè ìåæàòîìíîãî ðàññòîÿíèÿ: uαβ(r) è wαβ(r); k,l � êîîðäèíàòû x, y, z.

Ïðè ïåðåõîäå ê ADP-�îðìå ïîòåíöèàëà â íàáîð íîðìèðîâî÷íûõ äàííûõ áûëè

äîáàâëåíû äîïîëíèòåëüíûå êîí�èãóðàöèè, ñîîòâåòñòâóþùèå ñòðóêòóðå ñïëàâîâ

U-Mo è ñîåäèíåíèÿ U2Mo. Òàêæå áûëî óìåíüøåíî êîëè÷åñòâî êîí�èãóðàöèé

ìîëèáäåíà. Ïîñëå èçìåíåíèÿ ýòàëîííûõ äàííûõ è �îðìû ïîòåíöèàëà ïðîöåäó-

ðà îïòèìèçàöèè ïðîâîäèëàñü çàíîâî äëÿ âñåõ ïîòåíöèàëüíûõ �óíêöèé. Ñëå-

äóåò îòìåòèòü, ÷òî äëÿ òîãî ÷òîáû çàäàòü ïîòåíöèàë äëÿ äâóõêîìïîíåíòíîé

ñèñòåìû â âèäå (7) òðåáóåòñÿ îïðåäåëèòü 13 �óíêöèé: FU(ρ), FMo(ρ), ρU(r),
ρMo(r), φU−U(r), φU−Mo(r), φMo−Mo(r), uU−U(r), uU−Mo(r), uMo−Mo(r), wU−U(r),
wU−Mo(r), wMo−Mo(r).

�åçóëüòàòû âåðè�èêàöèè ADP-ïîòåíöèàëà ïóòåì ðàñ÷åòà õàðàêòåðèñòèê α-U

è γ-U ïîêàçûâàþò, ÷òî êà÷åñòâî âîñïðîèçâåäåíèÿ êðèâîé �õîëîäíîãî ñæàòèÿ� α-

U óëó÷øèëîñü: ñîãëàñèå ñ îïûòîì íàáëþäàåòñÿ ïðè äàâëåíèÿõ äî 100 �Ïà. Ïðè

ýòîì ïàðàìåòð ðåøåòêè è óïðóãèé ìîäóëü B ìîäåëè γ-U õóæå ñîãëàñóþòñÿ ñ

îïûòîì, ÷åì ïðè ïðèìåíåíèè EAM U: BADP U−Mo=84 �Ïà, BEAM U=95 �Ïà,

Bexp=113,3 �Ïà. Èçîòåðìà ñæàòèÿ Mo, âîññòàíîâëåííàÿ ñ ADP U-Mo, ñîãëà-

ñóåòñÿ ñ îïûòàìè äî äàâëåíèé ∼150 �Ïà, òîãäà êàê êîý��èöèåíò òåïëîâîãî

ðàñøèðåíèÿ îêàçûâàåòñÿ çàâûøåí ïî ñðàâíåíèþ ñ îïûòíûìè äàííûìè. Ïåðåõîä

ê ADP-�îðìå ïîòåíöèàëà ïîçâîëèë óëó÷øèòü âîñïðîèçâåäåíèå êîý��èöèåíòà

òåïëîâîãî ðàñøèðåíèÿ ñïëàâà U-10Mo (ñì. ðèñ. 5). Òàêæå ADP U-Mo âîñïðî-

èçâîäèò ñòàáèëüíóþ ñòðóêòóðó U2Mo, ïàðàìåòðû ðåøåòêè �àçû ñîãëàñóþòñÿ ñ

îïûòîì (îêëîíåíèå îò èçìåðåííûõ â ýêñïåðèìåíòå çíà÷åíèé ∼1

Äëÿ ADP-ïîòåíöèàëà áûëî ïîâòîðíî âûïîëíåíî ÌÄ-ìîäåëèðîâàíèå äè��ó-

çèè òî÷å÷íûõ äå�åêòîâ â γ-U è ñïëàâà U-9Mo. Ìåòîäèêà ðàñ÷åòà ïîëíîñòüþ

ñîîòâåòñòâîâàëà èçëîæåííîé â ãë. 3. ADP U-Mo, òàêæå êàê è äðóãèå ïðåäñòàâ-

ëåííûå ïîòåíöèàëû, ïðåäñêàçûâàåò ìåíüøóþ ýíåðãèþ îáðàçîâàíèÿ äëÿ ìåæ-

óçåëüíûõ àòîìîâ (ïî ñðàâíåíèþ ñ âàêàíñèÿìè, ñì. òàáë. 1). Ïðè ýòîì ëåãðîâà-

íèå óðàíà ìîëèäåíîì ïîâûøàåò Ef
SIA (ñì. òàáë. 1), ÷òî ïðèâîäèò ê óìåíüøåíèþ

êîý��èöèåíòîâ ñàìîäè��óçèè. ADP U-Mo âåðíî âîñïðîèçâîäèò èåðàðõèþ êî-

ý��èöèåíòîâ ñàìîäè��óçèè: DU
self (γ-U) > DU

self (U-9Mo) > DMo
self (U-9Mo). Íà

ðèñ. 6 ñèìâîëàìè îòìå÷åíû ðåçóëüòàòû ÌÄ-ìîäåëèðîâàíèÿ ñ ïðåäëîæåííûìè

ïîòåíöèàëàìè (çàêðàøåííûå ñèìâîëû � ADP U-Mo, îòêðûòûå � EAM U-Mo-Xe).

Ëèíèÿìè ïîêàçàíû ðåçóëüòàòû ýêñïåðèìåíòàëüíûõ èçìåðåíèé ñàìîäè��óçèè U

(â γ-U è ñïëàâå U-5Mo) è äàííûå òåðìîäèíàìè÷åñêèõ ðàñ÷åòîâ. �àññ÷èòàííàÿ

âåëè÷èíà DU
self â U-9Mo áëèçêà ê îöåíêå íà îñíîâàíèè îïûòíûõ äàííûõ.

Ïîëó÷åííûå ðåçóëüòàòû ïîçâîëÿþò çàêëþ÷èòü, ÷òî òîëüêî ìîäåëü ñ óðîâíåì

ñëîæíîñòè íå íèæå, ÷åì ADP-ïîòåíöèàë, ìîæåò áûòü èñïîëüçîâàíà äëÿ èññëå-

äîâàíèé ïðîöåññîâ ýâîëþöèè äå�åêòîâ â ñïëàâàõ U-Mo.
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Îñíîâíûå âûâîäû

�àçâèòà ìåòîäèêà ïîñòðîåíèÿ ìåæàòîìíûõ ïîòåíöèàëîâ è ðàçðàáîòàíû ïî-

òåíöèàëû, ïîçâîëÿþùèå ìîäåëèðîâàòü ñòðóêòóðó è ñâîéñòâ ÷èñòîãî óðàíà è

ñïëàâîâ U-Mo (â òîì ÷èñëå, ñ ó÷åòîì êñåíîíà) â øèðîêîì äèàïàçîíå äàâëå-

íèé è òåìïåðàòóð. Ñäåëàíû âûâîäû î õàðàêòåðå äè��óçèîííûõ ìåõàíèçìîâ,

ðåàëèçóþùèõñÿ â U è ñïëàâàõ U-Mo.

1. Íà îñíîâàíèè èçâåñòíûõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ î ñâîéñòâàõ óðàíà ðàç-

ðàáîòàí ïîòåíöèàë äëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ ñâîéñòâ ðàñïëàâà óðàíà, à òàêæå γ-U ïðè

âûñîêèõ òåìïåðàòóðàõ è äàâëåíèÿõ. Íà ïðèìåðå ïîòåíöèàëà äëÿ óðàíà âïåðâûå

ïðåäëîæåíà ìåòîäèêà íîðìèðîâêè ïîòåíöèàëüíûõ �óíêöèé ñ èñïîëüçîâàíèåì

ðåçóëüòàòîâ ýêñïåðèìåíòîâ ïî óäàðíîìó ñæàòèþ, ïîçâîëÿþùàÿ ïîñòðîèòü ìî-

äåëü, îïèñûâþùóþ ïîâåäåíèå âåùåñòâà â óñëîâèÿõ âûñîêèõ ñòåïåíåé ñæàòèÿ.

2. Íà îñíîâàíèè äàííûõ ab initio ðàñ÷åòîâ ðàçðàáîòàí ìåæàòîìíûé ïîòåí-

öèàë, äàþùèé âîçìîæíîñòü ìîäåëèðîâàíèÿ ñòðóêòóðû è ñâîéñòâ ÷èñòîãî óðàíà

â òðåõ �àçàõ: α-U, γ-U è ðàñïëàâ â øèðîêîì èíòåðâàëå òåìïåðàòóð è äàâëå-

íèé. Ïîëó÷åííûå çíà÷åíèÿ ïàðàìåòðîâ ðåøåòêè, óïðóãèõ ìîäóëåé, ïàðàìåòðà

�ðþíàéçåíà è òåìïåðàòóð �àçîâûõ ïåðåõîäîâ ñîãëàñóþòñÿ ñ èçâåñòíûìè ýêñïå-

ðèìåíòàëüíûìè äàííûìè.

3. Ïîñòðîåíû ìåæàòîìíûå ïîòåíöèàëû, ïîçâîëÿþùèå èññëåäîâàòü ñâîéñòâà

ñïëàâîâ U-Mo è èõ âçàèìîäåéñòâèå ñ êñåíîíîì. Ïðîâåäåíà âåðè�èêàöèÿ ïîòåí-

öèàëîâ ïóòåì ðàñ÷åòà ñòðóêòóðû è òåðìîäèíàìè÷åñêèõ õàðàêòåðèñòèê U, ñïëàâîâ

U-Mo è Mo. �åçóëüòàòû ïîêàçàëè, ÷òî óñëîæíåíèå �îðìû ïîòåíöèàëà ïîçâîëÿåò

äîáèòüñÿ äëÿ ìîäåëåé áèíàðíûõ êîìïîíåíòîâ ñèñòåìû U-Mo óëó÷øåíèÿ ñîãëà-

ñèÿ ñ îïûòíûìè äàííûìè ïî òàêèì õàðàêòåðèñòèêàì, êàê ïëîòíîñòü è êîý��è-

öèåíò òåïëîâîãî ðàñøèðåíèÿ.

4. Âûÿâëåíû ìåõàíèçìû, îïðåäåëÿþùèå ñàìîäè��óçèþ â γ-U. Ñ ïîìîùüþ

ÌÄ-ìîäåëè óðàíà âïåðâûå âûïîëíåí ðàñ÷åò êîý��èöèåíòîâ äè��óçèè òî÷å÷-

íûõ äå�åêòîâ â γ-U, à òàêæå ïðîâåäåíà îöåíêà ýíåðãèé îáðàçîâàíèÿ âàêàíñèé

è ìåæóçåëüíûõ àòîìîâ. Íà îñíîâàíèè ïîëó÷åííûõ äàííûõ ñäåëàí âûâîä î òîì,

÷òî àíîìàëüíàÿ áûñòðàÿ ñàìîäè��óçèÿ â γ-óðàíå ìîæåò áûòü îáúÿñíåíà âêëþ-

÷åíèåì ìåæóçåëüíîãî ìåõàíèçìà ñàìîäè��óçèè. Ñîïîñòàâëåíèå òåìïåðàòóðíîé

çàâèñèìîñòè êîý��èöèåíòà ñàìîäè��óçèè U, ðàññ÷èòàííîé â ýòîì ïðåäïîëî-

æåíèè, ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè ïîêàçûâàåò õîðîøåå ñîãëàñèå.

5. Ñäåëàí âûâîä î ìåõàíèçìàõ äè��óçèè â ñïëàâàõ ñèñòåìû U-Mo. Óñòàíîâ-

ëåíî, ÷òî ñàìîäè��óçèÿ â ñïëàâå U-9Mo îïðåäåëÿåòñÿ äè��óçèåé äå�åêòîâ

òèïà ìåæóçåëüíîãî àòîìà. Ïîêàçàíî, ÷òî ïîòåíöèàë â EAM-�îðìå äàåò íåêîð-

ðåêòíîå îïèñàíèå äè��óçèè â ñïëàâå U-9Mo è òîëüêî ìîäåëü ñ óðîâíåì ñëîæ-

íîñòè íå íèæå ADP-ïîòåíöèàëà ìîæåò áûòü èñïîëüçîâàíà äëÿ èññëåäîâàíèé

ïðîöåññîâ ýâîëþöèè äå�åêòîâ â áèíàðíûõ êîìïîíåíòàõ ñèñòåìû U-Mo.
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