Аннотационный отчет 

м.н.с. отдела 1.4 НИЦ-1 ТЭС ОИВТ РАН Смирновой Д.Е. 

по гранту ФПМУ за 2011-2012 гг.

Цели и задачи исследования: Основной целью представленного проекта являлось изучение структуры и свойств перспективных топливных материалов на основе урана методами атомистического моделирования. В качестве предметов исследования были выбраны сплавы уран-молибден (U-Mo), представляющие собой перспективные топлива для реакторов нового поколения, а также широко применяемый диоксид урана (UO2) и чистый уран (U). Для решения поставленной задачи были созданы новые (а также проанализированы уже существующие, в случае UO2) межатомные потенциалы для U-Mo, UO2, U. С помощью молекулярно-динамических моделей были рассчитаны механические и теплофизические свойства указанных материалов и изучены механизмы образования и диффузии радиационных дефектов различных типов. В ходе анализа полученных результатов была выполнена проверка их соответствия экспериментальным данным (там, где такое сравнение возможно) и предсказаны те свойства топливных материалов, для которых экспериментальные данные отсутствуют.

 Результаты работы
1  Исследование механизмов образования и диффузии дефектов в чистом уране. 

Механизмы, по которым осуществляется диффузия в чистом уране, на данный момент окончательно экспериментально не прояснены. В представленной работе были построены модели урана, содержащие точечные дефекты (вакансии или междоузлия). Для построенных систем были  рассчитаны энергии образования дефектов указанных типов в чистом γ-уране, а также вычислены коэффициенты диффузии атомов урана по вакансионному и межузельному механизмам в зависимости от температуры. Установлено, что энергия образования межузельного атома в материале оказывается ниже, чем для вакансии (что согласуется с существующими результатами расчетов [1-3]), а коэффициенты диффузии атомов, рассчитанные для модели монокристалла с междоузлием – выше, что позволяет предположить межузельный механизм диффузии урана.
2. Разработка межатомного  потенциала для тройной системы U-Mo-Xe и расчет свойств сплавов U-Mo, чистых U, Mo и Xe 
Потенциал межатомного взаимодействия для тройной системы U-Mo-Xe был сконструирован с помощью метода “Согласования по силе” (force-matching method) в рамках модели погруженного атома, которая позволяет учитывать не только парное, но и коллективное взаимодействие атомов. Идея метода заключается в создании потенциала на основании эталонных ab initio данных – межатомных сил, энергий и напряжений, рассчитанных для некоторых эталонных конфигураций с помощью программного кода VASP. Оптимизация потенциальных функций проводится с применением кода potfit. Потенциал позволяет проводить расчеты теплофизических свойств и свойств дефектов в системе. Потенциал сконструирован таким образом, что с его помощью можно выполнять моделирование как двойных и тройных систем (например, U-Mo, Mo-Xe), так и чистых компонентов системы – U, Mo и Xe. Верификация потенциала выполнялась путем расчета большого набора характеристик чистых урана, молибдена, ксенона, а также сплавов урана с молибденом и сравнения полученных результатов с опубликованными результатами экспериментов. Использовались данные о структуре и свойствах чистых компонентов системы и информация о свойствах топливных сплавов U-Mo: тепловому расширению, плотности, структуре. Было выяснено, что потенциал с хорошей точностью  воспроизводит основные характеристики компонентов системы, такие как параметры решетки (отклонение от экспериментально измеренных значений составляет 0 - 2%), упругие постоянные, температуры плавления, кривые сжатия. Кроме этого, он может применяться для моделирования топливных сплавов, содержащих до от ~ 10 до 25 атомных процентов молибдена, а также воспроизводит стабильную структуру упорядоченного соединения U2Mo. 
Разработанный потенциал был применен для моделирования сплава U-10Mo, содержащего 10 масс. % (или 21.6 ат. %) молибдена. Была предложена методика построения модели твердого раствора замещения молибдена в уране, позволяющая получить равновесный неупорядоченный раствор заданного состава (с ОЦК структурой). Как было показано с помощью расчета парных корреляционных функций, структура модели U-10Mo близка к исходной высокотемпературной ОЦК структуре чистого урана. Также были проанализированы результаты, полученные при моделировании с потенциалом упорядоченного соединения — интерметаллида U2Mo, содержащего ~ 33 атомных % молибдена. Следует отметить, что при построении потенциала в набор нормировочных данных не была специально заложена информация о структуре и свойствах U2Mo, поэтому в данном случае наблюдается несоответствие модельной структуры реальной. Различие проявляется в искажении оригинальной симметрии кристаллической решетки соединения.
В приготовленных моделях были рассчитаны коэффициенты диффузии атомов U, Mo при наличии в системе единичной вакансии или междоузлия. Результаты молекулярно-динамических расчетов позволяют заключить, что атомы урана в сплаве обладают существенно большей подвижностью, чем атомы молибдена, их участие в диффузионных процессах более заметно. Подобное заключение согласуется с результатами экспериментального измерения взаимной диффузии урана и молибдена [4]. Также результаты моделирования показали, что добавление примеси (молибдена) приводит к уменьшению подвижности междоузлий в материале, по сравнению с чистым ураном. 

3 Моделирование топлива UO2
Был проведен обзор опубликованных данных по межатомным потенциалам для UO2 и выполнена их сравнительная верификация; Были выявлены потенциалы, адекватно описывающие структуру и основные свойства диоксида урана: упругие модули, температуру плавления – они изложены в работах Morelon et al [5],  Якуб и др [6] и Поташников и др. [7].
При помощи перечисленных потенциалов были проведены молекулярно-динамические расчеты, ориентированные на исследование поведения радиационных дефектов в UO2. Для этого с каждым из трех выбранных потенциалов была построена серия моделей, содержащих единичный дефект урана или кислорода заданного типа — вакансию или междоузлие. Температуры были заданы в пределах от 600 до 1400 К для моделей с дефектами кислорода, и от 1600 до 2400 К для систем с дефектами урановой подрешетки. В результате выполненных расчетов впервые были получены явно величины коэффициента диффузии кислорода и урана (при наличии в системе единичных дефектов заданного типа), а также коэффициенты диффузии дефектов, в зависимости от температуры, для всех трех выбранных потенциалов. Для проверки из полученных зависимостей были получены энергии миграции Em дефектов и сопоставлены с имеющимися расчетными и экспериментальными данными. Установлено, что рассчитанные Em находятся в хорошем согласии с результатами экспериментальных наблюдений, а также с данными для Em,, полученными с применением других расчетных методик. 
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