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ÓÄÊ 538.95Î ÒÅÌÏÅÐÀÒÓÐÍÎÉ ÇÀÂÈÑÈÌÎÑÒÈ ÌÅÆÀÒÎÌÍÎÃÎ ÏÎÒÅÍÖÈÀËÀÏÐÈ ÌÎËÅÊÓËßÐÍÎ-ÄÈÍÀÌÈ×ÅÑÊÎÌ ÌÎÄÅËÈÐÎÂÀÍÈÈÑÂÎÉÑÒÂ ÄÈÎÊÑÈÄÀ ÓÐÀÍÀÞ. Ñ. Íàãîðíîâ, Ð. Þ. Ìàõìóä-Àõóíîâ, Á. Ì. Êîñòèøêî,Â. Í. Ãîëîâàíîâ, Â. Â. Ñâåòóõèí, À. Â. Êàö(Óëüÿíîâñêèé ÃÓ)Ïðè ìîäåëèðîâàíèè òåðìè÷åñêèõ èçìåíåíèé ñâîéñòâ ñòåõèîìåòðè÷åñêîãî äèîêñèäàóðàíà ìåòîäîì ìîëåêóëÿðíîé äèíàìèêè ïðèìåíåí íîâûé ïîäõîä ê âûáîðó ïîòåíöèàëàìåæàòîìíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ. Â ñîîòâåòñòâèè ñ òåîðåìîé Ýðåíôåñòà è óñðåäíåííûìïî âðåìåíè ïîòåíöèàëîì âçàèìîäåéñòâèÿ ïàðàìåòðû ïîòåíöèàëà â ìåòîäå âûáèðàëèñüâ âèäå ìåäëåííî ìåíÿþùèõñÿ òåìïåðàòóðíûõ çàâèñèìîñòåé. Ðàññ÷èòàííûå çíà÷åíèÿïîñòîÿííîé ðåøåòêè, ýíòàëüïèè è òåïëîåìêîñòåé ïðè ïîñòîÿííîì îáúåìå è äàâëåíèè ñâûñîêîé òî÷íîñòüþ ñîâïàäàþò ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè â øèðîêîì äèàïàçîíåòåìïåðàòóð îò 250 äî 3 150K, ÷òî ïîäòâåðæäàåò ïåðñïåêòèâíîñòü äàííîãî ïîäõîäà.Êëþ÷åâûå ñëîâà: ìîëåêóëÿðíàÿ äèíàìèêà, äèîêñèä óðàíà, ìîäåëèðîâàíèå,ïîòåíöèàë.ÂâåäåíèåÌåòîä ìîëåêóëÿðíîé äèíàìèêè (ÌÄ) øèðî-êî èñïîëüçóåòñÿ äëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ ïîâåäåíèÿìàòåðèàëîâ ïîä îáëó÷åíèåì [1], ïîñêîëüêó ïî-ëó÷åíèå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ ñîïðÿæåíîñ áîëüøèìè çàòðàòàìè. Íåñìîòðÿ íà òî, ÷òîñòåõèîìåòðè÷åñêèé äèîêñèä óðàíà ÿâëÿåòñÿ íàè-áîëåå èñïîëüçóåìûì â ïðîìûøëåííûõ ðåàêòî-ðàõ è ñîîòâåòñòâåííî ýêñïåðèìåíòàëüíî èçó÷åí-íûì àêòèíèä-îêñèäíûì òîïëèâîì [2], â íàñòîÿ-ùåå âðåìÿ èññëåäîâàíèå ñâîéñòâ ýòîãî ìàòåðè-àëà ñ ïîìîùüþ ìåòîäà ÌÄ âåäåòñÿ äîñòàòî÷íîàêòèâíî. Òàê, â ðàáîòå [3] ïîêàçàíî, ÷òî ïðîöåñ-ñû ìèãðàöèè è êëàñòåðèçàöèè âàêàíñèé àòîìîâêèñëîðîäà ïðîòåêàþò íàèáîëåå àêòèâíî âáëèçèãðàíèöû äèñëîêàöèé, ÷òî ÿâëÿåòñÿ îäíèì èç âîç-ìîæíûõ ïóòåé ôîðìèðîâàíèÿ ìèêðîñòðóêòóðûîáîëî÷êè òàáëåòêè òîïëèâà ïðè âûãîðàíèè â ðå-àêòîðå. Êðîìå òîãî, ìåòîä ÌÄ ïîçâîëÿåò èñ-ñëåäîâàòü ðàäèàöèîííî-ñòèìóëèðîâàííóþ äèô-ôóçèþ [4], äèíàìèêó ôàçîâûõ ïåðåõîäîâ ïîä äàâ-ëåíèåì [5] è ìíîãîå äðóãîå.Ñóùåñòâåííûì îãðàíè÷åíèåì ìåòîäà ÌÄ ÿâ-ëÿåòñÿ âðåìÿ ìîäåëèðîâàíèÿ, â ëó÷øåì ñëó÷àåíå ïðåâûøàþùåå äåñÿòêà íàíîñåêóíä. Îäíàêîýòîò íåäîñòàòîê ìîæíî ïðåîäîëåòü ïðè èññëåäî-

âàíèè ìèãðàöèîííûõ ïðîöåññîâ ñ ïîìîùüþ ïðè-åìà, íàçûâàåìîãî ìåòîäîì òåðìè÷åñêè óñêîðåí-íîé äèíàìèêè [3]. Çíàÿ ýíåðãèþ àêòèâàöèè ïðî-öåññà, ìîæíî ïåðåíåñòè äàííûå ðàñ÷åòà, ïîëó-÷åííûå äëÿ âûñîêèõ òåìïåðàòóð, íà íèçêèå òåì-ïåðàòóðû ñ îäíîâðåìåííûì óâåëè÷åíèåì ìîäå-ëèðóåìîãî âðåìåíè íà íåñêîëüêî ïîðÿäêîâ. Âñâÿçè ñ ýòèì ðàñ÷åòû äëÿ âûñîêèõ òåìïåðàòóðñòàíîâÿòñÿ îñîáåííî àêòóàëüíûìè: îíè ïîçâîëÿ-þò ïðîâîäèòü ìîäåëèðîâàíèå ìåòîäîì ÌÄ äëÿïåðèîäîâ âðåìåíè äî äåñÿòêîâ ìèêðîñåêóíä.Äëÿ ìîäåëèðîâàíèÿ ñâîéñòâ äèîêñèäà óðà-íà ìåòîäîì ÌÄ èñïîëüçóåòñÿ ïàðíûé ïîòåíöè-àë ìåæàòîìíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ñ ïàðàìåòðà-ìè, îïðåäåëÿåìûìè, êàê ïðàâèëî, ïîëóýìïèðè-÷åñêèì ìåòîäîì [6]. Âûáîð ïîòåíöèàëà âçàèìî-äåéñòâèÿ ÷àñòèö ÿâëÿåòñÿ íàèáîëåå âàæíûì ýòà-ïîì ïîñòðîåíèÿ ÷èñëåííîé ìîäåëè è, êàê ïðà-âèëî, âûçûâàåò íåìàëî äèñêóññèé. Âîîáùå ãî-âîðÿ, äëÿ íàõîæäåíèÿ ïîòåíöèàëà âçàèìîäåé-ñòâèÿ íåîáõîäèìî ðåøèòü óðàâíåíèå Øðåäèíãå-ðà äëÿ ðàññìàòðèâàåìîé ñèñòåìû ÷àñòèö. Îäíà-êî, êàê ïîêàçàëà ïðàêòèêà, èñïîëüçîâàíèå äëÿÌÄ-ðàñ÷åòîâ ïîòåíöèàëîâ, ïîëó÷àåìûõ èç ïåð-âûõ ïðèíöèïîâ, ïðèâîäèò ê îòðèöàòåëüíûì ðå-çóëüòàòàì. Ïîýòîìó øèðîêîå ðàñïðîñòðàíåíèå� 27 �



Þ. Ñ. Íàãîðíîâ, Ð. Þ. Ìàõìóä-Àõóíîâ, Á. Ì. Êîñòèøêî, Â. Í. Ãîëîâàíîâ, Â. Â. Ñâåòóõèí, À. Â. Êàöïîëó÷èë äðóãîé ïîäõîä � ýòî èñïîëüçîâàíèå ïðî-ñòûõ ìîäåëüíûõ ïîòåíöèàëîâ, âèä êîòîðûõ, êàêïðàâèëî, îñíîâûâàåòñÿ íà òåîðåòè÷åñêèõ ïðåä-ñòàâëåíèÿõ î íàèáîëåå ñóùåñòâåííûõ âêëàäàõ âðàññìàòðèâàåìûé òèï âçàèìîäåéñòâèÿ. Ïàðà-ìåòðû ïîòåíöèàëîâ íàõîäÿòñÿ èç ñîïîñòàâëåíèÿðàñ÷åòíûõ è ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ. Ïðèýòîì ïîòåíöèàë, îïòèìèçèðîâàííûé ïî îäíîìóñâîéñòâó, ìîæåò ñóùåñòâåííî îòëè÷àòüñÿ îò ïî-òåíöèàëà, îïòèìèçèðîâàííîãî ïî äðóãîìó ñâîé-ñòâó. Òî åñòü âûáîð ïîòåíöèàëà îáîñíîâûâàåòñÿêîíêðåòíîé çàäà÷åé.Ñ ðàçâèòèåì âû÷èñëèòåëüíîé òåõíèêè ïîòåí-öèàëû ñòàíîâÿòñÿ áîëåå ñëîæíûìè, à êîëè÷å-ñòâî ïàðàìåòðîâ ïîñòîÿííî óâåëè÷èâàåòñÿ. Íà-ïðèìåð, â ðàáîòå [7] ïðè ìîäåëèðîâàíèè ìàã-íèòíûõ ñâîéñòâ â ïîòåíöèàëå ïîÿâëÿþòñÿ ñëà-ãàåìûå, ó÷èòûâàþùèå ýëåêòðîííóþ ïëîòíîñòüäëÿ ðàçëè÷íûõ ñïèíîâûõ ñîñòîÿíèé, ÷òî äîëæíîïðèâåñòè ê òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ïàðàìåò-ðîâ ïîòåíöèàëà.Â îáùåì ñëó÷àå ïîòåíöèàë âçàèìîäåéñòâèÿìîæíî îïðåäåëèòü, çíàÿ ïîòåíöèàëüíóþ ýíåð-ãèþ àòîìà â êàæäîé òî÷êå êðèñòàëëà. Â ñî-îòâåòñòâèè ñ òåîðåìîé Ýðåíôåñòà äëÿ ñðåäíåãîñîñòîÿíèÿ ìåõàíè÷åñêèõ âåëè÷èí â îäíîìåðíîìñëó÷àå èìååò ìåñòî êâàíòîâîå óðàâíåíèå Íüþòî-íà [8]: �d2xdt2 = �@U (x)@x ;ãäå � � ìàññà âîëíîâîãî ïàêåòà àòîìà; U (x) �óñðåäíåííàÿ ïî âðåìåíè ïîòåíöèàëüíàÿ ýíåðãèÿàòîìà â êðèñòàëëå; x � êîîðäèíàòà öåíòðà òÿ-æåñòè âîëíîâîãî ïàêåòà àòîìà â êðèñòàëëå.Â îáùåì ñëó÷àå ïîñëå ïðèìåíåíèÿ ïðàâèëà âû-÷èñëåíèÿ ñðåäíåãî çíà÷åíèÿ ñèëû â êâàíòîâîéìåõàíèêå è ðàçëîæåíèÿ â ðÿä Òåéëîðà ïî ñòåïå-íÿì �x ìîæíî ïîëó÷èòü [8]@U (x)@x = @U (x)@x + 12 @3U (x)@x3 �x2 + :::Ïðè ìîäåëèðîâàíèè ìåòîäîì ÌÄ ïðèíÿòîïîëüçîâàòüñÿ êëàññè÷åñêèìè óðàâíåíèÿìè Íüþ-òîíà, ãäå ó÷èòûâàåòñÿ òîëüêî ïåðâîå ñëàãàåìîåóñðåäíåííîé ñèëû, â òî âðåìÿ êàê ìàëàÿ âåëè-÷èíà 12 @3U (x)@x3 �x2 òàêæå äàåò âêëàä â äèíàìè-êó äâèæåíèÿ. Íåîáõîäèìî çàìåòèòü, ÷òî ïåðâîåñëàãàåìîå áóäåò íåèçìåííûì, â òî âðåìÿ êàê âòî-ðîå áóäåò ðàñòè ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû è äèñïåð-

ñèè êîëåáàíèé àòîìîâ è åãî âêëàä áóäåò óâåëè÷è-âàòüñÿ. Èìåííî ïîýòîìó â íàñòîÿùåé ðàáîòå äëÿìîäåëèðîâàíèÿ òåðìè÷åñêèõ èçìåíåíèé ñâîéñòâñòåõèîìåòðè÷åñêîãî äèîêñèäà óðàíà ïðåäëàãàåò-ñÿ èñïîëüçîâàòü ïîòåíöèàë ñ ïàðàìåòðàìè, çàâè-ñÿùèìè îò òåìïåðàòóðû. Àíàëîãè÷íûé ïîäõîäáûë èñïîëüçîâàí àâòîðàìè ðàáîò [8, 9], â êîòî-ðûõ ïðèìåíÿëñÿ ýôôåêòèâíûé ïîòåíöèàë âçàè-ìîäåéñòâèÿ ïðè ìîäåëèðîâàíèè ñïëàâà AuCd.Ìåòîä ðàñ÷åòàÌîäåëèðîâàíèå ìåòîäîì ÌÄ ïðîâîäèëîñü âïåðèîäè÷åñêèõ ãðàíè÷íûõ óñëîâèÿõ ñ èñïîëü-çîâàíèåì ïðîãðàììíîãî êîìïëåêñà Moldy [10].Òðàíñëèðóåìàÿ ÿ÷åéêà áûëà âûáðàíà â âèäå êó-áè÷åñêîãî êðèñòàëëà ñî ñòðóêòóðîé ôëþîðèòà èñîäåðæàëà 768 èîíîâ, èëè 4�4�4 ýëåìåíòàðíûõÿ÷ååê. Äëÿ âñåõ ðàñ÷åòîâ øàã èíòåãðèðîâàíèÿáûë âûáðàí 4ôñ, ðàäèóñ îáðåçàíèÿ ïîòåíöèàëàáûë ðàâåí 1ìì. Â çàâèñèìîñòè îò çàäà÷è ðàñ-÷åòû âåëèñü ëèáî â àíñàìáëå NVE ïðè ïîñòîÿí-íîì îáúåìå è ýíåðãèè, ëèáî â àíñàìáëå NPT ïðèïîñòîÿííîì äàâëåíèè è òåìïåðàòóðå; êîëè÷åñòâî÷àñòèö â ñèñòåìå áûëî íåèçìåííûì â îáîèõ ñëó-÷àÿõ.Ïîòåíöèàë ìåæàòîìíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ áûëâûáðàí â ôîðìå ïîòåíöèàëà Áîðíà�Ìàéåðà,÷òî îáåñïå÷èëî ìèíèìàëüíûé íàáîð ïàðàìåòðîâ,íåêîòîðûå èç êîòîðûõ âçÿòû â âèäå êóñî÷íî-ëèíåéíûõ ôóíêöèé òåìïåðàòóðû:U (rij) = zi (T ) zj (T ) e2rij ++ f0 (T ) (bi + bj) exp�ai + aj � rijbi + bj �� cicjr6ij ;ãäå ïåðâîå ñëàãàåìîå ñîîòâåòñòâóåò êóëîíîâñêî-ìó âçàèìîäåéñòâèþ, à âòîðîå è òðåòüå � ïîòåí-öèàëó Áîðíà�Ìàéåðà [11]. Èíäåêñû i è j ñî-îòâåòñòâóþò êèñëîðîäó èëè óðàíó. Çíà÷åíèÿ íåçàâèñèìûõ îò òåìïåðàòóðû ïàðàìåòðîâ ïîòåíöè-àëà áûëè âçÿòû èç ðàáîòû [12].Äëÿ âîññòàíîâëåíèÿ ïàðàìåòðîâ ïîòåíöèàëàzi è f0 áûëè èñïîëüçîâàíû ýêñïåðèìåíòàëüíûåäàííûå ïî òåïëîâîìó ðàñøèðåíèþ ðåøåòêè UO2è èçìåíåíèþ ýíòàëüïèè [13]. Èíòåðåñíî, ÷òîïîëó÷åííûå ïî ïðåäëàãàåìîé ìåòîäèêå çíà÷å-íèÿ äðîáíîãî çàðÿäà z è ïàðàìåòðà f0 èìåþòäâå õàðàêòåðíûå ëèíåéíûå îáëàñòè ñ ïåðåõî-äîì èç îäíîé â äðóãóþ ïðè òåìïåðàòóðå âáëè-çè 2 500Ê � òåìïåðàòóðå ïåðåõîäà â ñóïåðèîí-� 28 �



Î òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ìåæàòîìíîãî ïîòåíöèàëà ïðè ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêîì . . .íîå ñîñòîÿíèå [14]. Ïîäîáðàííûå çíà÷åíèÿ ïàðà-ìåòðîâ ïîòåíöèàëà àïïðîêñèìèðîâàëèñü ëèíåé-íûìè çàâèñèìîñòÿìè â êàæäîé îáëàñòè (äî è ïî-ñëå 2 500Ê) (ðèñ. 1). Âî âñåõ äàëüíåéøèõ ðàñ÷å-òàõ çíà÷åíèÿ ïàðàìåòðîâ âû÷èñëÿëèñü èç ïîëó-÷åííûõ êóñî÷íî-ëèíåéíûõ çàâèñèìîñòåé.Ïîäîáíàÿ ìåòîäèêà ââåäåíèÿ ëèíåéíûõ òåìïå-ðàòóðíûõ çàâèñèìîñòåé ïîçâîëÿåò ñóùåñòâåííîóïðîñòèòü ïðîöåäóðó ïîäáîðà ïàðàìåòðîâ ïîòåí-öèàëà äëÿ äðóãèõ ìàòåðèàëîâ. Â ïîäòâåðæäå-íèå ïðåäëàãàåìîé ìåòîäèêè ðàñ÷åòà ìîæíî çàìå-òèòü, ÷òî òåìïåðàòóðíîå èçìåíåíèå ïàðàìåòðîâïîòåíöèàëà ñóùåñòâåííî ìåíüøå èõ àáñîëþòíûõâåëè÷èí, ò. å. ïðîâåäåííûé ðàñ÷åò ïîêàçûâàåòïðàâèëüíîñòü ïðèíÿòîãî ïðèáëèæåíèÿ ïðè âû-áîðå ïîòåíöèàëà.

Ðèñ. 1. Çàâèñèìîñòè ïàðàìåòðà f0 (âíèçó) è äðîáíî-ãî çàðÿäà èîíà êèñëîðîäà z (ââåðõó) îò òåìïåðàòóðûè èõ êóñî÷íî-ëèíåéíàÿ àïïðîêñèìàöèÿ ñ ïåðåõîäîìâáëèçè òî÷êè 2 500KÐàñ÷åò ýíòàëüïèèè òåðìè÷åñêîãî ðàñøèðåíèÿ êðèñòàëëàÏðåäëàãàåìàÿ â íàñòîÿùåé ðàáîòå ìåòî-äèêà âûáîðà ïîòåíöèàëà (äàëåå ïîòåíöèàëàNMKG) ïîçâîëÿåò ðàññ÷èòàòü ïàðàìåòð ðåøåò-êè è ýíòàëüïèþ äèîêñèäà óðàíà ñ äîñòàòî÷-íîé òî÷íîñòüþ âî âñåì òåìïåðàòóðíîì èíòåðâà-ëå (ðèñ. 2, 3). Ïðè ýòîì ïàðàìåòðû ïîòåíöèà-ëà NMKG ìåíÿþòñÿ íå áîëåå ÷åì íà 10% (ñì.ðèñ. 1). Íåîáõîäèìî îòìåòèòü, ÷òî çàâèñèìîñòèz è f0, ðàññ÷èòàííûå ñ èñïîëüçîâàíèåì íàèáîëåå

ïðèìåíÿåìûõ íà ñåãîäíÿøíèé äåíü ïîòåíöèàëîâ,òàêèõ êàê Basak [15], Morelon [16], Yamada [17],ñóùåñòâåííî îòëè÷àþòñÿ îò ýêñïåðèìåíòàëüíûõâ äèàïàçîíå òåìïåðàòóð 1 500�3 150K; òåì áîëååî÷åâèäíû èõ îòëè÷èÿ äëÿ êëàññè÷åñêèõ ïîòåí-öèàëîâ Arima è Lewis [13]. Ïîñêîëüêó îñíîâ-íûå ðàñ÷åòû âåëèñü äëÿ òåìïåðàòóðíîãî èíòåð-âàëà 600�1 100K, ýòèìè îòêëîíåíèÿìè äî ñèõïîð ïðåíåáðåãàëè. Îäíàêî ñ èñïîëüçîâàíèåì ìå-òîäà òåðìè÷åñêè óñêîðåííîé äèíàìèêè òåìïåðà-òóðíûé èíòåðâàë ìîæåò áûòü ñóùåñòâåííî ðàñ-øèðåí äî îáëàñòè âûñîêèõ òåìïåðàòóð.Èíòåðåñíî, ÷òî ïàðàìåòð ðåøåòêè, ðàññ÷è-òàííûé ñ èñïîëüçîâàíèåì ïîòåíöèàëîâ Basak èMorelon, ñîâïàäàåò ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàí-íûìè äîñòàòî÷íî õîðîøî (ñì. ðèñ. 2), íî ïðèýòîì ôóíêöèÿ ýíòàëüïèè ðàñõîäèòñÿ c ýêñïåðè-ìåíòàëüíûìè äàííûìè ñ ðîñòîì òåìïåðàòóðû(ñì. ðèñ. 3). Íàïðîòèâ, çíà÷åíèÿ, ïîëó÷åííûåñ èñïîëüçîâàíèåì ïîòåíöèàëà Yamada, äàþò ñó-ùåñòâåííóþ ïîãðåøíîñòü ïðè ðàñ÷åòå ïàðàìåòðàðåøåòêè, íî ïðè ïîäáîðå ìîäóëÿ óïðóãîñòè ïðè-âîäÿò ê íàèáîëåå òî÷íîìó ðåçóëüòàòó.Îòëè÷èå ÷èñëåííûõ è ýêñïåðèìåíòàëüíûõ çíà-÷åíèé âûíóæäàåò èñêàòü íîâûå ïîäõîäû, ÷òî ÷à-ñòî ïðèâîäèò ê íåîáîñíîâàííîìó óâåëè÷åíèþ êî-ëè÷åñòâà ïàðàìåòðîâ â ïîòåíöèàëå [1, 13]. Ñå-ãîäíÿ òîëüêî ôîðì ïîòåíöèàëîâ èçâåñòíî áîëååøåñòè [10], ÷òî ñîîòâåòñòâåííî ïðèâîäèò ê ðàç-ëè÷èÿì ïîëó÷åííûõ íà èõ îñíîâå ÷èñëåííûõ ðå-çóëüòàòîâ è ñâèäåòåëüñòâóåò î íåîäíîçíà÷íîñòèìåòîäà ÌÄ. Ïðåäëàãàåìûé â íàñòîÿùåé ðàáî-òå ïîäõîä ïîçâîëÿåò íàäåÿòüñÿ, ÷òî ó÷åò òåì-ïåðàòóðíûõ çàâèñèìîñòåé ïàðàìåòðîâ ïîòåíöè-àëà, íåçàâèñèìî îò åãî âûáðàííîé ôîðìû, áó-äåò ïðèâîäèòü ê îäèíàêîâûì ÷èñëåííûì ðåçóëü-òàòàì è òî÷íîìó ñîîòâåòñòâèþ èçâåñòíûì ýêñïå-ðèìåíòàëüíûì äàííûì.Ïðåäëîæåííûé â íàñòîÿùåé ðàáîòå ïîäõîä äà-åò õîðîøåå ñîãëàñèå ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè çíà-÷åíèÿìè âî âñåì äèàïàçîíå òåìïåðàòóð, ïðè ýòîìïîãðåøíîñòü ðàñ÷åòîâ íå ïðåâûøàåò 0,5% (ñì.ðèñ. 3). Ïîãðåøíîñòü ðàñ÷åòîâ ñ ïðèìåíåíèåìíàèáîëåå òî÷íûõ íà ñåãîäíÿøíèé äåíü ïîòåíöè-àëîâ âàðüèðóåòñÿ îò 2 äî 17% â çàâèñèìîñòè îòòåìïåðàòóðû â äèàïàçîíå 1 500�3 000K. Íåîáõî-äèìî îòìåòèòü, ÷òî ïîëó÷åíî õîðîøåå ñîãëàñèåäâóõ ýêñïåðèìåíòàëüíûõ çàâèñèìîñòåé ñ ðàñ÷å-òàìè íà îñíîâå ïîòåíöèàëà NMKG. Äëÿ ïðîâåð-êè ïîäáîðà ïàðàìåòðîâ f0 è zi áûëè ïðîâåäå-íû äîïîëíèòåëüíûå ðàñ÷åòû òåïëîåìêîñòåé CPè CV .� 29 �
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Ðèñ. 2. Ñðàâíåíèå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ïàðàìåòðà ðåøåòêè UO2 ñ ðåçóëü-òàòàìè ðàñ÷åòîâ ñ èñïîëüçîâàíèåì ïðåäëàãàåìîãî ïîòåíöèàëà NMKG è äðóãèõ ïîòåíöèàëîâ [15�17]: - - - �ýêñïåðèìåíò; N � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì NMKG; � � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Basak; + � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîìMorelon; � � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Yamada; M � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Arima; � � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîìLewis

Ðèñ. 3. Ñðàâíåíèå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ýíòàëüïèè ñ ðåçóëüòàòà-ìè ðàñ÷åòîâ ñ èñïîëüçîâàíèåì ïðåäëàãàåìîãî ïîòåíöèàëà NMKG è äðóãèõ ïîòåíöèàëîâ [15, 16, 18]:- - - � ýêñïåðèìåíò; � � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì NMKG; M � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Basak; N � ðàñ÷åò ñïîòåíöèàëîì Potashnikov; Æ � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Morelon� 30 �



Î òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ìåæàòîìíîãî ïîòåíöèàëà ïðè ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêîì . . .Ðàñ÷åò òåïëîåìêîñòåé CP è CVÒåïëîåìêîñòè ïðè ïîñòîÿííîì äàâëåíèè è ïî-ñòîÿííîì îáúåìå áûëè ðàññ÷èòàíû ñîîòâåòñòâåí-íî â àíñàìáëÿõ NPT è NVE. Ñ ýòîé öåëüþ âû-÷èñëåííàÿ çàâèñèìîñòü ýíåðãèè ñèñòåìû àòîìîâîò òåìïåðàòóðû àïïðîêñèìèðîâàëàñü ôóíêöèÿ-ìè â âèäå ïîëèíîìîâ. Çàòåì ïðîèçâîäíàÿ îòýíåðãèè ïî òåìïåðàòóðå âû÷èñëÿëàñü êàê ïðîèç-âîäíàÿ îò ïîëó÷åííûõ ïîëèíîìîâ. Êàê ïîêàçà-ëè ðàñ÷åòû (ðèñ. 4), çàâèñèìîñòè, âû÷èñëåííûå ñèñïîëüçîâàíèåì ïîòåíöèàëà NMKG, äàþò õîðî-øåå ñîãëàñèå ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè çíà÷åíèÿìèâî âñåì äèàïàçîíå òåìïåðàòóð â îòëè÷èå îò äðó-ãèõ ïîòåíöèàëîâ [13], ãäå ïîãðåøíîñòü ðàñ÷åòîââàðüèðóåòñÿ â øèðîêîì èíòåðâàëå 10�90%.Íåîáõîäèìî îòìåòèòü, ÷òî â ðàñ÷åòàõ c áîëååïðîñòûìè ïîòåíöèàëàìè, òàêèìè êàê Arima èLewis [13], ïîëó÷àåòñÿ òåïëîåìêîñòü, ëèíåéíî çà-âèñèìàÿ îò òåìïåðàòóðû è ìåíÿþùàÿñÿ â äèàïà-çîíå 75�85 Äæ/(ìîëü � K). Èñêóññòâåííîå äîáàâ-ëåíèå ïîëèíîìîâ 3�5 ñòåïåíè â ôîðìó ïîòåíöè-àëà íå îòâå÷àåò êàêîìó-ëèáî ôèçè÷åñêîìó ïðî-öåññó, íî ïîçâîëÿåò ïîëó÷àòü íåáîëüøîé ïåðåãèáâ îáëàñòè 2 000Ê [13, 16, 17].Ïðåäëîæåííûé ïîäõîä ñ ïîòåíöèàëîì NMKGïîçâîëèë ïîëó÷èòü íå òîëüêî ñîîòâåòñòâóþùóþýêñïåðèìåíòàëüíîé ôîðìó òåìïåðàòóðíûõ çàâè-ñèìîñòåé òåïëîåìêîñòåé CP è CV , íî è ðàññ÷è-òàòü èõ ÷èñëîâûå çíà÷åíèÿ ñ âûñîêîé òî÷íîñòüþ.Ïðè ýòîì, íåñìîòðÿ íà òî, ÷òî ïàðàìåòðû ïîòåí-öèàëà ïîäáèðàëèñü â àíñàìáëå NVE, áîëåå âûñî-êàÿ òî÷íîñòü ðàñ÷åòîâ áûëà ïîëó÷åíà â àíñàìáëåNPT äëÿ òåïëîåìêîñòè CP .Ðàñ÷åò ìîäóëÿ óïðóãîñòèÂ ïðîöåññå îïðåäåëåíèÿ ìîäóëÿ óïðóãîñòè �ïîãðåøíîñòü ðàñ÷åòîâ ñîñòàâëÿëà 20�50%, ÷òîñâÿçàíî ñ ïîãðåøíîñòüþ îïðåäåëåíèÿ äàâëåíèÿâ ñèñòåìå àòîìîâ (ðèñ. 5). Ïîñêîëüêó ìîäóëüóïðóãîñòè âû÷èñëÿëñÿ â àíñàìáëå NPT è îïðå-äåëÿëñÿ ÷åðåç ïðîèçâîäíóþ äàâëåíèÿ ïî îáúåìóíà åå ëèíåéíîì ó÷àñòêå, âíåøíåå äàâëåíèå çà-äàâàëîñü íå áîëåå 5 ÃÏà. Ïðè ýòîì êîëåáàíèÿäàâëåíèÿ â ïðîöåññå ðàñ÷åòà ñîñòàâëÿëè îêîëî50% îò íà÷àëüíîãî çíà÷åíèÿ, ÷òî è îáóñëîâëè-âàëî ïîãðåøíîñòü âû÷èñëåíèé. Íåñìîòðÿ íà ýòî,ðàñ÷åò ñ èñïîëüçîâàíèåì ïîòåíöèàëà NMKG äàëðåçóëüòàòû, áëèçêèå ê ýêñïåðèìåíòàëüíûì è ñî-ïîñòàâèìûå ïî òî÷íîñòè ñ äàííûìè äðóãèõ àâ-òîðîâ. Èíòåðåñíî, ÷òî óãîë íàêëîíà òåìïåðà-òóðíûõ çàâèñèìîñòåé ìîäóëÿ óïðóãîñòè, âû÷èñ-

ëåííûõ íà îñíîâå ïîòåíöèàëîâ Yamada è Basak,ñóùåñòâåííî îòëè÷àåòñÿ îò ýêñïåðèìåíòàëüíîãî,áîëåå òîãî, ýòè çàâèñèìîñòè èìåþò ñêà÷êè è âû-ñîêèé ïðîöåíò "âûáðîñîâ", ÷òî î÷åâèäíî ñâÿçàíîñ áîëüøîé ïîãðåøíîñòüþ ðàñ÷åòîâ.Ïðèìåíåíèå áîëüøèíñòâà ïîòåíöèàëîâ äëÿðàñ÷åòà ìîäóëÿ óïðóãîñòè ïðèâîäèò ê ðåçóëü-òàòàì, ïðåâûøàþùèì ýêñïåðèìåíòàëüíûå çíà-÷åíèÿ íà 20�40% ïðè êîìíàòíûõ òåìïåðàòó-ðàõ è íà 100�150% � ïðè òåìïåðàòóðàõ âû-øå 2 000K, êàê, íàïðèìåð, ïðè èñïîëüçîâàíèèArima è Lewis [13]. Èìåííî ïîýòîìó ïðåäñòàâëÿ-åò îñîáåííûé èíòåðåñ èñïîëüçîâàíèå ïîòåíöèàëàMorelon (ñì. ðèñ. 5), äàþùåãî çàíèæåííûå çíà-÷åíèÿ. Ïðè ýòîì ðàñ÷åòû ñ ïîòåíöèàëîì NMKGïðåäñòàâëÿþòñÿ áîëåå áëèçêèìè ê íàáëþäàåìûìâ ýêñïåðèìåíòå ïî äâóì ïðè÷èíàì. Âî-ïåðâûõ,îøèáêà âû÷èñëåíèé ïðàêòè÷åñêè íå ìåíÿåòñÿ âîâñåì äèàïàçîíå òåìïåðàòóð, è, âîçìîæíî, ââåäå-íèå òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ïàðàìåòðîâ ciè ñj â ïîòåíöèàëå NMKG â äàëüíåéøåì ïîçâî-ëèò ïîëó÷èòü òî÷íûé ðàñ÷åò ìîäóëÿ óïðóãîñòè.Âî-âòîðûõ, õàðàêòåð òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìî-ñòè ìîäóëÿ â öåëîì ñîîòâåòñòâóåò ïîâåäåíèþ ðå-àëüíîãî ñòåõèîìåòðè÷åñêîãî äèîêñèäà óðàíà.Çàêëþ÷åíèåÂ ðàáîòå ïîêàçàíî, ÷òî ïðèìåíåíèå ïîäõîäà íàîñíîâå òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ïàðàìåòðîâïîòåíöèàëà ìåæàòîìíîãî âçàèìîäåéñòâèÿ ïðèìîäåëèðîâàíèè ñâîéñòâ äèîêñèäà óðàíà ïîçâî-ëÿåò ñóùåñòâåííî ïîâûñèòü òî÷íîñòü ðàñ÷åòîââ ìåòîäå ÌÄ. Ñ èñïîëüçîâàíèåì ïðåäëàãàåìî-ãî ïîäõîäà è ïîòåíöèàëà Áîðíà�Ìàéåðà áûëèðàññ÷èòàíû òåìïåðàòóðíûå çàâèñèìîñòè ïîñòî-ÿííîé ðåøåòêè, ýíòàëüïèè, òåïëîåìêîñòåé ïðèïîñòîÿííîì äàâëåíèè è îáúåìå, à òàêæå ìîäóëÿóïðóãîñòè. Ïîëó÷åíî õîðîøåå ñîãëàñèå ñ ýêñïå-ðèìåíòàëüíûìè äàííûìè, ÷òî îñîáåííî àêòóàëü-íî äëÿ ðàñ÷åòîâ â âûñîêîòåìïåðàòóðíîé îáëàñòè,ãäå, ïî äàííûì äðóãèõ àâòîðîâ, íàáëþäàåòñÿ ñó-ùåñòâåííîå îòêëîíåíèå îò ýêñïåðèìåíòà. Ïðåä-ïîëàãàåòñÿ, ÷òî ïðåäëàãàåìûé ïîäõîä ïîçâîëèòóáðàòü íåîäíîçíà÷íîñòü ðàñ÷åòîâ â ìåòîäå ÌÄ.Àâòîðû áëàãîäàðÿò ïðîôåññîðà Â. Ì. Æó-ðàâëåâà çà öåííûå çàìå÷àíèÿ è îáñóæäåíèå ðå-çóëüòàòîâ ðàáîòû.Ðàáîòà âûïîëíåíà ïðè ïîääåðæêå ãðàíòà "Ðàç-âèòèå íàó÷íîãî ïîòåíöèàëà âûñøåé øêîëû"2.1.2/5656 è â ðàìêàõ ðåàëèçàöèè ÔÖÏ "Íàó÷-íûå è íàó÷íî-ïåäàãîãè÷åñêèå êàäðû èííîâàöè-îííîé Ðîññèè" íà 2009�2013 ãã.� 31 �
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Ðèñ. 4. Çàâèñèìîñòè òåïëîåìêîñòè îò òåìïåðàòóðû, âû÷èñëåííûå ïðè ïîñòîÿííîì äàâëåíèè â àíñàìáëåNPT (à) è ïðè ïîñòîÿííîì îáúåìå â àíñàìáëå NVE (á) ñ èñïîëüçîâàíèåì ïðåäëàãàåìîãî ïîòåíöèàëà NMKG èäðóãèõ ïîòåíöèàëîâ [15�17]: Æ � ýêñïåðèìåíò; � � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Basak; � � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîìMorelon; + � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Yamada; N � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì NMKG; } � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîìArima; 4 � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Lewis � 32 �



Î òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ìåæàòîìíîãî ïîòåíöèàëà ïðè ìîëåêóëÿðíî-äèíàìè÷åñêîì . . .

Ðèñ. 5. Ñðàâíåíèå ýêñïåðèìåíòàëüíûõ äàííûõ òåìïåðàòóðíîé çàâèñèìîñòè ìîäóëÿ óïðóãîñòè ñ ðåçóëüòàòàìèðàñ÷åòîâ ñ èñïîëüçîâàíèåì ïðåäëàãàåìîãî ïîòåíöèàëà NMKG è äðóãèõ ïîòåíöèàëîâ [15�17]: � � ýêñïåðè-ìåíò; � � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Basak; + � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Morelon; ��� � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîìNMKG; N � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Yamada; � � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîì Arima; M � ðàñ÷åò ñ ïîòåíöèàëîìLewis Ñïèñîê ëèòåðàòóðû1. Tikhonchev M., Svetukhin V., Kadochkin A.,Gaganidze E. MD simulation of atomicdisplacement cascades in Fe-10 at.% Cr binaryalloy // J. Nuclear Materials. 2009. Vol. 395.P. 50�57.2. Ìàåðøèí À. À. Òåïëîâûäåëÿþùèå ýëåìåí-òû ñ âèáðîóïëîòíåííûì îêñèäíûì òîïëè-âîì. Äèìèòðîâãðàä: ÔÃÓÏ ÃÍÖ ÐÔ ÍÈ-ÈÀÐ, 2007.3. Ichinomiya T., Uberuaga B., Sickafus K.Temperature accelerated dynamics study ofmigration process of oxygen defects in UO2 //J. Nuclear Materials. 2009. Vol. 384.P. 315�321.4. Martin G., Maillard S., Brutzel L., Garcia P.,Dorado B., Valot C. A molecular dynamics
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