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Обоснование использования топлива легководных энергетических реакторов 
при повышенном выгорании является важной задачей, позволяющей уменьшить 
стоимость полного топливного цикла. С этой целью во многих ядерных центрах 
мира проводятся экспериментальные и теоретические исследования, включающие 
заданные внутриреакторные режимы облучения и детальный послереакторный 
анализ микроструктуры топлива [1—4].

В твэлах легководных реакторов при среднем выгорании более 40 МВтсут/кг 
на периферии топливной таблетки происходят значительные структурные измене­
ния, сопровождающиеся ростом пористости и разбиением первоначальных зерен 
на мелкие субзерна. Образующаяся структура получила название ободкового слоя, 
или рим-слоя. Считается, что локализация микроструктурных изменений связана с 
высокой концентрацией продуктов деления и относительно невысокой температу­
рой в этой области, что приводит к большой концентрации радиационных дефек­
тов. Результаты многочисленных послереакторных исследований [1— 16] показали, 
что реструктуризация диоксидуранового топлива, облучаемого при штатных усло­
виях эксплуатации, происходит путем ряда последовательных процессов.

По мере увеличения выгорания наблюдается рост параметра кристаллической 
решетки в диоксиде урана. Его изменение связывают с накоплением точечных де­
фектов [2, 14, 15, 17, 18]. При локальном выгорании ~70 МВт сут/кг относительное 
увеличение параметра решетки достигает максимального значения ~2∙10-3 [2, 15]. 
Когда локальное выгорание превышает 70 МВт сут/кг, уменьшается параметр крис­
таллической решетки и происходит обеднение матрицы ксеноном [4—8]. Одно­
временно растет пористость [8, 14]. Если до реструктуризации наиболее крупные 
пузыри располагались в основном на границах и стыках исходных зерен, то укруп­
ненные пузырьки в ободковом слое наблюдаются также и внутри зерен. Из анализа 
микроструктуры топлива следует, что имеет место небольшое запаздывание в раз­
витии пористости по сравнению с этапом обеднения матрицы ксеноном [13, 14]. 
После начала реструктуризации параметр решетки быстро уменьшается до некото­
рого установившегося значения [2, 15]. На следующем этапе внутри исходных зе­
рен образуется большое количество мелких зерен субмикронного размера (диамет­
ром 0,1—0,4 мкм) с взаимной разориентацией кристаллографических плоскостей 
на небольшой угол ~2—7° [9, 10, 16]. Как правило, субзерна формируются вблизи 
границ исходных зерен и на поверхности уже сформированных крупных пузырьков 
микронного размера. На последней стадии после накопления достаточной доли об­
ластей с мелкими зернами границы исходных зерен пропадают и формируется 
структура ободкового слоя. С увеличением выгорания эта картина в такой же по­
следовательности распространяется внутрь таблетки.

Несмотря на детальные исследования и хорошо проработанную феноменоло­
гию процессов в ободковом слое, неясными остаются вопросы, связанные с физи­
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ческим моделированием микроструктурных изменений топлива при невысокой 
температуре. Так, известные модели не объясняют многие экспериментальные 
факты. Во-первых, существующие модели, которые базируются на концепции по­
рогового выгорания, описывают экспериментальные данные о росте ободкового 
слоя с большим разбросом. Во-вторых, модели не объясняют задержку между про­
цессом «очистки» кристаллической матрицы от газообразных продуктов деления и 
ростом пористости. В-третьих, нет объяснения существенного влияния размера зе­
рен на выход ксенона из кристаллической матрицы и начало образования мелкозе- 
ренной структуры. В-четвертых, отсутствует модель, адекватно описывающая рост 
межзеренной пористости в области ободкового слоя и выход газовых продуктов 
деления из этой области под оболочку твэла.

Во всех процессах в ободковом слое важную роль играет кинетика радиацион­
ных дефектов кристаллической структуры. Обусловлено это тем, что в низкотем­
пературной области изменяется характер процессов переноса продуктов деления и 
точечных дефектов внутри кристаллической структуры топлива. Концентрация де­
фектов и их распределение зависят от температуры, скорости деления, размера зе­
рен и концентрации протяженных дефектов. В свою очередь параметры протяжен­
ных дефектов (пузырьков и дислокаций) зависят от концентрации и скорости пере­
носа газообразных продуктов деления и точечных дефектов.

Целью настоящей работы является анализ эволюции распределения концент­
рации точечных дефектов в кристаллической структуре топлива из диоксида урана 
с ростом выгорания при низкотемпературных внутриреакторных условиях, соот­
ветствующих формированию ободкового слоя.

Распределение точечных дефектов в зерне. Основной источник точечных 
дефектов в ядерном топливе обусловлен смещениями атомов кристаллической ре­
шетки в результате взаимодействия с осколками делений. Считается [19], что сред­
няя длина пробега осколка в диоксиде урана при делении ядра урана составляет 
~8 мкм и один осколок производит примерно 5·104 вакансий и межузельных атомов 
урана. Рост концентрации точечных дефектов ограничивается их аннигиляцией, 
уходом на протяженные дефекты в топливе (дислокации и пузырьки) и границы 
зерен. Для анализа кинетики изменения концентрации вакансий Cv и межузельных 
атомов С, внутри зерна используется система динамических уравнений [20, 21]

( 1)

учитывающая диффузионный перенос дефектов, их рождение, взаимную анниги­
ляцию и гибель на внутризеренных стоках (дислокациях, пузырьках). Здесь и далее 
концентрация точечных дефектов нормирована на объем элементарной ячейки ди­
оксида урана. Введены следующие обозначения: Dэфi,v— эффективный коэффици­
ент диффузии вакансий и межузельных атомов урана с учетом радиационно- 
индуцированного переноса; Qi v — источники точечных дефектов. Третий член в 
системе уравнений (1) описывает взаимную аннигиляцию вакансий и межузельных 
атомов, β  ≈ KD/Ω 2/3, Ω = 4 ,1 ∙10-23 см3 — объем элементарной ячейки, коэффициент 
К= 500 [21]. Обычно при моделировании радиационных повреждений, вызванных 
нейтронами или γ-излучением, важную роль играют стоки точечных дефектов —
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дислокации, пузырьки и границы зерен. В ядерном топливе уменьшение концент­
рации вакансий внутри зерна также связано с наработкой продуктов деления. Су­
ществуют два механизма аннигиляции вакансий на продуктах деления. Первый 
связан с уходом вакансий на газовые пузырьки, и этот процесс зависит от концент­
рации газовых продуктов деления. Второй обусловлен уходом вакансий на атомы 
продуктов деления, включая твердые продукты деления. Этот процесс приводит к 
твердотельному распуханию топлива ~1% на выгорание 10 МВт сут/кг [2]. В урав­
нениях (1) наряду со стоком на пузырьки и дислокации учитывается сток вакансий 
на атомы продуктов деления в кристаллической матрице топлива. Скорость ухода 
вакансий на атомы продуктов деления пропорциональна скорости делений.

Обычно стационарные профили концентрации точечных дефектов вблизи про­
тяженных стоков подобны. Если пренебречь объемными стоками и положить, что 
источники вакансий и межузельных атомов равны, а граница зерен является иде­
альным стоком, то между средней концентрацией установится соотношение, об­
ратно пропорциональное коэффициентам диффузии: (Ci/Cv)b = Dэфv/Dэфi.

При повышенной температуре, когда эффекты радиационно-индуцированного 
переноса не играют существенной роли, диффузия межузельных атомов и вакансий 
является термически активированным процессом. В этом случае мощность объем­
ных стоков пропорциональна коэффициенту диффузии для соответствующих то­
чечных дефектов и система нелинейных уравнений (1) допускает стационарное 
решение с подобными профилями пространственного распределения для меж­
узельных атомов и вакансий. Коэффициент подобия также равен обратному отно­
шению коэффициентов диффузии (Ci/C v) = Dv/Di.

Термическая составляющая коэффициентов диффузии вакансий и межузель­
ных атомов урана в диоксиде урана оценивается соотношениями Dv ≈ 
≈ 10-3ехр(-27 800/Т) см2/с, Di ≈ 7 ∙103∙ехр(-22 000/T) см2/с [22]. Радиационно-инду­
цированная составляющая коэффициента диффузии атомов урана пропорциональ­
на частоте делений в единице объема топлива D рад = AF, где А ~ 1,2∙10 -29см5 [19]. 
Этот коэффициент диффузии включает смещение атомов урана при взаимодейст­
вии с продуктами деления, его диффузию в виде межузельного атома до аннигиля­
ции с вакансией, а также перемешивание внутри трека. Радиационное перемешива­
ние вещества внутри трека приводит к диффузии вакансий. Радиационная состав­
ляющая коэффициента диффузии вакансий Dрадv ~ 2π Fr4трlтр, где rтр,, lтр — радиус и 

длина трека.
При температуре в диапазоне 300—700 °С, соответствующей условиям форми­

рования ободкового слоя, термическая составляющая коэффициента диффузии
межузельных атомов значительно превосходит радиационную — Di >> Diрад, ва­

кансий — наоборот Dvрад >> DV. В этих условиях мощность стоков дефектов на гра­
ницы зерен, дислокации и пузырьки перестает одинаковым образом зависеть от 
коэффициентов диффузии. Это различие связано с тем, что длина перескока атома 
при термически активированной диффузии равна межатомному расстоянию в крис­
таллической решетке, перенос атомов при пролете осколка деления — примерно 
радиусу трека и в несколько раз превышает период решетки.
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Р и с .  1. Зависимость расчетной (— ) и
экспериментальной динамики концентра­
ции вакансий (○ , ▼) от дозы облучения

Р и с .  2. Зависимость концентрации вакан­
сий и межузельных атомов в центре зерна 
от времени при плотности дислокаций 
1013м-2

Р и с .  3. Р а с п р ед ел е н и е  к о н ц е н т р ац и и  ва­
кан си й  и м еж у зел ьн ы х  а то м о в  по р а д и у с у  
зе р н а  п ри  п л о тн о сти  д и сл о к ац и й  10 13 м - 2 и 
врем ен и  о б л у ч ен и я  10 4 (-  -  - ) и 10 7 с (— )

Неодинаковые зависимости скорости стока вакансий и межузельных атомов на 
границы зерен, дислокации и пузырьки могут приводить к существенным различи­
ям между пространственным распределением концентрации точечных дефектов. 
Для анализа влияния разных факторов облучения и параметров топлива, включая 
температуру, выгорание, размер зерна, скорость деления, на распределение точеч­
ных дефектов в зерне была создана расчетная программа, учитывающая все пере­
численные процессы. Отметим, что в дальнейших расчетах аннигиляция вакансий

на внутризеренных пузырьках и захват ва­
кансий атомами продуктов деления считают­
ся пропорциональными выгоранию.

Для проверки адекватного выбора пара­
метров модели сравнили расчеты с экспери­
ментальными данными [17, 18] при
Т  = 150 °С, малой дозе облучения, когда ос­
новными процессами являются наработка и 
взаимная аннигиляция точечных дефектов 
(рис. 1). В работах [17, 18] измеряли измене­
ние параметра кристаллической решетки с 
дозой облучения диоксидуранового топлива. 
Считалось [18], что рост параметра решетки 
связан с накоплением вакансий и приводит 
к увеличению удельного объема 3Δа/а ≈ 
≈ ΔV/ V ≈ Cv.

Распределение точечных дефектов в зер­
не диоксида урана рассчитывали для разной 
температуры и скорости делений в предпо­
ложении о неизменности условий и посто­
янстве мощности внутризеренных стоков. 
Учитывали стоки точечных дефектов на дис­
локации и нарабатываемые продукты деле­
ния.

Расчеты показали, что при заданной 
мощности объемных стоков концентрация 
вакансий и межузельных атомов в централь­
ной области зерна на начальной стадии облу­
чения возрастает до концентрации, при кото­
рой важную роль начинает играть аннигиля­
ция точечных дефектов (рис. 2). При 
увеличении дозы облучения концентрация 
вакансий возрастает, межузельных атомов 
убывает до некоторых установившихся зна­
чений. Распределение концентрации вакан­
сий по радиусу зерна имеет максимум возле 
границы (рис. 3). Максимум концентрации 
вакансий обусловлен тем, что вблизи грани­
цы зерна концентрация межузельных атомов
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уменьшается вследствие диффузионного стока, также снижается скорость анниги­
ляции вакансий в этой области при почти той же скорости наработки дефектов. По­
скольку коэффициент диффузии межузельных атомов намного больше эффектив­
ного коэффициента диффузии вакансий, межузельные атомы относительно быстро 
уходят на границы зерна. Поэтому с ростом выгорания концентрация вакансий 
увеличивается и достигает установившегося значения. Концентрация межузельных 
атомов уменьшается со временем. При t > 106 с устанавливаются квазистационар- 
ные профили концентрации. Расчеты проводили при частоте делений 1013 см-3∙с-1 и 
температуре топлива 350 °С.

С ростом плотности дислокаций в объеме зерна на большом времени вместо 
максимума концентрации вакансий вблизи границы зерна появляется пик в распре­
делении межузельных атомов. Меняются также и абсолютные значения концент­
рации (рис. 4, 5, Nд = 1015 м-2).

Интересно отметить, что при малом вре­
мени (t < 106с) распределение вакансий име­
ло максимум вблизи границы зерна, макси­
мальная концентрация межузельных атомов 
достигалась в центре зерна. С увеличением 
выгорания (t > 106 с) существенно деформи­
руются профили: вблизи границы зерна реа­
лизуется максимум концентрации межузель­
ных атомов, максимальная концентрация ва­
кансий достигается в центре зерна (см. 
рис. 5).

Различия в пространственном распреде­
лении вакансий и межузельных атомов внут­
ри зерна диоксидуранового топлива обуслов­
лены тем, что мощности стоков на границы и 
в объеме зерна не являются пропорциональ­
ными и важную роль играет взаимная анни­
гиляция точечных дефектов. В начальный 
период облучения межузельные атомы 
вследствие высокой подвижности быстро 
уходят на границу зерна. Вблизи межзерен- 
ной границы уменьшается скорость анниги­
ляции вакансий на межузельных атомах. По­
этому концентрация вакансий в этой области возрастает быстрее, чем вдали от 
границы, и формируется пик концентрации вакансий на расстоянии

Lm ~ [Diэф Dvэф/(βQ)]1/4.  Вследствие того, что соотношения мощностей стоков ва­
кансий и межузельных атомов различны для границ зерен и в объеме зерна, то при 
большом времени вблизи границы устанавливается максимум концентрации вакан­

сий, если Zν /(2πNдD эфi)> √ QDэфv/βDэфi (см. рис. 3). При выполнении обратного
неравенства вблизи межзеренной границы устанавливается пик концентрации 
межузельных атомов (см. рис. 5). Здесь — скорость объемных стоков вакансий 
(на пузырьки и продукты деления), межузельные атомы в объеме зерна аннигили­
руют на дислокациях.

Р и с .  4. То же, что на рис. 2, при плотности 
дислокаций 1015 м-2

Р и с .  5. То же, что на рис. 3, при плотности 
дислокаций 1015 м-2 и времени облучения 
105 (-  -  - ) и 107 с (— )
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Различия в распределении концентрации точечных дефектов, показанные на 
рис. 3, 5 при разной плотности дислокаций, могли бы послужить одним из объяс­
нений влияния размера зерна на формирование мелкозеренной структуры.

Распределение точечных дефектов вблизи ядра краевой дислокации. Для 
нахождения пространственного распределения точечных дефектов вблизи ядра 
краевой дислокации учтем дрейф межузельных атомов в неоднородном поле меха­
нических напряжений и возможное движение дислокационной линии при дисба­
лансе потоков межузельных атомов урана и вакансий.

Поток межузельных атомов на дислокацию, определяемый дрейфом в градиен­
те напряжений, равен Di▼Ci▼(Ei/kT). Здесь — энергия межузельного атома в по­
ле механических напряжений, создаваемых дислокацией; Т — температура. По по­
рядку величины для линейной дислокации Ei ~ GΩib/3π r [23], где G ≈ 7,5· 1010 Па — 
модуль сдвига [24]; Ω, ≈ Ων≈4 ∙10-23 см3 — дилатационный объем; b ≈ 2,7· 10-8 см — 
размер ядра дислокации. В этом приближении поток межузельных атомов на еди­
ницу длины краевой дислокации Zi,д = 2πDiLi▼Ci, где Li ≈ GΩ,b/3 π kТ. При 
Т = 350 °С Li ≈ 10-6 см.

Дрейф вакансий в поле напряжений можно не учитывать из-за малости терми­
ческой составляющей коэффициента диффузии. Поток вакансий на дислокацию
имеет вид Zv,д = BDрадvCvb2/r2тр. Коэффициент примерно равен 1. Уменьшение

потока вакансий на дислокацию примерно в b2/r2тр, раз по сравнению со случаем,
когда длина диффузионного пробега равна периоду решетки, связано с тем, что 
только такая доля вакансий, перемешивающихся внутри трека, попадает в область, 
где происходит аннигиляция вакансий на дислокации.

Скорость движения дислокационной линии за счет прихода точечных дефектов 
определяется разностью потоков вакансий и межузельных атомов урана 
υд = (2πDiCi - Zv,д)/Ω1/3.

Для условий внутриреакторного облучения диоксидуранового топлива основ­
ными процессами являются производство точечных дефектов и их взаимная анни­
гиляция. Эти два процесса компенсируют один другой. Вблизи ядра краевой дис­
локации концентрация межузельных атомов урана неоднородна. Так как межузель­
ные атомы урана быстро стекают на дислокацию (высокий термический 
коэффициент диффузии), а вакансии уходят на газовые пузыри и продукты деле­
ния, то может реализовываться распределение вакансий с пиком концентрации 
вблизи ядра краевой дислокации. Это происходит, когда время установления рас­
пределения вакансий на длине неоднородного распределения межузельных атомов 
существенно меньше времени смещения дислокационной линии на эту же длину. 
Как показывают расчеты, при времени облучения более 107 с концентрация вакан­
сий существенно превосходит концентрацию межузельных атомов и длина, на ко­
торой меняется концентрация межузельных атомов вблизи дислокации, определя­
ется аннигиляцией точечных дефектов L = √ Di/βCv. Таким образом, условие 
существования пика концентрации вакансий вблизи ядра краевой дислокации име­

ет вид Dрадv/Di > CiL/Ω1/3 или Dрадv/Di > Ci/√KCv.
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С ростом выгорания и увеличением 
плотности дислокаций уменьшается кон­
центрация межузельных атомов урана, и 
данное условие выполняется с запасом. Так, 
при плотности дислокаций 1014м-2 условие 
существования пика концентрации вакансий 
реализуется при t > 107с.

Пример расчета распределения точеч­
ных дефектов вблизи ядра краевой дислока­
ции приведен на рис. 6. Распределение меж­
узельных атомов урана монотонно спадает к 
ядру дислокации. Распределение вакансий 
имеет немонотонный вид: с минимумом на 
дислокации и максимумом вблизи ядра дис­
локации. Одно деление по горизонтальным 
осям равно 10-7м. Более крупный масштаб 
для распределения вакансий, соответст­
вующего рис. 6, показан на рис. 7. Одно де­
ление по горизонтальным осям на рис. 7 
равно 10-9м. Протяженность минимума 
вблизи ядра дислокации имеет размер пе­
риода решетки ~ 3 ∙10- 1 0 , что намного 
меньше полуширины пика распределения 
~10-8 м.

Отношение максимальной концент­
рации вакансий к средней растет с умень­
шением плотности дислокаций и увели­
чением мощности стоков межузельных ато­
мов урана. Эффект неоднородности 
распределения точечных дефектов может 
быть значителен, если выполняется нера­
венство 4Ci(L/Ω1/3)2 > Dрадv/Di, что дости­
гается для условий облучения топлива в 
периферийной области таблетки. Таким об­
разом, для того чтобы вблизи дислокации формировался пик распределения вакан­
сий и максимальная концентрация заметно превосходила среднюю, требуется вы­
полнение условия (Ω1/3/L)2/4 < CiDi/Dрадv < Ω1/3/L.

Заключение. Анализ показал, что распределение точечных дефектов вблизи 
границ зерен может быть существенно неоднородным с различающимся прост­
ранственным распределением вакансий и межузельных атомов урана. При малой 
дозе облучения вблизи границ зерен устанавливается пик концентрации вакансий, 
максимальная концентрация межузельных атомов урана находится в центре зерна. 
С ростом выгорания при высокой плотности дислокаций может происходить ка­
чественное изменение распределения, так что возле границы зерен формируется 
максимальная концентрация межузельных атомов. Если происходит быстрый рост 
объемных стоков для вакансий, то вблизи границы зерен реализуется максимальная 
концентрация вакансий.

Р и с .  6. Распределения межузельных атомов 
(а) и вакансий (б) вблизи дислокации

Р и с . 7. Распределение вакансий вблизи ядра 
краевой дислокации
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Такое поведение точечных дефектов может быть одним из объяснений влияния 
размера зерен на кинетику роста пузырьков, их пересжатость и, как следствие, 
процесс формирования мелких зерен в периферийной области топливных таблеток. 
Если предположить, что основным источником дислокаций являются границы зе­
рен, то плотность дислокаций в объеме зерна обратно пропорциональна его радиу­
су. Тогда плотность дислокаций в крупных зернах меньше, чем в мелких. В резуль­
тате концентрация вакансий в мелких зернах становится больше, чем в крупных. 
Поэтому более эффективно должны расти внутризеренные газовые пузырьки в 
топливе с мелкими зернами и раньше происходит «очистка» матрицы от газовых 
продуктов деления, что соответствует экспериментам.

Расчеты показали, что максимальная концентрация вакансий вблизи ядра крае­
вой дислокации может достигаться при повышенном выгорании и приводить к 
приоритетному росту в этой области внутризеренных пузырьков. Эффект увеличе­
ния концентрации вакансий вблизи ядра краевой дислокации может объяснить 
процесс ускоренного формирования крупных газонаполненных пузырьков на дис­
локациях, наблюдавшийся экспериментально [25—27]. В настоящее время прово­
дится работа по развитию модели поведения внутризеренных пузырьков для низко­
температурных условий рекристаллизации периферийного слоя в топливных таб­
летках из диоксида урана с учетом кинетики и неоднородности распределения 
точечных дефектов.

Работа выполнена при частичной финансовой поддержке Российского фонда 
фундаментальных исследований, проект № 02-02-16494 и 02-02-06670.
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НЕЙРОСЕТЕВОЙ АНАЛИЗ ПЛАСТИЧНОСТИ 
ФЕРРИТНО-МАРТЕНСИТНОЙ СТАЛИ ЭП-450 ПРИ РАЗЛИЧНОЙ 

КОНЦЕНТРАЦИИ ЛЕГИРУЮЩИХ ЭЛЕМЕНТОВ
Образцов С.М., Биржевой Г.А., Конобеев Ю.В., Соловьев В.А., Силкина О.С.

(ГНЦ РФ — ФЭИ им. А.И. Лейпунского), Рачков В.И. (Минатом РФ)

Сталь ферритно-мартенситного класса находит все более широкое применение 
в ядерной энергетике. Ее главными преимуществами являются высокое сопротив­
ление распуханию, низкая скорость радиационной ползучести и невысокий уровень 
наведенной активности. Немаловажна и дешевизна по сравнению со стоимостью 
стали аустенитного класса или высоконикелевых сплавов. К сожалению, сталь это-


