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ÔÈÇÈÊÀ ÊÎÍÄÅÍÑÈ�ÎÂÀÍÍÎ�Î ÑÎÑÒÎßÍÈß ÂÅÙÅÑÒÂÀÔîíîííûé ñïåêòð è �àêòîðû Äåáàÿ�Óîëëåðà UO2 â ìîäåëè ïîäðåøåòîêÀ.Ñ. Ïîïëàâíîéa , Ò.Ï. ÔåäîðîâàbÊåìåðîâñêèé ãîñóäàðñòâåííûé óíèâåðñèòåò, �èçè÷åñêèé �àêóëüòåò.�îññèÿ, 650043, ã. Êåìåðîâî, óë. Êðàñíàÿ, ä. 6.E-mail: a popl�kemsu.ru, b kirienko�kemsu.ruÑòàòüÿ ïîñòóïèëà 26.02.2010, ïîäïèñàíà â ïå÷àòü 31.03.2010Ôàêòîðû Äåáàÿ�Óîëëåðà UO2 â çàâèñèìîñòè îò òåìïåðàòóðû âû÷èñëåíû â ìîäåëè Áîðíà�Ìàéåðàâ ïðèáëèæåíèè ¾çàìîðîæåííûõ¿ ïîäðåøåòîê. Ïîêàçàíî, ÷òî ðåçóëüòàòû ïðåäñòàâëåííûõ ðàñ÷åòîâõîðîøî ñîãëàñóþòñÿ ñ ýêñïåðèìåíòàëüíûìè äàííûìè â äèàïàçîíå òåìïåðàòóð îò 0 äî 1500 Ê, ò. å.äî ñóïåðèîííîãî ïåðåõîäà.Êëþ÷åâûå ñëîâà: äèíàìèêà ðåøåòêè, �ëþîðèò, �îíîíû, ñóïåðèîííûå êðèñòàëëû, Áîðíà�Ìàéåðà ïîòåíöèàë,ïëîòíîñòü �îíîííûõ ñîñòîÿíèé, �àêòîðû Äåáàÿ�Óîëëåðà.ÓÄÊ: 538.913. PACS: 63.20.D�, 61.05.C�, 63.70.+h, 66.30.H.

ÂâåäåíèåÔèçè÷åñêèå ñâîéñòâà äèîêñèäà óðàíà UO2 , ÿâëÿþ-ùåãîñÿ òåïëîâûäåëÿþùèì ýëåìåíòîì (òâýëîì) ÿäåðíûõðåàêòîðîâ, èññëåäóþòñÿ óæå äîñòàòî÷íî äëèòåëüíîåâðåìÿ â øèðîêîì èíòåðâàëå òåìïåðàòóð [1℄. Â ÷àñòíî-ñòè, çíà÷èòåëüíîå âíèìàíèå óäåëÿåòñÿ èññëåäîâàíèÿìäèíàìèêè êðèñòàëëè÷åñêîé ðåøåòêè êàê ýêñïåðèìåí-òàëüíûìè [2�5℄, òàê è òåîðåòè÷åñêèìè [6�8℄ ìåòîäàìè.Óæå â 1960-å ãã. [3℄ êîëåáàòåëüíûå ñïåêòðû ìîíî-êðèñòàëëîâ UO2 èññëåäîâàëèñü ìåòîäîì êîãåðåíòíîãîîäíî�îíîííîãî ðàññåÿíèÿ ìåäëåííûõ íåéòðîíîâ. Òàìæå âû÷èñëåíû �îíîííûå ñïåêòðû â ìîäåëÿõ æåñòêèõè ïîëÿðèçóåìûõ èîíîâ, íåêîòîðûå òåðìîäèíàìè÷åñêèå�óíêöèè è �àêòîðû Äåáàÿ�Óîëëåðà. Îòìå÷àåòñÿ, ÷òîìîäåëü æåñòêèõ èîíîâ äîñòàòî÷íî õîðîøî îïèñûâàåòîñíîâíûå îñîáåííîñòè �îíîííûõ ñïåêòðîâ; ïîäîáíûåìîäåëè è äî íàñòîÿùåãî âðåìåíè èñïîëüçóþòñÿ êàêäëÿ âû÷èñëåíèÿ êîëåáàòåëüíûõ ñïåêòðîâ, òàê è äëÿìîäåëèðîâàíèÿ ïîâåäåíèÿ íåêîòîðûõ òâýëîâ ìåòîäàìèìîëåêóëÿðíîé äèíàìèêè [9�13℄. Â öèòèðîâàííûõ ðàáî-òàõ îòìå÷àëîñü íàëè÷èå àíîìàëèé â òåìïåðàòóðíîì ïî-âåäåíèè êîý��èöèåíòà òåïëîâîãî ðàñøèðåíèÿ, òåïëîåì-êîñòè, ïðîâîäèìîñòè ïðè T � 2000 Ê, ÷òî îáúÿñíÿëîñüàíãàðìîíè÷åñêèìè ý��åêòàìè, îáðàçîâàíèåì êèñëîðîä-íûõ àíòè�ðåíêåëåâñêèõ äå�åêòîâ è èõ âîçìîæíûìèâçàèìîäåéñòâèÿìè ñ ïîëÿðîíàìè. Óêàçûâàëîñü òàêæåíà ðàçëè÷íóþ ðîëü ïîäðåøåòîê óðàíà è êèñëîðîäàâ ýòèõ ÿâëåíèÿõ è íåêîòîðîå ñõîäñòâî â ïîâåäåíèè ðÿäà�èçè÷åñêèõ ïàðàìåòðîâ UO2 ñ àíàëîãè÷íûìè â ñóïåðè-îííûõ êðèñòàëëàõ ùåëî÷íî-çåìåëüíûõ �òîðèäîâ ñ ðå-øåòêîé �ëþîðèòà. Â íåäàâíåé ðàáîòå [11℄ ïðèâîäèòñÿçíà÷åíèå òåìïåðàòóðû ñóïåðèîííîãî ïåðåõîäà â UO2T � 2650 Ê, êîòîðîå îòëè÷àåòñÿ îò âû÷èñëåííîãî ìå-òîäîì ìîëåêóëÿðíîé äèíàìèêè [8℄ T � 2300 Ê.Â ðàáîòå [14℄ ðàçâèò ìåòîä èññëåäîâàíèÿ îñîáåí-íîñòåé �îíîííûõ ñïåêòðîâ êðèñòàëëîâ, ñîñòàâëåííûõèç ïîäðåøåòîê ðàçíîãî òèïà Áðàâå. Óñòàíîâëåíû ìåõà-íèçìû �îðìèðîâàíèÿ �îíîííûõ ñïåêòðîâ, â ÷àñòíîñòèâîçíèêíîâåíèå êâàçèâûðîæäåíèé, çà ñ÷åò ñâåðòûâàíèÿñïåêòðîâ ïîäðåøåòîê. �àññìîòðåíû ñèòóàöèè, êîãäà �î-íîííûé ñïåêòð êàêîé-ëèáî èç ïîäðåøåòîê îêàçûâàåòñÿ

áëèçêèì ê îïòè÷åñêèì âåòâÿì ïîëíîãî �îíîííîãî ñïåê-òðà. UO2 , êðèñòàëëèçóþùèéñÿ â ðåøåòêó �ëþîðèòàè ñîòîÿùèé èç àòîìîâ ñ ñóùåñòâåííî ðàçëè÷àþùèìèñÿìàññàìè, ïðåäñòàâëÿåò ñîáîé åñòåñòâåííûé îáúåêò äëÿïðèìåíåíèÿ ê íåìó ìåòîäà ïîäðåøåòîê. Â íàñòîÿùåéðàáîòå ïðåäñòàâëåíû ðåçóëüòàòû âû÷èñëåíèé �îíîí-íîãî ñïåêòðà UO2 , åãî ïîäðåøåòîê è �àêòîðîâ Äå-áàÿ�Óîëëåðà.1. Êðèñòàëëè÷åñêàÿ ñòðóêòóðà è äèíàìè÷åñêàÿìàòðèöàÑòðóêòóðà �ëþîðèòà ïðåäñòàâëÿåò ñóïåðïîçèöèþäâóõ êóáè÷åñêèõ ïîäðåøåòîê, îáðàçîâàííûõ êàòèîíàìèè àíèîíàìè (ðèñ. 1,à). Àíèîíû îáðàçóþò ïðèìèòèâ-íóþ êóáè÷åñêóþ ïîäðåøåòêó, â òî âðåìÿ êàê êàòèîíûðàñïîëàãàþòñÿ â öåíòðàõ êóáîâ, îáðàçîâàííûõ âîñåìüþàíèîíàìè, çàíèìàÿ ìåñòà ëèøü â ïîëîâèíå âñåõ àíèîí-íûõ êóáîâ è îáðàçóÿ ãðàíåöåíòðèðîâàííóþ êóáè÷åñêóþïîäðåøåòêó. Âî �ëþîðèòîâîé ðåøåòêå ìîæíî âûäåëèòüòàêæå ãðàíåöåíòðèðîâàííóþ êóáè÷åñêóþ ïîäðåøåòêó,îáðàçîâàííóþ ïóñòûìè ïîçèöèÿìè (ìåæäîóçëèÿìè).Â ÷àñòíîñòè, áëàãîäàðÿ òàêîé äîñòàòî÷íî ¾ðûõëîé¿ êà-òèîííîé ñòðóêòóðå âîçìîæåí àíèîííûé ïåðåíîñ â ýòèõêðèñòàëëàõ [15℄.Íà ðèñ. 1, á ïðåäñòàâëåíû çîíû Áðèëëþýíà (ÇÁ)àíèîííîé è êàòèîííîé ïîäðåøåòêè � ïîñëåäíÿÿ ÿâ-ëÿåòñÿ òàêæå ÇÁ êðèñòàëëà. ÇÁ àíèîííîé ïîäðåøåòêè(êèñëîðîäà) ìîæåò áûòü ñâåðíóòà â ÇÁ êðèñòàëëà, ÷òîïðèâîäèò ê îñîáåííîñòÿì �îíîííîãî ñïåêòðà, îáñóæ-äàâøèìñÿ â ðàáîòå [14℄. Â òàáë. 1 ïðèâåäåíû íåêîòîðûå�èçè÷åñêèå ïàðàìåòðû êðèñòàëëîâ UO2 .�àñ÷åò �îíîííûõ ñïåêòðîâ ïðîèçâîäèëñÿ â ìîäå-ëè æåñòêèõ èîíîâ. Â êà÷åñòâå ìîäåëè ìåæèîííîãîâçàèìîäåéñòâèÿ áûë âûáðàí ïîòåíöèàë â �îðìå Áîð-íà�Ìàéåðà�Õàããèíñà, êîòîðûé òàêæå óñïåøíî ïðèìå-íÿëñÿ â [11℄ ïðè ìîäåëèðîâàíèè ñâîéñòâ UO2 ìåòîäàìèìîëåêóëÿðíîé äèíàìèêè:U��(r) = Z�Z�e2r +A�� exp�� r����� C��r6 , (1)ãäå Z� � ý��åêòèâíûé çàðÿä èîíà òèïà � â åäèíè-öàõ çàðÿäà ýëåêòðîíà e ; A�� , ��� , C�� � ïàðàìåòðû
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�èñ. 1. Êðèñòàëëè÷åñêàÿ ñòðóêòóðà �ëþîðèòà (à) è çîíà Áðèëëþýíà �ëþîðèòà (á), âïèñàííàÿ â çîíóÁðèëëþýíà ïîäðåøåòêè êèñëîðîäà Ò à á ëèö à 1Ôèçè÷åñêèå ïàðàìåòðû êðèñòàëëà UO2 ñî ñòðóêòóðîé �ëþîðèòàÌàññû èîíîâ, Ïîñòîÿííàÿ ðåøåòêè Ý��åêòèâíûé çàðÿä Èîííûé ðàäèóñ, �A T, Ê Tm, Êà. å. a, �A [16℄ U , e [íàñòîÿùàÿ ðàáîòà℄ U [17℄ O [17℄ [11℄ [8℄UO2 238 16 5.47 2.35 1.00 1.38 2650 3120Ò à á ë èö à 2Ïàðàìåòðû ïîòåíöèàëà öåíòðàëüíûõ ñèë äëÿ êðèñòàëëà UO2Ïîðÿäîê êîîðäèíà- Âçàèìîäåéñòâóþùèå �àññòîÿíèå �àññòîÿíèå, Ïàðàìåòðû êîðîòêîäåéñòâèÿöèîííîé ñ�åðû àòîìû (��) â åäèíèöàõ a �A A��, ýÂ ���, �A C��, ýÂ � �A61 Me$O1 (12)Me$O2 (13) ap34 � 0.43a 2.369 833 0.358 �1 O1$O2 (23) a2 � 0.5a 2.735 18211 0.216 15ìîäåëè. Ïåðâîå ñëàãàåìîå ñîîòâåòñòâóåò êóëîíîâñêîìóâçàèìîäåéñòâèþ, à äðóãèå � áëèçêîäåéñòâóþùåìó âçà-èìîäåéñòâèþ ìåæäó èîíàìè.Äàëüíîäåéñòâóþùàÿ ÷àñòü äèíàìè÷åñêîé ìàòðèöû,ò. å. êóëîíîâñêîå âçàèìîäåéñòâèå, âû÷èñëÿëàñü ïî ìåòî-äó Ýâàëüäà. Êîðîòêîäåéñòâóþùàÿ ÷àñòü äèíàìè÷åñêîéìàòðèöû áûëà âû÷èñëåíà â ïðèáëèæåíèè öåíòðàëü-íûõ ñèë, êîòîðûå îïèñûâàþòñÿ áëèçêîäåéñòâóþùèìîòòàëêèâàíèåì ìåæäó èîíàìè â �îðìå Áîðíà�Ìàéåðà(âòîðîå ñëàãàåìîå) è âçàèìîäåéñòâèåì Âàí-äåð-Âààëüñà(òðåòüå ñëàãàåìîå) â �îðìóëå (1). Ó÷èòûâàëîñü âçà-èìîäåéñòâèå èîíîâ, âõîäÿùèõ òîëüêî â ïåðâóþ êî-îðäèíàöèîííóþ ñ�åðó, � ñîîòâåòñòâóþùèå ïàðàìåò-ðû ïðèâåäåíû â òàáë. 2. Ý��åêòèâíûé çàðÿä óêàçàíâ òàáë. 1. Ïàðàìåòðû ñèëîâîãî âçàèìîäåéñòâèÿ îïðåäå-ëÿëèñü ïóòåì ïîäãîíêè òåîðåòè÷åñêèõ çíà÷åíèé ÷àñòîòïîä èìåþùèéñÿ ýêñïåðèìåíò.Äèíàìè÷åñêàÿ ìàòðèöà �ëþîðèòà ìîæåò áûòü çà-ïèñàíà â âèäå áëîêîâ [14℄ òðåõìåðíûõ ìàòðèöfDijg�� =D�� , êàæäûé èç êîòîðûõ îòâå÷àåò îïðåäåëåí-íîìó òèïó àòîìîâ èëè âçàèìîäåéñòâèþ ìåæäó íèìè,â ñëåäóþùåé �îðìå:
D(k) = D11 D12 D13D21 D22 D23D31 D32 D33

 , (2)

ãäå áëîê D11 îòâå÷àåò àòîìàì óðàíà, äâóìåðíûé áëîê �àòîìàì êèñëîðîäà; áëîêè D12 , D13 , D21 , D31 �âçàèìîäåéñòâèþ óðàíà è êèñëîðîäà. Äâóìåðíûé áëîêïðåäñòàâëÿåò ñîáîé äèíàìè÷åñêóþ ìàòðèöó ïðîñòîéêóáè÷åñêîé ðåøåòêè, ñîñòàâëåííóþ àòîìàìè êèñëî-ðîäà, ñ óäâîåííîé ýëåìåíòàðíîé ÿ÷åéêîé. Ïðè ýòîìD22 =D33 , â òî÷êå L ÇÁ êðèñòàëëà D22 =D33 = 0. Òà-êèì îáðàçîì, â ýòîé òî÷êå èìååò ìåñòî âûðîæäåíèå �î-íîííûõ âåòâåé, îáóñëîâëåííîå ¾ñâåðòûâàíèåì¿ âåòâè èçÇÁ êèñëîðîäà â ÇÁ êðèñòàëëà (ðèñ. 1, á). Â ìîäåëè ¾çà-ìîðîæåííûõ¿ ïîäðåøåòîê D12 = D13 = D21 = D31 = 0,íî ýòî íå îçíà÷àåò, ÷òî èñêëþ÷àåòñÿ âçàèìîäåéñòâèåêèñëîðîäà è óðàíà, âçàèìîäåéñòâèå ìåæäó íèìè âõîäèò÷åðåç ñèëîâûå ìàòðèöû ��� â äèàãîíàëüíûõ ýëåìåí-òàõ äèíàìè÷åñêîé ìàòðèöû. Ôàêòè÷åñêè ïðè ¾çàìîðà-æèâàíèè¿ ïîäðåøåòîê âçàèìîäåéñòâèå óðàí-êèñëîðîäó÷èòûâàåòñÿ â ïåðâîì ïîðÿäêå òåîðèè âîçìóùåíèé,âòîðîé ïîðÿäîê ó÷èòûâàåòñÿ ïðè ¾ðàçìîðàæèâàíèè¿ �ó÷åòå íåäèàãîíàëüíûõ ýëåìåíòîâ D12 , D13 , D21 , D31 .Äàëüíåéøèå âû÷èñëåíèÿ �îíîííûõ ñïåêòðîâ êðèñòàëëàè ïîäðåøåòîê âûïîëíåíû â èçëîæåííîé ìîäåëè.2. Ôîíîííûå ñïåêòðû, ïëîòíîñòè ÷àñòîò êðèñòàëëàè ïîäðåøåòîêÍà ðèñ. 2 â öåíòðàëüíîé ÷àñòè ïðèâåäåí �îíîííûéñïåêòð êðèñòàëëà UO2 . �îìáàìè è êðóæêàìè îáîçíà÷å-
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�èñ. 2. Ôîíîííûå ñïåêòðû, ïëîòíîñòè �îíîííûõ ÷àñòîò êðèñòàëëà UO 2 è åãî ïîäðåøåòîêÒ à á ë èö à 3Âêëàäû â êîëåáàíèÿ UO2 âåêòîðîâ ïîëÿðèçàöèè ïîäðåøåòîêÒî÷êà Ïîäðåøåòêà ×àñòîòà(ëèíèÿ) ÇÁ !LA !TA !TA !TO2 !TO2 !LO2 !TO1 !TO1 !LO1� U 0.881 0.881 0.881 0 0 0 0.119 0.119 0.119O 0.119 0.119 0.119 1 1 1 0.881 0.881 0.881� U 0.945 0.950 0.950 0.006 0.006 0 0.044 0.044 0.055O 0.055 0.050 0.050 0.994 0.994 1 0.956 0.956 0.945L U 0.982 0.967 0.967 0.033 0.033 0 0 0 0.018O 0.018 0.033 0.033 0.967 0.967 1 1 1 0.982� U 0.976 0.932 0.932 0.006 0.006 0 0.062 0.062 0.024O 0.024 0.068 0.068 0.994 0.994 1 0.938 0.938 0.976Õ U 1 0.994 0.994 0.006 0.006 0 0 0 0O 0 0.006 0.006 0.994 0.994 1 1 1 1íû ýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ïî íåéòðîííîìó ðàññåÿ-íèþ äëÿ UO2 [3℄. Â ïðàâîé ÷àñòè ðèñóíêà ïðåäñòàâëå-íû �îíîííûå ñïåêòðû ïîäðåøåòêè êèñëîðîäà (òî÷å÷íûåëèíèè) â ¾çàìîðîæåííîé¿ ïîäðåøåòêå óðàíà è ïîäðå-øåòêè óðàíà â ¾çàìîðîæåííîé¿ ïîäðåøåòêå êèñëîðîäà(ñïëîøíûå ëèíèè). ¾Çàìîðàæèâàíèå¿ îçíà÷àåò îáðàùå-íèå â íîëü ñìåùåíèé ñîîòâåòñòâóþùåé ïîäðåøåòêè.Êàê îòìå÷àëîñü, â �îíîííîì ñïåêòðå ïîäðåøåòêè êèñ-ëîðîäà â òî÷êå L ÇÁ èìååò ìåñòî âûðîæäåíèå ÷àñòîò,îáóñëîâëåííîå ¾ñâåðòûâàíèåì¿ âåòâåé èç ÇÁ êèñëîðîäàâ ÇÁ êðèñòàëëà (ðèñ. 1, á). ¾�àçìîðàæèâàíèå¿ ïîäðåøå-òîê è âçàèìîäåéñòâèå èõ êîëåáàíèé ïðèâîäèò ê ñíÿòèþâûðîæäåíèÿ, îäíàêî, êàê ýòî âèäíî èç öåíòðàëüíîé ÷à-ñòè ðèñóíêà, ñîîòâåòñòâóþùèå ðàñùåïëåíèÿ íåâåëèêèäëÿ äàííîãî ñîåäèíåíèÿ â ñâÿçè ñ ñóùåñòâåííî ðàçëè-÷àþùèìèñÿ ìàññàìè óðàíà è êèñëîðîäà. Â �îíîííûõñïåêòðàõ ïîäðåøåòîê îòñóòñòâóþò àêóñòè÷åñêèå âåòâè,ïîñêîëüêó óñëîâèÿ èõ ðåàëèçàöèè âûïîëíÿþòñÿ äëÿïîëíîé äèíàìè÷åñêîé ìàòðèöû, à íå äëÿ åå îòäåëüíûõáëîêîâ.Ñðàâíåíèå �îíîííûõ ñïåêòðîâ êðèñòàëëà (öåíòðàëü-íàÿ ÷àñòü ðèñóíêà) ñî ñïåêòðàìè ïîäðåøåòîê (ïðàâàÿ

÷àñòü ðèñóíêà) ïîêàçûâàåò, ÷òî îïòè÷åñêèå âåòâè êðè-ñòàëëîâ ÷ðåçâû÷àéíî áëèçêè ê ñïåêòðàì ïîäðåøåòêèêèñëîðîäà â ¾çàìîðîæåííîé¿ ïîäðåøåòêå óðàíà.Â ëåâîé ÷àñòè ðèñ. 2 ïðèâåäåíû ïëîòíîñòè �îíîííûõ÷àñòîò êðèñòàëëà è ïîäðåøåòîê óðàíà è êèñëîðîäà.Êðèñòàëëè÷åñêàÿ ïëîòíîñòü ïðåäñòàâëåíà æèðíîé ëè-íèåé, ïîäðåøåòêè óðàíà � òîíêîé, à êèñëîðîäà �òî÷å÷íîé. Èç ðèñóíêà âèäíî, ÷òî îñíîâíûå îñîáåííîñòèâûñîêî÷àñòîòíîé ÷àñòè �îíîííîé ïëîòíîñòè êðèñòàëëàêîððåëèðóþò ñ îñîáåííîñòÿìè �óíêöèè ïëîòíîñòè ÷à-ñòîò ïîäðåøåòêè êèñëîðîäà.Íàìè òàêæå âû÷èñëåíû âåêòîðû ïîëÿðèçàöèè äëÿêîëåáàíèé êðèñòàëëà è ïîäðåøåòîê. Äëÿ òîãî ÷òîáûîïðåäåëèòü âêëàäû â êîëåáàíèÿ êðèñòàëëè÷åñêîé ðå-øåòêè êàæäîé èç ïîäðåøåòîê, äèíàìè÷åñêàÿ ìàòðèöàçàïèñûâàëàñü â áàçèñå âåêòîðîâ ïîëÿðèçàöèè ïîäðåøå-òîê. �åçóëüòàòû ñîîòâåòñòâóþùèõ âû÷èñëåíèé ïðèâåäå-íû â òàáë. 3 äëÿ êðèñòàëëà UO2 . Îáîçíà÷åíèÿ ÷àñòîòâ òàáë. 3 äàíû íà ðèñ. 2.Êàê âèäíî èç òàáë. 3, ÷àñòîòå !LO2 îòâå÷àþò òîëüêîêîëåáàíèÿ ïîäðåøåòêè êèñëîðîäà â òî÷êàõ � è L ,íà ëèíèè � èìååòñÿ íåçíà÷èòåëüíûé âêëàä êîëåáàíèé



ÔÈÇÈÊÀ ÊÎÍÄÅÍÑÈ�ÎÂÀÍÍÎ�Î ÑÎÑÒÎßÍÈß ÂÅÙÅÑÒÂÀ 63ïîäðåøåòêè óðàíà. ×àñòîòå !TO2 â òî÷êå �, X è íàëèíèè � îòâå÷àþò òîëüêî êîëåáàíèÿ ïîäðåøåòêè êèñ-ëîðîäà, â L è íà ëèíèè � èìåþòñÿ âêëàäû ïîäðå-øåòêè óðàíà. Äëÿ !TO1 â òî÷êå L, X èìåþòñÿ òîëüêîêîëåáàíèÿ ïîäðåøåòêè êèñëîðîäà, âêëàäû ïîäðåøåòêèóðàíà èìåþòñÿ â � è íà � è � . Â àêóñòè÷åñêèõ÷àñòîòàõ !LA è !TA , íàïðîòèâ, íà ëèíèÿõ � è �ïðåîáëàäàþò âêëàäû îò ïîäðåøåòêè óðàíà, à â òî÷êå Xâêëàä ïîäðåøåòêè êèñëîðîäà âîîáùå îòñóòñòâóåò. Òà-êèì îáðàçîì, â òî÷êå X êîëåáàíèÿ â ñïåêòðå êðèñòàëëàìîãóò áûòü ðàçäåëåíû íà ÷àñòîòû, ñîîòâåòñòâóþùèåêîëåáàíèÿì îòäåëüíûõ ïîäðåøåòîê. Òàêîå ïîâåäåíèå�îíîííûõ âåòâåé íà ëèíèè � è îñîáåííî â òî÷êå Xìîæíî ñîïîñòàâèòü ñ òåì, ÷òî òî÷êà X ÇÁ êðèñòàëëàñîâïàäàåò ñ àíàëîãè÷íîé òî÷êîé ÇÁ ïîäðåøåòêè êèñëî-ðîäà (ðèñ. 1, á).3. Ôàêòîðû Äåáàÿ�ÓîëëåðàÈç èçëîæåííîãî ÿñíî, ÷òî êîëåáàíèÿ ïîäðåøåòêèêèñëîðîäà â ¾çàìîðîæåííîé¿ ïîäðåøåòêå ìåòàëëà äî-ñòàòî÷íî õîðîøî îïèñûâàþò âûñîêî÷àñòîòíóþ ÷àñòü�îíîííîãî ñïåêòðà êðèñòàëëà â öåëîì. Ýòî ïîçâîëÿåòîïèñûâàòü ñòàòèñòè÷åñêèå è òåðìîäèíàìè÷åñêèå õàðàê-òåðèñòèêè êðèñòàëëîâ UO2 , îòíîñÿùèåñÿ ê êèñëîðîäó,ðàññìàòðèâàÿ òîëüêî ýòó ïîäðåøåòêó êàê ïîäðåøåòêóÁðàâå. Â ÷àñòíîñòè, âû÷èñëåíèÿ �àêòîðîâ Äåáàÿ�Óîë-ëåðà (�=U èëè O) ìîæíî âûïîëíèòü ïî �îðìóëåB� = 8�23 	h2m� !maxZ!min oth� 	h!2kBT ��g�(!)! �d!, (3)
ãäå g�(!) � �îíîííàÿ ïëîòíîñòü ñîñòîÿíèé ñîîòâåò-ñòâóþùèõ ïîäðåøåòîê, !min è !max � ãðàíè÷íûå ÷à-ñòîòû ñîîòâåòñòâóþùèõ ñïåêòðîâ, 	h , kB � èçâåñòíûåñòàíäàðòíûå êîíñòàíòû.Êàê âèäíî èç ðèñ. 2, �îíîííûé ñïåêòð ïîäðåøåòêèóðàíà ñóùåñòâåííî îòëè÷àåòñÿ îò êðèñòàëëè÷åñêîãî,îäíàêî ïèêè ïëîòíîñòè ñîñòîÿíèé êîððåëèðóþò ñ êðè-ñòàëëè÷åñêèìè. Ïî ýòîé ïðè÷èíå ìû ïðèìåíèì �îðìó-ëó (3) íå òîëüêî äëÿ âû÷èñëåíèÿ ñðåäíåêâàäðàòè÷íûõñìåùåíèé êèñëîðîäà, íî è óðàíà, ïîíèìàÿ, ÷òî çäåñüïðèáëèæåíèå áóäåò áîëåå ãðóáûì, îäíàêî ïðèãîäíûìäëÿ êà÷åñòâåííûõ îöåíîê.Íà ðèñ. 3 ïðåäñòàâëåíû âû÷èñëåííûå ïî �îðìóëå (3)âåëè÷èíû B� äëÿ êèñëîðîäà è óðàíà âìåñòå ñ ýêñïåðè-ìåíòàëüíûìè [4, 18℄ è òåîðåòè÷åñêèìè çíà÷åíèÿìè [3℄ïðè òåìïåðàòóðå íèæå, ÷åì T . �åçóëüòàòû íàøèõðàñ÷åòîâ îòîáðàæàþò ñïëîøíàÿ è òî÷å÷íàÿ ëèíèè äëÿêèñëîðîäà è óðàíà ñîîòâåòñòâåííî. Ïóíêòèðíàÿ ëèíèÿè ïóíêòèðíàÿ ñ òî÷êîé îïèñûâàþò èçìåíåíèå âåëè÷èíBO è BU ïî ðåçóëüòàòàì ðàáîòû [3℄, â êîòîðîé âû÷èñ-ëåíèå �àêòîðîâ Äåáàÿ�Óîëëåðà ïðîâîäèëîñü íåïîñðåä-ñòâåííî ïî òî÷êàì ÇÁ ñ ó÷åòîì âåêòîðîâ ïîëÿðèçàöèè.Ñâåòëûìè è òåìíûìè êðóæêàìè íà ðèñ. 3 ïðèâåäåíûýêñïåðèìåíòàëüíûå äàííûå ïî íåéòðîííîìó ðàññåÿíèþèç [18℄, à êðåñòèêàìè è ðîìáàìè � èç [4℄ äëÿ êèñëîðîäàè óðàíà ñîîòâåòñòâåííî.Êàê âèäíî èç ðèñóíêà, îáå òåîðåòè÷åñêèå ìîäåëèäàþò çàâûøåííûå çíà÷åíèÿ �àêòîðîâ Äåáàÿ�Óîëëåðà,îñîáåííî ïî ñðàâíåíèþ ñ áîëåå ïîçäíèìè ýêñïåðèìåí-òàëüíûìè äàííûìè [4℄, ïðè ýòîì òî÷íûé ðàñ÷åò [3℄íåñêîëüêî ëó÷øå îïèñûâàåò ýêñïåðèìåíò. Âìåñòå ñ òåì

�èñ. 3. Ôàêòîðû Äåáàÿ�Óîëëåðà â êðèñòàëëàõ UO 2äëÿ êèñëîðîäà BO (ñïëîøíàÿ êðèâàÿ � íàø ðàñ÷åò,øòðèõîâàÿ � ðàñ÷åò [3℄, ñâåòëûå êðóæêè � ýêñïå-ðèìåíò [18℄, êðåñòû � ýêñïåðèìåíò [4℄) è óðàíà BU(ïóíêòèð � íàø ðàñ÷åò, øòðèõïóíêòèð � ðàñ÷åò [3℄,÷åðíûå êðóæêè � ýêñïåðèìåíò [18℄, ðîìáû ýêñïåðè-ìåíò [4℄)îòëè÷èå ðåçóëüòàòîâ òåîðåòè÷åñêèõ ðàñ÷åòîâ äðóã îòäðóãà íå ñòîëü çíà÷èòåëüíîå, îñîáåííî äëÿ êèñëîðîäà.Òàêèì îáðàçîì, ìîäåëü ¾çàìîðîæåííûõ¿ ïîäðåøåòîê,ñóùåñòâåííî óïðîùàþùàÿ âû÷èñëåíèå �àêòîðîâ Äå-áàÿ�Óîëëåðà, êàæåòñÿ âïîëíå ïðèåìëåìîé äëÿ ñîåäè-íåíèé, ó êîòîðûõ èìååò ìåñòî ðàçäåëåíèå èëè ñëàáîåïåðåêðûâàíèå àêóñòè÷åñêèõ è îïòè÷åñêèõ âåòâåé �î-íîííîãî ñïåêòðà. Çàêëþ÷åíèåÊàê ïîêàçàíî â íàñòîÿùåé ðàáîòå íà ïðèìåðå UO2 ,â ñîåäèíåíèÿõ ñ ñóùåñòâåííî ðàçëè÷àþùèìèñÿ ìàñ-ñàìè êîìïîíåíòîâ îïòè÷åñêèå âåòâè �îíîííîãî ñïåê-òðà êðèñòàëëà â äîñòàòî÷íî õîðîøåì ïðèáëèæåíèèîïèñûâàþòñÿ êîëåáàíèÿìè êèñëîðîäà â ¾çàìîðîæåí-íîé¿ ïîäðåøåòêå ìåòàëëà. Â ýòîì ïðèáëèæåíèè ìîæíîèñïîëüçîâàòü ïðîñòûå �îðìóëû, îòíîñÿùèåñÿ ê ïðî-ñòîé êóáè÷åñêîé ðåøåòêå, äëÿ âû÷èñëåíèÿ ðàçëè÷íûõ�èçè÷åñêèõ âåëè÷èí, îòâå÷àþùèõ ïîäñèñòåìå êèñëî-ðîäà â êðèñòàëëå. Ñ �îðìàëüíîé òî÷êè çðåíèÿ ý�-�åêò ¾çàìîðàæèâàíèÿ¿ îòâå÷àåò ó÷åòó âçàèìîäåéñòâèÿìåòàëë-êèñëîðîä â ïåðâîì ïîðÿäêå òåîðèè âîçìóùåíèé,ïîýòîìó ïîëó÷åííûå ðåçóëüòàòû ìîæíî óòî÷íÿòü, ó÷è-òûâàÿ íåäèàãîíàëüíûå áëîêè ìàòðèöû (2) âî âòîðîì ïî-ðÿäêå òåîðèè âîçìóùåíèé. Àíãàðìîíè÷åñêèå ý��åêòûòàêæå ìîãóò áûòü ó÷òåíû ñ èñïîëüçîâàíèåì �îðìóë,ïîëó÷åííûõ äëÿ ïðîñòîé êóáè÷åñêîé ðåøåòêè Áðàâå.�àáîòà âûïîëíåíà ïðè �èíàíñîâîé ïîääåðæêå öåëå-âîé ïðîãðàììû ¾�àçâèòèå íàó÷íîãî ïîòåíöèàëà âûñøåéøêîëû (2009�2010 ãã.)¿ (ïðîåêò 2.1.1./1230).Ñïèñîê ëèòåðàòóðû1. http://en.wikipedia.org/wiki/Nulear_fuel (îáçîðíàÿ ñòà-òüÿ ¾ßäåðíîå òîïëèâî¿).2. Clausen K., Hayes W., Huthings M.T. et al. // Rev. Phys.Appl. 1984. 19, N 9. P. 719.3. Dolling G., Cowley R.A., Woods A.D.B. // Can. J. Phys.1965. 43, N 8. P. 1397.
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