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U1–xThxO2 混合燃料力学性能的分子动力学模拟*

辛勇 1)    包宏伟 2)    孙志鹏 1)    张吉斌 1)    刘仕超 1)    郭子萱 1)

王浩煜 1)    马飞 2)†    李垣明 1)‡

1) (中国核动力研究设计院, 核反应堆系统设计技术重点实验室, 成都　610213)

2) (西安交通大学材料科学与工程学院, 金属材料强度国家重点实验室, 西安　710049)

(2020 年 12 月 30日收到; 2021 年 1 月 31日收到修改稿)

在二氧化铀 (UO2)燃料中掺杂钍 (Th)是提高其热稳定性的有效手段 . 本文利用分子动力学模拟方法 ,

系统研究了温度与掺杂浓度对 U1–xThxO2 混合燃料结构稳定性与力学特性的影响. 研究发现, 沿 [001]晶向单

轴拉伸可观察到混合燃料由初始面心立方结构的萤石相转化为具有低对称结构的 scrutinyite相的特殊相变.

混合燃料体系的力学性能强烈依赖于温度与掺杂浓度, 弹性模量和断裂应力随温度的升高而减小, 断裂应变

随温度的升高呈增加趋势. 当掺杂浓度小于 0.1时, 弹性模量呈下降趋势, 而掺杂浓度高于 0.1时, 弹性模量

呈增加趋势. 断裂应力随掺杂浓度的增加而增加, 断裂应变则减小. 不同掺杂浓度下混合燃料体系均表现脆

性断裂特性, 多晶样品中发生脆性沿晶断裂. 本文的研究结果可为 UO2 燃料的掺杂改性提供力学性能上的理

论指导.

关键词：U1–xThxO2, 分子动力学模拟, 力学性能, 断裂

PACS：28.52.Fa, 71.15.Pd, 62.25.–g, 62.20.mm 　DOI: 10.7498/aps.70.20202239

 

1   引　言

二氧化铀 (UO2)陶瓷燃料是目前商用反应堆

的主要核燃料, 包括压水堆、轻水堆及重水堆等,

具有熔点高、抗辐照性能好、与包壳和冷却剂相容

性好等优点 [1,2]. 然而, 随着反应堆向长周期、高燃

耗的方向发展, 工况条件愈加苛刻, UO2 核燃料在

高温、气态和固态核裂变产物及高能粒子冲击等多

种因素的作用下, 将导致燃料内部热应力升高、晶

格畸变甚至相变、腐蚀等作用, 严重限制燃料燃耗

及安全性 [3,4]. 为提高核动力效率以及反应堆安全

性能, 寻求高热力学稳定性、抗辐照肿胀性能优异

的核燃料至关重要.

目前各国常采用的改进方法为通过掺杂形成

混合氧化物燃料 (MOX)[5]. 钍 (Th)元素, 在地壳

中的含量是 U的 3至 4倍, 不易裂变, 与 UO2 无限

互溶形成 U1–xThxO2 固溶体混合燃料, 具有更高的

熔点、热导率和抗氧化性能 [6−8]. 目前至少 5%核

燃料为 U1–xThxO2 MOX, 广泛存在于核燃料循环

的各个阶段. 核燃料循环过程中, 高的热应力导致

燃料芯块变形甚至断裂, 造成裂变气体释放, 使热

导率降低, 大大提高了芯块包壳界面的失效概率,

严重影响反应堆安全运行 [9,10]. 然而, 受限于实验

条件, 目前关于 U1–xThxO2 混合燃料热力学行为的

研究仍具有较大挑战. 利用分子动力学 (molecu-

lar  dynamics,  MD)模拟 , 可从原子尺度准确描

述基于 UO2 燃料的结构演变与热力学特性. Xiao
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等 [11,12] 研究了 U1–xThxO2 混合燃料的晶格常数、

热膨胀系数、热导率、热容及焓在 300—2100 K温

度范围内的变化规律. 此外, 借助MD模拟可研究

UO2 基混合燃料中晶界迁移、孔洞演化、气体扩散

及级联碰撞过程 [13−16]. 近年来, Cooper等 [17,18] 成

功开发了一种混合多体势, 精确描述了 UO2 基混

合燃料的热力学特性, 例如, 基于该势函数, Balboa

等 [19] 计算了纯 UO2 的晶格常数随温度变化规律,

与实验结果高度吻合; Rahman等 [20,21] 成功计算了

U0.5Th0.5O2 体系的热导率、剪切模量、杨氏模量及

压缩系数等物理参量; Ghosh等 [22] 则利用固液两

相法成功计算了 (U,Th)O2 体系的熔点, 发现 UO2
和 ThO2 的熔点分别在 3650—3675 K 和 3050—

3075 K 之间; Palomares等 [23] 则模拟了 600 ℃ 下

UO2 在氧富集条件下的结构稳定性, 计算得到的

径向分布函数与实验测定的结果高度吻合.

实际反应堆条件下, UO2 基燃料芯块缺乏宏

观塑性, 承受较高温度和较大温度梯度下, 裂纹快

速形核扩展, 发生脆性断裂来释放应力, 此外, 断

裂的芯块碎片与包壳材料接触, 使裂变气体释放,

碘、镉等裂变产物与包壳材料相互作用, 使其脆化,

进而造成严重事故 [24]. 因此, UO2 基燃料芯块的断

裂行为在过去半个多世纪以来受到广泛关注. UO2
基燃料芯块具有复杂断裂行为, 对温度、晶体组

织、加载方式等均很敏感 [25], 但大多数研究多着眼

对其断裂过程的观察表征. 相关实验与理论研究发

现纯 UO2 单晶的韧脆转变温度在 1300—1900 K

之间, 而辐照条件下裂变气体的扩散通常在温度低

于 1000 K时即可发生 [26]. Mo等 [27] 利用放电等离

子体烧结 (spark plasma sintering,  SPS)法制备

了 UO2 块体, 利用先进同步微 X衍射 (micro-regi-

on X-ray diffraction, mXRD)技术测量了裂纹尖

端区域的高晶格应力. Desai等 [28]、Tian等 [29] 和

Zhang等 [30] 利用 MD模拟观察到了多晶 UO2 中

裂纹的形成与快速扩展, 最终导致沿晶脆断. 尽管

围绕 U1–xThxO2 混合燃料的基本热力学特性有了

一些 MD 模拟结果, 但对 UO2 基燃料在一定温度

范围内的变形断裂行为的研究还比较欠缺, 裂纹的

形核与扩展机理仍不清楚, 尤其是对其塑性仍有一

定争议 [31]. 特别的是, 高压试验、密度泛函理论计

算和 MD模拟均证明, UO2 在高压或应力诱导下

发生由立方结构的萤石相 (fluorite phase)至斜方

结构的氯铅矿相 (cotunnite  phase)的相变 [32,33].

Zhang等 [30]、Fossati等 [34] 及 Balboa等 [19] 甚至在

单晶 UO2 晶体中的裂纹附近观察到了更为特殊的

金红石相 (rutile phase)或 scrutinyite相. 上述相

变势必影响 UO2 基燃料的断裂特性 . 本文采用

MD模拟, 系统地研究了 U1–xThxO2 混合燃料的力

学行为, 预测可能发生的相变, 考察温度、掺杂浓

度等因素对弹性模量、断裂强度、断裂应变等力学

性能的影响. 

2   计算方法与模型

MD模拟中势函数的选取至关重要, 决定了计

算结果的精确与否. 选取 Cooper等 [17,18] 开发的混

合多体势来描述 U, Th与 O之间的关系, 该混合

势耦合了多体的原子嵌入势 (EAM)及对势作用,

表达式为 

Ei =
1

2

∑
j

ϕαβ (rij)−Gα

∑
j

σβ (rij)


1
2

, (1)

其中第一项为原子 i 与 j 之间的对势作用, 第二项

为 EAM势. 对势表达式为 

ϕαβ (rij) = ϕC (rij) + ϕB (rij) + ϕM (rij) , (2)

ϕC (rij)式中   为长程库仑力, 通过基于多粒子网格

(particle-particle particle-mesh, PPPM)的埃瓦尔

得法计算, 

ϕC (rij) =
qαqβ

4πε0rij
; (3)

ϕB (rij) ϕM (rij)  与   分别为短程的 Buckingham 势

与Morse势, 其表达式为 

ϕB (rij) = Aαβexp
(
−rij
ραβ

)
− Cαβ

r6ij
, (4)

 

ϕM (rij) = Dαβ

{
exp

[
− 2γαβ

(
rij − r0αβ

)]
− 2exp

[
−γαβ

(
rij − r0αβ

)] }
, (5)

Aαβ Cαβ Dαβ其中  ,    和   为经验参数. 该混合势已广

泛应用于 U1–xThxO2 混合燃料体系热力学特性的

计算, 精确描述了晶格常数、热导率、热容、焓等物

理量的变化规律. Cooper等 [17] 给出了通用于 MD

模拟的势函数文件, 为保证计算精度, 本文所设定

的截断半径为 11.0, PPPM参数为 10–5.

室温下 UO2 与 ThO2 均为立方萤石结构, 晶

格常数非常接近, 分别为 5.4704 Å和 5.5975 Å, 其
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[112̄] [1̄10]

中 U和 Th离子占据面心立方格点位置 [35]. 采用

三维周期边界条件模拟块体 UO2 混合燃料的力学

特性. 鉴于长程库仑需耗费大量计算资源, 首先对

比了两种尺寸模型 (7.75 nm × 8.05 nm × 7.65 nm,

15.5 nm × 16.0 nm × 15.1 nm)的差异性, 发现周

期边界条件下尺寸并未影响 UO2 基混合燃料的基

本力学特性, 因此, 选取较小尺寸模型进行研究.

如图 1所示为 7.75 nm × 8.05 nm × 7.65 nm 的

U1–xThxO2 混合燃料模型, 考虑两种晶体取向的模

型, x, y 和 z 坐标轴方向分别为  ,    和 [111]

或 [100], [010]和 [001]. 总原子数为 34560, 其中阳

离子 (U, Th)总数为 11520, O离子总数为 23040,

Th离子以随机替位掺杂形式取代 U离子, 其浓度

在 0.05至 0.55范围内变化. 在 NPT系综下利用

Nosé-Hoover热浴法对构建好的初始模型进行结

构弛豫, 温度设定为 300 K, 压强为 0 Pa, 弛豫时

间为 100 ps, 时间步长为 1 fs. 然后每隔 100 K

将温度逐渐升至 1200 K, 每次升温后弛豫 100 ps.

然后在给定温度下进行沿 z 轴方向的单轴拉伸

加载, 如图 1所示, 固定上下两端 5原子层为加载

层, 施加单轴拉伸加载, 应变速率保持在 10–9 s–1.

利用维里应力准则计算体系中每个原子的应力, 表

达式为 [36]
 

σij =
1

V

1

2

N∑
α=1

N∑
β ̸=α

U ′ (γαβ
) ∆xαβ

i ∆xαβ
j

γαβ

−
N∑

α=1

mαẋ
α
i ẋ

β
j

)
, (6)

ẋα
i

∆xαβ
j = ẋα

j − ẋβ
j ,mα

γαβ U ′

其中 V 为体积, N 为原子总数,   为 a 原子的第 i

个分速度,    为 a 原子的质量,

 为 a 和 b 原子之间的距离,   为势能函数. 加

载过程中整个系统的应力由以下公式给出: 

σ =
1

104V

N∑
i=1

S, (7)

式中, S 为原子应力. 应变由以下公式给出: 

εzz =
L (Nsteps)− L (0)

L (0)
, (8)

L (Nsteps) L (0)式中,   为体系瞬时长度,   为初始长度.

弹性模量代表着使原子离开平衡位置的难易程度,

是表征原子间结合力强弱的物理量. 根据 (7)式和

(8)式, 绘制应力-应变曲线, 在线弹性应变范围内

进行线性拟合得到弹性模量与泊松比随温度的变

化规律, 计算公式为 

Ex/y/z =
1

V

∂2∆U

∂εx/y/z
2 , (9)

∆U ε式中  为势能变化量,   为沿某一方向的应变. 继

续加载直至体系失效, 得到断裂强度与温度的关

系. 所有模拟工作均使用开源软件 LAMMPS[37] 完

成, 原子结构通过开源软件 OVITO进行可视化 [38]. 

3   结果与讨论
 

3.1    力致相变

以 UO2 与 U0.75Th0.25O2 为例, 图 2(a)给出了

室温 300 K时沿 [001]和 [111]晶向拉伸时的应力-

应变曲线. 若 z 轴沿 [001]晶向, 当应变增加至 0.08

附近, 应力发生突降, 当应变增至 0.13左右时, 应

力重新开始线性增加, 直至断裂, 而若 z 轴沿 [111]

晶向, 应力随应变线性增加至最高点后急剧下降,

最终断裂 . 图 2(b)和图 2(c)分别为沿 [001]和

[111]拉伸过程中不同应变下的径向分布函数. z 轴

沿 [001]晶向时, 无论是对 UO2 还是 U0.75Th0.25O2,

 

zz

zz

UTh1-O2

U

Th

O



  

图 1    U1–xThxO2 混合燃料模型及单轴拉伸加载示意图

Fig. 1. Atomic model of U1–xThxO2 upon uniaxial tensile loading. 
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应变超过 0.08后 ,  O—O键特征峰逐渐消失 , 意

味着两个 O原子之间距离变远, U—O和 Th—O

键特征峰蓝移, 即 U与 O和 Th与 O之间距离缩

短, 暗示相变的发生. 而沿 [111]晶向时, U—O或

Th—O键及 O—O键特征峰, 均只随应变的增加而

红移 , 证明在拉伸加载时键长伸长 . 图 2(d)为

U0.75Th0.25O2 沿 [001]晶向拉伸时的原子结构演

化, 插图为原子结构放大图, 与应力-应变曲线首

次下降区域对应 , 观察到由初始的萤石结构至

scrutinyite结构的相变 , 该结构对称性较低 , 与

Fossati等 [34] 的MD 模拟结果相吻合, 相变极大地

增强了 UO2 混合燃料的塑性. 如图 2(e)所示, 沿

[111]晶向拉伸时原子结构仅发生变形, 未观察到

相变. 虽然实验上已经证明 UO2 具有多种相, 但其

仅能在高压等极端条件下存在, 目前还未确切观测

到单轴应力即可诱导的相变. 这种局部高应力诱发

的固体相变, 类似于马氏体相变, 仅仅原子相对位

置发生改变, 由于 Th离子以替位掺杂的形式存在,

并未改变 U1–xThxO2 混合燃料的物理化学环境, 因

此相变特征对掺杂浓度不敏感. 温度是影响相变的

另一重要因素, 随温度的升高, 热振动势必会改变

相变势垒. 鉴于实验中难以观察到这些特殊相变,

且实际中 U1–xThxO2 混合燃料大多发生脆性断裂.

因此, 本文仅研究了室温下的相变行为, 未来还需

进一步研究相变的温度依赖性, 为实验设计提供理

论预测.
 

3.2    浓度与温度对力学性能的影响

鉴于沿 [111]晶向拉伸时未发生相变, 以其为

典型代表考察掺杂浓度和温度对 U1–xThxO2 混合

燃料力学性能及断裂行为的影响. 图 3(a)—(c)分

别给出了 UO2,  U0.95Th0.05O2, 以及 U0.45Th0.55O2
混合燃料在 300—1200 K温度范围内单轴拉伸加

载时的应力-应变曲线. 针对不同掺杂浓度的混合
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图 2    UO2 与 U0.75Th0.25O2 沿 [001]和 [111]方向单轴拉伸加载过程　(a) 应力-应变曲线; (b) 沿 [001]拉伸过程中的径向分布函数;

(c) 沿 [111]拉伸过程中的径向分布函数; (d) U0.75Th0.25O2 沿 [001]拉伸的原子结构演化; (e) U0.75Th0.25O2 沿 [111]拉伸时的原子结

构演化

Fig. 2. Tensile  behaviors of  UO2 and U0.75Th0.25O2 along [001]  and [111]  direction:  (a) Stress-strain curves;  (b) radial  distribution

function (RDF, g(r)) along [001] direction; (c) RDF along [111] direction; (d) the atomic structure evolution of U0.75Th0.25O2 along

[001] direction; (e) the atomic structure evolution of U0.75Th0.25O2 along [111] direction. 
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燃料, 在室温下进行加载时, 应力随应变的增加而

增加, 当达到临界值后迅速下降, 对应脆性断裂,

该点对应体系的断裂应力和应变. 随着温度的升

高, 当应力增加到临界值后发生一定程度的流动,

然后突降, 即 UO2 晶体发生断裂. 对线弹性范围

(应变在 0—0.04之间)的应力-应变曲线进行线性

拟合, 可得到弹性模量. 图 3(d)—(f)分别给出了

对应的三种体系弹性模量随温度的变化. 当温度

由 300 K升高至 1200 K时 ,  UO2 的弹性模量由

140.3 GPa迅速降至 118.2 GPa; U0.95Th0.05O2 的
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图 3    温度对 U1–xThxO2 混合燃料沿 [111]方向单轴拉伸时的力学性能的影响　(a), (b), (c) UO2, U0.95Th0.05O2 及 U0.45Th0.55O2 不

同温度下的应力-应变曲线; (d), (e), (f) 对应的弹性模量随温度的变化; (g), (h), (i) 对应的断裂应力随温度的变化; (j), (k), (l) 对

应的断裂应变随温度的变化

Fig. 3. Effect of temperature on the mechanical properties of U1–xThxO2 loaded along the [111] direction: (a), (b), (c) Stress-strain

curves of UO2, U0.95Th0.05O2 and U0.45Th0.55O2; (d), (e), (f) the corresponding elastic modulus as a function of temperature; (g), (h),

(i) the corresponding fracture stress as a function of temperature; (j), (k), (l) the corresponding fracture strain as a function of tem-

perature. 
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弹性模量由 139.93 GPa线性减小至 121.04 GPa;

U0.45Th0.55O2 的弹性模量由 140.14 GPa减小至

121.64 GPa. 图 3(g)—(i)显示出对应的断裂应力

随温度升高而减小的变化趋势, 图 3(j)—(l)显示

出断裂应变随温度的升高而增加的变化趋势. 当温

度由 300 K升高至 1200 K时, UO2 的断裂应力由

9.53 GPa线性降低至 7.23 GPa, 断裂应变则由

0.108增加至 0.15;  U0.95Th0.05O2 的断裂应力由

9.96 GPa减至 7.46 GPa, 断裂应变则由 0.105增

至 0.141; U0.45Th0.55O2 的断裂应力由 10.146 GPa

减至 8.736 GPa, 断裂应变则由 0.102增至 0.145.

总体来讲, UxTh1–xO2 混合燃料体系的力学性

能强烈依赖于温度, 不论掺杂浓度有多大, 弹性模

量均随温度的升高而减小, 根据经典的固体物理理

论, 晶体的弹性模量可表述为 [39]
 

ET = E0 − a0T exp(−T0/T ), (10)

E0 T0

a0

式中  为 0 K时的弹性模量;   为爱因斯坦温度;

 为材料相关的常数, 由Mie-Gruneisen描述:
 

a0 = 3RrδT /V0, (11)

r δT其中  和   为 Gruneisen 和 Anderson-Gruneisen

参数, 与温度相关; V0 为原子的本征体积. 根据

(10)式和 (11)式 , 可得弹性模量与温度呈负相

关关系. 针对 UxTh1–xO2 混合燃料体系, 其熔点均

超过 3000 K, 一般认为温度低于 1200 K时表现

脆性, 仅当温度高于 1200 K时, 才会发生塑性变

形, 我们的结果也佐证了这一观点. 在核裂变反应

堆中燃料的服役温度通常在 1200 K左右 , 此时

UxTh1–xO2 混合燃料在受到机械应力的情况下易

发生脆性断裂, 进而导致部件失效, 造成安全事故.

图 4详细分析了不同温度下 U1–xThxO2 混合

燃料力学性能随掺杂浓度的变化趋势. 图 4(a)给

出了 300 K时不同掺杂浓度对应的应力-应变曲

线, 掺杂浓度的增加未引起应力-应变曲线显著变

化. 图 4(b)为不同温度条件下弹性模量随掺杂浓

度的变化趋势, 当掺杂浓度小于 0.1时, 弹性模量

随掺杂浓度的增加减小, 而掺杂浓度高于 0.1时,

弹性模量呈增加趋势. 如图 4(c)和图 4(d)所示,
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图 4    Th掺杂浓度对 U1–xThxO2 混合燃料沿 [111]方向单轴拉伸时的力学性能的影响　(a) 300 K下不同掺杂浓度时的应力-应

变曲线; (b) 不同温度下弹性模量随掺杂浓度的变化; (c) 不同温度下断裂应力随掺杂浓度的变化; (d) 不同温度下断裂应变随掺

杂浓度的变化

Fig. 4. Effect  of  Th  concentration  on  the  mechanical  properties  of  U1 – xThxO2  loaded  along  the  [111]  direction:  (a)  Stress-strain

curves; (b) the elastic modulus as a function of Th concentration; (c) the fracture stress as a function of Th concentration; (d) the

fracture strain as a function of Th concentration. 
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断裂应力随掺杂浓度的增加而提升, 但断裂应变随

浓度的增加而减小.

不同温度和掺杂浓度下, U1–xThxO2 混合燃料

的应力在达到最高值后均发生突降, 预示其发生脆

性断裂. 图 5以 UO2 与 U0.45Th0.55O2 为例, 给出

了其在室温和高温下拉伸加载过程中的原子结构

演化, 其中原子颜色由其切应变标定, 红色和绿色

代表较大应变, 蓝色代表较小应变, 计算公式为 

 

ηi =

√
η2yz + η2xz + η2xy +

(ηyy − ηzz)
2
+ (ηxx − ηzz)

2
+ (ηxx − ηyy)

2

6
, (12)

⟨110⟩

式中, h 为原子 i 的局部 Lagrangian应变矩阵. 针

对不同的 UxTh1–xO2 混合燃料 , 在承受拉伸加

载时, 弹性应变范围内, 离子键长变形伸长, 在达

到断裂应变后 , 在切应变较大区域内 U—O或

Th—O离子键破坏, 形成初始裂纹, 然后迅速扩展

直至最终断裂. 断裂面与拉伸方向呈 45º左右, 满

足经典的脆性材料断裂准则. 利用位错拾取算法

(dislocation  extraction  algorithm,  DXA)对断裂

时的原子结构进行表征, 如图 5中最后一列所示,

灰色曲面为裂纹表面, 裂纹尖端附近只有一根 1/2

  全位错, 意味着基本没有塑性变形, 证明了

U1–xThxO2 混合燃料的脆性断裂特征, 与Xiao等 [12]、

Balboa等 [19] 和 Zhang等 [30] 的MD模拟结果及Mo

等 [27] 的纳米压入结果相吻合.

实际当中制备的 UO2 燃料芯块通常为多晶,

晶界在 U1–xThxO2 混合燃料力学性能与断裂特性

中扮演重要角色 , 本文以 UO2,  U0.75Th0.25O2 和

U0.50Th0.50O2为例, 考察了温度与掺杂浓度对多晶

混合燃料体系力学特性的影响. 基于 Voronoi算法

构建了三维方向尺寸均为 20 nm的多晶模型, 平

均晶粒尺寸为 8.5 nm. 为使晶界充分弛豫, 将多晶

模型在较高温度 (1200 K)下弛豫 100 ps, 再退火

至 300 K继续弛豫 100 ps. 图 6(a)为在不同温度

下三种多晶模型沿 z 轴拉伸时的应力-应变曲线,

 

0 0.28

Shear strain

=0 =0.10 =0.12 =0.13

=0 =0.13 =0.155 =0.17

=0 =0.12 =0.13 =0.16

=0 =0.14 =0.16 =0.18

=0.13, DXA

<110>

<110>

Crack surface

=0.155, DXA

=0.13, DXA

=0.16, DXA

(a)

(b)

(c)

(d)

图 5    U1–xThxO2 混合燃料沿 [111]方向单轴拉伸时的原子结构演化　(a) UO2, 300 K; (b) UO2, 1000 K; (c) U0.45Th0.55O2, 300 K;

(d) U0.45Th0.55O2, 1200 K

Fig. 5. Typical atomic structure evolution of U1–xThxO2 upon tensile loading along [111] direction: (a) UO2, 300 K; (b) UO2, 1000 K;

(c) U0.45Th0.55O2, 300 K; (d) U0.45Th0.55O2, 1200 K. 
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应力随应变的增加达到峰值后发生缓慢下降, 保持

了一定程度的塑性流动, 与文献 [12,29]的 MD模

拟结果吻合 . 图 6(b)和图 6(c)分别显示了弹性

模量与断裂应力随温度的变化趋势 . 温度升高 ,

弹性模量与断裂应力均减小, 与单晶中的变化趋势

一致, 特别的是, 多晶中弹性模量对掺杂浓度不敏

感, 而断裂应力却随掺杂浓度的增加而提高. 以

U0.75Th0.25O2 为例, 图 6(d)为 300 K时不同应变

下的原子结构, 晶界处的离子所受切应变较大, 在

拉伸应变达到临界值后率先断裂, 即发生了沿晶断

裂. 图 6(e)为拉伸过程中某三角晶界附近的原子

结构演化过程, 可清楚地观察到晶界处的离子键的

破坏, 然后沿晶界方向持续扩展, 直至最终断裂.

Feng等 [40] 873和 1973 K高温下将 UO2 烧结成高

密度的板状块材, 通过聚焦离子束切割加工成微米

单晶或多晶材料, 然后在样品表面预先切割出“V”

形缺口, 进行原位单轴拉伸, 发现所有样品均呈脆

性断裂特征, 与本文的MD模拟结果高度吻合. 

4   结　论

本文利用分子动力学模拟, 系统研究了温度与

掺杂浓度对 U1–xThxO2 混合燃料结构与力学特性

的影响. 结果表明:

1) U1–xThxO2 沿 [001]晶向单轴拉伸, 可发生

由初始的面心立方结构的萤石相至 scrutinyite相

的相变, 新相具有低对称结构, 该结构已被第一性

原理计算证实.

2) UxTh1–xO2 混合燃料体系的力学性能强烈

依赖于温度, 不论掺杂浓度有多大, 弹性模量均随

温度的升高而减小, 断裂应力均随温度的升高而减

小, 但断裂应变却呈增加趋势, 符合经典固体物理

理论; 当掺杂浓度小于 0.1时, 弹性模量呈下降趋势,

而掺杂浓度高于 0.1时, 弹性模量呈增加趋势; 断

裂应力随掺杂浓度的增加而增加, 断裂应变则减小;

3) 温度在 300—1200 K范围内, 不同掺杂浓

度条件下混合燃料体系均表现脆性断裂特性, 多晶

样品中发生脆性沿晶断裂.

本文发现了 UxTh1–xO2 混合燃料体系具有较

优异的热力学特性, 可作为新型核燃料的备选, 但

未来还需针对其中缺陷, 如氧空位、位错与晶界等

的复杂作用展开研究.
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Effects of Th doping on mechanical properties of U1–xThxO2:
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Abstract

Since  thorium  (Th)  owns  high  conversion  ratio  in  thermal  neutron  spectrum,  high  melting  temperature,

high thermal conductivity and good corrosion resistance in high-temperature water, it can be doped into UO2
based fuel to initiate the fission reaction, and improve the physical properties of UO2. Owing to the challenging

experimental  conditions  and  technologies,  molecular  dynamics  (MD)  simulations  are  conducted  to  investigate

the influences of Th doping on the mechanical properties of U1–xThxO2. The phase transition from initial fluorite

structure to the metastable scrutinyite phase when loading along the [001] direction is observed, which accords

well  with the previous density functional theory calculations.  However,  if  U1–xThxO2  is  loaded along the [111]

direction, only brittle fracture is observed. It is found that both the elastic modulus and fracture stress decrease

linearly with elevating temperature but the fracture strain increases. As the Th concentration increases from 0

to 0.55,  the elastic  modulus first  decreases and then increases;  if  the Th concentration is  larger than 0.1,  the

fracture stress increases and the fracture strain decreases monotonically. The cracks are nucleated with an angle

of 45º to the loading direction, propagate rapidly, and are characteristic of brittle fracture, which accords well

with  the  classical  failure  criteria  and  experimental  results  for  brittle  materials.  By  comparison,  the  uniaxial

tensile loading is also performed for polycrystalline U1–xThxO2. It is found that the elastic modulus and fracture

stress  decrease  as  the  temperature  increases.  However,  the  elastic  modulus  is  not  sensitive  to  the  Th

concentration and the fracture increases as the Th concentration increases. The brittle intergranular fracture is

observed in each of  all  polycrystalline samples.  The obtained physical  parameters are useful  for designing the

fuels in nuclear reactors.

Keywords: U1–xThxO2, molecular dynamics simulation, mechanical properties, fracture
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