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摘要 在UO2核燃料中, 由于空位和Xe气体原子形成能较大, 导致其在核燃料基体中的热平衡浓度极低, 因此通

过传统相场方法难以定量地研究UO2中气泡的演化过程. 本文针对这一问题, 提出了一个定量的相场模型. 根据

热力学理论以及KKS模型推导出系统的自由能密度方程. 利用该相场模型可以研究极低空位和Xe气体原子浓度

下纳米尺度气泡生长演化过程. 本文分别研究了空位和Xe气体原子产生速率以及温度和温度梯度对气泡演化的

影响. 研究发现在高温和高的空位以及Xe气体原子产生速率下气泡生长较快. 纳米尺度的气泡在向高温区移动

过程中沿温度梯度方向被拉长. 同时模拟结果也证实了核燃料中心空洞的形成. 基于本模型的模拟结果与经典速

率理论以及实验观察一致.
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1 引言

在核反应堆运行过程中, 核燃料的微观组织会发

生演化, 形成例如空洞、气泡、位错以及析出相等晶

体缺陷
[1–3]. 这些缺陷导致核燃料肿胀、脆化以及热导

率的不均匀
[4]. 核电站能否高效、稳定地运行受到上

述材料组织演化的影响, 能够准确地预测核燃料内部

组织的演化规律有着至关重要的意义.
由于裂变产物中的惰性气体原子在UO2基体中溶

解度极低且易与空位结合形成气泡, 影响核燃料肿胀

并加速核燃料的失效过程, 因此有必要研究核燃料中

气泡的演化过程. 已有大量的模型在预测核燃料中气

泡的演化过程, 然而这些模型的推导都是基于大量的

理想化条件, 例如假设所有气泡具有相同的尺寸且在

核燃料中均匀分布, 气泡的生长被认为是虹吸效应作

用, 以及假定系统处于准静态等, 这些理想化条件在

一定程度上限制了这些模型的应用
[5]. 相场方法作为

一种有效的介观尺度模拟方法被大量地用于分析预测

材料中的组织演化
[6,7]. 近年来相场模型也被用来研究

材料受辐照后微观组织的演化过程, 例如核燃料中气

泡的演化
[5,8–10]

、空洞的形成
[11,12]

以及温度梯度下空

洞的迁移
[13,14]. 这些相场模拟结果与实验结果在趋势
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上的一致性表明相场方法可以用来预测材料受辐照后

微观组织形貌演化过程. 然而, 传统的相场模型在推导

体系自由能过程中并没有严格基于热力学理论, 而是

大多采用相场方法常用的多项式形式, 这样可以加快

运算速度, 但只能处理10−1–10−3
原子百分比的空位或

气体原子浓度, 远远高于实际情况, 因而只能用于定

性分析.
本文中体系自由能推导是基于热力学理论, 严格

使用体系熵与焓的概念, 并基于KKS理论
[15]

建立相场

模型. 在UO2晶体中有多种由于高能粒子辐照产生的

空位, 为了简化模型, 只考虑由一个U原子空位和两个

O原子空位形成的三原子空位(理论模拟计算表明三

原子空位形成能最低
[16]), 同时仅考虑Xe气体原子, Xe

气体原子在UO2基体中的扩散被认为是通过UO2空位

团辅助扩散. 空位及Xe气体原子的扩散采用Cahn-Hil-
liard方程

[17], 序参量演化使用Allen-Cahn方程
[18]. 此相

场模型可以处理空位和气体原子平衡浓度达到10−11

的情况, 适当对模型参数的修改可以使其不仅限用于

UO2核燃料和Xe气泡的研究. 目前的模型只用于UO2

单晶研究, 之后可以增加对UO2多晶的描述并将本模

型推广到气泡在多晶中的演化研究, 从而研究气泡在

晶界上集聚、融合的现象. 本模型由于是定量的, 因

此可以为燃料的性能分析提供如下数值分析结果: (1)
气泡大小、浓度分布随时间、温度、裂变产物产生速

率的定量变化; (2) 温度梯度对气泡大小、浓度分布的

定量影响; (3) 气泡大小、浓度分布对燃料热导率的定

量影响; (4) 本模型可以较方便地加入应力应变对气泡

大小、浓度分布的影响, 从而用于定量研究气泡大

小、浓度分布与应力的相互作用.

2 相场模型

体系自由能密度包含了空位、Xe气体原子和气

泡, 根据KKS模型, 体系自由能密度f可由以下方程

描述:

( ) ( )f h f c c h f c c

wg
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g
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为序参量, 当在UO2基体中时等于0, 在气泡中时等于

1. h(η)=η3(6η2−15η+10)是用来描述气泡自由能密度在

体系总自由能密度中所占比例的插值方程, 当位于

UO2基体与气泡之间的界面中时其值会从0–1平稳变

化. g(η)=30η2(η−1)2是双势阱方程, 在UO2基体(η=0)和
气泡(η=1)中有两个极小值0, 仅当在界面中时(0<η <1)
才对体系自由能密度有贡献. f m, f b分别是UO2基体自

由能密度和气泡自由能密度. w=3αλγs/λ为双势阱的势

垒高度, αλ是跟界面厚度相关的常数, 在模拟中设置为

2.2. λ是界面厚度值的50%. γs=0.85−1.4×10−4(T−273)

是界面能(单位是J/m2). T是绝对温度. = 6 /s

为梯度系数. 根据TEM实验观察
[19], 当气泡半径小

于5 nm时, 气泡为固体状态, 因此UO2基体和气泡的自

由能密度根据统计热力学理论可分别由以下方程

给出:
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kB是玻尔兹曼常数, Ω为一个UO2分子体积, cv
m和cg

m分

别 是 U O 2 基 体 中 空 位 和 X e 气 体 原 子 浓 度 ,

( )c E k T= exp /ve
m

v
f

B 和 ( )c E k T= exp /ge
m

g
f

B 分别是UO2

基体中空位和Xe气体原子热力学平衡浓度, 其中Ev
f和

Eg
f分别是空位和Xe气体原子的在UO2基体中的形成

能. c b= /gm
b 是气泡中Xe气体原子的最大浓度,其中b

是范德瓦尔斯常数. cve
b是空位在气泡中的平衡浓度,

其值应为1, 在模拟中为了计算的稳定性设置为0.99.

cge
b为Xe气体原子在气泡中的平衡浓度, 其值可以由范

德瓦尔斯状态方程推出. 在极高压力条件下的范德瓦

尔斯状态方程为

P v b k T( ) = , (4)g B

其中, Pg是气泡的内压力. 假设气泡为球形且半径为r,
则v=4πr3/3ng, ng为气泡中的Xe气体原子个数. 把v代入

式(4)可以得到
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此时气泡中一共有m=4πr3/3Ω个空位,因此气泡中气体

原子浓度是

c
n
m

P
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在纳米尺度下由于气泡体积较小, 其内部达到热力学

平衡的速度较UO2基体要快, 因此在研究气泡生长时

假定气泡处于热力学平衡态. 当气泡处于热力学平衡

状态时, 气泡内压力与表面张力以及外加应力场达到

平衡, 因此有如下关系:

P r+ = 2 . (7)ge
s

在没有外加应力场(σ=0)的条件下Pge=2γs/r, 可以得到

c rk T b= / 2 + . (8)ge
b

B s

cge
b随温度T以及半径r变化趋势分别由图1(a)和(b)给出.

图中可以看出随着温度和半径的增加, cge
b都呈下降

趋势.
相场方法是将两相之间的界面处理为扩散型界面

(Diffuse Interface), 而不是陡峭界面(Sharp Interface),
因此在相界面有限区域内同时有两相存在(气泡相和

基体相). 根据KKS模型, 空位和气体原子浓度可以

写为

c h c h c= ( ) + (1 ( )) , (9)v v
b

v
m

c h c h c= ( ) + (1 ( )) . (10)g g
b

g
m

KKS模型假设在两相之间的界面区域内, 同一物质(空
位或气体原子)在两相中的化学势相同, 可以写作如下

等式:
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需要说明的是, 气泡外(相界面区域外)每一点的

化学势一般情况下是不相同的, 即存在化学势梯度,
导致空位和气体原子的扩散. 描述空位和Xe气体原子

扩散的Cahn-Hilliard方程以及描述界面迁移的Allen-
Cahn方程可以写为

c
t M F

c= , (13)v
v

v

c
t M F

c= , (14)g
g

g

t L F= , (15)

其中, F f V= d
V

为体系的总自由能, L为界面迁移速

率. Mv和Mg分别是空位和Xe气体原子的迁移速度, 可

以由以下公式求得

M D E k T k T= exp( / ) / , (16)v v0
m

v
m

B B

M D E k T k T= exp( / ) / , (17)g g0
m

g
m

B B

式中, Ev
m和Eg

m分别是空位和Xe气体原子的迁移能. 模

拟中所使用的参数如表1所示.
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图 1 (网络版彩图)热力平衡状态下气泡中气体原子浓度随
温度(a)和气泡半径(b)变化趋势
Figure 1 (Color online) Gas atom equilibrium concentration in the
gas bubble versus (a) temperature, (b) gas bubble radius.
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3 结果与讨论

3.1 边界条件对单个气泡生长影响

首先研究单个气泡的生长过程. 将一个圆形气泡

放置于模拟区域中央, 所用模拟区域为32 nm×32 nm
的正方形, 该区域被划分为64×64个网格, 因此每个网

格实际长度为0.5 nm. 时间步长Δt设置为2×10−7 s, 总

的模拟时长为40 s.
在模拟中使用周期性边界条件, 首先将边界处的

空位和气体原子浓度分别设定为2.0×10−5
和1.0×10−5,

用来模拟高裂变速率下空位和Xe气体原子产生速率.
然后研究不同边界条件即不同裂变速率对单个气泡生

长过程的影响, 保持模拟温度为1500 K, 在此温度下

UO2基体中的空位和Xe气体原子热力学平衡浓度均为

1.034×10−11, 所用圆形气泡初始半径设置为0.264 nm.
图2(a)和(b)是气泡生长过程中在0, 20以及40 s时

的空位和Xe气体原子浓度在x方向的分布图. 可以看

出空位和Xe气体原子浓度都呈现出从边界往中央的

递减趋势, 并且在气泡与UO2基体的界面附近达到最

低值. 自边界扩散至中央的空位以及Xe气体原子被气

泡吸收导致气泡生长. 图2(c)给出了气泡半径随时间

的变化过程 , 其半径在40 s内由0.264 nm增加至

1.181 nm, 平均生长速率为0.0229 nm/s. 从图2(c)中注

意到气泡的生长不是一个渐变的过程, 这是由于在定

义气泡体积时以序参量η的值作为参考, 当序参量η的
值大于0.6时则认为该网格在气泡内, 而在模拟过程中

会出现某个时刻气泡周围多个网格的序参量值从小于

0.6变为大于0.6, 导致在某时刻气泡体积迅速增大, 因

此半径在某些时刻呈现跳跃式增大.
图3是空位、Xe气体原子浓度以及序参量η在0 s

以及40 s时的轮廓图. 气泡在生长过程中保持形状不

变, 经过不断吸收自边界扩散来的空位和Xe气体原子

后迅速长大, 并且气泡中的Xe气体原子浓度不断增加,
在经过40 s后由初始的0.44逼近最大值0.482.

接着改变边界条件, 将边界处的空位和Xe气体原

表 1 模拟中所用参数值

Table 1 Values of the parameters used in the simulation

参数 值

Ev
f 3.27 eV

Eg
f 3.27 eV

Ev
m 2.4 eV

Eg
m 2.4 eV

Dv0
m 2×10−7 m2/s

Dg0
m 2×10−7 m2/s

b 0.085 nm3/atom

Ω 0.041 nm3/molecule
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图 2 (网络版彩图)空位(a)以及气体原子(b)浓度变化过程,
(c)是气泡半径随时间变化过程
Figure 2 (Color online) Vacancy concentration (a) and gas atom
concentration (b) at three times. (c) Bubble radius versus time.
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子浓度设定为2.0×10−8
和1.0×10−8, 保持温度和气泡初

始半径不变, 模拟低裂变速率下气泡生长过程.
从图4(a)和(b)中可以看出, 空位和Xe气体原子浓

度从边界处向中心递减, 并且在气泡与UO2基体界面

处到达最低, 这与使用较高边界浓度得到的结果一致.
在经过40 s后, 气泡中的空位浓度基本保持不变, 而Xe
气体原子浓度从初始的0.44降至0.4, 表明有Xe气体原

子从气泡中逸出. 图4(c)给出了气泡半径随时间变化

的趋势, 在初始2 s内, 气泡急剧收缩, 这是由于初始条

件下 ( UO 2基体中空位和X e气体原子浓度均为

1.034×10−11)气泡中Xe气体原子浓度较高而UO2基体

中浓度极低, 从而出现Xe气体原子逸出的现象, 一定

时间后随着边界处的空位和Xe气体原子扩散至气泡

周围并进入气泡, 气泡尺寸又恢复稳定增长.
由上述结果可以发现, 边界条件(或裂变产物产生

速率)对气泡的生长有很大影响. 保持其他参数不变的

条件下进一步设置不同边界条件来研究其对气泡生长

速率的影响. 图5给出了温度在1500 K条件下气泡在

40 s内的平均生长速率与边界处空位浓度的关系. 边

界处Xe气体原子浓度设置为空位浓度的50%. 图中点

表示模拟结果, 线表示对模拟结果进行拟合, 可以看

(a) (b)

(c) (d)

(e) (f)

图 3 (网络版彩图)空位浓度、Xe气体原子浓度、序参量
在0 s和40 s的轮廓图. (a) 0 s的空位浓度; (b) 40 s的空位浓度;
(c) 0 s的Xe气体原子浓度; (d) 40 s的Xe气体原子浓度; (e) 0 s
的序参量; (f) 40 s的序参量
Figure 3 (Color online) Contours of cv, cg, η at 0 and 40 s,
respectively. (a) cv at 0 s; (b) cv at 40 s; (c) cg at 0 s; (d) cg at 40 s;
(e) η at 0 s; (f) η at 40 s.
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Figure 4 (Color online) Vacancy concentration (a) and gas atom
concentration (b) at three times. (c) Bubble radius versus time.
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出气泡生长速率与边界空位浓度呈现线性关系. 这个

结果与经典的速率理论(Rate Theory)一致. 速率理论

曾给出以下气泡生长速率
[20,21]:

R t D C Rd / d = / , (18)v
m

vb

式中, Cvb是边界处空位浓度, R是气泡半径. 由此可以

看出气泡生长速率与空位扩散系数、边界空位浓度成

正比关系而与气泡半径成反比关系. 虽然扩散系数与

温度有关系, 但是模拟中温度保持不变, 因此可以忽

略扩散系数的影响, 同时由于40 s内气泡半径变化很

小, 因此可以近似认为气泡半径不变, 因此气泡生长

速率只与边界处的空位浓度相关.

3.2 温度对单个气泡生长的影响

UO2基体中的空位和Xe气体原子平衡浓度受温度

影响, 同时其扩散速度也与温度相关, 因此有必要研究

温度变化对气泡生长的影响. 保持其他模拟参数不变,
仅改变模拟区域温度, 气泡初始半径设置为0.264 nm,
空位和Xe气体原子在边界处的浓度分别为5.0×10−5

和

1.0×10−5.
图6(a)和(b)分别给出了气泡生长速率与温度的关

系, 以及UO2基体中空位扩散系数与温度的关系, Xe气
体原子和空位在UO2基体中扩散系数随温度变化趋势

相同.图6(c)为UO2基体中空位和Xe气体原子在不同温

度下的平衡浓度变化趋势, 在温度较低时(<1400 K)平
衡浓度极低且随着温度增加几乎没有变化, 当温度高

于1500 K时, 平衡浓度迅速增加与图6(a)中气泡生长

速率变化趋势一致. 气泡在较低温度(1300–1400 K)时,
几乎不生长, 而当温度高于1500 K时气泡生长速率远

大于1300 K时生长速率. 对比1700和1500 K时气泡生

长速率发现, 1700 K时气泡生长速率急剧上升, 此时

UO2基体中空位和Xe气体原子浓度是1500 K时的20
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图 5 (网络版彩图)气泡平均生长率与边界空位浓度关系.
边界处Xe气体原子浓度设置为空位浓度的50%.
Figure 5 (Color online) Average gas bubble growth rate (AGR)
versus vacancy concentration at the boundaries. Xe concentration at the
boundaries was set at 50% of vacancy concentration.
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图 6 (网络版彩图)(a)气泡平均生长率与温度的关系, (b)空
位扩散系数与温度的关系, (c)基体中空位以及Xe气体原子
平衡浓度与温度的关系
Figure 6 (Color online) (a) Average gas bubble growth rate versus
temperature; (b) diffusion coefficient versus temperature; (c) equili-
brium vacancy and Xe gas atom concentration in the matrix versus
temperature.
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倍. 气泡生长速率与温度的关系和UO2基体中空位平

衡浓度与温度的变化一致, 说明UO2基体中的空位与

Xe气体原子平衡浓度对气泡的生长有很大影响. 同时

在高温条件下, Xe气体原子和空位的扩散系数也呈现

指数型增长, 气泡的生长速率与空位的扩散速度关系

满足式(18).

3.3 裂变速率对气泡演化的影响

在3.1节中我们发现边界条件对单个气泡生长有

影响, 因此有必要模拟真实核裂变速率即UO2基体中

空位和Xe气体原子产生速率对多个气泡演化的影响.
我们把模拟区域面积扩展至128 nm×128 nm, 包含

256×256个网格, 其中随机放置60个不同初始尺寸的

气泡(气泡密度约为2×1023 m−3)[22,23]. 气泡的初始尺寸

满足正态分布. 模拟温度为1500 K, 基体内每个格点

的空位和Xe气体原子产生速率分别被设置为1.0×10−3,
5.0×10−4 at%/s (对应的裂变速率约为1.1×1024 atoms
m−3 s−1).

图7(a)和(b)为Xe气体原子浓度在0和12 s两个时

刻的分布图, 图7(c)和(d)为空位浓度在0和12 s两个时

(a) (b)

(c) (d)

(e) (f)

图 7 (网络版彩图) 空位和气体原子浓度的轮廓图. (a), (b)为Xe气体原子浓度在0 s和12 s时的轮廓图, (c), (d)为空位浓度在0 s
和12 s时的轮廓图; (e)表示12 s时空位浓度在3.9×10−8–8.0×10−5

之间的分布图; (f) 表示12 s时Xe气体原子浓度在2.2×10−8–
4.0×10−5

之间的分布图
Figure 7 (Color online) Contour of vacancy and gas atom concentration. (a), (b) Contour of gas atom concentration at 0 s and 12 s; (c), (d) contour of
vacancy concentration at 0 s and 12 s, (e) the contour of vacancy concentration within a range from 3.9×10−8 to 8.0×10−5 at time of 12 s, (f) the contour
of Xe gas atom concentration within a range from 2.2×10−8 to 4.0×10−5 at time of 12 s.
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刻的分布图. 为了更进一步分析气泡周围的空位及Xe
气体原子浓度分布, 分别截取空位浓度在3.9×10−8–
8.0×10−5

之间的分布图(图7(e))和Xe气体原子浓度在

2.2×10−8–4.0×10−5
之间的分布图(图7(f)). 由于空位和

Xe气体原子产生速率较高, 气泡生长速率较快. 在气

泡生长过程中, 距离较近的气泡会发生合并, 如图7中
圆圈所示. 从图7(e)和(f)发现, 在靠近气泡的周围出现

空位和Xe气体原子贫瘠现象, 且气泡的间距越远, 空

位和Xe气体原子浓度越高, 这和图2(a), (b)气泡界面

附近空位和Xe气体原子浓度最低的现象一致. 由于空

位和Xe气体原子产生速率一定, 在气泡密度较高的区

域单个气泡能够吸收的Xe气体原子和空位较少, 因此

半径和生长速率相对于气泡密度较低的区域要小, 同

时位于气泡密度较低区域的气泡中Xe气体原子浓度

相对较高.
图8给出了气泡平均半径随时间的变化趋势, 气泡

平均半径在12 s内从1.375 nm增长至2.353 nm, 大致遵

从线性关系. 从图9发现气泡尺寸分布经过一段时间

后, 逐渐呈现双峰的形式, 这与气泡初始的分布区域

相关, 气泡密度较高的区域气泡生长较慢, 而气泡密

度较低区域由于有更多的空位和Xe气体原子, 因此生

长速度较快, 使得不同区域的气泡尺寸差异增大(气泡

尺寸分布方差σ增大). 针对图9中出现的气泡尺寸分布

呈现双峰形式, 我们进行了多次不同的随机模拟试验,
结果均出现了气泡尺寸分布呈现双峰的现象. 实验中

也曾观察到类似的现象
[24].

图10给出了气泡平均生长速率与空位产生速率的

关系(假设Xe气体原子产生速率为空位产生速率的一

半). 模拟结果以圆点表示, 实线为拟合结果, 可以看出

气泡生长速率与空位产生速率呈线性关系.

3.4 温度梯度对气泡演化的影响

在核电站运行过程中, UO2核燃料中产生的裂变
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图 9 (网络版彩图)气泡尺寸分布. (a) 0 s初始时刻气泡尺寸
分布; (b) 12 s后气泡尺寸分布
Figure 9 (Color online) Gas bubble radius distribution. (a) Size
distribution at 0 s; (b) size distribution at 12 s.
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Figure 10 (Color online) Average growth rate of gas bubbles versus
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Figure 8 (Color online) Average radius of gas bubbles versus time.
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产物及缺陷会改变燃料的密度分布, 而核燃料密度的

不均匀分布以及气泡较低的热导率使其内部产生了较

高的温度梯度
[25]. 温度梯度导致热量流动的同时也能

引起热扩散及物质流动, 从而引起气泡迁移. 根据气

泡尺寸的不同, 气泡移动机理也有所不同, 小尺度(纳
米尺度)时主要为体扩散和面扩散, 大尺度(微米尺度)
是主要为气相迁移

[26]. 本文中气泡尺寸为纳米级别,
因此主要考虑体扩散机制.

为了研究气泡在温度梯度下的移动过程, 使用

400 nm×200 nm的模拟区域, 其中包含80×40个网格,
因此每个网格实际长度为5 nm. 根据文献[27]的推导,
在式(14)和(15)中加入气泡迁移项:

c
t M F

c V c= ( ), (19)v
v

v
b v

( )c
t M F

c V c= , (20)g
g

g
b g

式中, V M Q
T

T
x= d

db
b v* 为气泡移动速度, Mb气泡移动迁

移速度, 此处视为空位和Xe气体原子迁移速度, Qv
*

=4.0 eV是空位扩散过程中的输运热, 在模拟中将Xe原
子扩散输运热设为与空位扩散输运热相同.

图11使用一维温度场, 即温度从模拟区域的中心

沿x方向向两侧递减, 在y方向保持不变, 温度梯度为

1 K/μm. 两个半径为6.1 nm的圆形气泡初始位置分别

为(Δx=10, Δy=10), (Δx=70, Δy=10). 由于气泡的前后

面移动速度不一致, 气泡的前面位于高温区相对于气

泡的后面移动速度较快, 因此气泡在移动过程中沿x方
向(温度梯度方向)被拉伸, y方向被压缩. 经过76 s后两

个气泡在模拟区域的中心(最高温度区)相遇并结合,
最终在中心形成了一个较大气泡, 这与实验中

[26,28]
在

使用后的UO2核燃料在中心区(最高温度区)观察到大

孔洞结果一致.

4 结论

本文提出了一个定量的相场模型用于研究气泡在

UO2核燃料中的演化过程. 本模型基于热力学理论建

立体系化学自由能, 并利用范德瓦尔斯状态方程计算

气泡中Xe气体原子浓度. 模拟使用了真实的时间和空

间参数, 同时采用了实验数据, 提高了模拟结果的可信

度. 模拟结果表明我们的模型可以用来处理空位和气

体原子浓度处于极低条件下的气泡演化过程.
在单泡演化的研究中发现, 边界条件(或裂变产物

产生速率)和温度对气泡的生长速率有很大影响, 模拟

结果与经典速率理论一致. 温度对气泡生长的影响在

温度高于1500 K时比较明显. 针对多个气泡的研究表

明, 气泡平均生长速率与空位和Xe原子产生速率成线

性关系, 气泡分布密度较高的区域气泡生长缓慢, 导致
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图 11 (网络版彩图)气泡在模拟区域中的位置. (a) 0 s; (b)
40 s; (c) 76 s; (d) 85 s
Figure 11 (Color online) The gas bubble position in the simulation
cell. (a) 0 s; (b) 40 s; (c) 76 s; (d) 85 s.

王亚峰等. 中国科学: 物理学 力学 天文学 2019 年 第 49 卷 第 11 期

114607-9



气泡尺寸差异性增大. 温度梯度的出现使得气泡向温

度高的区域移动, 纳米尺度的气泡在向高温区移动过

程中形状发生改变, 并且在核燃料的高温区形成较大

孔洞. 模拟结果与实验观察以及理论分析结果一致.
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Xe gas bubbles evolution in UO2 fuels–A phase field simulation
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Owing to the large formation energy of vacancies and inert gas atoms (Xe and Kr) in nuclear fuel (UO2), the
thermodynamic equilibrium concentrations of these species are extremely low in the UO2 matrix, which makes it
extremely difficult to conduct quantitative study of gas bubbles evolution by phase-field method (PFM). In this study, a
more physics based quantitative phase-field model has been proposed. The free energy density of the system was derived
according to the principles of thermodynamics and KKS model, the UO2 tri-vacancy, Xe gas atoms and gas bubbles were
considered in the system. This model enables one to study the gas bubble growth with extremely low concentrations of
vacancy and Xe gas atom in the UO2 matrix. The influence of temperature, vacancy and Xe gas atom generation rates on
single and multi-gas bubbles evolution were studied. At high temperature and with high generation rates of vacancies and
Xe gas atoms, the gas bubbles had higher growth rate. In addition, the effect of temperature gradient on gas bubble
migration was also studied by adding a temperature gradient term in the Cahn-Hillard equations. The gas bubble
preferred to migrate to high temperature area. Their shape changed from initial circular shape to a prolate shape along the
direction of temperature gradient, which is consistent with the experimental results. The simulation results confirmed the
formation of center cavity in the nuclear fuel pellet. The simulation results are consistent with the classical rate theory
and experimental observations.

nuclear fuel, gas bubble evolution, quantitative phase field, temperature gradient
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