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با استفاده از نظریۀ تابعی چگالیِ محاسبات اولیه در  (  2AO)مکانیکی ترکیبات اکسیدهای اکتنید   خواص ترموفیزیکی و

های شبکۀ محاسبه شدۀ اکسیدهای اکتنید با  چارچوب تقریب شیب تعمیم یافته مورد مطالعه قرار گرفته است. ثابت

دهند که تمام ترکیبات اکسیدهای  های کشسانی محاسبه شده نشان میاطلاعات تجربی موجود در توافق هستند. ثابت

𝐵ید در پایداری مکانیکی قرار دارند. مدول برشی، مدول یانگ، نسبت پواسون، و نسبت  اکتن

𝐺
و فاکتور ناهمسانگردی نیز    
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Abstract: 
The thermophysical and mechanical properties of actinide oxides (AO2) compounds have 

been investigated by using the first-principle density functional theory (DFT) within the 

generalized gradient approximation (GGA). The calculated lattice constants of AO2 are in 

agreement with the available experiments data. The calculated elastic constants reveal that all 

AO2 compounds are mechanically stable. The shear modulus, Young's modulus, Poisson's 

ratio s, the ratio B/G and the anisotropy factor are also calculated. Finally, Debye temperature, 

melting point and thermal conductivity have been predicted. 
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 مقدمه .  1

. دلیل  [ 1] دهندرفتار فیزیکی عجیبی نشان می  5fاکتنید و اکسیدشان به دلیل خواص ساختار الکترونی پیچیدۀ لایۀ  

ایند شکافت  ای است. فرها در تمام مراحل چرخۀ سوخت هسته دیگر برای مطالعۀ کامل اکسیدهای اکتنید نقش مهم آن

.  [2] در اکتنیدها تولید کند  Cm  و  Np  ،Pu  ،Amفراورده مانند    20تواند بیش از  ای اورانیومی، میراکتورهای هسته 

نابراین  گذارند. باکتنیدها بر خواص ترموفیزیکی و مکانیکی، رسانندگی گرمایی، پخش یونی و پایداری فاز سوخت اثر می

ای روی اکسیدهای بسیار مهم است. در طی چند دهۀ گذشته، مطالعات گستره  2AOدرک کامل از خصوصیات فیزیکیِ 

را توسط    2AOخواص الکترونی، مکانیکی، کششی و ترمودینامیکیِ   [2]اکتنید انجام شده است. برای مثال؛ لو و همکاران  

همکاران   و  صدیق  کردند.  مطالعه  سیستماتیک  صورت  به  چگالی  تابعی  نظریۀ  ساختاری،    [3]محاسبات  خواص 

پتانسیل محاسبه کردند. بِهرا  –ترموالکتریکی و مغناطیسی توریم پنیکتایدها را با استفاده از موج تخت بهبود یافتۀ تمام  

خواص ساختاری و مکانیکی دی اکسید اورانیوم را بررسی کردند. با این حال، مطالعات سیستماتیک روی    [4]و همکاران  

جام نشده است. در این مقاله، مطالعۀ  خواص کشسانی، دمای دبای، دمای ذوب و رسانندگی گرمایی اکسیدهای اکتنید ان

 کنیم. را با استفاده از روش شبه پتانسیل موج تخت ارائه می 2AOدقیق از خواص ترموفیزیکیِ 

 

 روش کار .  2

ارزنهوف    –بورک    –بندی پردو  . از فرمول[5]از محاسبات اصول اولیه در چارچوب روش امواج تخت استفاده شده است

محاسبۀ انرژی کل توسط محاسبات اصول اولیه با استفاده از کد  همبستگی استفاده شده است.   –برای پتانسیل تبادلی    [6]

ش امواج تخت  های فوق نرم با تابعیت تقریب شبه تعمیم یافته و رو محاسباتی کوانتوم اسپرسو در چارچوب شبه پتانسیل 

در نظر گرفته    eV800انجام شده است. تابع موج الکترونی توسط امواج تخت بسط داده شده است و انرژی قطع توابع موج  

بندی مونخورست پک انجام  توسط روش مش  8× 8× 8برداری از منطقۀ اول بریلوئن به صورت یک شبکه  نمونه   شده است. 

بر اتم باشد.   eV 4-10دهد که خطای مجاز بین دو چرخۀ خودسازگار کمتر از شده است. انتخاب این مقادیر به ما اطمینان می 

انتخاب    Ry02 /0پکستون انجام شده است و میزان پهن شدگی گاوسی    – گیری از منطقۀ اول بریلوئن به روش متفسل  انتگرال 

گولدفرب    –فلچر    –( با استفاده از دینامیک مولکولی برویدن  2AOپارامترهای ساختاری اکسیدهای اکتنید )  دیده است. گر 

 شانو محاسبه شده است.  –

 . نتایج و بحث3

 خواص ساختاری .1.3

تقارنی   با گره  پُر  با ساختار مکعبی مرکز وجوه  اکتنید  اکسیدهای  پایدار، تمامی  شوند.  متبلور می  𝐹𝑚3𝑚در حالت 

آنسلول  مکعبی  اولیۀ  فرمولی  های  واحد  چهار  از  متشکل  در    2AOها  ترتیب  به  اکسیژن  اتم  و  اکتنید  اتم  با  همراه 

های اکسیژن های مرکز وجوه پر قرار دارند و اتماکتنید در موقعیت  باشند. در این چینش، هر اتممی  8cو    4aهای  جایگاه

نشان داده    1های شبکه مربوط به اکسیدهای اکتنید در جدول  (. ثابت1های چهار وجهی را در اختیار دارند )شکل  جایگاه

در توافق خوبی هستند که بیان می    [11-7]های شبکه محاسبه شده با اطلاعات تجربیشود که ثابتاند. مشاهده میشده

 کند روش استفاده شده در این کار قابل اطمینان است. 
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ساختار مکعبی اکسید های اکتنید. اتم های اکتنید با رنگ آبی و اتم های اکسیژن با رنگ قرمز مشخص شدند.. 1شکل   

های شبکه محاسبه شده.ثابت. 1جدول   

 ترکیبات
𝑎(Å) 

 تجربی محاسبه شده

AcO2 20 /5  - 

ThO2 62 /5  69 /5 [7] 

UO2 42 /5  44 /5 [9] 

NpO2 36 /5  43 /5 [10] 

PuO2 34 /5  39 /5 [8] 

AmO2 32 /5  37 /5 [11] 

 

 . ضرایب الاستیک 2.3

ها همچنین اطلاعات مهمی دربارۀ  کنند. آنضرایب کشسانِ بلورها ارتباط رفتارهای مکانیکی و دینامیکی را برقرار می

دهند. به منظور محاسبۀ ضرایب الاستیک از روش تنش پاسخ الاستیکِ یک بلور به اعمال فشار خارجی در اختیار قرار می 

شود. برای توسط ضرایب الاستیک محاسبه شده، بررسی می  2AOاستفاده شده است. پایداری مکانیکیِ    [12]کرنش  –

 شود: بلورهای مکعبی، معیار پایداری مکانیکی به صورت زیر داده می

{
𝐶11 > 0; 𝐶44 > 0 
𝐶11 − 𝐶12 > 0     
𝐶11 + 2𝐶12 > 0   

}                                   (1                                                            )                        

نشان داده شدند. واضح است که مقادیر محاسبه شده با    2ضرایب الاستیک محاسبه شدۀ اکسیدهای اکتنید در جدول  

دل  در تعا  2AO(، لازم به ذکر است که  1دیگر در توافق خوبی است. با توجه به معادلۀ )  [19-13,  2]اطلاعات تجربی  

اورانیوم با داده های    مکانیکی قرار دارد. واضح است که اختلافی بین ضرایب الاستیک محاسبه شده برای دی اکسید 

به کارگرفته شده توسط آن   ( U)وجود دارد که می تواند ناشی از اثر پارامتر هابارد  ]2[بدست آمده توسط لو و همکاران  

 ها باشد. 
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 ضرایب الاستیک محاسبه شده بر حسب گیگاپاسکال.  . 2 جدول

 ترکیبات
11C 12C 44C 

 کار دیگر  محاسبه شده کار دیگر  محاسبه شده کار دیگر  محاسبه شده

2ACO 325 - 310 - 125 - 

2ThO 369 350[13] 116 111[13] 82 76[13] 

2UO 370 396[17] 86 - 69 71[2] 

2OpN 334 364[18] 127 119[18] 73 36/57[18] 

2PuO 367 257[19] 92 166[19] 56 59[19] 

2AmO 356 250[2] 93 87[2] 44 55[2] 

 

 

 های الاستیک پلی کریستالی. مدول3.3

  شوندویوت به صورت زیر تعریف می  –( در تقریب ریوس  B( و مدول حجمی )Gبرای ساختار مکعبی، مدول برشی )

[20] : 

{
 
 

 
 𝐺𝑉 =

1

5
(𝐶11 − 𝐶12 + 3𝐶44)

𝐵𝑉 = 𝐵𝑅 =
1

3
(𝐶11 + 2𝐶12)

𝐺𝑅 =
5𝐶44(𝐶11−𝐶12)

4𝐶44+3(𝐶11−𝐶12) }
 
 

 
 

                         (2                                                                    )  

 

( و نسبت E(، مدول یانگ )HG(، مدول برشی )HBبرای بررسی بیشتر خواص مکانیکی، مدول حجمی پلی کریستالی ) 

 شوند: هیل به صورت زیر بیان می –ریوس  –( توسط تقریب ویت 𝜎پواسون ) 

{
  
 

  
 𝐺𝐻 =

1

2
(𝐺𝑉 + 𝐺𝑅)

𝐵𝐻 =
1

2
(𝐵𝑉 + 𝐵𝑅)

𝐸 =
9𝐵𝐻𝐺𝐻

3𝐵𝐻+𝐺𝐻
     

𝜎 =
3𝐵𝐻−2𝐺𝐻

2(3𝐵𝐻+𝐺𝐻) }
  
 

  
 

                                        (3                                                                     )  

 شود:صورت زیر محاسبه میکند که به (، ناهمسانگردی را در ساختارهای مکعبی توصیف میZعامل ناهمسانگردی زنر )

𝑍 =
2𝐶44

𝐶11−𝐶12
                                                                                                                           (4)  

𝑍  1سامانه بلوری کاملاً همسانگرد است و اگر    ، Z=  1اگر   سامانۀ بلوری ناهمسانگرد است. خواص مکانیکی محاسبه  ،  ≠

(، مقاومت ماده را در برابر تغییرحجم Bنمایش داده شدند. مدول حجمی )  3( در جدول  2)  –(  4شده توسط معادلات )
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دهد  های حجمی بزرگتر است که نشان میدیگر مدول  از  2AcOتوانیم مشاهده کنیم که مدول حجمی  گیرد. میاندازه می

( معیاری از سختی مواد است. واضح است که سختی  Eاز دیگر مواد کمتر است. مدول یانگ )  2AcOسازی  قابلیت فشرده

با محاسبۀ نسبت مدول حجمی به    2AOدی اکسید توریم از دیگر مواد بیشتر است. خواص شکنندگی و چکش خواریِ  

) مدول برشی، 
𝐵

𝐺
(، مطالعه شدند. اگر نسبت 

𝐵

𝐺
کمتر باشد، ماده   75/1خوار است و اگر از بیشتر باشد ماده چکش 75/1از  

پیدا است، اکسیدهای اکتنید مواد چکش خوار هستند و شکنندگی این مواد به    2طور که از جدول شکننده است. همان

)   رتبه بندی می شوند.  AcO2>AmO2>PuO2>ThO2UO<2  صورت پواسون  یا    (𝜎نسبت  یونی  از خاصیت  معیاری 

. برای مواد کووالانسی این مقدار کوچک است /25نزدیک به    𝜎کووالانسی بودن مواد است. برای بلورهای یونی، مقدار  

(1/0  =𝜎مشاهده می .)های یونی مربوط به پیوندهای بین  است. بنابراین، سهم  25/0های پواسون بزرگتر از  شود که نسبت

 غالب هستند.  2AOاتمی برای تمام 

𝐵(، نسبت  σ( بر حسب گیگا پاسکال، نسبت پواسون ) E(، مدول یانگ )G(، مدول برشی )Bمدول حجمی ).  3جدول

𝐺
و فاکتور ناهمسانگردی    

(Z.محاسبه شده برای اکسیدهای اکتیند ) 

 B G ترکیبات
𝑩

𝑮
 E 𝝈 Z 

2ACO 1/315 3/47 66/6 2/135 43/0 61/16 

2ThO 0/200 4/97 05/2 3/251 29/0 65/0 

2UO 7/180 2/92 41/2 2/220 32/0 49/0 

2NPO 6/195 3/84 32/2 0/221 31/0 71/0 

2PuO 0/184 3/81 26/2 8/212 31/0 41/0 

2AmO 7/180 7/69 59/2 2/185 33/0 33/0 

 

 ترمودینامیکی . خواص  4.3

انبساط  های فیزیک حالت جامد است که با فونونپارامتری مهم برای توصیف پدیده DΘ  دمای دبای ها، گرمای ویژه، 

های مختلفی  گرمایی و رسانندگی گرمایی در ارتباط است. دمای دبای که یک پارامتر دقیق محاسبه شده نیست و تخمین 

اند.  نشان داده شده  4د. خواص گرمایی در جدول  های تجربی یا نیمه تجربی برای محاسبۀ آن وجود دارهای روشاز جمله 

 : [ 21]توان از متوسط سرعت موج کشسان استفاده کرد  برای محاسبۀ دمای دبای، با استفاده از یک روش نیمه تجربی، می

{
 
 
 
 

 
 
 
 𝜃𝐷 =

ℎ

𝑘
[
3𝑛

4𝜋
(
𝑁𝐴𝜌

𝑀
)]

1

3
𝑣𝑚

𝑣𝑚 = [
1

3
(
2

𝑣𝑡
3 +

1

𝑣𝑡
3)]

1

3
   

𝑣𝑙 = √
𝐵+

4

3
𝐺

𝜌
             

𝑣𝑡 = √
𝐺

𝜌
                          

}
 
 
 
 

 
 
 
 

                                 (5                                                   )       

ها در سلول  تعداد اتم  nجرم سلول واحد و    Mچگالی،    ρعدد آووگادرو،    ANثابت بولتزمن،    K  ثابت پلانک،  hکه در آن  

اولیه است. فرمول   آید، دمای ذوب است که توسطها بدست می  ijCکمیت مهم دیگری، که با محاسبۀ ضرایب   واحد 

 شود:تجربی به صورت زیر محاسبه می
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𝑇𝑚 = 553 + 5.91𝐶11                            (6                                                         )  

 

( برحسب متر بر ثانیه، دمای دبای برحسب کلوین، دمای ذوب برحسب کلوین  m, vl, vtvهای صوتی عرضی، طولی و متوسط )سرعت  .4جدول  

 .  2AOمحاسبه شده برای 

 vt vl vm 𝜃𝐷 Tm ترکیبات

AcO2 1971 5572 2240 293 2472 

ThO2 3146 5790 3510 425 2734 

UO2 2861 5193 3186 401 2737 

NpO2 2697 5156 3017 383 2526 

PuO2 2603 4936 2910 371 2730 

AmO2 2340 4755 2891 344 2655 

 

  گیری . نتیجه4

در این تحقیق، خواص کشسانی و ترمودینامیکی اکسیدهای اکتنید توسط نظریۀ تابعی چگالی مورد مطالعه قرار گرفت.  

هوانگ صدق کردند    –ضرایب الاستیک در رابطه بورن   خواص مکانیکی شامل مدول برشی و مدول یانگ محاسبه شدند.

 خوار، یونی و ناهمسانگرد هستند. مشاهده کردیم که اکسیدهای اکتنید چکش ها در پایداری مکانیکی قرار دارند.  2AOو  
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