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В настоящей работе на основе анализа доступных в открытой литературе экспериментальных дан-
ных предложена простая теоретическая модель, описывающая скорость потери массы при диссоци-
ации нитрида урана в вакууме и в газовой атмосфере за счет испарения веществ с поверхности ма-
териалов. Предложенная модель может использоваться для оценки степени диссоциации нитрида
урана, которая является одной из основных причин разрушения топлива, поскольку конгруэнтное
плавление наблюдается только при высоких давлениях азота.
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ВВЕДЕНИЕ
Одним из наиболее перспективных топлив для

быстрых реакторов является нитридное топливо,
имеющее высокую плотность и теплопровод-
ность, а также более высокую радиационную
стойкость. Концепция развития атомной энерге-
тики в России предполагает строительство
реакторов на быстрых нейтронах с натриевым
(БН-1200) и свинцовым (БРЕСТ-ОД-300) тепло-
носителями. При этом проекты реакторов пред-
полагают использование нитридного топлива в
качестве основы. Проектирование подразумевает
в том числе рассмотрение сценариев аварий с раз-
рушением твэлов и активной зоны реактора.

Известно, что при относительно низких дав-
лениях азота над поверхностью нитрида урана
конгруэтного плавления последнего не наблю-
дается [1]. Происходит разложение на уран и
азот. Конгруэтное плавление начинается при
температуре 3123 К и давлении азота над по-
верхностью выше 2.5 × 105 Па [2]. Таким обра-
зом, в реакторных условиях возможна только
термическая диссоциация топлива, поскольку
давление азота в твэле существенно меньше
критического. В связи с этим существующие
подходы для расчета плавления топлива не мо-
гут быть использованы для моделирования раз-
рушения нитридов.

Большинство представленных работ по разло-
жению нитридов посвящено определению зави-
симости давления азота и урана над поверхно-
стью от температуры диссоциации [3–9]. Азот

и пар урана появляются в результате протекания
следующих реакций:

(1)

(2)

Здесь индексы тв, ж и г обозначают вещества в
твердом, жидком и газообразном состояниях. При
этом азот над поверхностью топлива появляется в
результате реакции (1). Источником пара урана над
поверхностью нитрида является реакция (2). Сумма
реакций (1) и (2) описывает диссоциацию нитрида
до начала его конгруэтного плавления.

Наиболее важным для моделирования диссо-
циации является определение скорости потери
массы из-за выделения азота и пара урана. Уста-
новившаяся скорость потери массы в условиях
вакуума измерялась в работах [5, 10], а в атмосфе-
ре гелия в условиях, близких к реакторным, изу-
чалась в [11–14].

К сожалению, ни в одной из работ не пред-
ставлены алгоритмы расчета скорости диссоциа-
ции, что особенно актуально для численного мо-
делирования процессов, которые происходят при
тяжелых авариях в реакторных установках на
быстрых нейтронах с нитридным топливом. На-
стоящая работа посвящена развитию подходов
для моделирования термического разрушения
нитридного топлива во время тяжелых аварий в
реакторах на быстрых нейтронах.
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В результате реакций (1) и (2) над поверхно-
стью нитрида появляется азот и пар урана. Мас-
совый поток молекул урана и азота (в кг с–1 м–2),
покидающих поверхность вещества, может быть
найден по формуле Герца–Кнудсена в форме [15]

(3)

Здесь  – коэффициент аккомодации i-й мо-
лекулы (U, N2);  – молярная масса i-го веще-
ства;  – универсальная газовая постоянная;

 – давление насыщенных паров над поверх-
ностью, имеющей температуру T;   – парци-
альное давление пара вещества и температура па-
ра на удалении от поверхности.

В условиях испарения в вакуум или при испа-
рении в газовую среду, не содержащую паров ве-
щества, парциальное давление равно нулю 
и формула (3) упрощается:

Введем обозначение

Для нитрида урана скорость потери массы
определяется потерей азота и урана, поэтому

(4)

Давление (в атм) насыщения урана и азота над
поверхностью нитрида может быть вычислено из
соотношения, предложенного в работе [8]:

(5)

(6)

Для урана и азота отсутствуют достоверные
значения коэффициентов λ. В работах [5, 6] для
азота предложено значение 0.01, а для урана – 0.2.
Указанные значения не могут быть использова-
ны, так как при выводе их предполагалась бли-
зость величин давления насыщенных паров урана
и азота. Последующие измерения показали, что
давление пара урана более чем на порядок ниже.
С использованием метода наименьших квадратов и
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доступных экспериментальных данных по скорости
диссоциации нитрида урана [5, 10] получены следу-
ющие значения коэффициентов конденсации:

(7)

На рис. 1 представлено сравнение экспери-
ментальных данных [5, 10] и результатов расчета
по формулам (4)–(7).

В том случае, если разложение протекает в ат-
мосфере, скорость массоотдачи αi определяется
скоростью конвективно-диффузионного перено-
са вещества в атмосферном газе. Коэффициент
массоотдачи в этом случае должен определяться
сложением обратных коэффициентов массопере-
носа за счет молекулярно-кинетического и кон-
вективно-диффузионного механизмов [16]:

(8)

(9)

(10)

Здесь  – парциальное давление i-го веще-
ства на удалении от поверхности, Sh – безразмер-
ный коэффициент массоотдачи (число Шервуда).
Для сферы диаметром d решение уравнения диффу-
зии во внешнем пространстве дает значение числа
Шервуда, равное 2. При вынужденной и свободной
конвекции соотношение модифицируется.

В условиях вынужденной конвекции число
Шервуда является функцией от числа Рейнольдса
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Рис. 1. Удельная скорость потери массы: 1 – данные
[5], 2 – [10], 3 – расчет по формулам (4)–(7).
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и Шмидта и может быть рассчитано, например,
по соотношению из [17]:

В условиях свободной конвекции Sh зависит
от числа Грагсгофа и Шенона [17, 18]. При малых
числах Грагсгофа (Gr  1) может быть использо-
вана формула из [18]:

(11)

где  – кинематическая вязкость гелия,  – ко-
эффициент диффузии атомов в гелии.

Для наклонных цилиндров при свободной
конвекции [19]:

(12)

Коэффициент массоотдачи за счет конвективно-
диффузионного переноса обычно гораздо меньше
коэффициента, соответствующего молекулярно-
кинетическому механизму, поэтому формула (9)
может быть упрощена и записана в виде

(13)

В частности, в условиях эксперимента [11] мо-
лекулярно-кинетические коэффициенты с уче-
том соотношений (7) больше в 100 раз, чем кон-
вективно-диффузионный.

В этом случае скорость диссоциации нитрида
урана определяется по формуле

(14)

в которой коэффициенты массоотдачи вычисля-
ются по (11) или (12).

Сравним результаты расчета с эксперимен-
тальными данными [11]. В эксперименте исполь-
зовались цилиндрические образцы из нитрида
урана диаметром 3–4 мм, длиной от 2 до 3 мм. Для
расчета безразмерного коэффициента теплоотда-
чи таких образцов применялись соотношения для
шара (11). Эквивалентный диаметр шара вычис-
лялся по объему образцов. Сравнение результатов
расчета и экспериментальных данных по скоро-
сти потери массы приведено на рис. 2. Результаты
эксперимента при низких температурах лежат вы-
ше теоретической оценки. К сожалению, в экспе-
риментах не представлено обоснования немоно-
тонности скорости диссоциации при низких тем-
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пературах. Одной из причин отклонения расчета
от эксперимента является большая ошибка в
определении скорости потери массы при низкой
температуре. Действительно, в соответствии с
[11], погрешность эксперимента при относитель-
но невысоких температурах составляет ~50%.
Также возможно, что дополнительный вклад в
скорость диссоциации вносит не учитываемая в
настоящей модели диссоциация полуторного
нитрида в соответствии с реакцией

Все это требует проведения дальнейших работ
по экспериментальному изучению разрушения
нитридного топлива.

Коэффициенты диффузии атомов урана и мо-
лекул азота в гелии для указанного диапазона
температур отсутствуют, поэтому была использо-
вана упрощенная формула, полученная для иде-
альных газов [20]:

Здесь kB – постоянная Больцмана; di, dHe –
диаметры i-го атома (молекулы) и атома гелия;
NA – постоянная Авогадро. Если нитрид находит-
ся не в атмосфере гелия, должны быть использо-
ваны свойства указанной атмосферы.

В том случае, если в качестве топлива рассмат-
ривается смешанное уран-плутониевое нитридное
топливо (U1 – xPux)N, давления азота, урана и плуто-
ния могут быть рассчитаны по известным активно-
стям UN и PuN в смеси и давлениям насыщения
азота, урана и плутония над чистыми нитридами.

Давление (в атм) насыщения азота над нитри-
дом плутония рассчитывается как [21]

2 3 2U N тв 2UN(тв) 0.5( ) )N .(г= +

( )

3 3 2
B A A
3 2

He He

2 4 .
3 2 2i

i i

k N N TD
M M P d d
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π +

Рис. 2. Удельная скорость потери массы: 1 – расчет по
формуле (14), 2 – данные [11].
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а плутония (в Па) над нитридом плутония [9]

Коэффициенты активности для UN и PuN в
(U1 – xPux)N в зависимости от доли плутония
представлены, например, в работе [9]. Коэффи-
циенты слабо отличаются от единицы при малых
долях плутония. Путем интерполяции данных [9]
получены следующие формулы для коэффициен-
тов активности в зависимости от массовой доли
плутония x:

Тогда давления насыщенных паров над по-
верхностью смешанного уран-плутониевого нит-
ридного топлива

ЧИСЛЕННАЯ РЕАЛИЗАЦИЯ МОДЕЛИ 
ТЕРМИЧЕСКОЙ ДИССОЦИАЦИИ 

НИТРИДНОГО ТОПЛИВА
Для моделирования термической диссоциа-

ции нитрида в твэле во время аварии с плавлением
активной зоны реализована численная модель. Ос-
нову численной модели составляют уравнения (5),
(6), (8)–(14). Для определения температурного
поля в твэле решается тепловая задача. При этом
в качестве граничного условия на свободной гра-
нице используется условие по массовому потоку.

Рассмотрим общую реакцию вида

(15)

Массовый поток азота с поверхности нитрида
при диссоциации

где

(16)

Массовый поток пара урана составляет
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Удельная энтальпия испарения урана, соглас-
но [5], rU = 528 кДж/моль.

Массовый поток пара плутония

(18)

Удельная теплота испарения плутония rPu =
= 344 кДж/моль.

Удельную энтальпию реакции найдем как сум-
му удельных энтальпий разложения нитрида ура-
на и нитрида плутония с учетом доли веществ.
Для определения энтальпии разложения нитрида
урана по реакции используем значение из [7]:
rUN = 281 кДж/моль. Зависимость энтальпии раз-
ложения от температуры достаточно слабая, по-
этому положим, что энтальпия не изменяется.
Для нитрида плутония, как указано в [21], энер-
гия активации для реакции с образованием твер-
дого нитрида плутония равна 293 кДж/моль.
Удельная теплота плавления плутония –
2.8 кДж/моль. Значит, удельная теплота для реак-
ции разложения нитрида с образованием жидко-
го плутония rPuN = 296 кДж/моль.

Таким образом, на граничной поверхности
должно быть поставлено следующее условие:

(19)

с потоками, рассчитываемыми по формулам (16)–
(18). Здесь  – теплопроводность нитрида, T – его
температура. Двойка в правой части уравнения (19)
у первого члена соответствует стехиометрии реак-
ции разложения нитрида. Граничное условие (19)
может быть дополнено при необходимости усло-
вием по теплообмену с теплоносителем и радиа-
ционным теплообменом.

В соответствии с реакцией (15) в расчетной
ячейке оказываются жидкий уран и плутоний.
Если Δt – величина расчетного шага, S – площадь
поверхности граничной ячейки, то масса образо-
вавшегося жидкого урана составляет

жидкого плутония:

А изменение массы нитрида равно

( )( )Pu
Pu Pu Pu Pu .Mj p T p

RT
= α −

( ) ( )
1 2

2

U Pu N PuN UN N
N

U U Pu Pu
U U

2 (1 )

1 1

x x

T xr x r j
r M

j r j r
M M

−
Γ

∂κ = + − +
∂

+ +

κ

2

2

UNU
U N U

N

2 ,Mm j S t j S t
M

Δ = Δ − Δ

2

2

PuNPu
Pu N Pu

N

2 .Mm j S t j S t
M

Δ = Δ − Δ

( )
( )x 1

1 2

2

Pu U N
Pu U N N

N

2 .x

x x

M
m j S t

M
−

−
Δ = − Δ



242

ТЕПЛОФИЗИКА ВЫСОКИХ ТЕМПЕРАТУР  том 58  № 2  2020

УСОВ и др.

В соответствии с новыми значениями массы
должны быть пересчитаны объемы расчетных
ячеек. Описанная модель была внедрена в расчет-
ный модуль SAFR/V1 [22, 23] интегрального кода
ЕВКЛИД/V2 [24].

Для верификации реализованной модели про-
ведены расчеты для экспериментов, проведенных
в НИЯУ МИФИ [13]. В представленных экспери-
ментах изучалась диссоциация нитрида урана.
Для проведения экспериментов использовался
образец массой 1.38 × 10–3 кг. Образец помещался
в тигль из вольфрама, нагревался до определен-
ной температуры, которая выдерживалась для
1900°С и 2100°С в течение 2 ч, а для 2300°С – в те-
чение получаса. Результаты экспериментов в
сравнении с результатами расчета для указанных
температур приведены на рис. 3.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Представлена модель для расчета скорости
термической диссоциации нитридного топлива в
вакууме и в атмосфере газа. Последнее важно для
моделирования аварий с разрушением твэла пер-
спективных реакторов на быстрых нейтронах. Ука-
занная модель внедрена в расчетный модуль
SAFR/V1 интегрального кода ЕВКЛИД/V2, с ис-
пользованием которого проведено моделирование
экспериментов, выполненных в НИЯУ МИФИ.
Получено удовлетворительное соответствие резуль-
татов расчета и экспериментальных данных. Сред-
неарифметическая погрешность расчета потери
массы образца составила 30%. Текущая версия мо-
дели предполагает основным механизмом диссоци-
ацию на поверхности топливных таблеток. Даль-
нейшее развитие модели и повышение точности ее
предсказаний должно учитывать также диссоциа-

цию на поверхности внутренних зерен топлива и
образование полуторного нитрида.
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