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摘 要 

U-Nb 二元合金具有良好的力学性能和抗腐蚀性能，在核工程应用中受到了

广泛的关注。然而，该合金在使用过程中会受到辐照的影响，合金体系中的相平

衡关系也会随之改变，此时的热力学平衡相图将不再适用于辐照后的 U-Nb 合

金。因此，对辐照条件下的 U-Nb 合金相图进行深入的研究是非常重要的。与此

同时，U-Nb 合金体系中存在着特殊的同素异构转变，在室温稳定存在的 αU 相

因其各向异性导致合金的机械性能变差；而高温下的 γ 相则具有各向同性的 bcc

结构，稳定性相对较好。因此，为了提高 U-Nb 合金的性能，有必要对 γ 相凝

固行为进行研究。本研究利用 CALPHAD 技术，对辐照条件下 U-Nb 合金的平

衡相图进行计算和分析；通过建立相场动力学模型，对 U-Nb 合金凝固组织的

演化过程进行模拟，解明其在不同工艺条件下的组织演变规律，这些研究结果可

为 U-Nb 合金的设计提供重要的基础理论指导。本研究的主要研究工作如下： 

(1) 基于本实验室优化的 新 U-Nb 二元合金系的热力学参数，建立用于计

算辐照条件下平衡相图的有效自由能模型，并首次计算了辐照条件下 U-Nb 二

元合金系的平衡相图，分析了不同辐照条件对其扩散系数、自由能及平衡相图的

影响。研究发现，在高温区，辐照下平衡相图的相平衡关系与热力学平衡相图基

本保持一致，γ(U, Nb) 相依然发生相分离，形成富 U 和富 Nb 相，即 γ(U, Nb) 

→γ1 + γ2；而在低温区，由于辐照的影响，γ(U, Nb) 相的溶解度间隙由原来的开

口状逐渐变成一个封闭区域，并发生了 αU + γ2 ↔ γ(U, Nb) 和 γ1 + γ2 ↔ 

γ(U,Nb) 相变反应，形成了连续固溶的 γ(U, Nb) 相。该研究结果从热力学角度

很好的解释了 Bleiberg 等人的实验结果，即在辐照条件下，原本在高温条件下

稳定的 γ(U, Nb) 相可以在低温稳定存在。 

    (2) 将已评估的 新热力学数据引入改进的相场模型，模拟了 U-Nb 合金在

不同凝固条件下的组织演变过程。首先，模拟了在等温凝固条件下，U-Nb 二元

合金的组织演变过程，获得了典型的枝晶形貌，重现了合金凝固过程中枝晶臂间

相互碰撞、竞争的生长过程，并分析了凝固过程固相率及枝晶尖端生长速率的变

化。其次，考虑潜热对凝固过程中组织形貌的影响，模拟了非等温条件下的凝固
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II 
 

过程。结果发现，在非等温凝固枝晶生长模拟过程中，固相区温度较液相区温度

明显增高，二次枝晶生长变得疏散，生长速度减慢，枝晶间高温液相比等温凝固

时增多。  

 
关键词：U-Nb 合金；相图计算；相场法；凝固模拟 
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Abstract 

U-Nb alloy has been used widely in the nuclear engineering with excellent 

corrosion resistance and mechanical properties. Generally, uranium alloys undergo the 

detrimental evolutions under irradiation. These evolutions will results in some 

negative influence on the properties of U alloy and the conventional thermodynamic 

modeling may not be suitable for studying the irradiated U-Nb alloys. In order to 

strengthen the understanding of phase evolution of U-Nb alloys under irradiation, the 

calculation of steady state of U-Nb alloy under irradiation is woth carrying out. 

Meanwhile, there is a special isomerization change in the U-Nb alloy. The 

room-temperature αU phase is poor in mechanical properties, while the high 

temperature γ phase (bcc) has a higher stability due to its isotropic structure. It is 

necessary to launch an analysis on the solidification behavior of the γ phase. In the 

present work, it is necessary to assess the steady-state phase diagram of U-Nb alloys 

by CALPHAD method. Furthermore, it is important to simulate the microstructure 

evolution of solidification in U-Nb alloys and clarify the characteristics of phase 

transformation, which can provide theoretical guidance for the design of U-Nb alloys.  

The main objects are described as follows: 

(1) Based on the latest thermodynamics database, the steady-state dynamical phase 

diagram of U-Nb alloy under irradiation is calculated for the first time. The 

diffusion coefficient, the effective free energy and the phase diagram with 

respective to the irradiation condition are discussed. It is indicated that at high 

temperature the phase relationships are consistent with the thermodynamical 

phase diagram. The separation of γ(U, Nb) phase (i.e. γ → U-rich γ1 + Nb-rich 

γ2) under irradiation still proceeds in a way similar to that in the equilibrium, 

while its miscibility gap closing down at low temperatures. Additionallly, two 

reactions, including αU + γ2 ↔ γ(U, Nb) and γ1 + γ2 ↔ γ(U,Nb), occur at low 

temperature and the high-temperature stable γ(U,Nb) phase is shown to be 

stabilized, which gives a reasonable explanation to the experimental results of 

Bleiberg.  

(2) The optimized thermodunamical parameters are introduced to the improved 

phase field model. The microstructural evolution of U-Nb alloy under different 

solidification conditions are simulated. On one hand, the dendritic 
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microstructure of U-Nb alloy on the isothermal condition is simulated. The 

classical dendritic morphology is obtained. The collided and competitive 

growth of the secondary arms in the solidification process are realized, and the 

changes on the ratio of solid phase and growth rate of the dendrite are 

investigated. On the other hand, the dendritic growth of alloy solidification is 

simulated using the non-isothermal model. It is indicated that in the 

non-isothermal simulation, the temperature in the solid phase areas is higher 

than that in the liqiud phase area, the secondary arms is more sparse than the 

isothermal one, the growth velocity of the dendrite is enhaced and the high 

melting point liquid phase between the arms increases compared to the thermal 

one. 

 

Keywords: U-Nb alloy; Phase Diagam; Phase-field Modeling; Solidification 

simulation 
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第一章 绪论 

1.1 引言 

随着能源和环境问题的的日趋严峻，核能作为一种经济、可靠的清洁能源，

成为了我国乃至世界可持续发展规划中的战略能源。目前，核能技术日趋成熟，

安全性也大大提高，成为了可大规模替代常规能源的 佳选择。近年来，为了倡

导绿色环保主义，国务院在《新中国建国 60 周年能源报告》中提出我做未来核

电发展的中长期规划。根据我国国情，2014 年后 6 年间，中国将建立 13 座核电

站 (依次由沿海延伸至内陆)，拥有 58 台百万千瓦级核电机组，实现比 2010 年

同期翻两翻 (达 4×107KW)，核电发电比 2012 年的 1.97%至少增加 4 个百分点。

但是，由于我国核电起步较晚，整个国家的核电产业还处于初级发展阶段，要实

现核能的可持续发展，解决我国的能源问题，还需进行大量的工作。其中，核材

料的开发研究不仅是实现核能可持续发展的重要基础保障，而且是振兴具有中国

自主知识产权的核能工业的关键。 

日本 7 级重大核事故的爆发，将核能隐患问题再次浮现出来，向全世界吹响

了警笛，核反应堆安全性问题升华到国际层面，各国纷纷调整核电政策。在我国，

核安全的重要性被着重提出并制定了一系列关于核电发展、防、治多管齐下的方

针政策[1]。为了达到这个目标，加强核材料等基础科学技术研究成为了提高核安

全性，保证我国核电事业高效、安全、有序地发展的重要条件。 

核能源于大规模可控制裂变链式反应产生的巨大能量，这种能量的释放需要

在可控装置下进行，我们把这种装置叫做裂变反应堆或核反应堆。核反应堆是核

电站的起搏器，构造十分复杂。其中核燃料元件 (核燃料+包壳) 是核反应堆中

的 小独立部件 (如图 1.1 所示)，也是反应堆中 关键的构件。而核燃料又是

关键的关键，因此，开展核燃料特性的研究是非常迫切和重要的。 
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图 1.1 核燃料元件示意图 

Fig. 1.1 Schematic representation of a nuclear fuel element 

1.2 核燃料的研究现状  

目前，U (铀)，Pu (钚) 和 Th (钍)是 为常见的核燃料的元素[2, 3]。 

U (铀) 在热力学上具有很高的反应活性，能与很多物质发生反应 (如铁、铝、

镍)[4]。铀对卤素和氧具有很强的亲和力形成卤化物，在空气中计易氧化而在表

面形成发暗的氧化层，且铀具有可燃性，能与氢气和氮气等气体发生反应。事实

上，天然存在的铀具有两种同位素，其中 235U 可直接发生裂变反应，是一种重

要的核素；而铀的另外种同位素 238U 虽然具有很高的丰度 (99.28%)，但它几乎

不发生裂变而不能直接加以利用[3]，是一种可转换核素。 

Pu (钚) 是一种核工业的重要原料，其的结构对温度很敏感，熔点一下的低

温温度区间内存在 6 种同素异形体[2]，分别是各向异性相的 α-Pu、β-Pu 相和各

向同性相的 γ-Pu、δ-Pu、δ′-Pu、ε-Pu 相。由于结构的不同，钚元素的六种同素异

形体间的性质也大相径庭，各形体间的相互转换可引起很大的体积变化， 大达

9%之多，密度变化可达 25%。钚的 α 相脆得像玻璃，而 δ 相又像铝一样柔软具

有很好的可塑性和延展性[2]。此外，钚自身能发生辐照效应，发射 α粒子，形成

氦泡，导致晶格畸变，使其加工、运输和存储变得十分困难。钚的这种特性引起

了人们的兴趣，并同时发现钚的同位素 239Pu 在裂变时能产生很高的中子数，具

有优异核性能。 
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Th (钍) 虽然不是裂变材料，但它在热中子的轰击，可转化成裂变材料 233U，

是一种再生材料，在是热中子反应堆和快中子增殖堆中被广泛使用[3]。与铀相比，

钍在热力学上的反应活性有所降低，但仍能与绝大多数非金属元素形成二元化合

物。通常，自然界的钍以 232U 化合形式存在，且储量丰富。纯度较高的钍具有

银白色的金属光泽，具有良好的加工性能，且在绝大多数温度下，钍的原子排列

呈面心立方排列，各向同性，被广泛用作结构材料[2]。 

综上所述，能直接作为裂变材料的核素只有三种 (235U、233U 和 239Pu)。235U 

来自天然铀，239Pu 和 233U 分别由 238U 和 232Th 俘获中子而形成。常用的核

燃料主要包括金属型核燃料、陶瓷型核燃料，弥散型核燃料和流体型核燃料[2]。 

1.2.1 金属型核燃料 

金属型核燃料主要包括铀 (U)、钚 (Pu)、钍 (Tu) 及其相应的合金[2]。其中

金属铀 (如 235U、233U) 作为天然存在的锕系元素，兼具结构与核性能两方面的

优势[5]，是核工程中一种十分重要的材料，其核性能以及应用也一直备受科学研

究者的关注。早在 20 世纪 30 年代，铀就被应用到核裂变的研究中，Fermi 发现

铀特别是 235U、233U 在核反应过程中能产生大量的中子，促进裂变反应的持续

进行。进一步的研究发现 235U 在自然状态下就能发生裂变反应，而其同位素元

素 238U 储量丰富，可通过 (n, γ) 反应形成其他可裂变物质，如 235U 和 239Pu 等。

此外，铀及其合金具有高的密度及热导率，易于加工处理，因此受到了各国的广

泛关注[6, 7]。 

早期核反应堆研究中，铀及铀合金燃料引起具有高的能量密度而被大量使

用，比如 U-Pu[8]、U-Pu-Zr[8]、U-Mo[9]、U-Nb[10] 等燃料，其中 U-Pu 及 U-Pu-Zr

合金是十分具有发展前景的核燃料。钚在不同结构铀中的溶解度不同，较高浓度 

Pu的添加能有效的消除各向异性的 αU 相，从而减弱空隙肿胀等辐照损伤。同

时在此基础上加入过渡金属 Zr 元素能提高 U-Pu 合金的固相线温度，从而满足

高温液态金属反应堆的却求，扩大了 U-Pu 基合金燃料的适用范围。U-Pu 合金

的实验相图[8]如图 1.2 所示。 
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