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Утворення “надґратниць” надлишкових вакансій є внутрішньою властивістю деяких крис
та лів [1—6], і вивчення такої властивості є корисним для уможливлення застосування ма те рі
а лів на їх основі як реакторних, бо матеріал, що має виразну схильність до утворення над
ґратниць вакансій, як очікується, може чинити опір радіаційному розпуханню (спри чи не но му 
власне вакансійним пороутворенням рівномірно по всьому зразку) та індукованому ним до
датковому окрихченню, а тим самим підвищувати радіаційну стійкість мате ріалу [3—6].

Наразі навіть теоретичне дослідження самоорганізації дисипативних модульованих 
структур вакансійної підсистеми як передвісника впорядкованої надґратниці нанопор у 
опромінюваному кристалі важливе, оскільки передбачається, що утворення надґратниці на
нопор за певних зовнішніх термодинамічних умов може сприяти стабілізації матеріалу
мішені щодо радіаційного розпухання [3—6] (в результаті якого зазвичай матеріал швидко 
втрачає здатність підтримувати швидку рекомбінацію радіаційних точкових дефектів і чи
нити опір радіаційному впливу, а це, в свою чергу, призводить до деґрадації характеристик 
фізикомеханічних властивостей опромінюваного матеріалу та сприяє його руйнуванню, 

doi: https://doi.org/10.15407/dopovidi2019.03.055

УДК 530.1:669.018.86:621.039

О.В. Олійник, В.А. Татаренко
Інститут металофізики ім. Г.В. Курдюмова НАН України, Київ
Email: neutrino@ukr.net, tatar@imp.kiev.ua

Фізична кінетика самоорганізації дисипативних 
модульованих структур у розподілі взаємодійних 
вакансій у неперервно опромінюваних ОЦКкристалах
Представлено членомкореспондентом НАН України В.А. Татаренком

Аналізуються умови самоорганізації дисипативної модульованої структури в просторовому розподілі взає мо
діючих вакансій, що ґенеруються (ізотермічним) опроміненням і дифундують, через нестабільність їхньо
го однорідного розподілу в ОЦКкристалімішені. Для ОЦКванадію в якості модельного матеріалу, що не
перервно опромінюється, температурну залежність просторового періоду такої структури вакансійної 
підсистеми спрогнозовано з урахуванням повної енергії “(електро)хімічної” (на близьких відстанях ко ге
зій ної за природою) та “деформаційної” (“пружньої” за характером на далеких відстанях) взаємодій між 
вакансіями.
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наприклад за механізмом злиття нанопор тощо). Але тут маємо зазначити, що фізикома
те матичні моделі руйнування тих чи інших зразків матеріалів із високим рівнем радіацій
ного розпухання досі розробляються.

Мета даної статті полягає у започаткуванні адекватної параметризації власне енерге
тики міждефектної взаємодії та кінетики ієрархічного структурування розподілу взаємо
діючих радіаційних дефектів на різних масштабних рівнях, — від атомового, мікроскопіч но
го через нано до мезоскопічного, — у пружноанізотропних металевих кристалахмішенях 
під неперервним опроміненням.

Розглянемо кубічний металевий кристал (для прикладу — ОЦКV), де вакансії та влас
ні міжвузлові атоми були утворені через зовнішнє опромінення та розподілені випадково 
й однорідно напочатку. Ці дефекти із скінченними часами життя міґрують і вбираються 
сто ками (наприклад поверхнею, дислокаційними петлями тощо). Оскільки концентрація 
власних міжвузлових атомів у масиві кристаламішені (дуже великого, але скінченного 
об’єму Ω) швидко понижується через “пришвидшену” міґрацію їх до його поверхні, за
лишкова концентрація таких атомів у об’ємі Ω порівняно низька, відповідні відстані між 
ними великі, а внесок взаємодій власних міжвузлових атомів одне з одним і з вакансіями 
у повну внутрішню енергію набагато менший за внесок міжвакансійних взаємодій. Нех
тування енергетичними внесками власних міжвузлових атомів і рекомбінацією вищезаз
начених точкових дефектів уможливлює описати кінетику еволюції густини значно повіль
ніших вакансій (v) n (r, t) наступним інтеґродиференційним рівнянням у частинних похід
них (див. також [7—9]):

( , ) ( , ) ( , )
div grad ( , ) grad ( ) ( , )vv

v
B

n t n t n t
K D n t W n t d

t k T Ω

  ∂  = − + + − ′ ′ ′  ∂ τ    
∫

r r r
r r r r r .  (1)

Тут K — швидкість ізотропної й однорідної ґенерації точкових дефектів (власних міжвуз
лових атомів із вакансіями) зовнішнім джерелом опромінення; τ(T) ≅ (zdρ0dDv)−1 — три
валість життя вакансій щодо вбирання їх вищезазначеними стоками із густиною ρd(r) 
або, конкретніше, із середньою густиною дислокаційних стоків ρ = 〈ρ 〉0d d( )r  та коефіці
єнтом преференційного вбирання zd, що характеризує ефективність взаємодії вакансій із 
дислокаційними стоками; Dv ≅ D0exp(−Em/{kBT}) — коефіцієнт дифузії вакансій, Em — енер
гія активації міґрації їх, T — абсолютна температура зразка, що опромінюється ізотермічно 
(dT/dt → 0), kB — стала Больцмана; ( , ) grad ( ) ( , )vvt W n t d

Ω
= − − ′ ′ ′∫F r r r r r  — вислідна си

ла взаємодії вакансії, що локалізована при точці r, із всіма іншими вакансіями при вузлах 
ґратниці {r′}; Wvv(r − r′) ≈ ϕ

vv(r − r′) + V
vv(r − r′) — енергія парної взаємодії вакансій при точках 

r і r′, що складається з двох домінувальних внесків — “прямого” короткосяжного “(електро)
хімічного” (ϕvv(r − r′)) [10–12] та непрямого далекосяжного “деформаційноіндукованого” 
(Vvv(r − r′)) [11, 12], які є в основному когезійної та зокрема “пружної” природи на близьких 
і далеких відстанях |r − r′| між вакансіями (v) відповідно.

Саме сума зазначених домінувальних внесків у взаємодію між зґенерованими опромі
ненням вакансіями у кристалімішені спричинює термодинамічну нестабільність рівномір
ного й однорідного просторового розподілу їх і відіграє ключову роль у механізмі утворення 
модульованих структур підсистеми вакансій.
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Задля дослідження нестабільності однорідного (n (r, t) ≡ n0 = Kτ) твердого розчину ва
кансій проаналізуємо часову еволюцію малого збурення його (із декрементом згасання λ та 
хвильовим вектором k як параметрами) [7—9]:

n (r, t) − n0 = δn(r, t) ∝ exp(λt + ik · r) (| δn (r, t)| << n0).  (2)

Основне (“керувальне”) рівняння (1) розв’яжемо у найпростішому випадку із вико рис
танням періодичних крайових умов та інтеґральних Фур’єперетворень, що визнача ються як 

( ) ( )vv vv ik rW W e d− ⋅
Ω

= ∫k r r%  тощо. Лінеаризацією рівняння (1) із слушним припущенням (2) 
одержуємо наступне простороводисперсійне рівняння: 2 1( , ) [1 ( )]n v nD k U −λ α ≡ − + α − τk k% , 

де 0( ) ( )vv vv
nU W W=k k% % % , 0

0
lim | ( ) | 0vv vv

k
W W k

→
= >n n% %  (n ≡ k/k), а 0 0 ( ) 0vv

Bn W k Tα = >n n
%  і є так зва

ним помпувальним параметром, що визначається зокрема через K і T (див. також [7—9]).
Однорідний стан стає нестабільним через зростання модульованої структури в розподі

лі вакансій, перш за все, із періодом d = 2π/kc, де kc = kcnc — точка (в оберненому просторі) 
біфуркації нового (на додачу до однорідного) розв’язку (2) кінетичного рівняння (1), що 
задає неоднорідну (у прямому просторі) вакансійну концентраційну хвилю. При порогово
му значенні 

{ }
min cα = αn

n
 рівняння

2 1( , ) [1 ( )] 0c c v c c cD k U −λ α ≡ − + α − τ =k k%   (3)

має розв’язок при дійсному векторі kc = kcnc, де критичне значення модуля хвильового век
тора kc відповідає вищезазначеній біфуркаційній точці та визначається ще одним, вектор
ним рівнянням:

[ ( , ) ] 0
c

c =∂λ α ∂ =
k k

k k .  (4)

З рівнянь (3) та (4) в рамках наближення довгохвильової границі, що було прийнято 
у малому скінченному околі точки k = 0, обидва значення αc та kc для kc (≅ 0) вздовж фіксо
ваного напрямку nc визначаємо наступним чином:

  α ≅ − + ρ Β + ρ Β ρ Β 
  

% % % % %% % % 2
0 0 d 0d d 0d d 0d/ 2 ( ) ( )[ ( ) ] / ( )

c c c c c

vv vv vv vv vv vv vv vv
c c c cW w W z z z w wn n n n nn n n ,

0( , ) ( ) /[2 ( )]
c c

vv vv vv
c c c c c ck W wα = − + α α Βn nn n% %%

для пружноанізотропного кубічного металевого кристала (для котрого за його симетрією 
( ) ( )vv vvW W− =k k% % ); 

0
( ) lim ( )vv vv vv

k
w V k

→
= ϕ +n 0 n%%%  і ( )vvΒ n%  є коефіцієнтами нульового та другого 

порядків розвинення відповідно у асимптотичній інтерполяції el.chem( ) ( ) ( ) ( )vv vv vv vv vvW V w k≈ + ϕ ≅ + Β +…k k k n% % %
2( ) ( ) ( ) ( )vv vv vv vv vvW V w k≈ + ϕ ≅ + Β +…nk k k n%% , де ( )vvV k%  і el.chem ( )vvϕ k%  — відповідно Фур’єобрази енергій анізо

тропної “деформаційноіндукованої” (рис. 1, а) та “(електро)хімічної” (рис. 1, б) v–vвзає
модій [10—12].

Для ОЦКV (з коефіцієнтом анізотропії пружності ξ > 0) обидві Фур’єкомпоненти 
( )vvV k%  (рис. 1, a) та el.chem ( )vvϕ k%  (рис. 1, б) мають мінімум 

[111]
0

min ( ) 0vv

k
V

→
<k%  та el.chem el.chemmin ( ) ( ) 0vv vv

→
ϕ = ϕ <

k 0
k 0% %

el.chem el.chemmin ( ) ( ) 0vv vvϕ = ϕ <k 0% %  відповідно всередині першої бріллюенової зони для ОЦКґратниці, і для 
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такого кристаламішені αc та kc для kc вздовж напрямку nc||[111] поблизу k ≅ 0 можна ви
значити відповідним чином:

 
α ≅ + ρ Β + ρ Β ρ Β + 

 
% %% % %

||[111] ||[111]d 0d d 0d d 0d 0 0||[111] ||[111] ||[111]1 2 ( ) ( )[ ( ) ] /
c c

vv vv vv vv vv
c c c cz z z W Wn nn n n ,

||[111]0||[111] ||[111]( , ) [( 1) ]/[2 ( )]
c

vv vv
c c c cc ck Wα ≅ α − α Βnn n% % .

Перший член (одиниця) в цих двох виразах для порогової величини αc є домінуваль
ним. За цими виразами, оскільки ||[111]( ) 0vv

cΒ n% � , дисипативна модульована структура ва
кансійної підсистеми в ОЦКV, що опромінюється, виникає у випадку, коли αc > 1 (і відпо
відно 

||[111] ||[111]0 0 0/ /
c c

vv vv
B c Bn k T W k T W= α >n n

% % ). Період цієї структури d залежить від параме
трів кінетики релаксації системи (зокрема, до стаціонарного стану), що забезпечують 
перерозподіл вакансій між стоками: Dv, τ або zd, ρ0d [7–9]. Поміж дислокаційними стоками 
всередині ОЦКкристаламатриці з ξ > 0 модульовану концентраційну хвилю в розподі
лі вакансій n (r, t) можна записати у вигляді суперпозиції двох взаємно проникних хвиль 

вздовж напрямків [111] та [1 1 1]: 

 ππ 
     = + δ + δ

2 1 1 12 1 1 1
2 2 22 2 2

0 2 2( , ) ( , ) ( , )
aan t n n t n tr r r . Друга та тре

тя функціїдоданки, що знаходяться в правій частині останнього виразу, описують одно
вимірну модуляцію розподілу вакансійної підсистеми у відповідному діагональному нап
рямку елементарної комірки ОЦКґратниці. У випадку синфазного збігу гребенів од ночасно 
двох взаємно проникних синфазно модульованих вакансійних концентраційних хвиль реа
лізуються умови для “зародження” й упорядкування нанопор. Формування такої тривимір
ної суперпозиції одновимірних вакансійних концентраційних хвиль, спрямованих вздовж 
еквівалентних напрямків [111] та [1 1 1]  в один і той же час (із синфазним перетином їхніх 
гребнів), можна узгодити з механізмом утворення нанопор та їх впорядкування в ОЦК
кристаліматриці (з ξ > 0), який опромінюється.

Із врахуванням наявних експериментальних даних про характеристики кристалічної 
структури та пружності ОЦКV [1, 5, 12, 13—15] було встановлено, що за відсутності зо
внішніх флюктуацій швидкості ґенерації радіаційних точкових дефектів (вакансій тощо) та 
внутрішніх неоднорідних флюктуацій у просторовому розподілі дислокацій як стоків ва

Рис. 1. Дисперсійні криві 
для енергетичних параметрів 
міжвакансійної взаємодії в 
ОЦКV (при T = 298 К): 
а — ( )vvV k%  (• — ( )vvV% 0 ), 
б — el.chem ( )vvϕ k%

                                           а                                                                    б
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кансій в ОЦКкристалімішені під опроміненням період d(T) дисипативної модульованої 
структури вакансійної підсистеми слабко понижується зі зростанням T (рис. 2), якщо в се
редньому ρ0d(T) = const [13], саме через домінування “(електро)хімічних” v–vвзаємодій.

Але зміна густини дислокацій із підвищенням T [13] має наслідком зміну (у “антифазі”) 
періоду дисипативної модульованої структури підсистеми вакансій (рис. 3), що спричинено 
ентропійним чинником, “(електро)хімічною” взаємодією вакансій, а також пружними влас
тивостями ОЦКкристаламішені.

Температурну залежність критичної відносної концентрації вакансій n0 у їхньому твер
дому розчині в ОЦКV, при якій відбувається втрата стабільності щодо утворення в ньому 
модульованої структури, зображено на рис. 4 (з урахуванням неявних температурних за
лежностей αc та 

||[111]0 c

vvW n
% ).

Одночасно із дифузійно контрольованим утворенням сукупності нанопор як тривимір
ної суперпозиції просторово й орієнтаційно взаємно упорядкованих одновимірних концен
траційних хвиль модульованих розподілів дифузійно рухливих взаємодійних вакансій усе
редині опромінюваного ОЦКкристаламішені може виникати надґратниця нанопор, а її 
період dp, як очікується, зростати із підвищенням T (у “антифазі” із поведінкою дислока
ційної густини [13]), бо він визначається лише “пружною” взаємодією між нанопорами, що 
їх вишиковує.

Практичне значення завбачених тут результатів полягає у тому, що їх можна використа
ти в радіаційному матеріалознавстві для прогнозування поведінки матеріалів під опроміню
ванням без виконання попередніх натурних (зазвичай руйнівних) випробувань (тобто зо
крема за даними незалежних експериментів). Головною новизною вищенаведених результатів 
було врахування у запро понованій моделі розривності Фур’єперетворень сумарних енергій 

парної v–vвзає мо дії у точці k = 0 (
0

lim ( ) ( ) ( )vv vv vvW W W d
Ω→

≠ = ∫k
k 0 r r% % ) через неаналітичний 

внесок “дефор маційноіндукованої” взаємодії вакансій (на доданок до також врахованого за 
[10] аналітичного внеску “(електро)хімічної” взаємодії) власне за відсутності їхньої “де фор
маційноінду ко ваної” самодії (Vvv(0) = 0).

Рис. 2. Період d(T) модульованої структури в розподілі вакансій у ОЦКV із фіксованою дислокаційною 
густиною (ρ0d(T) = const [13])

Рис. 3. Період d(T) модульованої структури в розподілі вакансій у ОЦКV, що опромінюється, коли 
ρ0d(T) є температурозалежною за наявними літературними даними експерименту [13]

Рис. 4. Критична відносна концентрація вакансій n0 у їхньому твердому розчині в ОЦКV, при якій ста
ється втрата стабільності щодо утворення в ньому модульованої структури
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ФИЗИЧЕСКАЯ КИНЕТИКА САМООРГАНИЗАЦИИ ДИССИПАТИВНЫХ 
МОДУЛИРОВАННЫХ СТРУКТУР В РАСПРЕДЕЛЕНИИ ВЗАИМОДЕЙСТВУЮЩИХ 
ВАКАНСИЙ В НЕПРЕРЫВНО ОБЛУЧАЕМЫХ ОЦККРИСТАЛЛАХ

Анализируются условия самоорганизации диссипативной модулированной структуры в пространствен
ном распределении взаимодействующих вакансий, которые генерируются (изотермическим) облучением 
и диффундируют, вследствие нестабильности их однородного распределения в ОЦКкристаллемишени. 
Для ОЦКванадия в качестве модельного материала, который непрерывно облучается, температурная за
висимость пространственного периода такой структуры вакансионной подсистемы спрогнозирована с 
учётом полной энергии “(электро)химического” (на близких расстояниях когезионной природы) и “де
формационного” (“упругого” по характеру на далёких расстояниях) взаимодействий между вакансиями.

Ключевые слова: вакансии, “деформационное” взаимодействие, “(электро)химическое” взаимодействие, 
диссипативная модулированная структура.
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PHYSICAL KINETICS OF SELFORGANIZATION OF DISSIPATIVE 
MODULATED STRUCTURES IN THE DISTRIBUTION OF INTERACTING 
VACANCIES IN BCC CRYSTALS UNDER A CONTINUOUS IRRADIATION

The conditions of selforganization of a dissipative modulated structure in the spatial distribution of interacting 
and diffusing vacancies [generated by (isothermal) irradiation] due to the instability of their homogeneous dis
tribution in the bcc host crystal are analyzed. For the bcc vanadium, as a continuously irradiated model material, 
the temperature dependence of the spatial period of such a structure of vacancies’ subsystem is predicted with 
regard for the total energy of the “(electro)chemical” (cohesive by nature at close distances) and the “strainin
duced” (“elastic” by character at long distances) interactions between vacancies.

Keywords: vacancies; “straininduced” interaction; “(electro)chemical” interaction; dissipative modulated structure.


