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요 약

UO2+x의 결함구조(2:2:2 및 2:1:2 구조)에 대한 전자적 특성을 분명히 하기 위하여 

tight-binding 방법과  ab initio pseudopotential 방법을 병행하였다. 결함구조는 공간에서 각각

의 구조를 포함하는 주기적 경계조건을 만족하는 초단위포(supercell) 구조 방법을 이용하였

다. 이웃 supercell 사이의 상호작용은 무시하였다. 두 구조에서의 원자의 위치를 총에너지 

최소화방법으로 결정하여 Willi의 결과와 비교하였다. 우리는 결함주위원자를 이완시킨 결과

와 시키지않은 결과를 비교 검토하였으며 두 결함원자, 즉 변위 (dislocation)원자와 사이

(interstitial)원자의 총 상태밀도와 국소 상태밀도를 계산하여 그들의 위치가 UO2의 에너지갭

(gap)내에 위치하고 있음을 확인하였다.

Abstracts

In order to clarify the defect structure of UO2+x, two types of defect clusters, the 2:2:2 and 

2:1:2 clusters, are explored by both tight-binding and ab initio pseudopotential approaches. The 

supercell method with periodic boundary conditions, that is that the cell containing the defects is 

produced over the space, are employed. here we neglected the defect-defect interaction between 

two supercell. The calculational results of coordinates of atoms in those two structures were 

figured out by the total energy minimization method and we obtained approximately same results 

as those experimental defect structures of Willi. We simulated and examined with and without 

relaxation around defects and compare those two results. The local and total densities of states 

for uranium and two different types (dislocations and interstitials) of defect oxygen,  O', O" are 

calculated. The defect calculation shows that defect levels are pinned within the band gap and 

the conductivity of uranium dioxides can be explained by the hopping of electron between 

neighboring atoms. 



Ψ=Ψ++∇− psrpsnhxcVrpsV
m

h ε)]}([)(2
2

2
{

ρρ



 원자에 작용하는 힘은 Car-Parrinello의 분자역학(molecular dynamics)방법, 즉 

                                                     (6)  

으로부터 계산 하였다.
6
 계산과정 흐름표(block diagram)를 그림. 1 에 도시하였으며, 이상

의 이론적인 내용을 토대로 Kresse group에서 개발한 computer code(VASP)를 이용하여 

계산하였다.
10



Fig. 1 Flow chart describing the computational procedure.

 set Vion given atomic numbers and positions of ions 

pick a cutoff for the plane-wave basis set  

assume a trial initial charge density n(r)  

calculate VH[n(r)], VXC[n(r)] construct Kohn-Sham Hamiltonian 

calculate iHi Ψ−−=Ψ ][ λµ
τ

  according to the conjugate-

gradient method 

calculate new charge density  

mix the charge density with that of the previous step  

calculate total energy and Hellman-Feynman forces on atoms 

 

Update atomic positions  

check self-consistency 

no 

yes 



缺陷 構造; 2:2:2 構造와 2:1:2 構造

  Willi가 결정한 UO2내의 결함구조는 아래 그림. 3과 같다.
1-3
 이 결함구조(2x2x1 

supercell)에 대하여 total energy minimization에 의하여 기저상태에서의 원자의 위치를 

결정하고, 각 결함이 들어 왔을 때 각 원자궤도에서 전하의 천이상태, 그들이 전기전도 

mechanism과의 상관성 그리고 각 결함원자의 총 및 국소 상태밀도등을 결정하였다. 

        Fig. 2. 2:1:2 cluster                                    Fig. 3. 2:1:2 cluster 
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III. 결과 및 논의

(i). Tight-binding 방법에 의한 결과

  2:2:2 및 2:1:2 구조에 대해 tight-binding 방법에 의해 결정된 총상태밀도와 각 구성원

자의 국소상태밀도의 최대값의 위치는 아래의 표와 같다.
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(b). 두 결함구조에서의 원자의 위치.

Total minimization 방법에 의하여 결정된 두 결함구조에서의 원자의 위치는 아래의 

표. 3에 기술 하였다. 
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이상의 계산결과에 대한 물리적 분석은 학회에서 더욱 상세히 논의 될 것이다.

(*) 본 연구는 한국 원자력연구소 연구지원에 의한 것임(NO.M2-0104-03-0003-01 

-A01-03-002-1-2) 
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