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В статье описывается оболочка для программы атомистического моделирования
твёрдых тел GULP, включающая графический интерфейс пользователя (GUI) и сре-
ду разработки для автоматического выполнения «массовых» вычислений с исполь-
зованием внешних алгоритмов. Преимущества использования оболочки демонстри-
руются на примерах вычислений энергетических поверхностей в пространствах со-
ставов и траектории миграции катиона в кристаллической решётке.
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Современные исследования в области физики твёрдого тела и материаловеде-
ния невозможно представить без использования сложных программных комплек-
сов, позволяющих моделировать структуру и свойства исследуемых систем с при-
менением различных расчётных методов. Например, при поиске кристаллических
матриц для долговременного захоронения отработанного ядерного топлива (ОЯТ)
и радиоактивных отходов (РАО), образующихся в процессе переработки ОЯТ, необ-
ходимо оценить устойчивость этих матриц в условиях и на временных интервалах,
не допускающих прямой экспериментальной проверки. С другой стороны, ряд объ-
ектов современной физики твёрдого тела (границы раздела фаз, наночастицы и
т. д.) не могут быть исследованы традиционными методами структурного анализа,
и для определения их строения приходится использовать расчётные методы опти-
мизации структур на основе экспериментально определённых свойств. Для решения
таких задач разработано множество методов моделирования структуры и свойств
материалов. Одним из наиболее распространённых методов для неорганических си-
стем остаётся моделирование, в котором взаимодействие между атомами/ионами
кристалла аппроксимируется классическими потенциалами, а оптимизация дости-
гается минимизацией энергии решётки, представляемой как сумма парных или мно-
гочастичных взаимодействий атомов/ионов кристалла [1]. Несмотря на очевидную
ограниченность такой модели, она до сих пор широко используется для оценочных
расчётов, прежде всего благодаря невысоким вычислительным затратам, а также
простоте управления параметрами модели.

Одной из наиболее мощных и популярных реализаций этого метода в виде
компьютерной программы является GULP — General Utility Lattice Program [2–4].
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Она объединяет множество средств, необходимых для моделирования твёрдого те-
ла, с особым вниманием к методам статической решётки и решёточной динамики.
О популярности GULP свидетельствует то, что только в 2015 году в ведущих рецен-
зируемых изданиях опубликована 131 работа со ссылкой на эту программу [5]. Стра-
тегия её применения предполагает совместное использование нескольких десятков
методик моделирования и оптимизации с большим числом входных параметров в
различных их комбинациях. Реализация программы содержит около 350 000 строк
кода, совершенствуется на протяжении 16 лет, обладает высокой степенью доверия
со стороны научного сообщества. С другой стороны, архитектура программы (она
выполнена в виде единого исполняемого файла) и файловый ввод/вывод затрудня-
ют проведение «массовых» (связанных с многократным выполнением встроенных
в GULP вычислительных алгоритмов) исследований и анализ получающихся ре-
зультатов. GULP в качестве расчётного модуля используется в ряде программных
пакетов (GDIS [6], USPEX [7], Materials Studio и др.), однако проведение «массо-
вых» вычислений с использованием GULP затруднено.

Для раскрытия потенциала, заложенного в GULP, и расширения области его
применения нами разработан программный комплекс GULP-IDE, включающий в
себя следующие модули:
• библиотека базовых функций, реализующая взаимодействие интерпретатора

пользовательских скриптов с GULP и анализ его входных и выходных файлов,
а также ряд сервисных функций, облегчающих составление скриптов и анализ
их выполнения интерпретатором;
• интерпретатор скриптов, написанных на языке Luav.5.3(http://www.lua.org/);
• система протоколирования результата запусков GULP, обеспечивающая удоб-

ный инкрементальный откат к произвольной (сохранённой) стадии работы;
• визуализация данных и экспорт результата в большинство графических фор-

матов TeeChart v.8 (http://www.steema.com/);
• удобный конечно-пользовательский интерфейс, обеспечивающий взаимодей-

ствие составляющих комплекс модулей, а также создание, редактирование и
анализ входных и выходных данных без использования сторонних средств
(рис. 1).

Конечный пользователь взаимодействует с интерфейсом комплекса в рамках
концепции проекта, основными сущностями которой являются файлы:
• входных данных GULP;
• шаблонов данных (входные файлы GULP, в которых интерпретатор заменяет

значения указанных параметров при выполнении пользовательского скрипта);
• пользовательских скриптов (содержат логику проводимого исследования);
• результатов вычислений (генерируются с помощью скриптов или программой

GULP);
• данных для визуализации (генерируются с помощью скриптов).
Файлы, составляющие основные сущности, располагаются в отдельной папке

(папке проекта) и идентифицируются программным комплексом согласно расши-
рению в названии.

В наиболее общем случае сценарий работы с комплексом предусматривает (воз-
можно, неоднократное) выполнение следующих этапов:

1) создание/редактирование файлов входных данных GULP;
2) на основе п. 1) создание/редактирование файлов шаблонов;
3) одиночные запуски GULP с целью выявления в его выходных файлах место-

положения интересующих нас параметров (зависят от входных данных);
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Рис. 1. Интерфейс пользователя GULP-IDE: а) область ввода и редактирования скрипта,
б) область ввода и редактирования входного файла данных, в) область выходного файла

4) создание/редактирование файлов скриптов, содержащих логику исследова-
ния (вычислительные алгоритмы, содержащие многократные вызовы GULP
для различных наборов исходных параметров, подставляемых в шаблоны, и
анализ получаемых результатов с повторным использованием данных), а так-
же формирующих выходные данные (в том числе и для визуализатора);

5) запуск интерпретатора и визуальный анализ результирующих данных (для
графической визуализации вызывается соответствующий компонент, с помо-
щью которого настраиваются основные параметры отображения: вид, мас-
штаб, палитра, а также осуществляется его экспорт в файлы распространён-
ных графических форматов).

Минимальные системные требования для работы программного комплекса: ОС
MS Windows XP и выше; 20 Mб на жёстком диске; 1 Гб ОЗУ.

Разработанная оболочка была применена авторами [8] для реализации алгорит-
ма поиска материалов для изоляции компонентов радиоактивных отходов в про-
цессе переработки отработанного ядерного топлива. Предложенная авторами тех-
нология предполагает экстракцию компонентов РАО из растворов ОЯТ в кристал-
лическую матрицу, которая может быть использована для иммобилизации после
некоторой химико-термической обработки. В качестве материалов для реализации
этого процесса авторами были выбраны смешанные оксиды сурьмы — антимонаты.
Для реализации такой технологии необходимо найти системы, удовлетворяющие
целому ряду требований. Экспериментальный поиск таких материалов затруднён,
поскольку требует больших временных и материальных затрат, а его результаты
не всегда являются надёжными. Поэтому был разработан алгоритм моделирования
предлагаемого процесса для определения оптимальных составов ионообменников и
способа их обработки для получения кристаллической формы для иммобилиза-
ции. Алгоритм включает в себя следующие этапы: экстракция компонентов РАО
из ОЯТ, превращение и иммобилизация. Весь анализ основан на расчётах энергии

Челябинский физико-математический журнал.Том 1, выпуск 1.
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Рис. 2. Зависимость энергии пирохлорной структуры антимоната кальция
от содержания титана и стронция

решётки. Для экстракции необходимо подобрать материалы, обладающие высокой
избирательностью к поглощению наиболее опасных компонентов РАО — Sr, Cs,
Co. Избирательность оценивается по энергии связи соединения на основе антимо-
натов, содержащего целевые компоненты, и сравнением этой энергии с энергией
связи соединений, содержащих в составе другие компоненты раствора ОЯТ. В слу-
чае недостаточной избирательности происходит «легирование» системы введением
в структуру новых элементов в каркас пирохлорной структуры антимоната. После
определения состава с необходимой избирательностью к целевому компоненту РАО

Челябинский физико-математический журнал.Том 1, выпуск 1.
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анализируется его устойчивость при повышенных температурах путём сравнения
энергии связи данного соединения с энергиями связи простых оксидов. При уста-
новлении неустойчивости происходит поиск легирующего компонента, обеспечива-
ющего устойчивость при высоких температурах. На последнем этапе производится
оценка устойчивости подобранных систем при высоких концентрациях точечных
дефектов. В результате планируется получать технологические цепочки процесса,
которые могут быть подвергнуты экспериментальной проверке.

Так, были проведены расчё-

Рис. 3. Ближайшее окружение иона калия в решётке
вольфрамат-антимоната, показаны предполагаемые
траектории миграции иона калия (чёрные линии)

ты по моделированию избиратель-
ности соединений на основе кри-
сталлической полисурьмяной кис-
лоты (ПСКК) к стронцию. Раство-
ры ОЯТ всегда содержат ионы Ca,
избирательность чистой ПСКК к
которым выше, чем к ионам строн-
ция, поэтому необходимо найти мо-
дификатор, способный повысить
избирательность к стронцию отно-
сительно кальция. С помощью раз-
работанной оболочки были прове-
дены расчёты для ПСКК, легиро-
ванной фосфором, кремнием, тита-
ном, вольфрамом. Согласно расчё-
там, единственной примесью, кото-
рая приводит к повышению изби-
рательности к стронцию, является

титан, как следует из представленной на рис. 2 зависимости энергии решётки
титанат-антимонатов кальция-стронция от содержания титана и кальция. Эта по-
верхность построена по результатам расчётов, потребовавших около 200 запусков
GULP, для каждого из которых было необходимо изменение входного файла. По-
лученный результат согласуется с известными из литературы экспериментальными
данными об избирательности смешанных полисурьмяных кислот к компонентам
РАО [8; 9].

В работах [10; 11] с использованием разработанной оболочки проведены рас-
чёты энергетического рельефа для щелочного катиона в решётке вольфрамат-
антимонатов со структурой пирохлора для определения траектории миграции ка-
тионов. Вольфрамат-антимонат калия КWSbO6 кристаллизуется в структуру де-
фектного пирохлора и обладает высокой ионной проводимостью по ионам калия
при повышенных температурах [12]. При этом в отличие от чистых антимонатов
одновалентных металлов со структурой пирохлора ионы калия занимают не 16d,
а 8b или соседние с ними 32e-позиции пр. гр. сим. Fd3m. Рассмотрение структур-
ного мотива показывает, что наиболее вероятная траектория миграции ионов ка-
лия включает как 32e- так и 16d-позиции, поэтому ожидалось, что заселённость
этих позиций будет увеличиваться при повышении температуры. Однако исследова-
ния с помощью высокотемпературной рентгенографии показали, что заселённость
16d-позиций практически не увеличивается с температурой, что требовало объясне-
ний. В связи с этим для уточнения траектории миграции были проведены расчёты
энергии иона калия на предполагаемой траектории и в её окрестности. Для этого
траектория была представлена как последовательность точек, шаг между которы-
ми варьировался для достижения необходимой точности энергетического профиля.

Челябинский физико-математический журнал.Том 1, выпуск 1.
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В каждой точке производился расчёт энергии иона калия и вакансии в ближай-
шей решёточной позиции калия в рамках модели Мотта — Литтлтона. Результаты
этих расчётов были представлены в виде энергетической поверхности в плоскости,
содержащей предполагаемую траекторию (рис. 4). Видно, что выбранная траекто-
рия, включающая 32e- и 16d-позиции, действительно является самой выгодной, а
16d-позиция является на ней седловой, чем объясняется низкая заселённость даже
при высоких температурах. Кроме того, расчётная разность энергий иона калия в
исходной точке траектории и в седловой точке оказалась близкой к энергии акти-
вации ионной проводимости, определённой экспериментально в [12].

Рис. 4. Энергия иона калия вдоль показанной траектории и в её окрестности

Программная оболочка разработана в рамках выполнения работ по проекту
«Разработка новых материалов для экстракции и иммобилизации компонентов ра-
диоактивных отходов для сокращённого процесса обращения с РАО и ОЯТ», под-
держанного РФФИ (грант № 13-08-01347).
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THE INTEGRATED ENVIRONMENT FOR SEMI-AUTOMATIC
SIMULATIONS OF CRYSTALS USING GULP PROGRAM

D. B. Izergina, D. A. Zakharyevichb

Chelyabinsk State University, Chelyabinsk, Russia
aizergin@csu.ru; bdmzah@csu.ru

The article describes an integrated environment for automation of the atomistic simulation
program GULP, which includes the graphical user interface (GUI) and the development
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framework for automatic performing of repeating and interdependent computations using
external algorithms. The performance of the environment is illustrated by the calculations
of lattice energy landscapes in composition space and cation migration path in the crystal
lattice.

Keywords: atomistic simulation, crystal lattice, phase diagrams, defects, GULP.
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