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摘 要：介绍了利用载能离子辐照模拟研究反应堆结构材料中金属／金属界面原子扩散行为的实 

验进展，特别是辐照参数(如辐照剂量、辐照温度、核能损、电子能损以及膜结构等)对界面原子 

扩散行为的影响，并对可能的机理进行了简要的评述。 
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1 引言 

核能是世界能源的主要发展方向之一，在未来 

社会经济发展中将扮演越来越重要的角色。但是， 

新型高效的核反应堆建设面临结构材料问题的制 

约。如反应堆第一壁材料长期(>10 a)工作于强辐 

射(强中子流、o【离子、裂变碎片)、高温、随时间 

变化的热和机械负载等非常苛刻的环境中，导致材 

料的微观结构变化。包括结构材料焊接界面处原子 

扩散引起的成分偏析和相变等，可使材料的化学稳 

定性降低而出现连接界面分离、韧性-脆化转变温 

度上升和断裂韧度下降(材料韧性劣化)等宏观性 

能的显著恶化，严重影响反应堆的运行安全。因 

此，研究和发现可工作于反应堆苛刻环境中的、具 

有优异机械性能、化学稳定性和界面焊接特性的材 

料引起了材料科学家的广泛关注。其中材料结合界 

面的抗强辐射特性是研究的热点和前沿课题之一。 

载能中子穿过材料时，主要通过与靶原子核的 

弹性碰撞损失能量；而载能离子穿过材料时，主要 

通过与靶原子核的弹性碰撞和与靶原子核外电子的 

非弹性碰撞两个几乎独立的过程损失能量。通过与 

靶原子核发生弹性碰撞损失的能量，称为核能损 

S ；通过与靶原子核外电子发生非弹性碰撞损失的 

能量，称为电子能损S 。核能损可使靶原子直接发 

生位移而引起原子定向增强扩散。由于与中子速度 

相同的离子轰击可比中子轰击产生的原子位移率高 

几个数量级⋯，因此可用载能离子模拟高剂量中子 

辐照条件下，材料焊接界面处的原子扩散行为，评 

价候选结构材料的性能，为反应堆建设提供有效的 

技术保证。 

自1972年 Lee等 开始用能量为keV的P离 

子辐照 Pd／单晶硅界面探索界面原子混合现象以 

来，人们进行了大量的实验来研究载能离子辐照引 

起的界面原子扩散行为。本文通过典型实例介绍了 

载能离子辐照引起的金属／金属界面原子扩散行为 

的实验进展，并对可能的机理进行了简要的评论。 

2 离子辐照引起金属／金属界面扩散 

行为的实验研究 

大量实验结果表明，离子辐照条件下金属／金 

属界面的扩散行为与辐照离子的能量、线性能量损 

失、辐照剂量、辐照温度和界面状况等参量有关。 

2．1 离子辐照剂量效应 

实验证明，金属／金属界面的扩散行为随辐照 
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剂量的增加而增强。Desimoni等 用 360 keV的 

Ar 辐照 100 nm Fe／lO0 nm Cu双层膜，通过 RBS／ 

XRD分析发现，辐照剂量较小时，Fe／Cu界面没有 

混合；辐照剂量较大时，出现界面混合。Kac等 

在室温下用 163 MeV的 Au 辐照 Fe／Cr多层膜， 

通过CEMS谱分析也发现界面混合现象随辐照剂量 

的增加而更加剧烈。Thorn6等 在100 K温度下用 

不同离子(N—xe)辐照 Fe／50 nm Zr和 Ni／50 nm Zr 

双层膜，发现表征界面混合量的特征参数 随着 

辐照剂量的变化线性增加(如图 1所示)，即界面混 

合量随辐照剂量的增加而线性增加。Datta等 在 

室温下用 300 keV的 Kr离子辐照双层膜40 nm Au／ 

30 nm Ni后也获得了相同的结果。Leguay等 在 

80 K温度下用 GeV量级的重离子辐照 Ti／Ni双层 

膜，发现辐照剂量小于 7×l0m iort／cm 时，几乎没 

有发生界面扩散；辐照剂量大于 10”ion／era 时， 

Ni—Ti混合层的厚度随着剂量的增加从未辐照前的 

0—2 nm增加到 5—9 nm(如图2所示)。 
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图1 离子辐照引起的Ni／Zr(a)和Fe／Zr(b)界面混合 

特征参数or 随着辐照剂量的变化 ] 

实验还发现，辐照剂量不仪影响在多层膜中新 

相的形成 ，还会 影 响形成新 相 的结 构。例如， 

Amirthapandian等 用 130 keV Ar 在室温下辐照 

2 离子辐照引起的 Ni／q i界面混合 

(a)辐照 ，(h)辐照后 

20 Hlllq A (5 nⅢCo／20 Illll Ag)4多层膜，发现辐照 

剂量小于 1×10 ion／era 时，无界面结构变化，而 

辐照剂量达到7×l0“ ion／cm 时，A Co多层膜中 

出现了hcp亚稳相和非品态相。Yang等 在室温 

下用 200 keV Xe离子辐照 Fe／Cu多层膜，发现辐 

照剂量为 8×lO ion／cm 时，多层膜中有非晶态 

Fe7【】Cu3o出现，辐照剂量增大到 5×10 ion／era 时， 

又有 Fe5。Cu∞准品相⋯现(如图3所示)。从图3可 

以看到一系列衍射线，经分析发现它们既不是 Fe 

和cu的，也不是氧化物的衍射线，而是新相．准晶 

相的衍射线。 

2．2 辐照温度效应 

辐照温度对于金属／金属界面的扩散行为的影 

响比较复杂。图 4给出 r不同温度下 7．5×10 

ion／cm 的xe 辐J{f{Cu／Ti后，cu的AES深度分布 

谱 loj。由图可见，随着温度的增加混合率变大。 

Leguay等 用GeV量级的Pb离子在温度为8O和 

300 K时辐照Ti／Ni双层膜，发现 Ni在 Ti中的扩散 

随温度的升高而增由̈，300 K辐照的样品中T；和Ni 

混合层的厚度大约是 80 K辐照的 4倍。但是， 

Averback等 “ 在不同辐照温度下用 1．0 MeV Kr辐 

照 120 am Cu／100 nm Bi双层膜发现，在 7 K下辐 
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图3 5×10 ion／cm 辐照Fe70Cu30多层膜的SAD图 

照样品可以观察到界面扩散现象，而在295 K下辐 

照样品时没有出现可观测的界面扩散。 

Depth／nm 

图4 不同温度下 7．5×10 ion／cm。的 xe 辐照 Cu／Ti后， 

cu的AES深度分布谱Ⅲ 

在辐照过程中如果有新相形成，新相的结构及 

所占的百分比也与温度有关。例如 Mieille等 。 用 

350 keV Kr 离子在辐照温度Ti <15，77，125和180 

K条件下辐照Au／In双层膜发现， ≤125 K时有非 

晶态相形成，而Ti =180 K时有无序的Auln 合金相 

形成。iztok ArOonl】 用 330 keV Kr离子在不同温度 

下辐照20 nm Fe／30 nm AI多层膜发现，室温辐照未 

观测到界面混合，300 oC辐照下观测到Fe—A1相出现 

且Fe．Al相所占百分比为20％，当辐照温度为500 oC 

时Fe．Al相所占的百分比达到50％。 

2．3 核能损效应 

界面扩散行为与入射离子穿过材料时沉积的能 

量有关。一系列实验结果表明，低能离子辐照条件 

下，金属／金属界面处原子混合率与核能损s 成正 

比。例如，Thorn6等 在100 K温度下用keV能量 

的离子(N～xe，核能损 25__440 eV／A)辐照 Fe／ 

50 nm Zr和 Ni／50 nm Zr双层膜，实验得到界面处 

原子混合率随核能损的增加而线性增加(如图5所 

示)。Shi等  ̈的研究表明，77 K温度下 40— 

900 keV的He，Ne，Ar和xe辐照 Sb／Ni双层膜，混 

合率K=do" ／d 与核能损s 成线性关系，而Pb辐 

照时，K与S 不满足线性关系(见图6)。Datta等 

在室温下用 300 keV Kr“辐照 40 nm Au／30 nm Ni 

双层膜则发现，混合率K与s 成线性关系。混合率 

K与核能损 不满足线性关系可能是由电子能损的 

贡献引起的。 
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图5 混合率do-2／dq)随核能损 S 的变化 

一 拟合曲线 ，(a)Ni／Zr，(b)Fe／Zr。 

2．4 电子能损效应 

Wang等 首先在能量为 GeV量级离子辐照 

Cu／聚四氟乙烯实验中发现电子能损 Is 也能引起界 

面扩散。随后的一些实验证明，电子能损也可以引 

起金属／金属界面的扩散 。在高能离子辐照 

Fe／Tb多层膜界面的实验研究 中发现，bee结构 

Il0I】 扫L100Il0u。口 d N 茸g hJ 
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图6 77 K温度下，不同离子辐照引起的Sb／Ni双层膜 

界面混合率K随核能损S 的变化⋯ 

Fe层的Fe／rIb多层膜界面状态的变化与电子能损 

值之间有依赖关系：S <S 一25 keV／nm时，没有 

观察到界面混合；S <S <Se2~-,45 keV／nm时， 

出现界面混合，界面结构的变化与辐照剂量有关； 

S >S ，界面混合，且Fe层变为无序状态。 

Leguay等 研究表明，GeV量级的重离子辐照 

Ti／Ni双层膜情况下，强电子激发／电子能损引起的 

界面原子扩散混合率可比由弹性碰撞／核能损引起 

的界面原子扩散混合率高2个数量级以上。 

这些都表明，强电子激发可以引起增强的金 

属／金属界面原子扩散。 

2．5 膜结构的影响 

人们对膜结构对界面扩散行为的影响也进行了 

实验研究。Kopcewicz等 用200 keV Ar2 辐照晶态 

Fe／Zr双层膜和多层膜(30 nm Fe／30 nm Zr) ，实验 

结果显示，随着辐照剂量的增加，zr层较厚的双层 

膜的界面混合强，且容易出现非晶态合金。Li等 ] 

用 200 keV Xe离子辐照总厚40 nm的Ag／Co多层膜 

(分为6层和l2层两组)，研究了单层膜厚度和界面 

数对界面扩散行为的影响。实验发现，辐照过程中 

(Ag／Co) 多层膜中没有观察到结构变化，而当辐照 

剂量为5×10H ion／cm 时，(Ag／co)。2多层膜中有 

co50cu50的准晶相出现。Yang等 用200 keV Xe离 

子辐照Fe／Cu多层膜，证明膜的成分对界面扩散行 

为的影响。Fe／Cu多层膜总厚50 nm，分为 16层。 

当辐照剂量为5×10 ion／cm 时，成分为Fe70cu30的 

多层膜中有Fe 。cu∞准晶相出现；成分为Fe∞cu∞的 

多层膜中有非晶相、Fe∞cu∞准晶相、fcc结构亚稳相 

同时出现。Teillet等  ̈和Juraszek等 在高能离子 

辐照bcc结构Fe层的bcc—Fe／Tb和非晶态Fe层的a- 

Fe／Tb多层膜的研究中发现，a—Fe／Tb多层膜出现界 

面混合的电子能损阈值约为30 keV／nm，比bcc—Fe／ 

Tb的25 keV／nm要高。 

3 离子辐照引起金属／金属界面扩散 

机制研究 

核能损引起材料界面混合的研究历史已超过 

30年，基本的原子转移过程比较清楚，可用碰撞混 

合模型和弹性碰撞热峰模型表述。 

碰撞混合模型考虑了各向异性的反冲混合和各 

相同性的级联碰撞引起的混合，得出混合率 ，c与线 

性能量沉积 S 成线性关系 ： 

，c =扛 爱， 
其中，Fo=0．608， 是运动学因子，R。一l nm是 

Frenkel对的复合半径， 。是位移能，Ⅳ是原子数密 

度。该模型仅考虑了原子的运动学特性，而忽略系 

统的化学特性。选择合适的位移能，只能解释个别 

金属／金属界面混合现象，不能解释大多数实验结 

果。为此，人们又提出了弹性碰撞热峰模型：固体 

材料中的局部范围内瞬间出现的大量原子的移动， 

携带能量(热量)的原子移动形成热峰，其温度分布 

满足经典的热扩散方程。该模型考虑了热力学参 

数，如混合焓△ i 和内聚能△ 。 等，得出混合率 

，c公式可表示为 5l 

，c = 5／3 2 ： )' 一 。 I H J’ 

其中 ，c 和，c 是经验值。利用该模型，比较好地 

解释了300 keV Kr和xe离子辐照在Au／Cu中引起 

的混合要比Cu／W中大约 10倍，Hf／Ni的混合率要 

比Hf／Ti高等实验现象 。 

但是，上述两个模型都不能很好地解释高能重 

离子辐照引起的金属／金属界面混合现象。因此， 

科学家开始探索电子能损在金属／金属界面混合中 

的作用。目前主要采用电子能损引起的非弹性碰撞 
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热峰模型，试图解释电子能损引起的金属／金属界 

面混合。该模型认为 ，入射离子通过非弹性 

碰撞将能量沉积于靶电子系统，被加热的电子通过 

电子一电子和电子一声子相互作用在电子和点阵原子 

两个子系统中转移交换能量。通过电子一声子相互 

作用传给点阵原子的能量使点阵原子温度升高至材 

料的熔点以上，沿离子路径形成局域熔化，其中的 

原子快速迁移导致扩散。若离子穿过材料内部界 

面，则界面两侧的原子穿过界面引起 昆合。根据该 

模型，王志光等 8．凹 用三维数值模拟计算的方法， 

定性和半定量地解释了金属／金属界面混合，特别 

是对于电子能损不敏感的材料也可出现界面混合的 

现象。薄膜厚度的减小可以增强薄膜金属／金属界 

面混合的程度，或者说，引起薄膜金属／金属界面 

混合的电子能损阈值随薄膜厚度的减小而降低。应 

该指出，电子能损引起的金属／金属界面扩散行为 

的研究仍处于揭示现象和积累数据的起步阶段，虽 
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