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摘要: 通过拉曼光谱、沟道背散射、原子力显微镜、透射电子显微镜、红外光谱等一系列测试手段对ZrO2，

SiC和ODS钢三种核材料的多束辐照行为进行表征，研究离子束的协同效应对核材料辐照损伤的影响。

ZrO2双束辐照肿胀和损伤是两个单束辐照的线性叠加，SiC双束同时辐照的拉曼光谱比双束先后辐照有更大

的主峰半高宽的变化，ODS钢的三束辐照有最大的肿胀和硬化。综合分析得出双束同时辐照比先后辐照具有

更明显的协同效应，三束辐照ODS钢的损伤最严重，比三个单束损伤之和大，Si离子与He，H的协同效应

最明显。多束辐照能较好地模拟实际反应堆中的辐照环境。这些研究结果对于核材料在实际反应堆中的中子

辐照行为具有一定的参考意义。
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1 引言

核材料面临比较复杂的工作环境，一方面承受着荷

能离子 (keV)如氦、氢及氢的同位素的辐照，导致表面

溅射和轻原子的表面注入；另一方面由于高能中子 (14

MeV)的嬗变核反应引起核材料内部格点间隙中存在大

量的嬗变原子如氢和氦原子等。用中子辐照核材料研究

辐照性能的变化需要在核反应堆堆芯中进行，整个辐照

及辐照性能测试需要较长的时间周期。用加速器产生的

离子束辐照可以模拟反应堆的中子辐照对材料产生的辐

照损伤。带电粒子加速器的广泛应用是为了快速获得材

料抗辐射性和物理性质变化的信息。几乎所有已知的辐

照效应和影响这些效应的物理细节都可以通过很好的控

制实验条件对带电粒子束的辐照结果进行重复和检验。

加速器产生带电粒子具有较高的损伤率 (10−2 ∼ 10−4

dpa/s)与反应堆产生的损伤率 (10−6 ∼ 10−8 dpa/s)相

比达到相应的损伤剂量需要较短的时间。

单离子束辐照一般用重离子模拟中子产生的辐照

损伤[1−4]或者用He模拟核嬗变产生的He[5−10]。目前

核材料的辐照过程多数是由新类型的加速器(双束或三

束)完成的。用重离子辐照核材料来模拟反应堆中子辐

照产生的缺陷，并同时注入氢和氦离子来模拟中子辐照

发生核嬗变产生的氢和氦，可以替代核反应堆中子辐照

对材料造成的损伤情况，并有可能揭示辐照对材料的损

伤机理、辐照产生的缺陷及氢和氦的协同作用机理等物

理原理。

Fe和He离子的双束辐照ODS钢的实验表明He离

子的辐照量在 260 appm就可产生明显的He泡[11]，而

单束He离子辐照产生起泡现象的He辐照剂量 (约 3 000

appm)要远高于双束的He值[12]。在高剂量的H和He

离子的双束辐照下[13]损伤的产生与He 发生相互作

用He泡密度增加直径减小。Zhang等[14]发现到达相

当的肿胀量下双束辐照与中子辐照的 appm/dpa比值

最接近，单束惰性气体Ne原子辐照或者He原子辐照

需要更高的 appm/dpa。这些现象都表明损伤与He之

间存在相互协同的效应。在三束辐照下[15]协同效应对

辐照硬化也有较为明显的影响，在不考虑空位与位错

复合的情况下随着He含量的增加硬度增加延展性降

低，点位错和位错环的束密度随着移位损伤的增加而

增加。Fe-Cr合金在三束辐照下有最大的肿胀而且He

和H的双束辐照肿胀比单束都要大[16]。研究表明He对

空位的形核非常重要[17−18]。双束辐照ZrO2单晶的情

况与ODS钢表现出明显的区别，Ou等[19]发现Zr+He

双束辐照样品没有He泡。单束辐照He样品有He泡，

由于低剂量He辐照不产生空位缺陷He聚集在间隙位形

成He泡。双束同时辐照下，He原子获得活化能而逸出
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空位的效应明显比He与空位的形核作用强。二者是相

互竞争的机制。

核材料在实际反应堆中受到辐照损伤和核嬗变产生

的He影响，其协同效应影响辐照损伤和肿胀。探索高

效可靠的实验方法并深入研究先进核能系统中材料结构

和性能演化规律与机制成为迫切需要解决的问题。

2 实验

选取三种不同类型的核材料：ODS钢，单晶SiC，

Y2O3稳定型单晶ZrO2。用北京大学重离子研究所 2×6

MV串列加速器，4.5 MV静电加速器产生三束或双

束在室温下对材料进行辐照。所选取的粒子能量剂量

等参数如表 1所列。用维氏硬度仪测量样品硬度的变

化，透射电镜 (JEM-200CX) 观察样品形貌，并测量

样品的拉曼光谱 (JY HR800，514 nm 激发波长)、红

外光谱 (Thermo Fisher)。样品台阶高度由原子力显微

镜 (Agilent 5500)进行测试。辐照产生的损伤由背散

射/沟道谱 (北京大学 2×1.7 MV串列加速器产生 2.022

MeV He+)进行表征。应用 SRIM模拟程序[20]对入射离

子的射程以及损伤分布进行模拟计算。

表 1 辐照材料、粒子、能量和相应的剂量

辐照材料 辐照粒子 能量 剂量/(ions/cm2)

单晶YSZ Ar+ 300 KeV 5×1014 ∼ 2×1016

He+ 100 KeV 8×1015 ∼ 1×1017

单晶SIC Si3+ 18 MeV 1.7×1015

He+ 2.2 MeV 5×1014

ODS钢 Si4+ 21 MeV 3.4×1015

He+ 2.2 MeV 1.4×1014

H+ 3 MeV 5×1018

3 结果和讨论

3.1 双束辐照单晶ZrO2的肿胀和损伤

图 1(a)为单晶ZrO2的AFM图[21]，在辐照过程中

用锋利的刀片对ZrO2 表面进行部分遮挡，辐照后在

辐照区域与未辐照区域会形成明显的台阶。在同一

块样品上形成 4个不同的辐照区域分别为原始样品，

单束He辐照，单束Ar辐照，双束辐照。图像大小为 50

µm×50µm，台阶高度的误差为±1 nm。图 1(b)为与 (a)

中 3条直线相对应的台阶图[21]。单束或双束辐照都会

使ZrO2表面发生严重肿胀。由图 1(b)可以看出双束辐

照的台阶高度是两个单束辐照台阶高度之和。双束辐

照并没有明显的协同作用产生。观测到的肿胀来源于

沿着离子的入射方向。垂直于离子入射方向的肿胀很

小可以忽略，这是离子辐照的各向异性引起的。样品表

面没有观测到气泡或剥落现象。引起肿胀的原因有以

下几点: 首先，离子注入引起ZrO2密度的变化，从而

产生肿胀；其次肿胀与离子辐照产生的弗兰克对有关，

肿胀随着弗兰克对的增加而增加，当弗兰克对形成位

错环和空洞时，肿胀出现非线性效应。除此之外，材料

表面的溅射表面的碳污染等都会影响台阶高度的测量。

Zang等[22]也发现在室温辐照下台阶的高度与离子辐照

的剂量呈线性关系。

图 1 (在线彩图)双束辐照ZrO2的AFM图

图 2为ZrO2双束辐照的RBS/C谱和 SRIM计算得

到的谱[21]。RBS，TEM和 SRIM计算双束辐照形成的

损伤分布均一致。说明协同作用不会对损伤的位置产

生影响。双束辐照的损伤与两束单束辐照损伤之和基

本相同，这也说明双束辐照ZrO2基本没有协同作用的

影响。在TEM图0∼ 100 nm范围出现损伤耗尽层，可

能这部分损伤都移向表面位置。SRIM计算得到的最

大损伤位置在 200 nm这与RBS和TEM的结果一致。

Ou等[19]也发现了类似的现象。RBS和SRIM计算得到

的损伤峰的范围略有不同。在 0 ∼ 100 nm RBS测得

的损伤范围小于 SRIM计算，这可能由于损伤耗尽层

的影响。在 500∼ 600 nm范围RBS测得的损伤范围大

于SRIM计算而且有较长的拖尾，这可能由于RBS解

谱程序的误差引起的。
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图 2 (在线彩图)双束辐照ZrO2的RBS，TEM和SRIM计

算得到的的损伤分布

3.2 双束辐照SiC的辐照损伤

图 3(a) 为原始和辐照 SiC 的一阶拉曼光谱[23]，

767，788，970分别为 6H-SiC的三个主峰[24]。图 3(b)

为原始和辐照 SiC 的二阶拉曼光谱[23]，二阶拉曼

峰的出现说明原始 SiC 有较高的晶体质量。辐照分

为单束 Si3+ 单束He+, 先后辐照Si3++He+ 和同时辐

照Si3+& He+。图 3(b)标出了 Si-Si，C-C，Si-O振动。

Menzel等[25]提出SiC的辐照损伤程度可以由总体无序

度 1-Anorm来进行表征。表 2为不同辐照类型样品的总

体无序度。Si3+& He+的总体无序度比 Si3++He+要

大，这说明同时辐照的协同效应比先后辐照能产生更

多的损伤。He不溶于SiC，而且同时辐照He能与空位

结合使C或者 Si的空位趋于稳定从而减少空位的复合。

因此同时辐照能产生更大的损伤。然而同时辐照和先后

辐照产生的总体无序度都比两个单束的线性相加要小。

这可能是由于双束辐照能产生更多的热效应从而使缺陷

复合。对于 4 MeV Au在室温下辐照 SiC的有相似的损

伤情况[26]。对于单束 Si辐照的 SiC仍有微弱的单晶信

号的出现，这可能由于拉曼信号是损伤区和未损伤区的

叠加[27]。

图 3 (在线彩图)双束辐照SiC的拉曼光谱

表 2 不同辐照类型SiC的总体无序度

样品 总体无序度

He+ 0.138±0.024

Si3+ 0.778±0.023

Si3++He+ 0.804±0.031

Si3+& He+ 0.832±0.026

图 4为原始和辐照 SiC的傅里叶变换反射光谱[23]。

798和 970为原始样品的特征峰，He离子辐照后光谱出

现干涉震荡，这与Hobert等[28]的研究一致，该干涉震

荡是由较弱的辐照损伤层引起的。图 4(c)相比图 4(b)

有较强的干涉震荡，是由于Si的辐照损伤更大。干涉震

荡的数量反映了辐照损伤的位置和范围。同时辐照比先

后辐照能产生更大范围的损伤，这与拉曼研究的结果一

致。复合介电常数模型对这种红外反射率进行了详细的

描述[29−30]。

图 4 (在线彩图)双束辐照SiC的傅里叶变换反射光谱
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3.3 三束辐照ODS钢的肿胀和硬化

Si，He，H三束对ODS 钢进行辐照，其中重离

子Si 和质子辐照用来产生损伤，He辐照用来模拟

核嬗变产生的He。图 5(a)为ODS钢辐照肿胀的数据

图[31]，单束He或H辐照并没有明显的肿胀，图 5(a)的

插图表明三束辐照比单束重离子或双束有更明显的肿

胀。Tanaka等[16]发现三束辐照ODS钢只有较小的肿

胀约 0.01%，与我们的结果 (2%∼ 3%)相差较大。该差

异的主要原因是我们的三束辐照实验注入了较大剂量

的H离子。H离子在三束辐照中对空洞的长大起主要作

用[16]。重离子的辐照主要产生空位和移位原子，He离

子对空位的形核起主要作用，大剂量的H离子辐照既

可以产生多余的空位又可以促进空洞的进一步生长。三

束辐照下空位，He与H之间的协同作用对辐照肿胀有更

为明显的影响。12Cr与 18Cr ODS都有不同程度的肿

胀产生说明协同效应对ODS钢是一种普遍的现象，并

且肿胀程度与Cr含量有关。图 5(b)为ODS钢辐照前

后维氏硬度的变化。单束He离子辐照没有明显的硬化

现象，Hunn等[32]发现He离子辐照硬化与辐照剂量密

切相关，当He的损伤在 0.01 dpa以下时，He离子辐照

产生的硬化现象并不明显，这与我们的结果 (0.003 dpa

He)一致。ODS的TEM结果[33]表明辐照硬化主要由辐

照产生的位错环 (290 ℃)以及辐照析出相 (400 ℃)引

起，单束H和单束 Si辐照均能产生移位原子造成位错，

因此单束H和单束 Si辐照均出现硬化现象。He+H双

束辐照比单束H辐照硬化明显可能由于He对H产生的

位错移动有一定阻碍作用，从而增强辐照硬化。三束辐

照ODS钢的硬度增加最大，这可能是由三束离子之间

的协同效应造成的。

图 5 三束辐照ODS钢的肿胀和硬化

4 总结

对反应堆候选核材料ODS钢，单晶 SiC和Y2O3

稳定型ZrO2进行不同种类的多束辐照实验，研究协同

效应对核材料的影响。双束先后辐照ZrO2没有明显的

协同效应，Si和He同时辐照SiC比先后辐照能产生更

大的损伤。He能稳定地与空位等损伤结合，同时双束

辐照的过热效应也会令更多的缺陷与间隙原子复合。

对ODS钢进行力学性能和肿胀的测量，发现材料有辐

照硬化和辐照肿胀的现象，其中三束辐照下材料肿胀硬

化最大，多束会比单束辐照造成更为严重的损伤。三束

辐照的 Si离子与He和H具有最明显的协同作用。
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Synergy Effect Study of Radiation Damage in Nuclear Materials

ZHANG Yanwen，WANG Xu，TANG Meixiong，ZHAO Ziqiang

(State Key Laboratory of Nuclear Physics and Technology, Institute of Heavy Ion Physics,

Peking University, Beijing 100871, China )

Abstract: In order to research the synergistic effect of radiation damage in nuclear materials, multi-ion beam

irradiation behavior of ZrO2, SiC and ODS steels was characterized by Raman spectroscopy, Rutherford backscat-

tering spectrometry/channeling, atomic force microscopy, transmission electron microscopy, and infrared spec-

troscopy. Irradiation swelling and damage of ZrO2 by dual ion beam were a linear superposition of two single ion

beam irradiation, Raman spectra of SiC irradiated by dual ion beam simultaneously had greater peak width at

half maximum than that of sequential irradiation. The ODS steels co-irradiated by three-beam (Si, He, H ions)

induced the biggest swelling and hardening. Dual ion beam irradiation simultaneously induced a more significant

synergistic effect than successively irradiation, multi-ion beam irradiation on ODS steel and Sic appeared a syn-

ergistic effect, the irradiation damage of ODS steels by multi-ion beam was more serious than the sum of single

beam, the synergistic effects of three-beam (Si, He and H ions) were most obvious. Multi-ion beam irradiation

could be used to simulate actual reactor irradiation environment. These results have some reference value for

neutron irradiation behavior of nuclear material in the actual reactors.
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