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采用慢正电子束多普勒展宽谱研究了 *+ 离子注入 *+,% 合金产生的缺陷及其退火回复行为，发现经过大于离

子注入剂量为 ! - !$!’ ./0 "的样品所产生的缺陷在注入过程中已经回复，而对剂量为 ! - !$!1 ./0 " 样品做 ($$2退

火处理，其缺陷基本回复，得出合金缺陷回复能较低的结论 3 考虑到材料的缺陷含量越高，其抗腐蚀性能越差，在

辐照环境下通过给材料保持一定温度，即可使其缺陷得到较好回复，从而提高材料的抗腐蚀性能 3
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! F 引 言

锆,%（*+,%）合金低热中子俘获截面大，抗腐蚀性

能好，机械强度高等优点，在核工业中常被用作反应

堆覆盖层材料［!］3 在中子特别是快中子的长期辐照

下，合金的微观结构以及物理性能会发生改变［"，(］3
研究表明，中子和离子辐照能极大的影响锆合金的

性能［%］3 离子注入可以在短时间内产生大量的离位

原子，而不发生核反应，同时可以精确控制注入条

件，因而能够用来模拟锆合金在中子辐照条件下的

辐照损伤情况 3
本文采用慢正电子束流技术［1］研究了不同 *+

离子注入剂量下 *+,% 合金中产生的缺陷构型及其

回复行为，讨论了注入剂量对样品中缺陷和氧化物

的影响 3

" F 样品制备

实验 制 备 了 *+,% 合 金 样 品，其 合 金 成 分 为

!F%<GH I=，$F"(<GH JD，$F!<GH K+，’$ - !$0 ’ <GH
L:，其余为 *+；四个 *+,% 合金样品的注入剂量分别

为 ! - !$!1，! - !$!’，1 - !$!’ 和 ! - !$!) ./0 " 3 样品经

打磨、清 洗 及 化 学 抛 光 后，在 金 属 蒸 气 真 空 弧

（68MMN）源注入机进行离子注入，注入室本底真空

为 !F( - !$0 ( O93 由于注入机没有磁分析器，因此离

子化后的锆离子由 ;H *+P ，%)H *+" P ，%1H *+( P 和

)H *+% P 组成 3 当加速电压为 1$ QM 时，一价锆离子

的注入能量为 1$ QDM，二价锆离子的注入能量为 !$$
QDM，三价锆离子的注入能量为 !1$ QDM，四价锆离子

的注入能量为 "$$ QDM3 ! - !$!1 ./0 " 注入剂量样品

注入过程中的束流密度为 (!N·./0 "，样品升温低

于 1$2；其他注入剂量样品注入过程中的束流密度

为 !$!N·./0 "，样品的温度升高约为 !)$2 3
本实验中的慢正电子束流装置采用了""L9 慢正

电子束流系统［’］3 慢正电子束流能量范围在 $F!—

($ QDM，湮没"射线多普勒展宽采用 ! 和 " 参数表

征，! 参 数 定 义 为 湮 没 峰 的 中 心 区 域（1!$F1’—

1!!F%% QDM）的计数与整个谱线的总计数之比，" 参

数 定 义 为 高 动 量 区 域（1$1F$1—1$5F1，1!(F1—

1!’F&1 QDM）的计数与总计数的比值 3
一般而言，当正电子在样品中发生缺陷捕获湮

没时，由于正电子被局域在缺陷处，使其与核心电子

的湮没概率减小，多普勒展宽谱变窄，! 参数增大，

反映核心电子湮没信息的 " 参数减小 3 对应每一

个正电子入射能量，测量计数为 1 - !$1，以保证足够

的统计精度 3 不同能量正电子的平均入射深度"#
（=/）可以表示为方程［)］

第 1’ 卷 第 !! 期 "$$) 年 !! 月

!$$$,("&$R"$$)R1’（!!）R’1%(,$%
物 理 学 报
NK4N OSTIUKN IULUKN

M@;31’，L@3!!，L@VD/?D+，"$$)
#

###############################################################
"$$) KC:=3 OCAW3 I@.3



!! !（"#$!）"%&’， （%）

其中!是样品的密度（单位：($)*+ ），" 是正电子入

射能量（单位：,-.）/

图 % # 参数与入射正电子能量的实验测量结果（其中实线为

.01234 拟合结果）

+& 实验结果与分析

图 % 为经过不同剂量 56 离子注入的样品 # 参

数与入射正电子能量的关系曲线 / 对于未注入样

品，其 # 参数随着注入正电子能量的增加而不断增

大，最后达到 567" 合金基体的 # 参数值（基体的 #
参数值归一化后为 %）/ 对于注入剂量为 % 8 %#%9

)*: ;的样品，# 参数随着正电子能量的增加而迅速

的增大，约在正电子能量为 ’ ,-. 左右时达到最大

然后逐步减小，最后达到合金基体的 # 参数值 / 56
离子注入使合金样品产生大量的微观缺陷，正电子

进入材料内部被注入产生的缺陷俘获，并发生湮没，

从而导致 # 参数增大 / 从图中可以发现，在约 %9#
<* 的深度（根据方程（%）计算得到正电子的入射深

度）注入缺陷的有效浓度最大 / 而对于注入剂量分

别为 % 8 %#%’，9 8 %#%’，和 % 8 %#%= 的三个样品，其 #
参数的变化与 % 8 %#%9 )*: ;剂量注入样品明显不同 /
可以看到，随着正电子注入能量的增加，# 参数先减

小后增大，并逐渐趋于基体 # 参数值 / 对于低剂量

注入样品（% 8 %#%9 )*: ;剂量注入样品），离子束流密

度为 +!>·)*: ;，样品升温低于 9#? / 而对于高剂量

注入样品（其他三个注入样品），注入实验的离子束

流密度为 %#!>·)*: ;，由于束流密度以及注入剂量

的增加，在离子束注入过程中，样品温度升高非常显

著，实测样品的最大升温约为 %=#? / 以上结果表

明，随着离子束流强度和注入剂量的增加，注入样品

表面的温度大幅度升高，而样品内部的温度可能远

大于实测所得温度，在这样的温度下已经足以使注

入产生的缺陷发生回复 /
为了进一步印证高剂量注入过程的温度升高导

致样品缺陷发生回复的现象，我们对低剂量注入的

样品进行了真空退火处理，退火温度为 +##?，保温

时间 % @，真空度高于 % 8 %#: " 1A/ 图 ;（A）给出了未

注入样品、% 8 %#%9 )*: ;低注入剂量样品退火前及其

经过 +##?退火处理后的 # 参数与入射正电子能量

的关系曲线 /

图 ; 低剂量注入样品以及 +##?退火处理后慢正电子束流测量

结果（A）和对应的 #7$ 曲线（B）

从图 ;（A）可以看出，经过 +##?退火处理，# 参

数明显回落，基本上与未注入样品的测量结果相近，

说明离子注入产生的缺陷发生了回复，但是并没有

完全消失 / 图 ;（B）给出了对应的 #7$ 曲线分析结

果，其中箭头的方向表示正电子入射能量增加的方

向，沿着曲线的缺陷部分和基体部分的直线做延长

线有一交点，即为拐点 / 未退火样品的拐点远离 #7
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! 曲线实验点，而经过 !""#退火样品的拐点则移

动到 "$! 曲线上，说明退火过程中注入缺陷的回复

过程是下沉过程（%&’(），而非聚积过程 )
上述实验结果表明，低剂量离子束注入在样品

中产生了大量的缺陷，而由于注入过程中样品局部

升温过高，高束流密度、高剂量的辐照样品经注入产

生的缺陷则发生回复 ) 分析图 * 还可以看出，高束

流密度、高剂量辐照（+ , *"*-和 * , *"*. /01 2）样品在

2—*+ (34 正电子入射能量范围内，正电子湮没 " 参

数比未注入样品的 " 参数还小 )
我们采用 567$- * "89:; 俄歇能谱仪分析了各

样品表面氧化膜的深度分布 ) 根据氩离子枪的溅射

速度（#）、溅射时间（$）和溅射深度（%）三者之间的

关系，得出表面氧化膜的深度分布：注入剂量从 * ,
*"*-至 * , *"*. /01 2对应的氧化膜厚度依次为 +- ’0，

2"" ’0，2+- ’0) 结果表明，随着离子注入剂量的增

大，样品表面氧化物的厚度迅速增加 )
在离子注入剂量增加，即样品温度提高的情况

下，表面氧化锆和真空腔体中残余的氧气发生反应，

使样品表面氧化物的厚度增加，从而使 " 参数谷的

位置向样品内部移动 ) 而其中 * , *"*- /01 2 样品在

经过 " 参数谷以后 " 参数明显高于其他两个更高

剂量样品，这主要是由于注入时间的缩短导致样品

升温不足，从而使缺陷回复不够完全造成的 )
材料的抗腐蚀性能表明［<］：* , *"*+ /01 2样品的

抗腐蚀性能最差，而其他注入剂量样品的抗腐蚀性

能较强 ) 主要是因为在 * , *"*+ /01 2 注入剂量样品

中存在着大量的缺陷，由于注入过程中束流密度低、

辐照时间短，使得样品本身温度升高幅度小，缺陷未

能及时回复，从而降低了材料的抗腐蚀性能 )
实验结果表明材料的抗腐蚀性能与材料的微观

缺陷有着直接的关系，因此在实际应用中，给材料加

上适当的温度，就能使其缺陷得到较好回复，从而提

高材料的抗腐蚀性能 )

= > 结 论

本文通过慢正电子束多普勒展宽谱研究了 ?@
离子注入 ?@$= 合金产生的缺陷及其退火回复行为，

发现经过大于离子注入剂量为 * , *"*- /01 2 的样品

所产生的缺陷在注入过程中已经回复，而对注入剂

量为 * , *"*+ /01 2 的样品做 !""#退火处理其缺陷

基本回复，得出合金缺陷回复能较低的结论 ) 考虑

到材料的缺陷含量越高，其抗腐蚀性能越差，本文认

为：在辐照环境下通过给材料保持一定温度，即可使

其缺陷得到较好回复，从而提高材料的抗腐蚀性能 )
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