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低能中子在锆中产生的辐照损伤的计算机模拟研究*
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以 GEANT4 为基础采用蒙特卡罗方法对能量为 1 MeV 的中子在锆材料中的输运过程进行了模拟分析. 首

先计算得出: 反冲核的能量主要分布在 1 keV 和 15 keV 之间, 中子和靶核发生两次弹性碰撞的平均空间距离为

29.47 mm. 由于中子和靶核在发生连续两次弹性碰撞过程中产生的两个反冲核能量较低,它们的空间距离又比较大,

由此可以推测出:由初级离位原子产生的后续级联碰撞可以看做是一系列独立的子级联碰撞过程,同时也计算了中

子在靶材的不同深度区域内产生的反冲核数目和平均能量. 其次,利用蒙卡方法计算得到的结果,采用分子动力学

方法,分别计算了五种不同能量下的初级离位原子产生的级联碰撞情况,给出了初级离位原子的能量与其产生的次

级离位原子数目之间的关系以及不同能量下的初级离位原子产生的损伤区域范围等情况,通过蒙特卡罗方法和分

子动力学方法的结合,给出了能量为 1 MeV的中子在锆材料中产生的初级辐照损伤分布图像.
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1 引 言

在反应堆中高通量的中子环境下,反应堆壁材

料会因辐照产生大量的离位原子,在材料内部形成

一系列的缺陷,这些缺陷也可能会发生聚集效应形

成团簇, 同时, 材料中的氢、氦也会造成材料的肿

胀和脆化 [1], 材料的性能会因此而改变,明确中子

在材料中产生缺陷的形成机理以及各类缺陷的行

为对于材料寿命的研究和反应堆的使用安全显得

十分重要 [2]. 美国能源部的报告 [3] 指出:在反应堆

内的极端环境条件下,材料性能的优劣程度成为制

约核能发展的关键问题之一.锆合金由于具有低的

中子吸收率等特点,在核反应堆中有着广泛的应用,

所以,对于锆及其合金材料在极端条件下的辐照损

伤效应的研究在核材料领域得到越来越多的重视.

除了实验上的研究之外,利用计算机模拟手段从微

观层次研究材料各种缺陷的形成和演化对于阐明

和理解材料的辐照损伤机理起着重要作用, 例如,

通过计算机模拟的手段,已经明确了材料中的位错

与缺陷团簇的相互作用会对材料的硬度有影响 [4].

利用计算机进行模拟计算的方法有第一性原理、

分子动力学、蒙特卡罗以及更宏观的连续介质热

力学 [4]等,不同的方法处理不同时空尺度的物理过

程和物理现象,通过多尺度模拟可以给出材料的辐

照效应随时间演化的完整图像.

对于研究发生在时间尺度为皮秒量级的初级

辐照损伤过程, 基于两体碰撞近似的蒙特卡罗方

法模拟是主要手段. 可用于模拟中子与原子碰撞

过程的程序主要有 MCNP, GEANT4等. 在采用蒙

特卡罗方法模拟的过程中, 中子与原子发生一系

列两体碰撞而逐渐损失能量,材料中的靶原子受到

反冲作用获得足够能量而形成初级反冲原子 (pri-

mary knock-on atom, PKA) PKA产生的级联碰撞是

反应堆中的快中子产生缺陷的重要原因 [5]. 然而,

MCNP和 GEANT4等蒙特卡罗模拟程序包并不对

PKA 引起的级联碰撞过程进行模拟. 对原子级联

碰撞过程的模拟可采用的方法目前也主要是基于
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两体碰撞近似的蒙特卡罗模拟,相应的代表性程序
包有 TRIM和 MARLOWE等. 在这种基于两体碰
撞近似的原子级联碰撞过程模拟中,原子获得足够
能量而成为离位原子后就不再被空位捕获. 近来
年, 随着计算机技术的发展, 分子动力学方法也被
用于研究原子级联碰撞过程的模拟,其摒弃了两体
碰撞近似, 可以更真实地模拟原子级联碰撞过程.
已经有分子动力学模拟结果展示了离位原子和空

位的再捕获过程 [6]. 目前,反应堆材料在中子辐照
下的辐照损伤效应的多时空图像还远未建立. 本文
也只研究反应堆中的中子在锆材料的靶材中产生

的初级辐照损伤效应.首先采用蒙特卡罗方法研究
了能量为 1 MeV的中子在靶材中产生的 PKA能量
分布以及 PKA 数目的空间分布情况, 然后采用分
子动力学方法计算了五种不同能量的 PKA产生的
级联碰撞过程,通过蒙特卡罗方法和分子动力学方
法的结合,从而获得了低能中子在锆材料中产生的
初级辐照损伤情况. 有文献报道 [7] 已经指出:材料
中的初级辐照损伤情况会对长时间的损伤演化结

果有显著影响, 所以, 本文在原子层次给出的中子
产生的辐照损伤效应对后续在更长的时间尺度和

更大的空间尺度的辐照损伤模拟研究有一定的参

考意义.

2 物理模型和计算方法

2.1 PKA原子能谱和空间分布的计算

我们采用 GEANT4程序模拟了中子在锆材料
中的输运过程,获得 PKA的能量分布和密度分布.
GEANT4[8] 是由欧洲核子中心开发的一套基于蒙
特卡罗方法的模拟开源程序包, 具体应用时, 要根
据入射粒子的能量选择合适的物理模型并进行二

次编程来得到所要计算的物理量. 由于裂变堆中
的中子能量通常小于 2 MeV, 所以采用了 QGSP.
BIC. HP预编译的物理模型. 该模型适用于能量从
0.025 eV到 20 MeV的中子与物质相互作用过程的
模拟计算, 其中使用了双级联物理模型处理中子
和靶核之间的相互作用过程, 这样可以更好的描
述在中子和物质相互作用过程中产生的次级粒子

输运情况, 也采用了预复合的物理模型, 用于描述
强子动力学模型所不能描述的低能核子与原子核

的非弹性碰撞过程. 在核裂变反应堆中, 入射中子

的能量有一个介于热中子 (0.025 eV) 和裂变中子
(2 MeV)之间的广阔分布,能量分布特征因反应堆
型不同而不同. 在本文中, 入射中子的能量选取为
1 MeV,垂直入射到锆靶中.

2.2 PKA产生的级联碰撞过程计算

根据利用蒙卡方法得到的锆靶的不同深度内

PKA 的数目和平均能量, 我们采用自行编制的分
子动力学程序包, 模拟了 PKA 产生的级联碰撞过
程. 原子间相互作用的势函数采用的是 Mendelev
与 Ackland构建的嵌入原子势 (EAM)[9],模拟的盒
子选择了包含 81 万个原子的体系, 由于反冲核的
能量都是在十几个 keV的量级,体系的尺度远远大
于 PKA 可能产生的损伤区域的范围. 模拟的体系
温度设定为 0 K,在体系的三个方向上都采用了周
期性边界条件.

3 模拟结果和讨论

3.1 PKA的能谱与空间分布情况

PKA的能量直接关系到初级损伤区域的范围,
Dierckex[10] 研究已经表明: 在级联碰撞过程中, 当
PKA的能量小于 200 keV的时候, PKA的能谱会对
离位原子、空位等缺陷的产生有影响.中子在靶材
中输运的时候会和靶核发生弹性散射、非弹性散

射、核俘获等相互作用过程,裂变堆中的中子能量
较低, 大部分发生的都是弹性散射, 在弹性散射过
程中, 系统的总能量是守恒的, 中子损失的能量等
于 PKA获得的能量,中子的能量和 PKA的能量关
系 [11]如下:

E =

(
mu+

√
M2 −m2(1−u2)

M+m

)
Ei , (1)

Ep = Ei −E. (2)

(1)式中的 m和 M 分别代表中子和 PKA的质
量, Ei 和 E 分别表示中子的入射能量和出射能量, u

表示中子出射角的余弦值, EP代表 PKA的能量. 入
射中子在能量逐渐变化的过程中,和锆材料的靶核
发生弹性碰撞过程的截面也会发生相应的变化,因
此, 中子在靶材里面输运的过程中产生的 PKA 能
量具有一定的分布, PKA能量的分布计算结果如图
1所示.
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图 1 能量为 1 MeV的中子产生的 PKA能量分布

从图 1 可以看出, 能量为 1 MeV 的中子在锆
材料的靶材中产生的大部分 PKA 的能量都分布
在 1 keV 到 15 keV 之间, PKA 的能谱峰值出现在
5 keV左右,大部分的 PKA能量都大于锆材料中的
原子离位阈值 (27.5 eV),由此可知: 能量为 1 MeV
的中子在锆材料的靶材中产生的 PKA能量的分布
情况对于后续研究级联碰撞产生的辐照效应有着

重要影响.
如果中子在靶材中产生的 PKA 能量足够高,

就会在靶材中激起一个离位级联碰撞,产生大量的
次级离位原子, Gao等 [12] 利用分子动力学方法研

究表明: 如果由 PKA产生的级联碰撞过程在空间
区域发生重叠效应很强, 缺陷的数目就会减少, 由
此可知: 级联碰撞过程的重叠效应会对缺陷的研究
有一定影响,明确在级联碰撞的过程中能否发生级
联碰撞重叠效应具有重要的意义. 因此, 我们分析
了中子和锆材料的靶核在连续发生两次弹性散射

碰撞的过程中产生的 PKA 空间距离分布情况, 能
量为 1 MeV的中子在锆材料的靶材中产生的 PKA
空间距离分布计算结果如图 2所示.
从图 2可知,能量为 1 MeV的中子在锆材料的

靶材中输运的时候,通过和靶核发生两次连续弹性
散射碰撞过程产生的 PKA空间距离近似成 Pearson
分布,两个 PKA的空间距离大部分都分布在 6 mm

到 8 mm 之间, 空间距离的平均值为 29.47 mm, 结

合后面采用分子动力学方法进行模拟计算得到的

结果可知, 能量为十几个 keV的 PKA在级联碰撞

过程中产生的损伤区域也不过是在纳米的量级,两

个 PKA 的空间距离远远大于其在级联碰撞中产

生的损伤区域, 所以, 在采用分子动力学方法模拟

PKA在后续过程中产生的级联碰撞的时候,在体系

的给定区域内只需给定一个原子做为 PKA,这样模

拟出来的结果是可靠的.
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图 2 能量为 1 MeV的中子在两次连续弹性碰撞过程中产生
的 PKA空间距离分布

中子在靶材中产生的辐照损伤效应不仅和

PKA的能量有关,而且与其产生的 PKA数目的多

少相关.具有一定能量的中子在靶材中经过多次碰

撞逐渐慢化的过程中,要在靶材中穿行一定的距离,

在不同的深度区域内, 中子的能量不同, 中子和靶

核碰撞的次数也不同, 所以, 中子在靶材的不同空

间区域内产生的 PKA 能量和数目也有所不同. 由

于 PKA的状态对于后续的级联碰撞过程有很大影

响, 了解中子在靶材不同深度区域内产生的 PKA

分布情况对于后续采用分子动力学方法在更小尺

度下对 PKA在级联碰撞过程中产生的损伤效应研

究具有重要意义.表 1中给出了能量为 1 MeV的中

子在锆材料的靶材中的十个不同深度区域内产生

的 PKA平均能量和数目的分布情况.

表 1 能量为 1 MeV的中子在靶材不同深度区域内产生的 PKA平均能量和数目的分布

层数 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

深度/cm 0—10 10—20 20—30 30—40 40—50 50—60 60—7 70—80 80—90 90—100

能量/keV 9.752 6.907 5.071 3.721 2.840 1.999 1.434 0.922 0.642 0.421

数目 12 14 12 9 7 5 4 2 2 1
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从表 1可知,随着靶材深度的增加, PKA的平

均能量和数目都逐渐的减小. 在某一深度区域内,

如果 PKA的数目越多,平均能量越高,表示在该深

度区域内 PKA在后续的级联碰撞过程中产生的损

伤效应越显著,所以,可以根据 PKA的平均能量和

数目推断出其在靶材的不同深度区域内产生的损

伤情况. 为了具体考察不同能量下的 PKA在级联

碰撞过程中产生的损伤效应,我们采用分子动力学

方法模拟计算了第 1, 2, 4, 7, 10层中的 PKA产生

的级联碰撞损伤效应.

3.2 PKA 产生的次级离位原子数目和损
伤区域

在中子辐照的环境下,材料的微观结构会不断

的发生变化,因辐照而产生的空位和间隙原子缺陷

会不断的生成、扩散和聚集, 随着时间的推移, 在

材料的一定区域内会发生空洞肿胀的现象,空洞肿

胀尺寸的变化情况取决于材料因辐照而产生的空

位-间隙原子对的数目 [13],通过计算空位和间隙原

子的数目和演化情况就可以分析出材料内部的损

伤情况,所以,计算 PKA在级联碰撞过程中产生的

次级离位原子的数目对于研究材料的性能变化具

有重要的意义. 根据表 1 中得到的数据, 采用分子

动力学方法计算了不同能量下的 PKA产生的次级

离位原子的数目. 在级联碰撞过程中, 缺陷的数目

随时间的变化而不同,在点阵原子离开原来所处的

晶格位置比较小的情况下, 随着时间的推移, 可能

会发生离位原子的复位现象, 所以, 在确定级联碰

撞过程中产生的离位原子数目的时候,设定当点阵

原子离开原来晶格位置的距离大于一个晶格长度

的情况下, 其成为一个次级离位原子, 当体系演化

结束后, 五种不同能量下的 PKA 产生的次级离位

原子数目随 PKA能量变化的趋势如图 3所示.

从图 3可知, PKA产生的次级离位原子数目和

PKA 的能量近似的成线性关系, PKA 能量在逐渐

增大的过程中其产生的离位原子也越多. 同样是采

用了多体间原子相互作用势, Bacon 等 [14] 给出了

不同材料下的 PKA能量和次级离位原子数目的关

系也是成线性的, Heinisch和 Singh[15] 在铜材料中

利用两体相互作用的MARLOWE程序模拟了原子

间的级联碰撞过程, 也得出了类似的结论, 根据这

样的线性关系可以推测出不同能量下的 PKA产生

的次级离位原子的数目. 如果 PKA能量较高,产生

的次级离位原子的能量也会较高,其可能会进一步
产生子级联碰撞过程, 但是, Takahashi 等 [16] 在锆

材料中模拟了能量为 20 keV的 PKA产生的级联碰
撞情况, 结果表明: 子级联碰撞过程是否发生对于
整个体系最终缺陷原子的数目是没有影响的.
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图 3 PKA的能量与其产生的次级离位原子数目的关系

PKA在级联碰撞过程中产生的次级离位原子
分布在体系的空间区域内,形成了一系列的点缺陷,
这些间隙缺陷和空位缺陷的分布和行为对于材料

的结构特性有很大的影响, 所以, 我们分析计算了
PKA产生的间隙原子在空间的分布范围,其值大小
用间隙原子距离所有间隙原子组成体系质心的平

均距离来标定的, 距离以晶格长度为单位. 图 4给
出了不同能量下的 PKA产生的次级离位原子在空
间的分布情况, 图 5 显示了 PKA 产生的损伤区域
大小随 PKA能量的变化关系.
在图 4 中, 三个坐标轴的单位为晶格常数, EP

表示 PKA的初始能量,通过不同能量下的 PKA产
生的次级离位原子在空间的分布情况可知: 不同能
量下的 PKA产生的损伤区域不同,而且,在不同的
空间区域内, 次级离位原子的密度也有所不同. 从
图 5中 PKA的能量与其产生的损伤区域大小的关
系可以看出,随着 PKA能量的增加, PKA产生的损
伤区域也逐渐的扩大,而能量为 9.752 keV的 PKA
相比能量为 6.907 keV 的 PKA 产生的损伤区域略
小一些,我们通过图 3可知,能量为 9.752 keV相比
能量为 6.907 keV的 PKA 产生了更多的次级离位
原子,对比图 4(a)和 (b)可以看出,当 PKA的能量
为 6.907 keV的情形下, 次级离位原子大多数都是
以单个间隙原子的形态存在的, 而 PKA 的能量为
9.752 keV的情形下,次级离位原子的密度较大,形
成了次级离位原子团簇,由于间隙原子团簇比间隙
原子有较低的扩散速率,在模拟时间内, PKA在能
量为 9.752 keV的情况下产生的辐照损伤区域略小
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于 PKA 能量为 6.907 keV 的情形. 级联碰撞过程
中产生的损伤区域大小也与原子在发生级联碰撞

过程中是否会发生子级联碰撞过程有关, Stoller[17]

采用分子动力学方法在铁材料中模拟了 PKA产生
的损伤情况,当 PKA的能量升高到 40 keV的时候,
级联碰撞过程就分成几个子级联过程,分别形成不
同尺寸的损伤区域,同样,前面提到的 Takahashi[16]

在锆材料的模拟过程中也发现了级联碰撞过程中

会产生很多的子级联碰撞过程的情形,这些研究都
表明: PKA 产生的损伤区域范围与损伤形态和其
能量的大小是密切相关的, 在本文的模拟过程中,
PKA的能量都小于 10 keV,能量相对较低,并没有
观察到原子在级联碰撞过程中有子级联碰撞过程

的产生.
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图 4 不同能量下的 PKA 产生的次级离位原子在空间的分布情况 (a) EP = 9.752 keV; (b) EP = 6.907 keV; (c) EP = 3.721 keV; (d)
EP = 1.434 keV; (e) EP = 0.421 keV
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图 5 PKA产生的损伤区域大小与其能量的关系

4 结 论

首先采用蒙特卡罗方法计算了能量为 1 MeV
的中子在锆材料的靶材中产生的初级离位原子

的能量和空间分布情况, 计算结果表明: 能量为
1 MeV的中子在锆材料中产生的大部分 PKA的能
量都分布在 1 keV到 15 keV之间. 其次,根据 PKA
的平均能量和数目分布情况,采用分子动力学方法
计算了五种不同能量下的 PKA产生的级联碰撞损
伤效应,研究表明: PKA产生的次级离位原子数目
和 PKA的能量大小近似成线性关系, PKA产生的
损伤区域大小也和 PKA 的能量成正比, 根据本文
的计算结果,画出了能量为 1 MeV的中子在锆材料
的靶材中的不同深度区域内产生的辐照损伤示意

图,如图 6所示.
结合分子动力学计算的结果以及图 6 中给

出的能量为 1 MeV 的中子在锆材料的靶材不同
深度区域内产生的损伤模拟示意图可知, 在靶材

表面附近, 中子辐照产生的 PKA 能量高, 数目多,
PKA 产生的损伤区域的密集程度大, 随着深度的
增加, PKA 的能量和数目都在逐渐的减小, PKA
产生的损伤区域的密度也在逐渐减小. 由于能量
9.752 keV 的 PKA 产生的辐照损伤区域相比能量
为 6.907 keV的 PKA产生的损伤区域要略小一些,
所以, 随着深度的增加, 中子在靶材中产生的损伤
区域的范围先增加后减小. 图 6中给出的中子在靶
材不同深度区域内产生的损伤示意图,只是根据中
子产生的 PKA 能量和数目分布情况, 粗略地反映
了由能量为 1 MeV的中子在靶材中产生的辐照损
伤初始阶段的分布情况,后续阶段的情形可以做进
一步的研究.

图 6 能量为 1MeV的中子在靶材的不同深度区域内产生的辐
照损伤模拟示意图

本文只计算了能量为 1 MeV的中子在锆材料
的靶材中产生的辐照损伤效应, 在实际情况中, 中
子的能量具有一个连续的分布,在级联碰撞过程中,
温度也会对缺陷和团簇的产生有一定的影响 [18],
很多因素都决定着中子在材料中引起的辐照损伤

的形成和演化过程,更广泛的问题还需要做更大规
模的计算和进一步的研究和探讨.
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Abstract
Based on the Geant4 program-the package for simulating particle transportation in materials, simulations of the irradiation by

neutrons with 1 MeV energy in zirconium were conducted The two adjacent elastic collisions between injected neutron and target
atoms produce numerous primary knock-on atoms (PKA). It is found that the average distance of adjacent collisions is 29.47 mm, and
the kinetic energy of most PKAs ranges from 1 keV to 15 keV. The damaged area induced by the PKAs is in nanometer scale, which is
far less than the distance between the two PKAs. According to the fact that, the subsequent cascade collisions caused by the two PKAs
can be considered as a set of independent processes, it is reasonable to study the cascade collisions of the PKAs by means of molecular
dynamics method. The cascade collision progress of PKAs with different energies was performed, and the number of interstitial atoms
and the size of the damaged regions in the material were extracted. Through the combination of Monte Carlo method and molecular
dynamics simulation, a complete physical picture of the primary damage caused by the 1 MeV neutrons in the zirconium was obtained.
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