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单晶六方SiC和多晶化学气相沉积SiC的
常温辐照肿胀差异性∗

臧航† 黄智晟 李涛 郭荣明

(西安交通大学核科学与技术学院, 西安 710049)

( 2016年 11月 17日收到; 2016年 12月 22日收到修改稿 )

SiC具有耐辐射、低感生放射性、耐高温等特点, 在先进核能系统中具有重要的应用. 用 1.5 MeV
的 Si离子在常温下注入单晶六方 SiC和多晶化学气相沉积 SiC, 注量分别为 1 × 1014—2 × 1016 cm−2和

1 × 1015—2 × 1016 cm−2, 利用X射线衍射 (XRD)仪和白光干涉仪测量材料的晶格常数和辐照肿胀随着注
量增大的变化规律. 结果显示: 在 1.5 MeV Si离子常温辐照下, 注量达到 2 × 1015 cm−2时, 单晶六方SiC完
全非晶化; 注量在 1 × 1015—5 × 1015 cm−2, 单晶六方SiC的辐照肿胀明显高于多晶化学气相沉积SiC的辐
照肿胀; 注量达到 1 × 1016 cm−2时, 单晶六方 SiC和多晶化学气相沉积 SiC的辐照肿胀达到饱和并趋于一
致, 肿胀结果表明常温辐照环境下多晶化学气相沉积SiC的非晶化阈值剂量大于单晶六方SiC. 通过分析单晶
六方SiC和多晶化学气相沉积SiC常温辐照肿胀差异的原因, 研究了晶界对SiC材料非晶化肿胀规律的影响,
并对XRD辐照肿胀测量方法的适用范围进行了讨论.

关键词: 碳化硅, 晶界, 非晶化阈值, 辐照肿胀测量
PACS: 61.80.Jh, 61.80.–x, 61.72.Dd DOI: 10.7498/aps.66.066104

1 引 言

碳化硅 (SiC)具有低感生放射性、耐辐照的特
性, 在高温气冷堆、加速器驱动次临界洁净核能系
统和聚变反应堆等多个先进核能系统中有重要的

应用 [1,2], 近年来关于SiC辐照肿胀问题一直是国
内外的研究热点 [3−5]. SiC中最显著的辐照肿胀
是非晶化辐照肿胀, 能够达到 12.4% [5]. 影响SiC
的非晶化过程的主要因素是辐照温度, 当辐照温
度高于非晶化阈值温度, 辐照不会引起非晶化, 且
SiC的非晶化阈值温度和轰击粒子之间存在一定关
系 [6−8], 分别是 22 ◦C (电子), 147 ◦C (Si), 148 ◦C
(Ne), 180 ◦C (Ar), 207 ◦C (Xe)和 228 ◦C (Au).
Snead等 [3]对SiC的辐照肿胀的研究表明, 当辐照
温度高于非晶化阈值温度, 辐照缺陷主要为点缺

陷或缺陷团簇, 辐照缺陷积累到一定程度, 出现辐
照肿胀饱和现象, 且饱和肿胀值随着辐照温度的
升高而降低; 当辐照温度升高到 1000 ◦C以上, 辐
照肿胀则主要由空洞型缺陷导致, 且随着辐照量的
增大而增大, 目前在该温区尚未观察到饱和肿胀的
现象.

采用化学气相沉积 (CVD)方法制备的多晶
SiC、单晶六方结构SiC(6H-SiC)和SiC纤维增韧
(SiCf/SiC)复合材料这三种类型的SiC材料在材料
辐照损伤领域受到重点关注. 其中多晶CVD SiC
被用在高温气冷堆包覆型燃料的包壳中, 是核燃
料的主要承压单元和裂变产物屏蔽层 [9,10]; 单晶
6H-SiC具有完美晶格和在半导体行业的应用背景,
被用来研究载能粒子辐照诱导的点缺陷形成、复杂

缺陷团簇演化、辐照前后力学性能演变等 [7,11,12];
由单晶SiC纤维、多晶SiC 基体等组成的SiCf/SiC
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复合材料是一种新型复合材料, 具有高的比刚度
和比强度、较好的高温力学性能、低的氚渗透率和

低感生放射性, 是聚变堆结构材料的重要候选材料
之一 [13]. 由于SiC在核领域的实际应用过程中, 需
要参考大量已有的辐照实验数据, 尤其SiCf/SiC复
合材料本身由单晶SiC纤维和多晶SiC基体复合构
成, 因此对比研究不同类型SiC的辐照肿胀具有重
要的意义. Snead等 [3]采用中子在 60 ◦C下对单晶
6H-SiC和多晶CVD SiC进行辐照, 利用X射线衍
射 (XRD)和密度梯度柱法测量辐照肿胀, 结果表
明: 6H-SiC显示出微小的肿胀各向异性,在0.1 dpa
(材料辐照损伤Damage的单位, 定义为给定注量下
每个原子平均的离位次数), 6H-SiC的a轴和 c轴的

肿胀率分别为 0.75%和 0.76%, 在低注量的中子辐
照下单晶和多晶SiC的肿胀大小基本接近, 当中子
辐照导致SiC完全非晶化后, 单晶和多晶SiC的密
度基本一致. 晶界作为辐照点缺陷的 “陷阱”, 在辐
照诱导的材料组织演变过程中发挥着重要作用 [14],
多晶SiC中存在大量晶界, 在辐照过程中晶界和辐
照缺陷的相互作用会对其非晶化辐照肿胀产生重

要的影响, 但是在Snead等报道的不同类型的SiC
经过 60 ◦C中子辐照后辐照肿胀的对比研究中, 在
低注量辐照阶段和完全非晶化阶段中, 单晶SiC 和
多晶SiC的辐照肿胀没有明显区别, 晶界对SiC的
非晶化辐照肿胀的影响尚未见报道, 因此有必要开
展深入研究.

本文通过 1.5 MeV的Si离子在常温下辐照单
晶6H-SiC和多晶CVD SiC, 利用XRD仪和白光干
涉仪研究了SiC的晶体常数以及辐照肿胀随着注
量增大的变化规律, 开展常温辐照下单晶 6H-SiC
和多晶CVD SiC的辐照肿胀差异对比研究, 并对
SiC常温辐照肿胀规律、单晶和多晶SiC辐照肿胀
差异原因以及不同辐照肿胀测量方法的适用条件

进行了讨论.

2 实 验

实验采用的单晶 6H-SiC, 购买于北京天科合
达半导体股份有限公司, 采用的多晶CVD SiC是
美国Rohm & Haas公司的商用产品, 目前国际上
较多的SiC中子和重离子辐照实验数据都是基于
该产品获得 [2,15,16]. 常温下 1.5 MeV Si离子辐照
实验是在中国科学院近代物理研究所 320 kV高压
辐照实验平台上进行, 单晶 6H-SiC的注量分别为
1 × 1014, 2 × 1014, 5 × 1014, 1 × 1015, 2 × 1015,

5× 1015, 1× 1016和2× 1016 cm−2, 多晶CVD SiC
的注量分别为1×1015, 5×1015, 1×1016和2×1016

cm−2. 图 1给出了利用SRIM程序 [17]模拟计算的

1.5 MeV Si离子在SiC材料内沿深度的损伤分布,
计算采用 full calculation模式, 密度为 3.21 g/cm3,
Si的移位阈能为 35 eV, C的移位阈能为 21 eV [18].
由图 1可知, 1.5 MeV的Si离子引起的位移损伤主
要集中在距样品表面约1.2 µm厚的范围内,当注量
为1 × 1016 cm−2, 样品的平均移位损伤约为2 dpa,
峰值位移损伤约为5 dpa.
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图 1 (网刊彩色) (a) SRIM软件模拟 1.5 MeV Si辐照 SiC
的辐照损伤分布图; (b) SiC经过 1.5 MeV Si辐照后辐照损伤
随样品深度的分布 (注量为 1× 1016 cm−2)
Fig. 1. (color online) (a) SRIM predicted collision for the
SiC sample irradiated with 1.5 MeV Si; (b) damage profile
in SiC sample irradiated with 1.5 MeV Si to a fluence of
1× 1016 cm−2.

XRD采用Philips公司的 X’pert Pro X射线
衍射仪, 测试模式为 θ-2θ, 激发X射线波长λ为

1.5405 Å.六方晶系 c轴的晶格常数 c的计算公式为

c =
λ

2 sin θ

√
4

3(a/c)2
(h2 + hk + k2) + l2, (1)

其中h, k, l分别为对应于六方晶系中晶面指数, a

为a轴的晶格常数, θ为衍射角. 测量材料体积肿胀
有多种方法, 通过密度法 (对于中子辐照样品)和台
阶肿胀法 (对于重离子辐照样品)得到的是实际体
积肿胀, 本实验在辐照的过程中利用垫片遮盖样品
的部分区域, 通过测量辐照区域和未辐照区域之间
的高度差获得辐照肿胀高度, 采用Taylor Hobson
公司的Talysurf CCI6000型白光干涉仪测量台阶
高度, 每个台阶高度测量 6次, 用以统计平均值和
误差. 由于MeV 量级的重离子在SiC射程为微米
量级, 样品上被辐照面积为 1—2 cm2, 在基体的束
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缚下, 辐照肿胀主要沿平行于入射离子的方向生
长, 利用肿胀台阶高度除以离子射程得到的肿胀率
为实际体积肿胀 [5]. 通过XRD测量辐照前后晶格
常数的差异估算得到体积肿胀, 叫XRD体积肿胀,
该方法仅适用于特定的辐照条件, 首先根据XRD
数据获得线形肿胀Slinear(晶体沿某一个方向的晶
格肿胀), 6H-SiC中沿 c轴方向的Slinear大小和沿 c

轴方向应变 (ε)一致,根据Snead报道, 6H-SiC常温
辐照下晶格肿胀近似为各向同性,因此SiC的XRD
体积肿胀公式为

Svolume = (Slinear + 1)3 − 1. (2)

3 结果与讨论

3.1 辐照前后的XRD表征

图 2给出了未辐照的单晶 6H-SiC以及在不同
注量下常温1.5 MeV Si离子辐照后6H-SiC的XRD
谱. 如图 2 (a)所示, 在未辐照样品中可观察到清晰
尖锐的 6H-SiC(0006)衍射峰, 2θ的峰位在 35.63°,

根据 (1)式, 晶格常数 c0 = 15.10 Å; 如图 2 (b)—(e)
所示, 当注量为 1 × 1014—1 × 1015 cm−2时, 在
(0006)主衍射峰的左侧观察到因辐照导致的新
峰 (包) P1, 且随着注量的增大, P1的峰位向低

角度移动, 强度 (相对于主衍射峰)逐渐降低; 如
图 2 (f)—(h)所示, 当注量达到 2 × 1015 cm−2时,
P1峰消失. 由于在 θ-2θ分析模式下, XRD对于
SiC(0006)衍射峰的分析深度约为 12 µm [5], 而
SRIM程序模拟计算的 1.5 MeV Si离子辐照SiC
产生的损伤层只有 1.2 µm, 因此图 2中不同辐照注
量的SiC的XRD谱中位于 35.63◦的衍射峰都是来
自SiC基底, 新增的衍射峰P1来自于损伤层. 由于
不同的注入深度上损伤程度不同, 新增衍射峰P1

并非规则的洛伦兹分布, 为了方便讨论, 对P1峰进

行近似的单峰洛伦兹拟合, 根据单峰拟合结果获得
的晶格常数 c1代表损伤层的平均晶格常数, 拟合结
果见表 1 . 另外辐照缺陷导致SiC内部出现拉伸弹
性应变, 应变的计算公式如下:

ε = (c1 − c0)/c0, (3)
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图 2 (网刊彩色) (a)单晶 6H-SiC的XRD谱; (b)—(h)不同注量 (1× 1014—1× 1016 cm−2)下经过 1.5 MeV 常温 Si离
子辐照后的XRD谱
Fig. 2. (color online) (a) XRD result of virgin 6H-SiC; (b)–(h) XRD results of irradiated 6H-SiC at RT, the fluence
is from 1× 1014 to 1× 1016 cm−2, respectively.
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表 1 单晶 6H-SiC常温 1.5 MeV Si离子辐照后损伤峰峰位、应变和XRD 肿胀数据汇总
Table 1. Damage peak position, strain and XRD swelling data in 6H-SiC irradiated by 1.5 MeV Si at RT.

注量 ϕ/cm−2 平均辐照损伤

Damage/dpa
损伤峰P/(◦) 晶格常数 c1/Å 应变 ε/%

XRD体积肿胀
Svolume/%

1× 1014 0.02 35.58 15.12 0.11 0.32

2× 1014 0.04 35.47 15.17 0.40 1.21

5× 1014 0.1 35.18 15.59 1.24 3.75

1× 1015 0.2 34.89 15.41 2.03 6.22

对应于图 2的上坐标轴. 根据图 2和表 1的结果可
知, 随着辐照损伤的增大, 辐照缺陷增多, 晶格常
数不断增大, 缺陷诱导的应变随之增大. 当注量
达到 2 × 1015 cm−2之后, 损伤峰P1消失, 说明损
伤层已经完全非晶化 [5], 此时样品的平均辐照损
伤为 0.8 dpa, 由此可知单晶 6H-SiC常温 1.5 MeV
Si离子辐照的非晶化阈值剂量介于 0.2和 0.8 dpa
之间. Kerbiriou等 [19]采用 4 MeV的Au离子常温
辐照 6H-SiC, 通过沟道背散射分析得到 6H-SiC的
常温非晶化阈值剂量为 0.4 dpa, 和本实验的现象
一致.

3.2 辐照肿胀台阶的测试

图 3给出了单晶 6H-SiC和多晶CVD SiC辐照
后肿胀台阶高度随着注量增大的变化结果. 结果
显示: 单晶 6H-SiC和多晶CVD SiC的肿胀台阶高
度都是随着注量的增大而增大, 注量在 1 × 1015—
5×1015 cm−2,即在非晶化阈值剂量附近,单晶6H-
SiC 的辐照肿胀明显高于多晶CVD SiC的辐照肿
胀;注量达到1×1016 cm−2 时,单晶6H-SiC和多晶
CVD SiC的辐照肿胀达到饱和并趋于一致. 利用
直接碰撞模型 (direct-impact model) [20] 对图 3中
肿胀台阶随注量的变化规律进行拟合的公式如下:

H = B(1− e−σϕ), (4)

其中H是实验测到的肿胀台阶的高度, B是饱和

肿胀台阶高度, σ是非晶化截面, ϕ是辐照注量,
拟合结果如图 3中虚线所示, 实验结果与直接碰
撞模型符合较好. 拟合结果显示: 单晶 6H-SiC
和多晶CVD SiC的饱和肿胀台阶高度接近, 和
Snead等 [3]报道的单晶6H-SiC和多晶CVD SiC在
60 ◦C下中子辐照非晶化之后具有相同的密度和
肿胀率的结果一致; 单晶 6H-SiC的非晶化截面σ

(5.9 × 10−16 cm2)显著大于多晶CVD SiC的非晶
化截面 (2.3× 10−16 cm2), 表明在常温下多晶CVD

SiC比单晶 6H-SiC需要更多的辐照损伤才能非晶
化, 即常温辐照环境下多晶CVD SiC比单晶 6H-
SiC的非晶化阈值剂量要大.
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图 3 (网刊彩色) 1.5 MeV Si离子辐照CVD SiC和
6H-SiC产生的肿胀台阶高度
Fig. 3. (color online) Swelling step height of CVD SiC
and 6H-SiC irradiated by 1.5 MeV Si.

3.3 辐照肿胀差异性分析

根据Zhang等 [21]的报道, SiC常温辐照肿胀
的来源有两方面: 一是点缺陷的积累; 二是晶体结
构中固态相转变为非晶相的过程中导致的体积增

大. 根据Gao和Weber [22]的报道, SiC在辐照环境
下发生晶态向非晶态的转变机制有直接碰撞非晶

化、缺陷浓度的积累和无定型团簇的形成和生长

等. 常温辐照实验中, 在辐照损伤的早期, 点缺陷
占大多数, 此时的辐照肿胀是由于点缺陷的积累导
致. 由于本实验采用的多晶CVD SiC是晶粒在微
米量级的致密晶体, 单个晶粒内部为单晶结构, 晶
界对点缺陷产生和积累的过程影响不大, 因此二者
的辐照肿胀差别很小. Snead 等 [3]利用在 60 ◦C下
中子辐照单晶和多晶SiC的实验也报道了这一现
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象. 随着辐照损伤的进一步增大, 大的缺陷团簇出
现, 单个间隙原子不断减少, 在低注量下形成的点
缺陷和小的缺陷团簇开始作为非晶核, 非晶区域不
断生长和聚集最终导致完全非晶化, 在这个阶段,
由于晶界具有吸收缺陷和阻碍缺陷迁移的作用, 因
此导致多晶CVD SiC的非晶化阈值剂量高于单晶
6H-SiC. 当SiC发生完全非晶化之后, 辐照肿胀的
大小取决于单晶或多晶SiC和完全非晶化之后SiC
的密度差别, 由于致密多晶CVD SiC的密度和单
晶SiC的密度接近, 因此二者的饱和非晶化肿胀高
度差别不大.

图 4给出了 6H-SiC经过常温 1.5 MeV Si离子
辐照后, 通过测量肿胀台阶得到的实际体积肿胀
和利用辐照前后晶格常数变化估算的XRD体积
肿胀的结果, 以及根据Snead等 [3]在 60◦C下中子
辐照的 6H-SiC的晶格常数变化估算的XRD体积
肿胀结果. 由图 4可知, 本实验中低注量下XRD
体积肿胀和实际体积肿胀比较接近, 在注量为
1 × 1015 cm−2 (平均损伤为 0.2 dpa), XRD体积
肿胀小于实际辐照肿胀, 由于单晶 6H-SiC的非晶
化阈值剂量约为 0.4 dpa, 在注量为 1 × 1015 cm−2

的样品中, 根据图 1所示, 在重离子射程的末端,
最大辐照损伤已经达到 0.5 dpa, 由此推测注量为
1 × 1015 cm−2的样品中有部分区域出现了非晶化,
进而导致在这个注量下XRD体积肿胀小于实际肿
胀, 因此 1.5 MeV Si离子常温辐照下单晶 6H-SiC
的非晶化阈值剂量为 0.2—0.5 dpa. 根据我们之前
的报道 [5], 在 300 ◦C 和500 ◦C重离子辐照下, SiC
中产生辐照缺陷主要是点缺陷, 辐照肿胀主要由
点缺陷的积累导致, 实际体积肿胀和XRD肿胀一
致, 当辐照温度进一步增大, 复杂缺陷增多后, 该
规律不再适用, Lin等 [23]在 1200 ◦C和 1400 ◦C下
采用 5.1 MeV的Si离子辐照单晶SiC, 辐照损伤为
20 dpa, 发现利用XRD测量得到的体积肿胀小于
利用透射电子显微镜观测统计空洞缺陷估算出的

体积肿胀. 因此XRD 辐照肿胀测量方法适用于辐
照温度低于复杂缺陷形成温度且没有发生非晶化

的辐照实验. 由于中子辐照实验中, 中子射程大
于样品的厚度, 样品内部各处损伤程度基本一致,
XRD辐照肿胀测量方法更适用于中子辐照实验.

通过比较图 4中常温辐照下 6H-SiC的实际体
积肿胀和 60 ◦C下 6H-SiC XRD体积肿胀结果, 发
现 60 ◦C下中子辐照 6H-SiC的肿胀趋势和常温重
离子辐照一致, 相同辐照注量下, 常温重离子辐照

的肿胀数据略高, 表明 60 ◦C下中子辐照 6H-SiC
的非晶化阈值剂量高于常温下重离子辐照 6H-SiC.
Jiang等 [7]报道了在−123, −83, −23和22 ◦C辐照
温度下 6H-SiC的无序度随着注量的变化规律, 结
果表明辐照温度越高, 达到非晶化需要的注量越
大, 说明非晶化阈值和辐照温度有关, 因此我们认
为图 4中显示的重离子和中子的非晶化肿胀差异
主要由于辐照温度差异导致.
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图 4 (网刊彩色) 6H-SiC辐照后的实际体积肿胀和XRD
体积肿胀结果

Fig. 4. (color online) Actual volume swelling and XRD
volume swelling in irradiated 6H-SiC.

4 结 论

本文对常温下 1.5 MeV Si离子辐照单晶 6H-
SiC和多晶CVD SiC的辐照肿胀规律进行了系统
研究, 实验结果表明: 1)在1.5 MeV Si 离子常温辐
照下, 注量达到 2 × 1015 cm−2, 单晶 6H-SiC完全
非晶化, 1.5 MeV Si离子常温辐照下单晶 6H-SiC
的非晶化阈值剂量为 0.2—0.5 dpa; 2)在注量为
1 × 1015—5 × 1015 cm−2 时, 单晶 6H-SiC的辐照
肿胀显著高于多晶CVD SiC, 多晶CVD SiC的常
温非晶化阈值高于单晶 6H-SiC; 3)不同辐照注量
下单晶和多晶SiC的常温辐照肿胀差异分为三个
阶段, 在低注量辐照阶段 (点缺陷为主)和高注量辐
照阶段 (样品完全非晶化), 单晶和多晶SiC的辐照
肿胀几乎差别不大; 但是在晶态向非晶态转化的阶
段, 晶界起到吸收缺陷和阻碍缺陷迁移的作用, 多
晶SiC的辐照肿胀小于单晶SiC; 4)在SiC材料的
辐照肿胀分析中, XRD辐照肿胀测量方法适用于
辐照肿胀主要由点缺陷导致的辐照实验, 尤其适用
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于中子辐照实验.
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Abstract
Silicon carbide (SiC) is considered as one of the most promising structural and coating materials for advanced nuclear

applications, due to its low neutron capture cross section and excellent irradiation resistance. The difference in swelling
behavior between monocrystalline and polycrystalline SiC is experimentally investigated by heavy ion irradiation at room
temperature (RT). In this work, single crystal hexagonal (6H) SiC and polycrystalline chemically vapor-deposited (CVD)
SiC are irradiated by 1.5 MeV Si ions with the fluences of 1×1014–2×1016 cm−2 and 1×1015–2×1016 cm−2, respectively,
at RT. The step height of irradiation swelling is measured by a white light interferometer and the lattice expansion of the
damage layer is characterized by using X-ray diffraction (XRD) spectrometry, in addition, the actual irradiation swelling
is obtained by dividing the height of swelling step by the depth of damage layer. The XRD profiles show that the lattice
expansion in the damage layer increases with the increase of irradiation fluence, and the new diffraction peak relating
to the lattice structure of damage layer disappears in a fluence of 2 × 1015 cm−2, which means that the damage layer is
completely amorphous at this time and the threshold dose of amorphization at RT in single crystal 6H-SiC is less than
0.8 dpa. The direct-impact model is used to fit the swelling step heights of CVD SiC and 6H-SiC irradiated by 1.5 MeV
Si, and the swelling results show that the amorphization threshold dose of polycrystalline CVD SiC is larger than that of
single crystal 6H-SiC. In the present work, three distinct stages are found in the heavy-ion irradiation swellings between
monocrystalline and polycrystalline SiC. i.e., low-fluence region, intermediate-fluence region, and high-fluence region
stage. 1) In the low-fluence region, the swellings are similar to each other, since the swelling is mainly contributed to
by point defects in this region, and the micron sized grains in polycrystalline CVD SiC are of single crystal structure.
2) In the intermediate-fluence region, the irradiation swelling of the polycrystalline CVD SiC is smaller than that of
the single crystal 6H-SiC, since the irradiation-induced amorphousness in polycrystalline CVD SiC is relatively hard to
occur due to the existence of grain boundary in this region. 3) The irradiation swellings of 6H-SiC and CVD SiC are
almost the same at the high-fluence region stage, since the irradiation swelling is caused by amorphization in this region,
and the swelling depends on the difference between densities before and after irradiation. In addition, in the irradiation
swelling analysis of SiC materials, XRD swelling measurement method is suitable for irradiation swelling induced by
point defects, especially for neutron irradiation experiments.

Keywords: silicon carbide, grain boundary, amorphization threshold, irradiation swelling measurement
method
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