
 

低活化马氏体钢中位错对氦辐照缺陷的影响*
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低活化马氏体钢具有较好的抗辐照性能, 然而对其抗辐照机理尚不清楚, 特别是嬗变气体存在的情况下

辐照缺陷行为非常复杂. 本文通过对低活化马氏体钢预形变 (10%和 20%)后热处理 (723 K, 1 h)保留位错缺

陷, 随后对预留位错的样品进行室温氦辐照 (50 keV, 1×1017 He/cm2), 采用同步辐射掠入射 X射线衍射、慢

正电子多普勒展宽谱和热脱附谱研究了位错与氦辐照缺陷的相互作用及位错对氦原子迁移、热脱附行为的

影响. 结果表明, 高密度位错阻碍了氦和氦空位复合体的扩散, 进而减缓了辐照损伤的扩展, 这种现象随着位

错密度的增大更加明显. 低活化马氏体钢在 1179 K 时发生体心立方结构→面心立方结构相转变, 位错密度

增加会导致由相转变引起的氦热脱附峰前移. 未形变、10%形变、20%形变样品中氦的滞留量分别为 10.3%,

15.7%, 17.9%, 表明高密度位错更容易将氦保留到材料内部, 反映了位错对氦的滞留起到促进作用.
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1   引　言

低活化马氏体钢具有较好的室温力学性能、低

中子活化特性和良好的抗辐照性能, 是先进核能系

统关键部件的主要候选结构材料 [1−3]. 然而这种材

料的抗辐照机理尚不清楚, 特别是嬗变气体存在的

情况下辐照缺陷行为非常复杂, 因此嬗变气体与缺

陷相互作用机理仍然是该材料研究的重要方向. 作

为核能结构材料, 其服役期间会面临高剂量中子辐

照及 (n, a)等嬗变核反应, 从而产生大量辐照缺

陷 (包括空位、偏析物、位错等)和氦原子, 这些缺

陷的形成和演化会影响材料宏观性能 (导致材料硬

化/脆化、肿胀)[4−6], 成为核反应堆安全运行的隐患.

位错是材料中典型的微观缺陷, 其是主导材料

塑性变形的重要元素, 也是影响材料抗辐照性能的

重要因素 [7]. Xu等 [7] 提出形变位错可以增强氦沿

位错线的扩散, 而Woodford 等 [8] 提出位错线会阻

碍氦泡的移动造成裂纹扩展引起断裂, 由此看出位

错对氦的迁移、扩散等行为的影响存在较大争议.

当前位错与氦辐照缺陷相互作用机理研究匮乏, 从

原子尺度的机理研究只有少量信息, 而位错附近缺

陷行为, 氦原子迁移、聚集、氦泡成核等对材料宏

观性能有极大影响, 因此研究低活化马氏体钢中位

错与氦辐照缺陷的相互作用机理有重要意义.

本文通过预形变引入位错 [9], 采用慢正电子束

流多普勒展宽谱 (DBS)[10,11], 结合同步辐射掠入

射 X射线衍射 (GIXRD)[12]、和热脱附谱 (TDS)[13],
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研究位错对低活化马氏体钢中氦原子的迁移、脱

附、滞留等行为的影响, 揭示位错和氦辐照缺陷的

相互作用机理, 这将促进对低活化马氏体钢的抗辐

照机理的理解提供实验数据支持. 

2   实验方法

实验使用的低活化马氏体钢化学成分如表 1

所列. 首先将材料在 1273 K保温 40 min后水冷

淬火得到马氏体组织并改善材料性能. 其次将淬火

后的样品线切割成 10 mm×10 mm×0.6 mm的方

片, 然后在 1013 K的高真空 (～10−5 Pa)下空冷回

火 1.5 h使缺陷 (空位、位错等)恢复、消除内应力

并提升材料性能. 最后对两组样品分别冷轧形变 10%

和 20%以引入位错, 将冷轧后的样品在 723 K下退

火 1 h, 目的是消除空位保留单一的位错缺陷 [14,15].

在每次退火处理前, 用从 500目 (25 μm)—3000目

(4.17 μm)的 SiC砂纸进行机械抛光, 然后使用体

积比为 1∶3的高氯酸/乙酸溶液进行电化学抛光去

除表面污染. 利用透射电子显微镜 (TEM)表征由

冷轧形变引起的位错缺陷 (见图 1), 发现随着形变

量增大样品中位错密度增大. 使用中国科学院高能

物理研究所 MT3-R2型低能离子注入机对不同形

变量下的样品进行室温氦辐照 , 辐照能量为

50 keV, 辐照剂量为 1×1017 ions/cm2. 采用基于蒙

特卡罗方法的 SRIM软件 [16] 模拟 He在材料中的

深度分布和位移损伤 (见图 2). 氦原子和空位的最

大深度分别在 350 nm和 300 nm, 其峰值在 200 nm

和 150 nm左右.

实验使用基于慢正电子束的 DBS对缺陷深度

分布进行表征, 其中正电子由 45 mCi 22Na(2014)

辐射源产生, 能量的可调范围为 0.18—20.18 keV.

在材料内部入射正电子经过热化扩散过程后与电

子发生湮没产生 2个g 光子, 通过高纯锗探测器采

集数据. 通常使用 S 参数和 W 参数描述湮没电子

的动量分布. S 参数定义为中心区域计数 (510.2—

511.8 keV)与总计数比值, 反映低动量电子信息.

W 参数定义为两侧区域计数 (504.2—508.4 keV

和 513.6—517.8 keV)与总计数的比值, 反映高动

量电子信息 [17]. 正电子入射到材料内部的深度是

由正电子入射能量和材料密度共同决定 [18], 公式

如下: 

Z(E) = 40E1.6/ρ, (1)

Z(E) E

ρ

其中  是正电子的注入深度, 单位 nm;   是正

电子的入射能量, 单位 keV;    是材料的密度, 单

位 g/cm3, 低活化马氏体钢的密度 7.987 g/cm3. 根

据 (1)式可计算出正电子入射能量对应的入射深度.

TDS被广泛地用于研究氦的脱附过程 [19,20].

本次实验中样品以 1 K/s的速率从 293 K线性

加热到 1523 K, 真空环境为 10−8 Torr (1 Torr =

133.322 Pa), 氦脱附峰温度 Tp 与氦脱附活化能 E

的关系为 [21]
 

E = 0.0029Tp. (2)
 

 

表 1    低活化马氏体钢的化学成分
Table 1.    Chemical composition of the low activation martensitic steel.

元素 Cr V Ta W C Mn Si P S Fe

质量分数/% 9.100 0.190 0.200 1.500 0.120 0.400 0.025 0.003 0.003 88.459

 

100 nm 100 nm

(a) (b) (c)

100 nm

图 1    低活化马氏体钢的 TEM图　(a) 1013 K退火; (b) 10%变形; (c) 20%变形. 在 1013 K退火后的样品中观察到少量缺陷, 将

退火样品冷轧变形 10%和 20%发现大量位错

Fig. 1. (a) TEM micrographs of  the well-annealed sample,  a small  number of  defects are observed. (b),  (c) The image of  the an-

nealed specimens after cold-worked, a number of dislocations induced by cold rolling to 10% (b) and 20% (c) of their original thick-

ness are observed.
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3   结果与讨论

为了研究低活化马氏体钢中形变和辐照诱导

的微观结构变化, 采用同步辐射掠入射 X射线研

究材料的辐照区的晶体结构 , 设定掠入射角为

1.5°. 图 3是低活化马氏体钢不同形变条件下氦辐

照前后的掠入射 X射线衍射图谱结果, 可以看到

原始样品的 GIXRD衍射图谱上出现了衍射角分

别为 44.55°, 64.89°, 82.32°, 98.99°的 4个衍射峰,

对应的晶面指数为 (110), (200), (211), (220). 与

原始样品相比, 经形变、辐照处理后的样品没有新

的衍射峰形成, 这表明低活化马氏体钢在形变和辐

照过程中没有新相形成.

从表 2中未辐照样品的峰位 (2q)和半高全宽

(FWHM)变化可以看出, 与未形变样品相比, 形变

样品的衍射峰半高宽明显增大但未发生明显偏移,

这表明形变过程中晶粒被挤压细化但没有显著的

晶格畸变.

为了研究氦辐照对低活化马氏体钢中微观缺

陷的影响, 对比辐照前后的 2q 和 FWHM进行分

析. 如图 3所示, 与未辐照样品相比, 辐照样品的

衍射峰位整体向左偏移, 这是由于辐照时材料内部

注入大量的氦导致晶格膨胀现象. 同时辐照样品相

比于未辐照样品 FWHM明显增加, 这是由于辐照

导致材料内部发生级联碰撞使得晶格点阵发生移

位, 同时辐照产生的空位型缺陷可以捕获氦原子亦

使得晶格点阵发生畸变, 从而导致衍射峰宽化. 相

比于未形变样品, 形变样品中位错捕获了大量氦使

得晶格膨胀更加明显, 并且随着形变量增大, 位错

密度增大, 因此 20%形变样品的衍射峰左移程度

和峰宽化程度比 10%形变样品更加明显.

图 4为正电子湮没的 S 和 W 参数随入射正电子

能量的变化曲线. 从图 4(a) S-E 曲线可看出, 对于未

辐照样品, 在近表面区域形变样品的 S 参数比未形

变样品的 S 参数略高, 这是由于形变后材料内部会

引入位错, 位错更容易捕获正电子, 使得正电子在
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图 2    50 keV氦离子辐照低活化马氏体钢的辐照损伤以及

氦原子深度分布的 SRIM模拟 (dpa, 原子平均离位; appm,

原子性部分每百万)

Fig. 2. Depth distribution of vacancies and helium atoms in

50 keV  helium-ion  irradiated  low  activation  martensitic

steel,  calculated  with  SRIM  2013  (dpa,  displacement  per

atom; appm, atomic parts per million).
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图 3    不同形变辐照条件下低活化马氏体钢的GIXRD谱图

Fig. 3. GIXRD patterns  of  low  activation  martensitic  steel

with different conditions.

 

表 2    同步辐射 X射线衍射数据, 即不同形变辐照条件下低活化马氏体钢的 2q 和 FWHM
Table 2.    Synchrotron  radiation  X-ray  diffraction  data,  namely,  2q  and  FWHM of  low  activation  martensitic  steel  with
different conditions.

Sample
2q/FWHM

(110) (200) (211) (220)

Undeform-unirra 44.553/0.302 64.894/0.355 82.327/0.401 98.9890/0.276

Undeform-irradiate 44.500/0.416 64.653/0.473 82.167/0.610 98.780/0.366

10%-unirra 44.566/0.359 64.902/0.466 82.330/0.583 99.008/0.355

10%-irradiate 44.524/0.465 64.801/0.544 82.127/0.663 98.554/0.397

20%-unirra 44.563/0.351 64.880/0.345 82.356/0.573 98.979/0.330

20%-irradiate 44.154/0.474 64.249/0.478 82.054/0.694 98.749/0.736
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位错附近的湮没率增大导致 S 参数增大. 随着正电

子入射能量增大, 未辐照样品的 S 参数迅速降低至

稳定. 由图 4可知在材料基体区域, 随着样品形变量

的增大, S 参数增大, 这是由于形变产生位错导致的.

对于辐照样品, 在表面区域的 S 参数变化不明

显并且与样品的形变量无关, 这是由于受到了表面

效应的影响. 与未辐照样品相比, 辐照后样品的

S 参数明显增大, 这是辐照导致样品内部发生级联

碰撞产生了大量点缺陷, 如空位型缺陷、间隙原子

等, 其中空位型缺陷会捕获正电子导致 S 参数增

大. 此外, 随着形变量增加 S 参数增大, 是由于位错

密度增大导致. 从图 4(a)可以看到进行辐照后的

样品随着正电子注入深度到 150 nm左右, S 参数

开始下降. 这是由于通过 SRIM模拟辐照损伤与注

入氦离子的峰值在 150 nm和 200 nm左右, 当深

度开始超过 150 nm, 辐照损伤程度越来越小, 正电

子的湮没率降低, S 参数下降.

图 4(b)为低活化马氏体钢不同条件下的 W-E

曲线, 从定义以及图中都可以发现 W 参数与 S 参

数呈负相关. 相比于未辐照未形变样品, 未辐照形

变样品引入很多位错, 正电子与低动量电子湮没的

概率增大, 与高动量电子湮没的概率降低, 导致

W 参数降低. 辐照后样品的 W 参数低于未辐照试

样, 是由于氦辐照会产生大量的空位型缺陷导致.

DS 参数 (DS = S辐照－S未辐照)可以反映样品

内部相对缺陷的分布, 图 5(a)为 50 keV氦离子注

入低活化马氏体钢不同形变量下的 DS-E 曲线. 从

图 5(a)可以看出随着形变量的增大, DS 的峰值逐

渐减小, 氦对形变量为 20%样品造成的辐照缺陷

最少, 表明形变会缓减辐照损伤程度. 还可以看出,

20%形变相比于 10%形变样品的 DS 的峰位提前,

这意味着辐照损伤没有向样品内部扩展, 说明高密

度的形变位错对氦辐照引入缺陷的扩散有阻碍作

用. 位错尾闾 (开空间)会消耗入射氦离子的能量,

阻碍了氦离子向更深的区域扩散, 致使级联碰撞不

会在样品更深处产生空位、间隙原子缺陷. 从图 5(b)

的 DW-E 曲线中同样可以得到相同的氦离子行为

特征.

S-W 曲线可以反映正电子的湮没机制, 通过

观察该曲线的斜率变化可以判断出材料内部缺陷

类型的变化 [22]. 从图 4(c)黑色空心线中可以观察

到原始样品 S-W 曲线呈一条直线, 表明正电子在

该样品中湮没机制未发生改变. 相比于原始样品,

经过辐照后的形变样品的 (S, W)点向 S 参数增

大、W 参数减小 (右下角)的方向移动, 这是由于

形变产生的位错和辐照产生的空位型缺陷导致 S

参数增大. 辐照后样品 S-W 曲线上的点有明显的

聚集现象, 曲线斜率变化是由于氦离子辐照后, 打

入材料内部的氦被微观缺陷捕获形成氦微观缺陷

复合体导致.
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图  4    50 keV的氦辐照低活化马氏体钢的多普勒展宽

谱　(a) S-E 曲线; (b) W-E 曲线; (c) S-W 曲线

Fig. 4. Doppler  broadening  spectrum  of  low  activation

martensitic steel irradiated with 50 keV ion helium: (a) S-E

curves, (b) W-E curves; (c) S-W curves.
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氦辐照在材料内部发生级联碰撞产生大量的

空位型缺陷会捕获氦形成氦 -空位复合体结构

(HenVm), 这些复合体也是氦泡的前驱体, 其演化

行为和热力学稳定性对宏观性能影响很大. 在热脱

附过程中随着温度上升, HenVm 复合体中氦和空位

的数目比 (R)逐渐上升, 氦与 HenVm 复合体的结合

能逐渐降低, 使得氦容易从 HenVm 复合体中脱附

出来 . Morishita等 [23] 使用分子动力学和动力学

蒙特卡罗相结合方式研究发现氦稳定地从 HenVm

复合体中解离的最高能量约为 3.6 eV. 当氦和空位

数目比 R 处于 2—3之间时, 氦与 HenVm 复合体

之间结合能在 3.3 eV左右 [21]. 如图 6所示, 未形变

样品的热脱附峰 A2在 1164 K左右. 表 3为通过

(2)式得到的不同热脱附峰处的热脱附能, 峰 A2

的热脱附能为 3.38 eV, 表明该热脱附峰是氦原子

从 HenVm 复合体 (2 < R < 3)中解吸脱附出来的.

从热脱附谱图中发现未形变、10%形变、20%

形变样品都有一个相对尖锐的热脱附峰, 与经典速

率论中通常采用的一阶解离模型不一致, Xu等 [24]

使用 Johnson-Mehl-Avrami (JMA)模型证实尖锐

的热脱附峰形成是由体心立方 (BCC)结构→面心

立方 (FCC)结构相变引起. Zhu等 [25] 研究表明在

温度 1000—1200 K区间内, 氦的大量脱附是由于

低活化马氏体钢发生了相转变 (BCC→FCC)所导

致, 脱附能为 3.47 eV. 图 6中未形变样品的尖锐

热脱附峰峰位在 1179 K, 脱附能为 3.41 eV, 与 Zhu

等 [25] 研究结果接近, 则表明热脱附峰 A3的形成

是由于相变导致氦泡结构不稳定, 使氦从低活化马

氏体钢中大量的脱附出来.

如图 6红线所示, 10%形变样品存在 3个热脱附

峰, 3个脱附峰的峰位分别在 1073, 1128, 1149 K.

Yonemura和 Inoue  [26] 发现形变产生的位错在

1073 K时基本恢复完毕. 样品进行 10%形变会产

生大量的位错, 位错是氦原子的捕获态, 当温度超

过 900 K时, 位错逐渐消失, 位错对氦原子的迁移
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图  5    50 keV的氦辐照低活化马氏体钢的多普勒展宽

谱　(a) DS-E 曲线; (b) DW-E 线

Fig. 5. Doppler  broadening  spectrum  of  low  activation

martensitic steel irradiated with 50 keV ion helium: (a) DS-

E curves; (b) DW-E curves.
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表 3    低活化马氏体钢氦的热脱附能
Table 3.    Desorption  temperature  and  desorption

activation energy.

Peak Temperature/K Energy/eV

Undeformed
A2 1164 3.38

A3 1179 3.41

10% deformation

B1 1073 3.11

B2 1128 3.27

B3 1149 3.33

20% deformation

C1 1028 2.98

C2 1096 3.18

C3 1115 3.23
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限制也逐渐消失, 从而释放出氦形成热脱附峰 B1.

随着温度升高, 氦原子从 HenVm 复合体中脱附出

来的同时, 位错对 HenVm 复合体的迁移限制同样

消失, 位错线附近的 HenVm 复合体开始迁移合并

形成大尺寸的 HenVm 复合体和结构稳定的氦泡,

在迁移过程中会有大量的氦原子脱附形成热脱附

峰 B2. 峰 B3同样是由相变诱导产生了尖锐的热

脱附峰, 但该峰会受到许多因素影响使得峰变宽、

甚至移动 [15]. 将峰 B3与 A3对比, 发现 B3峰位前

移, 其原因可能是由于形变样品中存在高密度的位

错 [27].

如图 6蓝线所示, 20%形变样品同样存在 3个

热脱附峰, 它们的峰位分别在 1028, 1096, 1115 K.

热脱附峰 C1与峰 B1形成原因相同, 都是由位错恢

复导致氦脱附所致. 相比于 10%形变样品, 20%形

变样品的位错密度增大, 在位错线周围聚集了更多

的氦原子, 随着温度升高位错逐渐恢复释放出氦原

子. 热脱附峰 C2与峰 B2形成的原因, 位错密度的

增大会更大程度地阻碍 HenVm 复合体的迁移聚集,

当位错逐渐恢复后, 位错线附近的 HenVm 复合体

迅速聚集长大, 该过程中会有大量的氦脱附. C3同

样是由相变诱导产生了尖锐的热脱附峰, 随着形变

量的增加, 尖锐热脱附峰位逐渐前移, 3组数据的

对比分析表明这可能与位错密度的增大有关. 对

图 6中不同形变量下的热脱附曲线进行积分得到

氦脱附总量, 用氦脱附总量比上氦注入量获得滞留

率, 用于评估材料的气体滞留性能. 计算得出未形

变、10%形变和 20%形变样品的氦的滞留量分别

为 10.3%, 15.7%, 17.9%, 表明高密度位错更容易

捕获注入的氦并将其保留到材料内部, 反映了位错

对氦的滞留起到促进作用. 

4   结　论

采用正电子 DBS, GIXRD和 TDS研究室温

氦辐照低活化马氏体钢中位错与氦辐照缺陷的相

互作用及位错对氦原子迁移、热脱附行为的影响.

相比于形变样品, 未变形样品中氦辐照引起的缺陷

会扩散到更深的区域. 即形变样品中位错阻碍了氦

和 HenVm 的扩散, 进而减缓辐照损伤的扩展, 这种

现象随着位错密度的增大而更加明显. 氦会被辐照

产生空位和形变产生的位错等微观缺陷捕获形成

氦微观缺陷复合体. 低活化马氏体钢在 1179 K时

有尖锐的氦脱附峰, 发生 BCC→FCC相转变, 位

错密度增大会导致由相转变引起的热脱附峰前移.

未形变、10%形变、20%形变样品中氦的滞留量分别

为 10.3%, 15.7%, 17.9%, 表明高密度位错更容易

将氦保留到材料内部, 对氦的滞留起到促进作用.
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Abstract

Reduced-activation  martensitic  steel  is  a  main  candidate  structural  material  for  key  components  of

advanced nuclear energy systems because of its good mechanical properties at room temperature, low neutron

activation characteristics and satisfactory radiation resistance. In this work, we study the interaction between

dislocations and helium-irradiation-induced defects in the steel and the effect of dislocations on the behavior of

helium migration and desorption.  The well-annealed samples  are pre-deformed to 10% and 20% reductions in

thickness by using cold rolling mill. After pre-deformation, samples are heat-treated to remove vacancy defects

and retain dislocation defects. Then, the samples with reserved dislocations are irradiated with helium at room

temperature (50 keV, 1×1017 He/cm2). After irradiation, the samples are characterized by synchrotron radiation

grazing  incident  X-Ray  diffraction,  positron  annihilation  Doppler  broadening  spectroscopy,  and  thermal

desorption spectroscopy. The results show that dislocations hinder the diffusion of helium and helium-vacancy

complexes, and reduce the accumulation of radiation damage. Such an effect becomes more significant with the

increase of dislocation density. The BCC → FCC phase transition of low activation martensitic steel occurs at

1179 K. The increase of dislocation density will lead to the forward shift of helium desorption peak induced by

phase transition. The retention of helium in the undeformed sample, 10% deformed sample and 20% deformed

sample is 10.3%, 15.7% and 17.9%, respectively, indicating that high density dislocations promote the retention

of helium.

Keywords: helium irradiation, dislocation, positron annihilation, thermal desorption
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