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摘 要：简述了盎属材料中氦聚集行为的研究概况，特别是本课题组近年来对奥氏体不锈钢中氨扩 

散及氦泡彤核生长机制的研究结果，并提出了这个领域有待解决的问题． 
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l 引言 

在核能技术许多领域使用 的金属材料中普遍存 

在着氦的产生及其引起的脆化问题，如裂变堆、聚 

变堆内部核反应所产生的中子与结构材料的(n，a) 

反应会在材料中产生氦 ，聚变堆的第一壁材料表面 

受氘、氚等离子体中聚变产物 a粒子的轰击而造成 

氦的积累，储存氚的金属容器中由于氚的高渗透性 

和 p一衰变会造成容器壁 中高浓度氦(。He)的积累， 

高通量散裂中子源中高能质子与靶、包壳、窗材料 

的(p，a)反应会在这些材料中产生高浓度的氦(见 

表1)ll ．材料微结构分析表明，引^材料中的氦达 

到一定浓度时会在材料的基体、位错、晶界、相界 

处形成纳米尺寸的析出相——氦泡．氦泡的形成会 

导致材料的延伸率、蠕变断裂时间、疲劳寿命显著 

变小，称为氦脆(helium emhrittlement)．它有多种 

表现形式，如高温晶界型脆化，低温脆化，含氦的 

材料在焊接时焊缝处的脆化以及体心立方相为主的 

金属材料的韧一脆转变温度点的显著上升．最后一 

种情形尤其关系到新型的铁素体钢、钒基合金等几 

种低活性、抗辐照肿胀的结构材料在低温环境中的 

安全使用． 

到目前为止，尚无任何方法能够有效地克服上 

述的各种氦脆问题．为了最终解决氦脆问题，有必 

要对氦在金属 中与各种缺陷 的相互作用 及氦 的迁 

移、聚集行为的机制作深人的探讨． 

晶体中氦的行为本质上取决于氦原子在晶体不 

同位置的能量状态．例如在纯镍中，问隙位氦原子 

的形成能很高(2．6—4．5 eV)，说明氦在金属中投 

难溶解；氦原子经 间隙位的迁移能很低 (0．14— 

0．35 eV)，说明氦原子容易经间隙位迁移；氦一空位 

的结合能高(约2．3 eV)，且氦原子与位错、晶界以 

及氦原子之间具有正的结合能，说明氦原子易被捕 

获于空位、位错、晶界等缺陷处，也容易聚集而形 

成氦团簇 ．目前，关于各种金属中氦原子的特征 

能量的大部分数据来自基于原子间相互作用势的计 

算机模拟，实验测量数据有限(主要利用氦热释谱 

仪 THDS)，有待进一步丰富． 

表1 不同环境的材料中氯的典型产生辜 

产 生 方 式 产 生 率 

快 中子增殖堆中(⋯ )反应 

聚变堆中(n， )反应 

氚容器中(c，He )反应 

散裂中子源中(P，a)反应 

离子注^ 

6×10 1 6×10 原 子分数／a 

6×10_。_3×16_ 原子分数／a 

可高达lO 原子分数，口 

可高达10 原子分散，d 

可 高达几十 atm s ／h 

在过去的30年里人们对金属中氦的析出相(氨 

泡)的形成机制做 了大量的研究．理论上利用 

Smoluchovski速率方程或基于原子间相互作用势 

的分子动力学方法进行微观机制的研究．实验上主 

要利用离子加速器在材料中注人氦，用透射电镜、 
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正电子湮没谱仪、中子小角散射等多种方法做微结 

构分析．离子注入法的优点在于各种实验参量可精 

确控制，并且实验简捷，费用小．这方面一般存在 

两类实验：一类实验中样品首先在低温(室温)注入 

氦，然后在高温退火，称为 I +A型实验，具体又 

分为等温定时退火和等时定温退火实验；另一类实 

验中样品直接在高温注入氦 ，称为 I 型实验．对于 

I +A型实验，样品中注入氦形成的细小结构在退 

火过程会显著改变，因此这类实验主要提供氦泡生 

长过程的信息；而对于I 型实验，由于在某个温度 

注入的初期氦泡的形核基本完成，后续氦的注入会 

使已形成的泡核稳定并使其长大，因此这类实验会 

提供氦泡形核阶段的信息0一．由于过去很长时间人 

们重视高温晶界型脆化问题，以往对氦泡形核生长 

的研究集中在高于0．5 T 的温区(了1 为材料熔点 

的绝对温度)，已建立了引起高温脆化的氦泡临界 

尺寸的理论，它对实验的解释相当成功．近年来， 

人们对低温区的氦脆现象，尤其散裂中子源中材料 

的脆化和体心立方材料韧一脆转变温度点的显著上 

升寄予特别关注，较低温区(低于0．5 7 )氦泡形核 

生长的研究显得越来越重要． 

近年来，课题组充分利用国内的离子加速器和 

电镜等分析条件，在室温至0．5 Tm的温区，对国产 

两种奥氏体不锈钢中氦的扩散及氦泡的形核生长作 

了系统的研究 _。 ． 

2 研究结果 

2．1 不锈钢中氮扩散行为的质子弹性背散射分析 

在室温至450℃范围的不同温度，在固溶预处 

理 316L不 锈 钢与 纯钼 样 品中 注入 了 1 20 keV 的 

He 离子，剂量为3×10 He／m ．使用2．0MeV质 

子，在实验室散射角164。，用质子弹性背散射方法 

分析了各样品中氦的深度分布，分析结果如图1所 

示．可见，在固溶预处理的316L不锈钢样品中，氦 

的浓度峰值在 RT一300 C的范围几乎保持恒定， 

但在温度高于400 C时迅速下降，表明在400℃附 

近氦原子或氦泡的扩散机制发生了转变：由较低温 

区的非热的短程扩散机制转变为较高温区的高激活 

能的长程扩散机制．作为对比，纯钼样品中从 RT 

到450 C范围氦的浓度峰值投有发生变化，说明上 

述的机制转变与材料的熔点温度相关，在高熔点的 

纯钼中(约2 610 C，比316L不锈钢熔点高约1 000 

C)直到450 C仍没有发生转变 ]． 

Depth／nm 

图1 120 keY氦离子注^样品中氪原子浓度(原子比)的深 

度分布 

{a)31 6L不锈钢 SA样品、(b)纯 Mo样 品 

2．2 不锈钢材料中董泡微结构的透射电镜分析 

2．1 实验 

本项研究中采用了奥氏体型的316L不锈钢(分 

为1 050 C固溶预处理和1 050 C固溶加20 玲轧 

预处理两种类型)和低活性的Fe—Cr—Mn(w，V)不 

锈钢样品．在一台1．7 MV串列静电加速器的高温 

注入终端完成了氦的注入，氦离子束的能量为2．5 

MeV．离子注入实验分为两种类型： 

(1)恒温注入实验 分别在室温和200，300， 

350，400，500和550 C各恒定温度注入氦，各温度 

点 的 注入 剂 量 为2．5×10 一 3X10 He／m ．由 

TRIM计算得到，对应氦的浓度峰值以原子分数计 

在9×10 10X10 之间，离位损伤峰值在10— 

12 dpa(移位次数／原子)之问． 

(2)阶梯变温注入实验 注入过程样品(只采 

用固溶预处理类型)的温度作二阶段升温变化，有 

两个实验点，分别为 RT，600 C(注入剂量3X 10 

一 2．5 X 10 He
．／m，浓度峰值以原子分数计在1O 

一 0．1之间)和300—550 C(注入剂量6×10”一2．5 

×10 He／m，浓度峰值以原子分数计在2×1O一一 

0．1之间)． 
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2、2．2 结果 

用透射电镜分析了各样品的截面试样中氦泡的 

微结构，得到了氦泡的两个主要参数 数密度(c ) 

和平均有效直径( )、圉2显示了在各样品中，氦 

泡的两个参数随注人温度的关系． 

吕 

(盅) 

⋯ 卜  

l 
、

、 

§ 

； T { Ⅷ rd蛳 一! ●3吼Eb■口b fC 

(b) 
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图2氮泡的数密度(a)和平均有效直径(b)与样品温度的关 

系曲线 

△为阶梯变掘注^氪的样品中氲泡的数据，表示为第二阶段样 

品温度的函数 所有数据点均取各样品中氲泡数密度和平均有 

散直径的极大值一对应氲原子沉积与离位损伤速率的峰值位置 

(1)恒温注人实验的结果 

由图2可见氦泡的微结构以300—400℃为界， 

明显分为两种形成模式，说明在这个温度氦泡的形 

核生长机制发生了转变，这与质子弹性背散射实验 

得到的氦的扩散机制的转变温度一致、 

在低温模式，氦泡的形核生长显然由某种低激 

活能的或非热的机制制约．如果假设氦泡的形成由 

氦原子的迁移过程制约，那么氦原子的间隙位迁移 

是一种可能的制约机制(有效迁移能的实验值小于 

0．35 eV)．但是，由于氦原子与空位的结合能高， 

氦原子易被捕获于空位处，上述机制将导致很高浓 

度的氦原子一空位复合体，接近空位的饱和浓度10 

或10”m )，远高于本实验测得的氦泡的数密度 

(约10“m．3)．这种显著的差异意昧着太部分氦原 

子一空位复台体在透射电镜的分辨限以下，只有很 

小一部分经某种非热的机制长太为透射电镜下可辨 

的氦泡．这种对由氦原子一空位复台体到氦泡转化 

的非热机制的研究是一个有意义的方向． 

对于高温模式，氦泡的形核生长显然受制于高 

激活能的机制、数密度和平均有效直径对应的表观 

激活能分别为1、0 eV和0．37 eV，小于氦原子从空 

位的解离能(约3 eV)，说明高温模式不受制于氦的 

热解离机制．上述表观激活能与一种辐照增强扩散 

方式——氦原子一自间隙子置换机制符合较好：数 

密度对应的表观激活能接近空位迁移能的I／Z，而 

平均有效直径对应的表观激活能接近空位迁移能的 

I／4． 

氦原子一自间隙子置换机制是复合的机制，可 

看作氦原子的间隙位迁移机制的扩展——由于自间 

隙子／空位的复台，捕获于空位处的氦原子被发射 

到间隙位，并经间隙位迁移、因此，这种机制相应 

的有效扩散系数为 

r1 

D镂一 —D ， (1) 

其中 和 分别为氦原子在间隙位和置换位的 

浓度，D 为自间隙子经间隙位扩散系数(不锈钢中 

约 10-sexp(一E ／kb了1)m ／s， 为自间隙子的迁 

移能，k 为 Boltzmann常数)、将上式代人描述氦 

泡形核生长的普适速率方程，并做数值计算，得到 

了不同注人浓度下氦泡参数随注人温度的关系(见 

圉3)．可见，计算得到的氦泡参数太致以300—400 

C为界，明显分为两个温区模式，这与实验结果定 

性一致、 

由图3看出，低温区域，氦的原子分数其理论为 

10 —0．1 atoms，这与实验值存在较太差异，数密 

度的理论值比实验值高一个数量级以上，而平均有 

效直径的理论值远小于实验值，说明存在其它的非 

热机制促进了氦泡的生长．keV级能量的重离子在 

金属中形成的热峰会增强氦泡的迁移合并 ，从而促 

进了氦泡的生长，但这种机制在 MeV级能量的氦 

离子辐照的不锈钢材料中是否为主要机制，尚待探 

讨．另外，高温区在以往的氦泡生长模型中假设了 

氦泡核可以经吸收氦原子或空位而连续生长，但氦 

泡的生长还应存在一个压力的限制，高于某个压力 

极限时氦泡反而会“挤出”氦原子而收缩，这个压力 

极限可粗略估计为 P 一 ／ m 其 中日 为间隙氦 

原子的形成能， ” 为氦原子的体积．室温附近氦泡 

经冲出位错环机制而连续生长的条件是 
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P” < 尸 ， (2) 

P”为冲出位错环的最小压力，由此得到不锈钢中 

氦泡连续生长的临界半径为O．5—1 nm． 

图3中计算得到的氦泡半径落在这个临界半径 

的范围内，说明在模型中有必要考虑氦泡发生连续 

生长的这个条件．这意味着只有很少一部分氦泡的 

核心经偶然地捕获多余的空位而满足连续生长的条 

件，最终成为透射电镜下可以分辨的氦泡，而大部 

分氦泡的核心不能充分地生长． 

图4显示计算得到的空位和自间隙子浓度与温 

图3氮泡数密度(a)、平均有救半径(b)的计算结果与实验数据(2．5 MeV·He 离子注^)的比较 

度的依赖关系．可见，在高于300 C的范围空位浓 

度随温度上升而迅速下降，而自间隙子的浓度变化 

不明显，说明在300℃附近空位的活动性发生变化， 

低于该温度的区域空位的迁移不显著而高于该温度 

的区域空位迁移显著． 

图4 He原子沉积的空位和自间隙子浓度髓温度的变化曲线 

我们将以往不同实验中经 He、Kr离子注入或 

热中子辐照的金属材料样品中透射电镜所测到的气 

泡数据做了综台分析．图5给出泡的数密度和平均 

有效直径随温度变化的曲线．各曲线相应的实验条 

件见表2，其中cx，一，c ⋯分别为样品中沉积的 

Kr和‘He原子浓度的最大值， 一为样品中 He原 

子最大沉积速率、尽管各实验中材料、粒子种类、 

辐照剂量、剂量率存在很大不同，但图中各曲线普 

遍呈现低温和高温两个模式．该转变温度 丁 主要 

与材料熔点有关，在0．32—0．35 T 之间；并且， 

低温区域泡的平均有效直径都在2 nm附近，不显 

著依赖于实验条件，这一点尚无台适的理论解释． 

在高温区域中(见图2)，相同注入温度下冷轧 

图5不同实验中观测到的惰性气体泡的数密度、平均有效 

直径髓辐照时样品温度的关系 

各符号对应的宴验条件见表2 

http://www.cqvip.com


54． 原 子 核 物 理 评 论 第】8％ 

预处理样品较固溶预处理样品具有更高的数密度和 

更小的平均有效直径，而在低温区域，两种预处理 

的样品中氦泡的结构没有显著差异；说明材料的玲 

轧预处理只对高温模式具有显著的作用——增强氦 

泡的形核而抑制其生长，而对低温模式没有明显的 

作用．我们基于位错处氦原子的捕获和氦泡的形核 

模型对这一点作了解释 ． 

(2)阶梯变温注入实验的结果 

图2所示阶梯变温注入实验的两个数据点都是 

首先在低温区域(RT和300 C)注入低浓度的氦(仅 

仅占第二阶段注入量的i／100—1／500)，然后在高 

温 区域(600 C和550℃)继续注入氦至高浓度 (约 

10-5原子分数)．显然，该实验点比恒温550 C注入 

的实验点具有更高的数密度和更小的平均有效直 

径，说明第一阶段很小浓度氦的注入对氦泡终态结 

构具有出乎意料的影响——显著增强了氦泡的形 

核，从而抑制其生长，比上述材料的冷轧预处理的 

类似作用更为明显．尤其是，300 C低浓度注氦， 

然后550 C高浓度注氦实验点的氦泡参数不能表示 

为300℃和550 C恒温实验点的氦泡参数依两阶段 

剂量的加权平均，而明显接近300 C恒温实验点的 

氦泡参数，说明在第一阶段，低温、低浓度氦的注 

入导致了高浓度的氦泡核心的形成，并且它们在第 

二阶段高温注入下仍然是相当稳定的生长核心，从 

而导致该实验中氦泡具有比恒温550 C注入实验更 

高的数密度和更小的平均有效直径n ．近年来，国 

外有些研究机构发现材料中位错环和空洞在变温辐 

照下也有类似的行为 ． 

此结果具有重要的实际意义．它要求在离子辐 

照实验中应严格控制温度波动，否则会使结果有很 

大不确定性．而更重要的是，它表明实际辐照材料 

中微结构的变化具有复杂性，如反应堆中随输出功 

率的变化，材料温度会频繁波动，因而不能简单地 

以恒温实验的结果作线性外推，而应做专门系统的 

研究 ．目前的研究尚不足以提供全面的理解． 

3 结论 

对金属材料中氦的扩散与聚集行为的研究关系 

到核能领域材料的氦脆问题的解决．近年来，我们 

用加速器离子注入方法和透射电镜、质子弹性背散 

射分析手段研究了室温至600℃范围奥氏体不锈钢 

中氦的扩散与氦泡的形核生长行为．研究发现，氦 

泡的扩散聚集以约400℃为界存在两个明显不同的 

模式：低温模式 ，它受某种小激活能的或非热的机 

制制约；高温模式，它受氦的长程迁移机制制约． 

与前人对纯Mo、纯zr中气泡的透射电镜分析的数 

据对 比表明该分界点是普遍存在的，发生于0．33 

丁 至0．35 7、 之间．样品的冷轧预处理显著影响氦 

泡的高温模式——增强氦泡的形核而抑制氦泡生 

长，但对氦泡的低温模式无显著影响． 

与恒温注入氦的固溶预处理316L样品的电镜 

分析结果相比，在阶梯变温注入氦的样品中，在第 

一 阶段 (室温或300 C)小剂量氦的注入显著影响了 

终态的氦泡微结构，即增大了氦泡数密度而减小了 

氦泡的尺寸，说明在第一阶段小剂量氦的注入所形 

成的氦泡核心在随后高温下氦的太剂量注入阶段仍 

具有相当的稳定性． 
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Diffusion of Helium and Nucleation—growth of 

Helium—bubbles in M etallie M aterials 
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Abstract：Studies of diffusion and aggregation behaviour of helium in metallic materials are very imp0f— 

tam to so]ve the problem of helium embrittlement in structura1 materials used in the environment 0f nucle— 

al"power．Experimental studies on helium diffusion and aggregation in austenitic stainless steels in a wide 

temperature range have been performed in our research group and the main results obtained are briefly 

summarized．The mechanism of nucleation—growth of helium—bubbles has been discussed and some prob 

lems to be solved are also given． 
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