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 高压条件下高能重离子辐照材料研究进展*
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摘暋要:高能重离子辐照处于高压条件下材料的研究,是随着高能重离子加速器技术的快速发展而

出现的一个新的研究领域,研究结果涉及材料学、地质学、地质年代学、核废料处理学等学科。简

要介绍最近几年国内外在高能重离子辐照高压条件下材料研究领域的研究现状及已取得的结果,
并对未来在兰州重离子加速器冷却储存环(HIRFL灢CSR)上开展相关研究工作的前景作了展望。
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1暋引言

近30年来,人们在高能离子(几十 MeV —几

十 GeV)辐照处于真空或大气环境下(常规条件)的
材料研究中做了大量工作。在实验方面已经研究了

从C到 U 的各种高能离子在绝缘体、半导体、导

体、超导体、非晶合金、离子晶体、聚合物材料和

团簇材料中的强电子激发效应,获得了大批非常有

价值的实验结果[1—10],发现了不少是新现象和新效

应,提高了对于强电子激发效应的认识。在理论方

面,通过对大量实验数据分析总结,人们提出了各

种关于离子径迹形成的理论模型,其中讨论及应用

广泛的有库仑爆炸模型[11]和热峰模型[12—14],但到

目前为止离子径迹形成机制还不完全清楚,对相关

的物理过程仍存在许多争议。
近年来,高能重离子辐照高压条件下材料的研

究工作成为一个新的研究方向,研究结果涉及材料

学、地质学、地质年代学、核废料处理等学科。地

质年代学中通过测定锆石和磷灰石等的裂变径迹的

长度及径迹密度来推断地质年代和地质热力史,即

裂变径迹记录年代法[15—17]。裂变径迹的长度分布

和密度是裂变径迹法中的重要参数,研究表明这两

个参数都与温度有着密切的关系,因此,目前建立

的各种裂变径迹退火模型均认为裂变径迹退火只与

温度 和 时 间 有 关,而 与 压 力 等 因 素 无 关。但 是

Wendt等人指出压力对于径迹退火有较大影响,忽

略压力的影响会导致应用裂变径迹法时出现大的系

统误差[18—20];而 Kohn等人则认为 Wendt夸大了

压力在径迹退火中的作用[21]。可见,压力是否影响

裂变径迹的形成及退火仍然是一个有争议的问题。
在核废料处理方面,人们正在研究用锆石和磷灰石

等矿物对核废料的固化深埋处理技术,因此这些矿

物在经受长时期的放射性核废料的各种辐射后,其

结构稳定性的变化一直是人们关注的焦点[22—24]。
我们认为,通过对高能重离子辐照处于高压条件下

材料的研究,不仅能够获得离子径迹形成随压力、
入射离子电子能损变化关系等未知数据,进一步提

高对电子激发转变为原子位移机理的认识,还可能

得到材料在高压和离子辐照两个因素共同作用下形

成的新相态(对于地质学有重要意义),而且结合金

刚石压腔的高温和高压技术能够很好地模拟锆石和

磷灰石等矿物处于地质条件下的裂变径迹形成及退

火的真实情况,从而为解决上面提到的裂变径迹记

录年代法中的争议问题提供基础实验数据。另外,
高能重离子辐照高压条件下的材料研究对于核废料
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处理中涉及到的材料结构稳定性变化的深入认识也

有重要意义。
随着重离子加速器技术的快速发展,各种重离

子可以被加速到几百 MeV/u—几个 GeV/u,保证

了重离子穿过金刚石压腔的一块金刚石压砧(~2
mm)后仍有足够能量照射实验样品,从而使得高能

重离子辐照处于高压条件下的材料研究工作得以开

展。本文简要概括和评价了高能重离子与处于高压

下材料相互作用这一新领域的研究现状和最近的研

究成果,并就未来在兰州重离子加速器冷却储存环

(HIRFL灢CSR)上开展相关研究工作的前景作了展

望。

2暋研究现状

金刚石压腔技术已成为进行极端压力条件下物

质结构性质和相变等方面研究的重要方法[25]。金刚

石压腔主要由金刚石压砧、金属垫片、支撑加压部

分及外部机械装置组成(见图1),金属垫片中间的

微孔即样品室(微孔大小为200—300毺m),样品室

图1 金刚石压腔的主要组成部分示意图[25]

装有样品、红宝石及传压介质(未标出),目前的最

高压力可达到550GPa。其压力大小常用红宝石荧

光定标法监测。另外,金刚石压腔配合加热装置可

使样品室温度达到几千 K。目前,所有的高压条件

下高能重离子辐照材料的实验都是将材料放置于金

属垫片上直径200—300毺m 的孔中,利用金刚石压

腔来产生几十 GPa的静水高压。

2.1暋50GeVU离子穿过金刚石的能量沉积研究

由于高能重离子辐照金刚石的电子能损及射程

等实验数据很缺乏,Lang等人在进行高压下高能

重离子辐照研究之前做了一项准备实验,即用50

GeV U 离 子 辐 照 天 然 金 刚 石 (厚 度 2.27
mm)[26,27],研究其剩余能量和在聚碳酸酯(PC)薄
膜中的射程。

如图2所示,U离子经过30毺m 的钛“三明治暠
探测器、100毺m 的铝窗、45cm 的空气层及10毺m
的校正膜后照射到厚度为2.27mm 的金刚石上,
穿过金刚石的离子在经过10mm的不锈钢光阑后

图2 实验装置示意图[26,27]

将剩余的能量完全沉积在 PC薄膜(PC膜)里。通

过观测辐照并蚀刻过的 PC 膜,确定了 U 离子在

PC膜中的射程,从而利用SRIM 程序算出在PC膜

中沉积的能量,最终确定U离子在金刚石中损失的

能 量 为 (35.2 ±1.9)GeV。 利 用 SRIM00[28]、

SRIM03[29]及 ATIMA[30]等程序模拟计算的结果在

误差范围内均与此实验结果相符合[26,27]。这表明,

U 离 子 穿 过 金 刚 石 过 程 中 沉 积 了 大 量 的 能 量

(~35.2GeV),另外,可以使用已有的程序计算高

能重离子在金刚石中的能量损失及在靶材料中的射

程。因此,在高压条件下高能重离子辐照材料的实

验中只要精确知道实验中离子所穿过路径上各部分

材料的厚度,便可以根据计算结果合理地使用降能

片,得到实验需要的电子能损值。

2.2暋高能重离子辐照高压下的石墨及锆石

德国海德堡大学的 Glasmacher等人首次报道

了高能 U和Au离子辐照高压下的锆石(ZrSiO4)及
高定向石墨(HOPG)的实验结果[31]。研究人员利用

金刚石压腔(DAC)对锆石和石墨样品进行加压,同

时用高能 U或 Au离子辐照。透射电镜结果显示,
石墨样品加压到8.4和12.1GPa,被U或Au离子

辐照时的结果相类似,都没有观测到任何单离子径

迹,而是观测到了较大范围的非晶区域;相比之下,
没有加压及加压至0.5GPa的石墨样品被重离子辐
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照时则显示出非常明显的离子径迹,但没有观察到

石墨/金刚石的相变。在锆石样品中,U 离子辐照

加 压的锆石的拉曼光谱见图3,可以看出,样品中

图3 未辐照锆石的拉曼光谱与处于高压下辐照后锆石的拉

曼光谱的对比[31]

(a)未辐照锆石的拉曼光谱,(b)U 离子(剂量 2暳109ions/

cm2)辐照处于14.2GPa压力下锆石的拉曼光谱。

出现了高压相Reidite;在透射电镜中观测到了锆石

样品包含随机取向的纳米尺度的 Reidite晶粒。需

要强调的是,离子辐照发生锆石到 Reidite转变时

的压力仅为14.2GPa,而如果没有离子辐照,这样

的相变一般都要发生在23GPa以上的压力环境

下[32,33],仅有离子辐照而不施加压力亦不会有此

相变[31]。作者提出一种发生相变的解释,即由压力

波传播引起的。因此,可以认为相变的发生是高压

和高能重离子辐照共同作用的结果。

2.3暋预辐照对高压下锆石相态稳定性的影响

美国密歇根大学的研究人员对锆石样品进行重

离子预辐照,研究预辐照对高压下锆石相态稳定性

的影响[34]。图4(a)和(b)给出了未经预辐照的锆石

加压前及加压到37.0GPa后的拉曼光谱,可见加

压后出现了明显的Reidite相特征峰。结合 XRD分

析表明:样品几乎完全相变为 Reidite相[34]。图4
(c)和(d)分别为预辐照(Xe,1.47GeV,5暳1012

ions/cm2)的锆石加压前及加压到36.2GPa后的拉

曼光谱;加压后仅出现几个微弱的 Reidite相特征

峰。结合XRD分析表明:样品仅有不到5%相变为

Reidite相[34]。

图4 未经预辐照的锆石与预辐照的锆石各自加压前后的拉

曼光谱对比[34]

作者认为大剂量(~5暳1012ions/cm2)的预辐

照导致90%锆石样品非晶化,仅仅残留了极少纳米

量级的锆石晶体。由于纳米颗粒的特殊性质,使得

本身就有更高相态稳定性。另外,由于高压下纳米

晶体内的缺陷退火速度加快,使得纳米锆石晶体缺

乏锆石/Reidite相变必需的成核中心,所以预辐照

样品所产生的上述两种因素改变了其在接下来的高

压条件下的相变关系,即预辐照增加了高压条件下

的相态稳定性。

2.4暋高能重离子辐照高压下的磷灰石

磷灰 石 在 加 压 条 件 下 的 高 能 Kr离 子 (2.1
GeV,5.0暳1011ions/cm2)辐照实验中也表现出了

一些新现象[35]。实验发现:10.5GPa下辐照后的

样品峰位变化比常压下辐照时小,即样品在高压下

辐照产生的损伤较少。我们认为高压条件使得材料

晶体结构更稳定,从而抗辐照能力增强。这一结论

还需要利用不同离子、在不同照射剂量和更广泛的

压力条件下对其做系统实验验证。另外,并没有发

现高压条件下辐照磷灰石引起的相变。

2.5暋高能重离子辐照高温和高压下的锆石

虽然已经有了许多关于不同材料高温下高能离

子辐照的报道[36],但是与高温、高压结合下的高能

重离子辐照研究相关的信息却甚少。最近,国外报

道了首例高能重离子辐照高温、高压下锆石的研究

结果[37]。Lang等人利用可加热式金刚石压腔模拟

地壳以下约14km 的物理环境,研究了天然锆石经

700oC退火24h后,在0.75GPa和250oC条件下

的高能重离子辐照效应。通过透 射 电 子 显 微 镜
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(TEM)观测并统计径迹直径大小,得到了锆石中

离子径迹大小分布图,并与常规条件下的实验结果

进行对比。结果显示,锆石在高温、高压下由高能

重离子辐照产生的径迹直径比常规条件下辐照所产

生径迹大~0.2nm。而且统计学方法检验确认这

0.2nm 的差别是由于高压、高温的条件引起的。作

者认为,0.75GPa的高压及高能重离子辐照都会

使得锆石样品结构产生一定的应变,正是这种应变

在一定程度上促进了晶体结构的非晶化过程,因此

产生了比常规条件下更大的径迹,并且认为这一结

果与 Glasmacher等[31]的部分研究结果是一致的。

3暋研究工作展望

通过以上实验,我们看到了高能重离子辐照高

压下材料所展示出的奇特的、在常规条件下的重离

子辐照中未曾出现的新现象。可以说,这些研究是

对在常规条件离子辐照研究的扩展并形成了新的研

究领域,但目前尚处于起步阶段。

HIRFL灢CSR的投入运行,为我们今后在这一

领域开展研究工作提供了所需实验条件。目前的高

压下高能重离子辐照实验中还没有观测到石墨/金

刚石相变及磷灰石的可能相变[31,35],我们计划建

立高压辐照研究平台,在未来的实验中通过加大压

力范围、增加离子种类、选择多个照射剂量进行系

统的研究,希望观测到新的现象及可能的相变,同

时获得离子径迹形成随压力和入射离子电子能损变

化关系等未知数据。
另外,目前的金刚石压腔(DAC)样品室仅能装

~200毺m 的试样,如果需要深入研究处于高压下

的各种材料高能重离子辐照实验中的物理、化学性

质变化,就需要用到大体积试样(~mm),因此必

须使用大体积的压腔,这同时也对重离子能量提出

了更高要求。
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RecentProgressofInvestigationonMaterialsIrradiated
withHighEnergyHeavyIonsunderHighPressure*

ZHAIPeng灢fei1,2,1),LIUJie1,SUNYou灢mei1,HOU Ming灢dong1,DUANJing灢lai1

(1InstituteofModernPhysics,ChineseAcademyofSciences,Lanzhou730000,China;

2GraduateSchoolofChineseAcademyofSciences,Beijing100049,China)

Abstract:Withdevelopmentofhighenergyheavyionaccelerator,itispossibletoperformheavyionirra灢
diationexperimentsofpressurizedmaterialsindiamondanvilcells(DACs).Itisanewresearchfield.The
resultsexpectedfromirradiationexperimentsunderhighpressurewillhaveimpactsonseveralscientific
fieldssuchasmaterialsscience,geo灢science,geochronology,andnuclearwastestorage.Inthispaper,

someofrecentworksinthisfieldarepresentedandreviewed.Furthermore,theresearchplanofmaterials
underhighpressurebasedonHIRFL灢CSRisintroduced.
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