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摘要!实体动力学蒙特卡罗"

\[S<

#方法是模拟材料辐照微结构演化的有效工具!能够在保留缺陷空间

关联性的前提下处理缺陷的扩散和缺陷之间的相互作用!并且具有足够大的时空尺度!使其模拟结果能

够与实验值进行直接对比$本文首先详细地介绍了
\[S<

方法和模型的构建$然后在不同时空尺度

下!通过具体实例介绍了
\[S<

在缺陷阱吸收强度+级联内退火模拟+反应堆压力容器钢的脆化机理研

究+杂质对微结构演化作用+空洞阵列模拟等材料辐照模拟方面的应用!并讨论了
\[S<

方法的优劣和

未来发展可能需要解决的问题$结果表明!

\[S<

方法具备准确+灵活和大时空尺度的特征!可有效地

应用于核材料辐照损伤模拟$另外!算法的并行化+如何解决
\[S<

方法对事件库的依赖从而使其可

模拟更加复杂的系统+如何与其他尺度的方法结合是未来
\[S<

方法发展所需要克服的挑战$
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核反应堆中严峻的运行条件对反应堆装置

材料提出了巨大的挑战$材料暴露在高辐照水

平的系统中!高能粒子的撞击会破坏材料原本

完美的晶格!产生诸如位错+空洞+析出相等缺

陷!而这些缺陷严重影响着材料的宏观性

能)

"B(

*

$辐照引起材料内部微结构演化在时间

和空间上是个多尺度的过程!在实验上!很难实

现原子空间尺度+微纳秒时间尺度上对实验的

精准控制来进行缺陷演化机制的研究$而计算

机模拟能够弥补实验上的不足!可用于解释微

结构演化的机制!并且能够根据辐照条件对辐

照效应提出预测$

辐照导致微结构演化的多尺度特性很难用单

一的计算模型来研究!因此微结构演化模拟的研

究通常使用多尺度模拟方法)

C

*

$入射高能粒子与

被辐照材料基体原子碰撞后产生初级撞出原子

"

R[*

#!其能量分布可以通过粒子输运程序!如

S<'R

程序来计算$随后!

R[*

引发级联碰撞

"

$

"

N

M

#产生大量的点缺陷!这个过程通常导致热

峰的产生!极大升高级联区域的温度!可认为发生

熔化$热峰区的原子不断将能量传递给周围的原

子!由熔化状态快速"

$

")

N

M

#回到凝聚或淬火

冷却阶段!最终建立热力学平衡态$冷却期间

形成了稳定的点阵缺陷!包括点缺陷和缺陷团$

以上过程通常称为初级辐照损伤!时间尺度约

为
")

N

M

!空间尺度约为数十纳米!可使用二体碰

撞近似"

W<*

#方法进行缺陷数的快速估算!更为

准确的计算通常使用分子动力学"

SU

#方法$

初级辐照损伤形成的稳定缺陷可发生热激

发扩散!扩散到其他区域与级联内其他缺陷+材

料中原有缺陷或其他级联区中的缺陷发生互相

作用!最终形成空洞+气泡+位错等宏观缺陷$

这一过程即微结构演化!时间和空间尺度均已

达到实验观测的尺度!一般使用的模拟方法有

动力学蒙特卡罗"

[S<

#+团簇动力学"

<U

#和

相场方法"

R=

#$这些模拟方法通常需要
SU

或密度泛函理论"

U=8

#计算提供缺陷的热力

学和动力学参数$

本文介绍的
[S<

方法是模拟受辐照材料

微结构演化的有效工具!能够在保留缺陷空间

关联性的前提下处理缺陷的扩散和缺陷之间的

相互作用!并且具有足够大的时空尺度!使其模

拟结果能够直接与实验值进行对比$

[S<

是

一种基于马尔可夫过程的方法!在给定体系中

各事件的发生速率之后!可以用于模拟体系随

时间的演化$在材料模拟中!

[S<

方法不关

注原子的具体运动轨迹!而将其粗粒化为体系

组态跃迁的过程$组态的跃迁是无记忆性的!

仅与跃迁的概率相关$

[S<

方法直接处理状

态到状态的转换!因此相比于
SU

模拟方法!

可以获得几个数量级的时间尺度增益$

根据对缺陷处理方式的差异!

[S<

方法

可分为原子动力学蒙特卡罗"

*[S<

#+实体动

力学蒙特卡罗"

\[S<

#和事件动力学蒙特卡

罗"

/[S<

#$在微结构演化模拟中!

\[S<

方

法对原子运动进行粗粒化!不考虑原子位置分

布!将缺陷视作在晶格中移动的实体!用抽取事

件发生的形式来模拟缺陷的演化!提高模拟尺

度$本文将对
\[S<

算法和模型进行介绍!

通过一些典型例子来介绍
\[S<

在材料辐照

模拟方面的应用!从这些例子中分析
\[S<

方法的优越性和有待提高发展的方面$

:

!

T7$E

的算法和模型介绍

通常!

\[S<

方法将缺陷及缺陷簇看作一

个具有捕获半径的实体!实体具有与之关联的

C@
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事件及事件可能发生的概率!通过事件的概率

来抽取事件的发生!推进相应时间步长来模拟

微结构演化$辐照导致微结构演化的多尺度特

性示于图
"

$

图
"

!

辐照导致微结构演化的多尺度特性

=-

3

&"

!
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7$E

算法简介

不同于经典的基于
S1+2$

N

$%-M

算法)

D

*的

S<

方法!在辐照领域应用的
[S<

方法多是

无拒绝的
S<

方法!多基于
>8*

"剩余时间算

法!也称为
W[?

算法#

)

!

*

$对于一个给定的系

统!根据事件发生的速率所占权重来执行事件

抽取!完成状态转化并计算间隔时间$在

[S<

中事件
#

发生的速率
-

#

可由下式计算(

-

#

D

)

#

1J

"

N E

'

0

#

G

W

#

>

"

"

#

式中(

'

0

#

为事件发生的势垒%

G

W

为玻尔兹曼

常数%

>

为温度%

)

#

为尝试频率!可根据谐波过

渡态理论得出(

)

#

D

-

C?

E

C

.

D

"

)

.

-

C?

E

D

.

D

"

)

%

.

"

(

#

式中(

)

.

+

)

%

.

分别为在能量最低点和鞍点状态

下的振动频率%

?

为原子个数$在无法精确

获取的情况下!尝试频率通常可使用德拜

"

U1P

4

1

#频率作为近似值$

时间步长
+

,

和平均时间步长
'

,

可由下式

计算(

+

,

DE

%0*

'

-

+$+

"

C

#

'

,

D

"

'

-

+$+

"

D

#

式中(

-

+$+

为所有事件反应速率之和%

*

为
)

到
"

的随机数$

[S<

将,原子运动轨迹-粗粒化为,体系

组态跃迁-!忽略了若干次不会引发组态跃迁的

原子振动!给出单位时间内体系发生跃迁的概

率!从而推导出发生
"

次组态跃迁的时间$因

此
[S<

的时间步长可以看作真实物理系统中

体系穿越势垒发生组态变化所需要的若干次振

动的总时间$

因此!

[S<

算法的基本步骤可总结如图
(

所示$

图
(

!

[S<

算法流程图

=-

3

&(

!

=%$T.962+$O[S<6%

3

$2-+9,

:BA

!

T7$E

模型

\[S<

模型主要包括实体以及实体之间

可能发生的反应!诸如自间隙原子+杂质原子+

嬗变元素+空位以及它们形成的团簇+位错+空

洞等缺陷均被当成实体$

\[S<

实时跟踪这

些实体"缺陷#的位置$实体的特征包括它们的

D@
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类型+尺寸+位置+方向+形状和捕获半径$

\[S<

方法可将实体处理成球形或其他任意形状)

@BE

*

$

另外!在
\[S<

方法中!晶界和表面被视作面

吸收缺陷!能够吸收到达其表面的其他缺

陷)

@

!

;B")

*

$实体的捕获半径通常使用第一性原

理进行计算)

""

*

!当实体之间的距离小于实体的

捕获半径之和时!实现实体之间的反应!如成

团+复合或湮灭$

\[S<

中的事件由用户自定义$通常!事

件库中包含的事件如下$

"

#扩散"迁移#(即缺陷向近邻位置的移

动$根据材料的不同+缺陷的不同!扩散会有不

同的方向+不同的维度!这些扩散事件的发生由

相应的速率控制$

(

#转向(一维或二维运动的缺陷改变当前

扩散方向$

C

#成团(相同种缺陷或不同种缺陷之间的

距离小于它们的捕获半径之和时!形成一个更大

的缺陷团簇!如两个单空位"

#

#发生成团形成
"

个含有两个空位的空位团簇!即
#

"

k#

"

"

#

(

$

D

#复合(异种缺陷之间的合并$如
"

个三

空位的团簇和
"

个单自间隙原子"

5]*

#发生复合

之后!形成
"

个双空位团簇!即
#

C

k5]*

"

"

#

(

$

!

#解离(缺陷团簇释放出单个缺陷的过

程$如
"

个三空位团簇释放出
"

个单空位的过

程!

#

C

"

#

(

k#

"

$

@

#捕获(缺陷被一些特殊的杂质原子或位

错等捕获$

A

#湮灭(指缺陷被自由表面+晶界或其他

微结构吸收移除的过程$

E

#陷阱突变(金属中含有一些稀有气体元

素时观察到的常见现象$如在聚变和裂变条件

下!金属材料中含有氦时!氦原子被金属原子排

斥!形成团簇$当团簇中氦原子的数量较多时!

氦团簇会挤出
"

个或多个基质原子!产生
"

个

或多个弗伦克尔对"

=210H1%R6-2

#!甚至产生位

错环$

;

#辐照事件(在
\[S<

中通过不断引入

缺陷模拟辐照过程!可通过随机引入缺陷的方

式实现!也可通过以一定速率引入缺陷级联的

方式实现$引入速率可根据
'>8

模型)

"(

*计

算!即不同反冲能量
>

下的单个级联产生的离

位次数
)

'>8

为(

)

'>8

D

)XE>

(0

U

"

!

#

式中!

0

U

为材料原子离位阈能$

其中缺陷的成团和复合属于自发事件!当

缺陷之间的捕获半径之和小于缺陷之间的距离

时!便会发生$而缺陷的扩散+转向+解离是由

一系列的势垒和尝试频率来描述的!其中扩散

事件发生的速率为(

-

7

D

)

7

1J

"

N E

0

7

G

W

#

>

"

@

#

式中(

)

7

为扩散事件的尝试频率!金属中!单个

点缺陷迁移的尝试频率约为金属的德拜频率%

0

7

为相应的扩散势垒!通常由第一性原理)

""

!

"C

*

和分子动力学计算)

"D

*可得出$

转向事件发生的速率为(

-

+

D

)

+

1J

"

N E

0

+

G

W

#

>

"

A

#

式中(

)

+

为转向事件的尝试频率%

0

+

为相应的

转向势垒$

解离事件发生的速率为(

-

1

D

)

1

1J

"

N E

0

7

F

0

P

G

W

#

>

"

E

#

式中(

)

1

为解离事件的尝试频率%

0

P

为相应缺

陷的结合能$

A

!

T7$E

方法在材料辐照领域中应用

的典型例子

\[S<

方法在辐照模拟领域应用甚广!既

可为更高尺度的模拟方法提供输入!也可在大

尺度范围"空间尺度可达微米级别!时间尺度可

达月+年#模拟材料的辐照效应$本节按照

\[S<

方法在不同尺度下的应用进行介绍$

AB:

!

计算缺陷阱吸收强度

\[S<

方法可计算缺陷阱吸收强度!来为

平均场速率理论这类更高尺度的模拟方法提供

必要参数!因此获得可靠的缺陷阱吸收强度对

于平均场速率理论的计算具有重大的意义$在

速率理论中!缺陷阱吸收强度指可移动的缺陷

被一些具有特定形状+大小+可充当陷阱的缺陷

团簇+微结构吸收的速率)

"!B"E

*

$缺陷阱吸收强

度与缺陷的平均自由程的平方呈反比$它与缺

陷的大小+形状和密度以及缺陷迁移的维度有

关$基于扩散理论!

W26-%MO$27

和
WI%%$I

3

9

推

导了三维极限迁移下的球形缺陷)

"!

*和晶界)

"@

*

!@
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的缺陷阱吸收强度理论值$

W626M91Z

等)

";

*推

导了在一维极限迁移下缺陷的缺陷阱吸收强度

理论值$

Q-1712M-.9

)

()

*发表了关于位错线的缺

陷阱吸收强度的研究结果!随后
'-.9$%M

)

("

*对

此进行了修正$在一维到三维的过渡迁移机制

中!缺 陷 阱 吸 收 强 度 的 理 论 推 导 值 可 由

82-0H6IM

和
Y1-0-M.9

等)

((B(!

*提出的主曲线函

数进行描述$

一般来说!在使用
\[S<

方法模拟计算

缺陷阱吸收强度时!模拟盒子中
"

次仅放入
"

个可移动的缺陷!直到这个可移动缺陷被事

先预置的吸收体捕获之后!再引入下一个缺

陷并记录该缺陷跳跃的次数$经过足够多次

的模拟之后!得到的缺陷阱吸收强度
G

( 如下

式所示(

G

(

D

(&

:

(

1

?

2

"

;

#

式中(

&

为缺陷扩散的维度%

:

为缺陷跳跃
"

次

的距离%1

?

2为缺陷的平均跳跃次数$

根据经验!要使获得的缺陷阱吸收强度的

误差小于
"f

!至少需统计
")

D 次!要使误差小

于
)X"f

!则需要统计
")

@ 次以上)

(@

*

$在
\[S<

中!一维迁移的缺陷始终在一个方向上来回进

行跳跃!三维迁移的缺陷在每跳跃一步之后!可

以随机选择跳跃方向$

\[S<

处理一维到三

维的过渡迁移机制主要有两种方法(一是在迁

移固定的次数
&

7

之后使缺陷改变跳跃方向%二

是给缺陷分配转向能垒
0

2

!让缺陷在每跳跃一

步之后有一定的概率改变跳跃方向$

:60MM$0

等)

;

*使用
\[S<

方法计算了位

错和位错线的缺陷阱吸收强度!并且与理论

值符合良好$

S6%12P6

等)

(A

*则使用
\[S<

方

法分别计算了球形吸收体+晶界对不同迁移

维度的缺陷的缺陷阱吸收强度$一维和三维

运动的情况下可直接与理论公式进行对比!混

合一维'三维运动情况下!需与主曲线方程进行

对比$对于球形吸收体和球形晶界!

\[S<

模

拟计算得出的缺陷阱吸收强度均与理论值符合

较好$

另外!有研究)

((B(C

!

(AB(E

*表明(

\[S<

的仿真

结果会高估大体积吸收体的缺陷阱吸收强度!

而低估小体积吸收体的缺陷阱吸收强度%与大

体积分数情况相比!在小体积分数下!周期性分

布的位错线缺陷阱吸收强度与理论值吻合更

好$针对这些偏差!

Y$I

等)

(;

*做了相关的研

究!揭示了其间的差异起源!并且在理论上提出

了修正$他们认为!低体积分数的情况下!造成

偏差的主要原因是(

\[S<

模型中离散的扩散

形式与实际连续扩散之间的差异%高体积分数

的情况下!吸收体之间的相互重叠情况是造成

差异的主要原因%另外!

\[S<

模型中位错线

的周期性分布是导致一维迁移下出现锯齿状差

异的原因$在考虑了这些差异并做出修正之

后!模拟值与理论值之间得到了更好的吻合$

*9%

3

210

等)

(@

*对缺陷阱吸收强度的理论值推导

进行了修正!并开发了名为,

'B

c

I,

N

M

-的蒙特

卡罗方法(通过可移动缺陷与吸收体之间的最

小距离来确定可能需要的跳跃次数!然后使用

"

次,大的跳跃-等效替代
?

次单独跳跃的效

果!从而提升模拟速度$在吸收体的体积分数

较低时!提升效果更为显著$

通过以上的研究可了解到!

\[S<

方法是

模拟计算缺陷阱吸收强度的有效工具!并且与

理论推导值有很好的吻合$但在某些吸收体体

积分数下!

\[S<

方法的仿真结果与理论值总

是存在一些偏差!这种偏差来源于
\[S<

模

型的离散化处理与理论连续性假设之间不可避

免的差异$因此!有效的处理方法是分析差异

来源!并且基于现有的模型进行适当修正$

\[S<

方法缺陷阱吸收强度计算的精准度取

决于对缺陷动力学模型细致的考量!因此需要

SU

或
U=8

提供更为准确的缺陷互相作用模

型!以及缺陷的热力学和动力学参数$此外!在

小吸收体体积分数和缺陷一维迁移条件下!缺

陷被吸收前的平均自由程较长!导致
\[S<

模

拟缓慢$如何有效地解决该问题!也是
\[S<

方法需要改善的方向之一$

ABA

!

级联内退火模拟

辐照产生的
R[*

与其他原子相互碰撞!

导致材料内部原子发生离位和进一步的碰撞!

形成一定的缺陷空间分布!这个过程称为位移

级联$随着级联能量的耗散!产生的缺陷集中

分布在初级损伤区域!这个过程通常在十几皮

秒内完成$随后!初级损伤区域内的缺陷之间

会发生进一步的复合+成团等相互作用!直到

缺陷的空间+尺寸分布趋于稳定!这个过程称

@@
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为级联内退火$级联内退火过程的持续时间

通常为数纳秒到数十纳秒不等$位移级联经

过级联内退火之后尚存的缺陷数目+大小和

空间分布以及材料中的杂质会对辐照微结构

演化产生影响)

C)

*

$因此!充分了解级联内退

火的特征对级联插入式的
\[S<

辐照模拟具

有重大意义$

dI

等)

C"

*使用分子动力学模拟得到的初级

辐照损伤数据库进行了
P..

铁中的级联退火模

拟!并进行了参数敏感度研究$得到的结果可

作为平均场速率理论的源项$模拟主要结果如

图
C

所示!其中自由的
5]*

分数表示经过级联

之间的相互作用之后可脱离级联区域并且不再

与级联内其他缺陷发生反应的
5]*

分数$可

看出
R[*

能量越低!模拟结果的波动越大$

这是由于低
R[*

能量下!级联中的缺陷数量

较少!在统计上的波动更大$而在能量大于

()H1#

时!统计误差就较小了$从结果可看

出!自由的
5]*

分数约为
!!f

#

A)f

!与
R[*

能量的关联度不高$参数敏感度分析涵盖了不

同的
R[*

能量+不同的
5]*

运动机制+缺陷团

簇解离情况+不同的捕获半径以及模拟盒子的

大小$研究发现!

5]*

的运动机制对模拟结果

的影响最大!当越多的
5]*

团簇以三维形式扩

散时!逃离级联的
5]*

比例越低$另外!当所

有的
5]*

团簇均以三维形式扩散时!复合效率

最高$

图
C

!

P..

铁中不同
R[*

能量的级联退火模拟结果)

C"

*

=-

3

&C

!

<6M.67160016%-0

3

M-,I%6+-$021MI%+M

$O7-OO1210+R[*1012

34

-0P..-2$0

)

C"

*

'607-

N

6+-

等)

@

!

C(

*使用
\[S<

对钨的级联

内退火进行了模拟!并且进行了点缺陷动力学

参数敏感度的分析$同样以分子动力学模拟)

CC

*

结果作为输入!典型模拟结果如图
D

所示$级

联退火过程可分为两个阶段(阶段
"

!

5]*

和空

位之间的复合基本完成%阶段
(

!

5]*

逐渐扩散

到吸收边界而从模拟盒子中移除!而空位基本

保持不动!因此模拟盒子中
5]*

数量不断减

少!而空位数量基本不变$同时!

'607-

N

6+-

等

也进行了参数敏感度研究!发现级联内退火行

为取决于缺陷的空间和尺寸分布!以及缺陷的

相对迁移速率$具体来说(

"

#

R[*

能量会影

响缺陷的尺寸分布和空间分布!进而影响复合

效率$

(

#复合效率随温度从
C))[

到
")(![

呈现增长的趋势!然后在
()!)[

时下降!与温

度的关系表现出倒
K

型数曲线!这说明退火行

为的演化是温度和
R[*

能量共同作用的结

果$

C

#在金属钨中!由于
5]*

的迁移速率远大

于空位!因此
5]*

的迁移和小
5]*

团簇的转向

主导着级联内退火行为%

5]*

扩散的维度也存

在影响!三维扩散下的退火效率高于一维扩散$

图
D

!

钨中
R[*

能量为
A!H1#

的级联在
C))[

的

温度下退火
")0M

点缺陷的数量变化)

@

*

=-

3

&D

!

<960

3

1$O0I,P12$O

N

$-0+71O1.+MO$2.6M.671M

$OR[*1012

34

$OA!H1#-0+I0

3

M+10

60016%176++1,

N

126+I21C))[O$2")0M

)

@

*

级联内退火模拟服务于相应条件下材料微

结构演化模拟!模拟结果经处理也可作为平均

场速率理论的关键输入$但由于单级联退火的

时间通常很短!一些在单级联退火过程中不敏

感的参数!在长期演化中仍可能会对模拟造成

不可忽略的影响$因此!如何有效地将单级联

退火的模拟结果应用到长时间演化模拟中!需

进行进一步的研究$另外由于
\[S<

方法忽

A@
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略了缺陷的原子尺度的细节!缺少了缺陷构型

的信息!而不同构型缺陷的动力学参数往往也

不相同$恰是由于
\[S<

方法在这方面的局

限性!所以在模拟中不得不进行一些假设$

ABC

!

微结构演化模拟

级联碰撞产生的缺陷的空间分布和迁移率

是不均匀的!这种不均匀性导致局部的缺陷之

间发生相互作用!这种行为被称为空间关联效

应)

CD

*

$空间关联效应的存在!会使缺陷的空

间+尺寸分布变复杂!对长时间的微结构演化模

拟产生很大的影响$不同于一般的平均场方

法!

\[S<

方法可在考虑到空间关联性的前提

下!模拟空间尺度为纳米到微米级别+时间尺度

根据不用的应用场景可到小时+日!甚至月+年

的微结构演化$模拟可得到材料内部缺陷的尺

寸分布和空间分布!并且能够与实验结果进行

对比验证$本节将通过反应堆压力容器钢的脆

化机理研究+碳杂质对微结构演化的影响+空洞

阵列的形成
C

例!对
\[S<

方法在模拟微结构

演化上的应用进行介绍$

"

#反应堆压力容器钢的脆化机理研究

用于辐照实验和反应堆运行的材料很难做

到
"))f

的纯度!在辐照过程中也会有嬗变元

素的生成!加之合金材料的广泛应用!在
\[S<

方法中如何处理多种元素成为了研究的热点!

如反应堆压力容器钢的脆化机理研究)

C!BD)

*

+氢

元素和氦元素对钨微结构演化的影响)

D"BD(

*

+碳

杂质对空洞肿胀的影响)

C@

!

DCBDD

*等$

目前对于异间隙原子"

=]*

#的处理主要分

为显式引入和隐式引入两种方式$前者通过直

接在模型引入原子!增加相应的
=]*

与点缺陷

形成的络合物和相互作用%后者通过等效替代

或引入缺陷阱吸收强度的方法来实现$

反应堆压力容器"

>R#

#作为核电站反应

堆的重要组件!其安全性直接影响着反应堆的

使用寿命$通常使用低合金贝氏体钢+铁素体

钢作为
>R#

的结构材料$长时间暴露于强辐

射下!

>R#

钢中会产生大量的点缺陷和小缺陷

簇!而这些缺陷簇可能演变成空洞和位错环!进

而使
>R#

在宏观上表现为屈服强度增加"硬

化#+断裂韧性降低+韧脆转变温度"

UW88

#增

加"脆化#

)

D!B!)

*

$

>R#

钢的脆化主要由于富锰"

S0

#和富镍

"

'-

#团簇的形成)

!"B!(

*

$

\[S<

方法由于具有

大时间尺度的特性!足以模拟
>R#

钢的整个

寿命周期!

<9-6

N

1++$

等)

C!

!

CABCE

!

D)

*对此提出了

=1B<BS0'-

合金模型!使用
\[S<

方法研究

了溶质元素在辐照下对纳米级微结构演化的影

响!通过修改缺陷迁移参数隐式地引入合金元

素$模拟结果表明!与
=1B<

相比!

=1B<BS0'-

合金中大的空位团簇+

5]*

团簇和空洞的形成

受到抑制$这些结果与正电子湮没谱"

R*5

#实

验值一致)

!C

*

$此外!

S0

浓度也会对微结构演化

产生影响$

S0

的浓度升高会导致
5]*

团簇增

多!但在
S0

的浓度高于
"X(f

之后!

5]*

团簇的

数量不再明显受到
S0

浓度变化的影响$另外!

由于空位团簇的迁移率不随
S0

浓度改变而变

化!所以并未观察到空位团簇的明显变化$

=1B<BS0'-

的
\[S<

模拟可清楚地揭示

>R#

钢脆化的机制(点缺陷簇迁移率的降低!

导致
=1B<

和
=1B<BS0'-

合金之间微结构演化

发生显著差异$为更好地与实验结果进行比

对!

<9-6

N

1++$

等)

C!

*对这套模型和部分参数集

进行了进一步的修正!然后针对两种不同的合

金"

=1B<BS0'-

合金和
>-0

3

96%M>R#

钢#进行

了模拟!模拟结果与实验结果符合良好!如图
!

所示$此研究进一步证实了富
S0'-

团簇是由

小间隙原子环形成的溶质富集产生的$

图
!

!

=1B<BS0'-

合金和
>-0

3

96%M>R#

钢中

5]*

数密度随辐照剂量的变化趋势)

C!

*

=-

3

&!

!

U10M-+

4

$O5]*-0=1B<BS0'-6%%$

4

M607

>-0

3

96%M>R#M+11%MT-+9-2267-6+-$07$M1

)

C!

*

(

#

<

杂质对微结构演化的影响

<

杂质广泛存在于各种金属中!无论是在

>R#

钢中!还是在其他金属材料!如选用为

E@
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]8/>

偏滤器材料的金属钨)

!D

*中!

<

杂质的存

在均会对其机械性能造成影响)

D!

!

!"

*

$

\[S<

模型的隐式引入方法中!使用球形

吸收体来表示等效替代
<

原子效应的陷阱元

素$在
)

B=1

中!

<

原子易与空位结合形成
<#

+

<#

"

+

<#

(

+

<

(

#

等络合物!影响
5]*

和空位在

基质中的迁移$相关的
SU

模拟发现
<#

+

<#

(

和
<

(

#

络合物非常稳定!并且!

<#

络合物与

"

'

(

1

"""

2

5]*

簇的结合能取决于与
5]*

簇的

作用位置是边缘还是中心)

!!

*

$而在不同的退

火温度下!络合物的形式也有不同)

C@

*

$在
)

B=1

中!

:60MM$0

等)

C@

!

DD

*使用隐式引入的方法来模

拟
<

原子的影响$首先通过简单的预实验!显

式引入
<

原子!确定
<#

络合物在不同温度下

的主要构型!然后在不同的温度下确定不同尺

寸的
5]*

团簇与
<

+

<#

络合物的结合能$使

用陷阱元素等效替代
<

以及
<#

络合物之后!

陷阱与点缺陷之间的捕获效应体现在缺陷团簇

的动力学参数变化上$点缺陷一旦被陷阱捕

图
@

!

空位团簇数密度

和平均尺寸与辐照剂量的关系)

DD

*

=-

3

&@

!

>1%6+-$0M9-

N

P1+T110710M-+

4

6076Z126

3

1M-G1

$OZ6.60.

4

.%IM+12M607-2267-6+-$07$M1

)

DD

*

获!便以结合能
0

P

来束缚$

图
@

为
:60MM$0

等模拟
)

B=1

中
=1B<

的微

结构演化的部分结果$模拟温度为
CDC[

!采

用级联插入的方式模拟辐照!缺陷级联来自于

已有数据)

!@B@"

*

!引入速率相当于
À ")

_A

7

N

6

'

M

$

空位团簇的数密度随辐照剂量的上升而上升!

与实验结果符合良好$同时!

:60MM$0

等还进

行了等时退火模拟!起始温度为
CCC[

!温度梯

度为
!)[

!在一个温度下退火
C@))M

$依据预

实验的结果!改变不同温度下
<

源陷阱与
5]*

的结合能$总体上!模拟结果与实验值符合

较好$

\[S<

的灵活性可满足不同方式的隐式

引入方法$

<6M+-0

等)

")

*通过计算在不同浓度

下
<

的缺陷阱吸收强度!然后将其转化为点缺

陷与
<

源陷阱的作用概率!来表示
<

杂质引入

的效果$并且!此研究还假设(随空位团簇的长

大!

<

对空位团簇的捕获效应降低!即相应的结

合能
0

P

降低$研究结果表明!

<

含量的变化对

空洞形成的动力学过程有很大影响$因为
<

对空位的捕获导致了进入空洞的空位减少!使

空洞平均直径减小!延缓了空洞的生长$另外!

由于空位成团的减少!小空位簇的弥散程度升

高!导致辐照引入的
5]*

易与之复合!使空洞

数密度降低$

以上
\[S<

研究表明了杂质元素通过与

点缺陷的作用来影响点缺陷团簇的演化!从而

影响微结构的演化$但这些
\[S<

研究大都

对模型进行了一些假设或简化处理!如假设

5]*

团簇与
<

的作用存在尺寸阈值!这个阈值

决定了二者的作用类型是边缘弱作用还是中心

强作用)

DD

*

$这种假设虽是根据理论研究结果

和
U=8

模拟结果进行的简化处理!但其正确性

尚有待验证!也需进行相关的敏感度研究予以

支撑$

在使用
\[S<

方法处理溶质元素的影响

时!显式地引入新的元素能够直接处理溶质元

素在基体中的扩散!得到直观的+明确的团簇尺

寸和空间分布$但实际上很难实现溶质原子与

空位或
5]*

缺陷之间相互作用的精确建模!并

且这样的处理给计算增加了负担$首先!根据

[S<

算法可知!显式地将它们包括在模型中!

会大幅增加总反应速率
-

+$+

!减小时间步长
'

,

!

将不可避免地并显著增长
[S<

总模拟时间$

其次!模型中的事件数量将呈现几何式的增长!

变得难以管理$隐式引入方法使得模型变得更

易处理!减轻了计算负担!但打破了溶质元素在

基体中分布的不均匀性!不能利用
\[S<

处

理空间关联性的优势!对模拟结果的影响程度

尚有待研究$因此!在保留空间关联性的前提

下!如何融合其他方法来提高
\[S<

模拟效

率也是有价值的研究方向之一$

;@
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C

#空洞阵列模拟

空洞阵列是指受辐照材料在高温+高剂量

辐照下形成的空洞有序排列的情况!空洞超晶

格的构型通常与材料本身的晶格构型相同$

";A"

年!

/Z60M

在钼离子辐照实验中)

@(

*首次发

现空洞阵列的形成$

";A(

年!

5-HH6

等发表了

钨在中子辐照下形成空洞点阵的实验研究结

果)

@C

*

$这项研究在
/W>B

"

反应堆中进行!于

!!)^

照射至
"̀ ")

((

.,

_(中子通量$他们分

析得到了空洞超晶格参数!并且与金属
S$

和

86

进行了比较$

?$$,-M

等在金属
'P

及其合

金中研究了空洞点阵的晶格参数随辐照条件的

变化)

@D

*

$

8600$

等)

@!

*进行的钨中子辐照实验

中!在
A!)^

辐照至
"X!D7

N

6

时!也发现了空

洞阵列的形成$

目前关于空洞阵列形成的主流观点是阴

影效应)

(D

*及其衍生理论$阴影效应认为!形

成空洞阵列的核心点在于空位和
5]*

运动方

式的不同$如在
P..

金属钨中!空位的扩散一

般认为是三维的!而可移动的
5]*

沿着密排

方向一维迁移$恰是由于这种运动方式的差

异使得空位在特定位置聚集+排列!最终形成

空洞阵列$

\[S<

模拟能够很好地体现
5]*

不同运

动方式的差异!有效地处理空洞形核过程!并且

能够给出空洞的尺寸+空间分布!很适合用于模

拟空洞阵列的形成$图
A

示出了使用
\[S<

方法模拟空洞阵列的结果示意图$

Y1-0-M.9

等)

(D

*使用
\[S<

方法针对空洞阵列的形成机

理进行了研究$他们设计了
"

组对照模拟实

验(预置空洞并按阵列排布+预置空洞随机分

布$模拟盒子中仅入射
5]*

!发现空洞阵列的

形成需要足够长的
5]*

一维运动路径!而
5]*

过于频繁的转向将不会形成空洞阵列$另
"

组

对照模拟实验分别在
C

种方案下进行模拟(

"

#预置
"D

个按
O..

结构排布的大空洞作为,种

子-%

(

#在模拟盒子中心预置
"

个大空洞作为

,种子-%

C

#无预置空洞作为,种子-$

C

种方案

均预先随机放置了
")))

个小空洞!在模拟盒

子中持续入射空位和
5]*

来模拟辐照$以上
C

种方案均形成了空洞阵列!但方案
"

中形成的

空洞阵列的晶格参数最大!并且在有,种子-的

情况下!空洞会发生解离或移位到格点上$该

研究侧重于探索在阴影效应的理论基础下!

5]*

的运动方式如何对空洞阵列形成稳定性造

成影响$模拟中采用了许多假设!如入射的

5]*

和空位均视作尺寸为
A

的团簇+缺陷遍历

模拟盒子
D

次便会被删除等!并且忽略了空洞

的形核过程$这与现今许多
\[S<

模拟一

致!并未采用真实的模型和参数!缺少与实验之

间的对比来验证理论的正确性$

图
A

!

\[S<

方法模拟空洞阵列的形成

=-

3

&A

!

=$2,6+-$0$OZ$-7%6++-.1

M-,I%6+17P

4

\[S<,1+9$7

因此!目前关于空洞阵列的
\[S<

模拟

尚有较大的发展空间!特别是在模拟盒子形

状和尺寸+边界条件的设置问题上$直接以

真实的晶粒尺寸作为模拟盒子的尺寸!使用

吸收性边界条件作为晶界是模拟多晶材料辐

照最理想的设置!但这样会导致计算量剧增!

不太现实$所以!周期性边界条件受到广泛

应用$然而!

\[S<

模型在处理一维迁移的

缺陷时!如果使用周期性边界条件!在缺陷穿

越边界后人为地限定重新进入模拟盒子的位

置!将不可避免地导致一维运动缺陷的迁移

路径受到模拟盒子边长比例的影响$如果使

用立方体的模拟盒子!会使一维运动的缺陷

一直重复同一条路径!如图
E6

所示%如果使用

非立方体的模拟盒子!如图
EP

+

.

所示!会使一

维迁移的缺陷每次穿越边界之后的路径之间

的间距与模拟盒子边长的最大公约数相等$

这样会使得
\[S<

模拟中形成的空洞阵列的

晶格参数将会被模拟盒子边长比所主导!甚

至会掩盖辐照条件和缺陷动力学参数的影

响$因此!如何合理地去除周期性边界条件

对模拟一维运动的影响也是
\[S<

方法在材

料辐照模拟领域的发展方向之一$

)A

原子能科学技术
!!

第
!!
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图
E

!

不同边长比的情况下一维运动缺陷的轨迹

=-

3

&E

!

826

c

1.+$2

4

$O$01B7-,10M-$06%,$+-$071O1.+M

-0M-,I%6+-$0P$J1MT-+97-OO1210+%10

3

+9B+$BT-7+926+-$M

C

!

总结与展望

本文对
\[S<

方法的原理和建模进行了

介绍!通过例举一些现有研究!对
\[S<

方法

在材料辐照领域的应用进行了详细介绍!并对

\[S<

方法的优势以及待发展和解决的问题

进行了阐释$总的来说!

\[S<

方法具有
SU

+

<U

等方法所无法替代的特性和优势!主要体

现在以下几点$

"

#

\[S<

模型除具有足够的时空尺度之

外!还具备捕获缺陷空间关联性的能力!而这些

空间关联性极有可能是影响受辐照材料微结构

演化的关键因素$

(

#

\[S<

模拟能够给出可与实验进行直

接对比的缺陷尺寸+空间分布等信息!并且现有

的研究表明!

\[S<

模拟结果能够与实验值符

合较好$

C

#

\[S<

可用于确定平均场理论模型中

的源项或输入项$

D

#

\[S<

模型灵活!可建立缺陷参数与

辐照效应之间的桥梁!很适合用于研究参数+假

设对损伤退火和损伤累积的影响$

但
\[S<

仍存在不足$首先!由于
\[S<

方法不具备预知性!其误差主要来源于事件库

和速率的不完整性!其次是低尺度输入的不确

定性以及模型的统计误差$在真实的系统中!

事件发生的速率是会随着时间变化的!并且还

与系统的状态相关!而在
\[S<

中该速率与

时间和状态无关$另外!

\[S<

中还假设各事

件之间是独立的!然而在真实系统中!它们可能

是相关的!这也是误差的来源之一$但完备的

事件库往往不易获得!尤其是当所研究的体系

性质复杂并且涉及多种组元或复杂的晶体结

构时$

因此!为满足模拟需求!需对模型进行必要

的简化!在准确性与效率中寻找平衡$在这种

情况下对缺陷动力学模型进行合理假设!并且

开展相应的敏感性分析是很有必要的$如

'607-

N

6+-

等)

C(

*展开的敏感性分析表明了级联

的退火效率主要受
5]*

迁移的影响!其中小

5]*

团簇的转向和迁移显著影响着
5]*

与空

位的复合$因此!在建模过程中对于
5]*

的迁

移和转向需要详细刻画!增加模拟的准确性%而

对于其他的事件!可做一些简化!提高模拟的效

率$此外!也可通过与一些简单实验进行对比!

反推出模型中刻画不准确的参数和事件!调整

相应的参数值和事件库$通过反复迭代进行对

比调整!校正事件库和参数!增强
\[S<

方法

在复杂条件下的模拟准确性$

即时动力学蒙特卡罗"

\0B+91BO%

4

[S<

#

算法)

@@B@;

*可克服事件库完备性的问题!即在执

行
[S<

计算之前无需给出可能的事件及其发

生速率!而是在算法步骤执行的同时确定可能

的事件并计算其速率$这种方法在模拟合金中

缺陷的演化尤其有效$因为合金中的一些特定

的反应速率!特别是缺陷的扩散速率!取决于局

部环境$但这种算法在
\[S<

方法中难以实

现!通常是在
*[S<

方法中进行应用$因为

实时确定可能的事件并计算其速率需知体系中

"A
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所有原子的位置!以及它们之间的互相作用势

这些信息!但
\[S<

方法中所有缺陷均被视

为实体!丢失了这些原子尺度的信息$因此!未

来的研究可考虑将
\[S<

和具备即时算法的

*[S<

结合!通过
*[S<

方法来实时更新关

键的参数值和可能发生的事件!从而达到完备

\[S<

的事件库+提高
\[S<

模拟准确性的

目的$

另外!由于
\[S<

中时间步长与总速率

呈反比!因此在高温和高剂量率的条件下!

\[S<

方法的计算步骤量将会异常庞大!所能

模拟的总辐照剂量将很小!不能满足与实验对

照的需求$因此!这种情况下进行
\[S<

算

法的并行化就十分有必要了)

A)BA"

*

$但在处理一

些高度不均匀的系统或系统内不同缺陷的迁移

速率相差甚大的情况时!并行算法的性能将会

严重受限$

综上所述!未来
\[S<

方法在辐照材料

模拟领域应用需克服的挑战主要包括(

"

#解决算法的并行化的难题!显著提高

\[S<

方法的模拟效率%

(

#完善
\[S<

模型以处理多组分材料系

统!包括不断发生嬗变的系统%

C

#与不同时间尺度+空间尺度的方法进行

结合!构建材料辐照模拟的完整平台$
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