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На ионном ускорителе ГЕЛИС исследована зависимость выхода продуктов ядерной DD-реакции
(нейтронов и протонов) от угла поворота мишеней из Ti и CVD-алмаза относительно оси пучка
ионов D+ с энергиями Е ≤ 35 кэВ. Детектирование нейтронов проводили двумя независимыми ме-
тодами: пропорциональными счетчиками, наполненных 3Не, и сцинтилляционным детектором с
кристаллом стильбена. Детектирование протонов выполнено с помощью алмазного детектора. Де-
текторы располагали сбоку и позади мишени. Мишень CVD-алмаза имела поликристаллическую
структуру и текстуру с ориентацией зерен (100). Кристаллическая структура титановой мишени бы-
ла однородна и изотропна. Измерения показали зависимость потока нейтронов, зарегистрирован-
ного детекторами, от ориентации мишени из текстурированного CVD-алмаза в пучке ионов дейте-
рия с энергиями 25 и 30 кэВ. Выход протонов из мишени CVD-алмаза показал зависимость от угла
поворота мишени при энергии ионов дейтерия 25 кэВ. Для мишени из Ti подобные эффекты не бы-
ли обнаружены. Ориентационная зависимость выхода нейтронов и протонов из текстурированного
алмаза объясняется эффектом каналирования ионов дейтерия в его структуре.

Ключевые слова: выход DD-реакции, взаимодействие нейтронов с веществом, ускоритель ионов,
детектор нейтронов, CVD-алмаз.
DOI: 10.31857/S1028096023020073, EDN: DSKWEQ

ВВЕДЕНИЕ
Взаимодействие пучка ионов дейтерия с непо-

движными мишенями, обогащенными дейтерием,
были исследованы в [1–14] на ионном ускорителе
ГЕЛИС [15], который позволяет создавать пучок
ионов с небольшими (<1%) угловыми и энергети-
ческими разбросами. Например, в работе [6] ис-
следован выход нейтронов в DD-реакции:

(1)
при облучении поликристаллической текстури-
рованной мишени из CVD-алмаза (алмаза, полу-
ченного методом химического осаждения из газо-
вой фазы) [16] пучком ионов D+ с энергией около
20 кэВ. Мишень была предварительно насыщена
дейтерием путем электролиза. В [6] была обнару-
жена зависимость выхода нейтронов (продуктов
DD-реакций) от ориентации мишени из дейтери-
рованного поликристаллического CVD-алмаза
относительно пучка ионов дейтерия. Авторы
предположили, что наблюдаемое увеличение вы-
хода нейтронов в направлении пучка ионов свя-

зано как с эффектами экранирования, так и с ка-
налированием ионов дейтерия в направлениях,
задаваемых структурой мишени. Эксперимен-
тальные данные по усилению выхода нейтронов
из CVD-алмаза были подтверждены модельными
расчетами [7], которые проводили с использова-
нием компьютерного кода BCM 2.0 [17, 18]. Мо-
делирование показало, что плотность потока
ионов внутри кристалла периодически достигает
максимума – это так называемый эффект увели-
чения плотности потока ионов [19]. Также в ре-
зультате моделирования было выявлено, что для
параллельного пучка ионов D+ в результате их
каналирования выход DD-реакции возрастает в
2.2 раза вследствие эффекта увеличения плотно-
сти потока ионов внутри кристалла. В работе [20]
исследовано прохождение нейтронов от источника
252Cf через текстурированный CVD-алмаз. Изме-
рения показали зависимость потока нейтронов,
падающих на детектор, от ориентации мишени.
Возможное объяснение эффекта – каналирова-
ние нейтронов в текстурированном CVD-алмазе.

+ → + 3D D (2.45 МэВ) He(0.8 МэВ),n

УДК 539.1
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НЕГОДАЕВ и др.

В настоящей работе продолжены исследова-
ния по выяснению роли каналирования ионов
в протекании DD-реакции в кристаллических
структурах с использованием различных детекто-
ров для регистрации продуктов DD-реакции.

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА

Для измерения выхода нейтронов реакции
ядерного синтеза (1) при низких энергиях ионов
(Е ≤ 35 кэВ) в дейтерированных кристаллических
структурах на ионном пучке установки ГЕЛИС
были использованы детекторы нейтронов на ос-
нове газовых счетчиков СНМ-18, заполненных
3Не (далее 3Не-счетчики) и радиаторами из оргстек-
ла (2 группы по 12 счетчиков в каждой), и сцин-
тилляционный детектор с кристаллом стильбена
(диаметром 4 см, высотой 4 см). Радиаторы из
оргстекла имели толщину 7 и 10 см для групп 3Не-
счетчиков, расположенных на расстоянии 100 и
45 см от мишени соответственно. Калибровка де-
тектора на основе 3Не-счетчиков была проведена
с использованием источника нейтронов 252Cf, де-
тектор с кристаллом стильбена тестировали на
нейтронном DD-генераторе. Детектор нейтронов
на основе стильбена имеет систему разделения
сигналов от нейтронов и от γ-квантов по форме
импульса.

Для регистрации заряженных частиц исполь-
зовали алмазный детектор с диаметром входного
окна 3 мм, расположенный в 4.5 см от мишени.
Перед проведением экспериментов выполняли
процедуру калибровки энергетической шкалы
измерительного тракта алмазного спектрометра.
Для калибровки использовали источники α-ча-

стиц (226Ra, 241Am), набор источников ОСИКЭ
(137Cs, 207Bi) и прецизионный генератор импуль-
сов. Результаты калибровки представлены в [21].
Поскольку разные детекторы калибровали в раз-
личных условиях, то их показания можно сравни-
вать только качественно.

Схема эксперимента приведена на рис. 1. В ка-
честве мишеней использовали Ti и CVD-алмаз.
В отличие от работы [6], мишени предварительно
не дейтерировали. Мишени располагали на пово-
ротном держателе, представляющем собой кало-
риметрическую ячейку, охлаждаемую непрерыв-
ным потоком воды. Расход воды и ее температуру
на входе и выходе держателя мишени непрерывно
записывали. В каждой серии измерений на уско-
рителе выставляли определенное ускоряющее на-
пряжение, энергия пучка E определяется значе-
нием ускоряющего напряжения источника пита-
ния фирмы Spellman и источником питания
разряда ионного источника, который определяет
разброс ионов по энергии ΔE < 300 эВ, ток пучка
непрерывно контролировали. Время одного из-
мерения составляло 20 мин. Диаметр пучка на
мишени при угле поворота мишени β = 0° (ми-
шень перпендикулярна пучку) равнялся 6 мм.
Выделяемая пучком мощность на мишени в пе-
риод проведения исследований не превышала
10 Вт. Измерение мощности пучка, выделяемой
на мишени, позволило оценить температуру ми-
шеней для каждого измерения. В результате рас-
четов в программе ANSYS [22] с учетом использу-
емой в эксперименте конструкции и конструкци-
онных материалов калориметрической ячейки, в
которую устанавливали мишени, было показано,
что температура алмазной мишени при измене-
нии мощности пучка от 5 до 10 Вт меняется от 30
до 38°С, а температура мишени из Ti – от 98 до
173°С.

Выход нейтронов DD-реакции (1) определяли
по формуле YDD = nn/(IDS), где nn – поток нейтро-
нов от мишени в 4π ср, ID – средний ток ионов D+

(в ион/с), S – площадь мишени под пучком, β –
угол падения пучка на мишень. Для удобства рас-
четов и сравнения при β = 0° было принято S = 1.
Поток нейтронов от мишени в 4π ср определяли
по формуле nn = (nfg – nbg)/εn, где nfg и nbg – сред-
ний счет нейтронного детектора в рабочем и
фоновом сеансе соответственно, εn – эффектив-
ность нейтронного детектора.

Выход протонов за один сеанс определяли по
формуле Yp = Np/(IDtεpS), где Np – число событий
под протонным пиком, t – время измерения, εp –
эффективность алмазного детектора, S – пло-
щадь мишени под пучком. Для удобства расчетов,
как и ранее, при β = 0° было принято S = 1. Изме-
рения показали, что фоновый счет протонов ра-
вен нулю.

Рис. 1. Схема эксперимента: 1 – мишень на держате-
ле, охлаждаемом водой; 2 и 3 – нейтронные детекто-
ры на основе 12 3Не-счетчиков, 4 и 5 – радиаторы из
оргстекла толщиной 7 и 10 см соответственно; 6 –
сцинтилляционный детектор нейтронов; 7 – алмаз-
ный детектор заряженных частиц; 8 – ионный пучок.
Расстояния от мишени до детекторов R1 = 100, R2 =
= 45, R3 = 40 см.
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Рис. 2. Зависимость выхода DD-нейтронов от угла
поворота мишени из Ti, измеренная с помощью де-
тектора на основе 3Не-счетчиков вдоль направления
пучка (j) и перпендикулярно направлению пучка (d)
и с помощью сцинтилляционного детектора перпен-
дикулярно пучку (m). Энергия и ток пучка составляли
25 кэВ, 210 мкА (а); 30 кэВ, 220 мкА (б); 35 кэВ,
280 мкА (в). Угол β = 0° соответствует положению ми-
шени перпендикулярно направлению пучка дейтронов.
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Выход нейтронов по сцинтилляционному де-
тектору определяли с учетом его эффективности
регистрации DD-нейтронов по процедуре анало-
гичной детектору с 3Не-счетчиком.

Расположение детекторов позволяло измерять
выход нейтронов в направлениях вдоль пучка и
поперек пучка и сравнивать их.

Детектирование протонов DD-реакции:
(2)

осуществляли с помощью алмазного детектора,
расположенного на поворотном устройстве на
расстоянии 4.5 см от мишени, под углом 45° к на-
правлению пучка ионов.

Измерение при каждом выбранном ускоряю-
щем напряжении и угле поворота мишени начи-
налось спустя некоторое время (в зависимости от
энергии пучка) после включения пучка, по дости-
жении равномерного насыщения поверхности
мишени дейтерием. Тогда счет детекторов стаби-
лизировался и зависел только от тока пучка. Из-
мерения выделяемой мощности и расчеты темпе-
ратуры мишени позволяют предполагать, что
концентрация дейтерия в поверхностном слое
мишени при определенной энергии ионов после
достижения насыщения менялась незначительно
и эти изменения не оказывали большого влияния
на изменения выхода продуктов DD-реакции.

РЕЗУЛЬТАТЫ ЭКСПЕРИМЕНТА
И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

Для проверки влияния каналирования ионов
дейтерия на протекание DD-реакции были про-
ведены измерения зависимости выхода DD-ней-
тронов из мишеней Ti и CVD-алмаза от угла пово-
рота мишени.

На рис. 2 приведены зависимости выхода ней-
тронов от угла поворота Ti мишени при энергии
ионов 25, 30 и 35 кэВ. Для титановой мишени вы-
ход нейтронов почти не зависит от угла поворота
мишени.

На рис. 3 приведены зависимости выхода ней-
тронов от угла поворота мишени CVD-алмаза при
энергии ионов 25, 30 и 35 кэВ. При энергии
25 кэВ (рис. 3а) зависимость выхода нейтронов от
угла поворота мишени сильная. Это можно объ-
яснить каналированием ионов дейтерия в тексту-
рированной мишени. Также обнаружена анизо-
тропия выхода нейтронов вдоль и поперек на-
правления пучка (особенно при нормальном
падении пучка). Возможно, это объясняется ка-
налированием нейтронов – продуктов DD-реак-
ции – в CVD-алмазе. При энергии ионов пучка
30 кэВ (рис. 3б) эта зависимость от угла менее вы-
ражена.

С ростом энергии дейтронов до 35 кэВ зависи-
мость выхода нейтронов от угла β в диапазоне 0°–

+ → +D D (3 МэВ) (1 МэВ),р Т
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15° пропала, но анизотропия выхода нейтронов
вдоль и поперек направления пучка от угла пово-
рота мишени сохранилась (рис. 3в).

На рис. 4 показаны зависимости выхода ней-
тронов и протонов, измеренных сцинтилляцион-
ным и алмазным детекторами соответственно, от
угла поворота мишени CVD-алмаза при энергии
ионов 25 кэВ и токе пучка 20 мкА. Видна четкая
зависимость выхода продуктов DD-реакции от
угла поворота мишени.

Такие эффекты анизотропии выхода нейтро-
нов и его зависимость от угла поворота мишени в
случае поликристаллического текстурированного
CVD-алмаза можно объяснить его структурой.
Структура CVD-алмаза существенно неоднород-
на и анизотропна. На рис. 5 приведены изображе-
ние поверхности скола CVD-алмаза в электронном
микроскопе QUANTA 650 FEG (рис. 5а) и изобра-
жение ростовой поверхности образца CVD-алма-
за, полученное с помощью оптического микро-
скопа Nikon Eclipse L200N (рис. 5б). Кристаллиты
CVD-алмаза растут в виде колонн, ориентиро-
ванных перпендикулярно поверхности алмазной
пленки, причем с увеличением толщины пленки
поперечный размер колонн увеличивается. Раз-
мер кристаллитов возрастает от ∼1 мкм в сильно
дефектном слое вблизи подложки до десятков и
до сотен мкм на противоположной, более совер-
шенной, ростовой стороне (которая обращена к
пучку). Кроме того, на ростовой поверхности все
кристаллы имеют четкую текстуру с ориентацией

Рис. 3. Зависимость выхода DD-нейтронов от угла
поворота мишени из CVD-алмаза, измеренная с по-
мощью детектора на основе 3Не-счетчиков вдоль на-
правления пучка (j) и перпендикулярно направле-
нию пучка (d) и с помощью сцинтилляционного де-
тектора перпендикулярно пучку (m). Энергия и ток
пучка составляли 25 кэВ, 60 мкА(а); 30 кэВ, 70 мкА
(б); 35 кэВ, 100 мкА (в). Угол β = 0° соответствует по-
ложению мишени перпендикулярно направлению
пучка дейтронов.
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Рис. 4. Зависимость выхода нейтронов и протонов
DD-реакции от угла поворота мишени CVD-алмаза,
измеренная с помощью сцинтилляционного детекто-
ра перпендикулярно пучку (j) и с помощью алмазно-
го детектора в направлении, противоположном пучку
(d). Энергия и ток пучка составляли 25 кэВ и 20 мкА
соответственно. Угол β = 0° соответствует положе-
нию мишени перпендикулярно направлению пучка
дейтронов.
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зерен (100). Часть ионов дейтерия при нормаль-
ном падении, попадая в каналы на мишени (в гра-
ницах зерен и в самих зернах), имеют пробеги
значительно больше, чем при других углах. Это
приводит к большей вероятности протекания
DD-реакции и большему выходу нейтронов. Та-
ким образом, при повороте мишени выход ней-
тронов постепенно падает. Кроме того, сами ней-
троны могут попадать в многочисленные каналы
CVD-алмаза и, многократно рассеиваясь, двига-
ются в направлении, задаваемом структурой ми-
шени (преимущественный выход вдоль пучка
дейтронов). Это может объяснить анизотропию
выхода нейтронов вдоль и поперек направления
пучка. С ростом энергии дейтронов характер за-
висимости выхода нейтронов от угла поворота
мишени становится менее выраженным, что, воз-
можно, связано с постепенной деградацией (рас-
пылением и аморфизацией) поверхности CVD-
алмаза.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Измерения выхода продуктов DD-реакции,

проведенных независимыми методами – 3Не-
счетчиками и сцинтилляционным детектором –
показали зависимость попавшего на детектор по-
тока нейтронов от ориентации мишени из тексту-
рированного CVD-алмаза в пучке ионов дейтерия.
Для изотропных образцов Ti подобные эффекты
не наблюдали. Возможное объяснение эффекта –
это каналирование ионов дейтерия и нейтронов в
каналах текстурированного CVD-алмаза.
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Investigation of the Dependence of the Yield of Neutrons and Protons of the DD 
Reaction from Ti and CVD Diamond on the Target Rotation Angle

M. A. Negodaev1, A. S. Rusetskii1, *, K. V. Shpakov1, A. F. Popovich1, V. I. Tsekhosh1, V. N. Amosov2, 
N. B. Rodionov2, K. K. Artemev2, S. A. Meshaninov2, D. A. Skopintsev2

1P.N. Lebedev Physical Institute, RAS, Moscow, 119991 Russia
2Insitution “Project Center ITER”, Private Institution of the State Atomic Energy Corporation Rosatom, Moscow, 123182 Russia

*e-mail: ruseckijas@lebedev.ru

At the HELIS ion accelerator, the dependence of the yield of nuclear DD reaction products (neutrons and
protons) on the angle of rotation of a Ti and CVD diamond target relative to the axis of the D+ ion beam at
energies E ≤ 35 keV was studied. Neutron detection was carried out by two independent methods: proportion-
al counters filled with 3He and a scintillation detector with a stilbene crystal. Protons were detected using a
diamond detector. The detectors were located on the side and behind the target. The CVD diamond target
had a polycrystalline structure and texture with (100) grain orientation. The crystal structure of the titanium
target was homogeneous and isotropic. The measurements showed the dependence of the neutron f lux re-
corded by the detectors located on the side and behind the target on the orientation of the target made of tex-
tured CVD diamond in the deuterium ion beam at energies of 25 and 30 keV. The proton yield from the CVD
diamond target showed a dependence on the target rotation angle at an energy of 25 keV. For the Ti target, no
such effects were observed. The orientational dependence in the yield of neutrons and protons from textured
diamond is explained by the effect of channeling deuterium ions in its structure.

Keywords: yield of DD reaction, interaction of neutrons with matter, ion accelerator, neutron detector, CVD
diamond.
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Исследовано влияние низкоэнергетической ионной бомбардировки на текстуру и структуру пленки
Pt толщиной 80 нм, осажденную при комнатной температуре. Обработку проводили в индуктивно
связанной плазме Ar при подаче на образцы отрицательного напряжения 45–125 В и плотности
ионного тока 3.3 мА/см2. В результате серии обработок при каждом напряжении пленка утонялась,
после каждой обработки ее структурные параметры определяли с помощью рентгеновской дифрак-
ции и сравнивали с параметрами пленок Pt толщиной 20–60 нм, осажденных в тех же условиях. Об-
работка при 75–125 В приводит к уменьшению среднего размера областей когерентного рассеяния
на 10–25%, в режиме 45 В такое уменьшение не наблюдается. Результаты объяснены образованием
и накоплением радиационных дефектов, скорость их образования меньше при напряжении 45 В.
Распыление пленки во всех режимах не ухудшает остроты текстуры пленки.

Ключевые слова: тонкие пленки, платина, магнетронное распыление, ионная бомбардировка, ин-
дуктивно-связанная плазма, область когерентного рассеяния, кристаллическая текстура, кристал-
лическая фаза, рентгеновская дифракция, кривая качания.
DOI: 10.31857/S1028096023020097, EDN: DSNSPK

ВВЕДЕНИЕ
Известно, что бомбардировка ионами инерт-

ных газов меняет кристаллическую текстуру [1–7],
распределение размеров зерен [8–17] металличе-
ских пленок, а также напряжения в них [18–20].
Большинство работ посвящено исследованию вли-
яния бомбардировки ионами с энергией более 0.5–
1 кэВ, воздействие ионов с меньшей энергией
изучено слабо. Вместе с тем ионную бомбарди-
ровку с энергией десятки–сотни электронвольт
используют при осаждении пленок для управле-
ния их структурой и текстурой [21]. Кроме того,
в [22, 23] было показано, что низкоэнергетиче-
ская ионная бомбардировка позволяет существен-
но менять механические напряжения в тонких
пленках.

Поликристаллические пленки Pt являются под-
ходящим модельным объектом для исследования
влияния ионной бомбардировки на структуру и
текстуру пленок металлов в силу химической инерт-
ности и высокой температуры плавления Pt. Кро-
ме того, пленки Pt применяют в качестве тыльно-

го электрода в приборах с пленками перовскито-
подобных сегнетоэлектриков [24, 25] и ZnO [26].
Обычно Pt в данных системах имеет аксиальную
текстуру [111], характеристики которой определя-
ют свойства пленок, осаждаемых на Pt. Таким об-
разом, актуален поиск методов управления пара-
метрами текстуры пленок Pt, в том числе с помо-
щью ионной бомбардировки.

В настоящей работе исследовано воздействие
бомбардировки ионами Ar на структуру и тексту-
ру тонкой поликристаллической пленки Pt. Ион-
ную бомбардировку осуществляли в аргоновой
плазме высокочастотного (ВЧ) индукционного
разряда при подаче на образцы ВЧ-смещения
разной мощности [27]. На образцах возникал по-
стоянный отрицательный потенциал 45–125 В,
а плотность ионного тока была равна 3.3 мА/см2.
Ионная бомбардировка в данных условиях при-
водит к быстрому распылению материала. Струк-
турные параметры пленки изменяются как в ре-
зультате непосредственно ионной бомбардиров-
ки, так и в результате утонения пленки, так как

УДК 533.924:538.975
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эти параметры неоднородно распределены по
глубине [28, 29]. В работе использован метод,
позволяющий выделить воздействие ионной
бомбардировки, который основан на предполо-
жении о неподвижности межзеренных границ в
процессе осаждения пленки. Известно, что при
осаждении пленок ГЦК-металлов межзеренные
границы неподвижны при гомологической тем-
пературе ниже 0.2–0.25 [30]. Таким образом, при
осаждении пленки Pt при комнатной температуре
(что соответствует гомологической температуре
Pt 0.15) можно предположить, что межзеренные
границы неподвижны. Если в одинаковых усло-
виях при комнатной температуре провести оса-
ждение серии пленок Pt разной толщины h1 < h2 <
< … < hN, то можно утверждать, что распределе-
ния структурных и текстурных параметров по
глубине пленки меньшей толщины hi будут таки-
ми же, как в нижнем слое толщиной hi пленки
большей толщины hj. Сравнивая результаты из-
мерений структурных параметров пленок разных
толщин с параметрами пленки hN, подвергнутой
серии ионных бомбардировок, при которых про-
исходит утонение пленки, можно определить ха-
рактер и степень воздействия ионной бомбарди-
ровки.

ЭКСПЕРИМЕНТ

Пленки Pt толщиной 20, 40, 60, 80 нм осаждали
на окисленную пластину Si(100) методом магне-
тронного распыления. Осаждение проводили в
установке Alcatel SCR 651 Tetra при комнатной
температуре с плавающим потенциалом на под-
ложке. Давление Ar во время осаждения состав-
ляло 0.2 Па, ВЧ-мощность на мишени 400 Вт,
скорость осаждения 30 нм/мин, расстояние меж-
ду мишенью и подложкой 100 мм. После осажде-
ния пленки толщиной 80 нм подвергались ионно-
плазменной обработке в аргоновой плазме в ре-
акторе индукционного ВЧ-разряда, подробно
описанном в [27]. Ионно-плазменную обработку
проводили при давлении Ar 0.08 Па при темпера-
туре образцов не более 45°C и плотности ионного
тока 3.3 мА/см2. Температуру образцов измеряли
с помощью термометра AZ8803 с термопарой хро-
мель-алюмель сразу после извлечения их из реак-
тора. Охлаждение образцов было достигнуто пу-
тем приклеивания их вакуумной смазкой (high
vacuum grease, Dow Corning) к охлаждаемому во-
дой держателю. Ионная бомбардировка происхо-
дила в результате подачи на образец ВЧ-напряже-
ния, что приводило к появлению на нем постоян-
ного отрицательного потенциала. Один и тот же
образец подвергался серии из четырех–шести
ионно-плазменных обработок при одном и том
же напряжении на нем. Серии ионно-плазмен-
ных обработок проводили при напряжении 45, 75

и 125 В. В результате каждой обработки удалялся
приповерхностный слой пленки толщиной 10–
20 нм. До и после каждой обработки измеряли h,
а также проводили рентгеноструктурные изме-
рения.

Толщину пленок до и после ионно-плазмен-
ной обработки измеряли с помощью рентгенов-
ской энергодисперсионной спектроскопии по
методике [31]. С помощью приставки INCAx-act
(Oxford Instruments) к растровому электронному
микроскопу (РЭМ) Supra-40 (Carl Zeiss) при
ускоряющих напряжениях 11 и 20 кВ получали
энергодисперсионные спектры (EDS) исходных
пленок толщиной hi = 20, 40, 60, 80 нм, а также
калибровочного образца – пленки Pt толщиной
100 нм, осажденной в тех же условиях, что и ис-
следуемые пленки. Измеряли интенсивности Mα-
линии Pt (~2.06 кэВ), IEDS(hi) и IEDS(100 нм) соот-
ветственно. Далее строили калибровочную кри-
вую – зависимость IEDS(hi)/IEDS(100 нм) от hi,
которую аппроксимировали кусочно-линейной
функцией. Толщины исходных пленок были из-
мерены по РЭМ-изображениям сколов соответ-
ствующих образцов. В тех же условиях получали
спектры исследуемого (толщиной h нм) и калиб-
ровочного образцов. Толщину пленки находили с
помощью калибровочной кривой по величине
IEDS(h нм)/IEDS(100 нм). Наличие в спектрах ин-
тенсивных пиков Si и O при 11 и 20 кВ свидетель-
ствует о том, что при съемке спектра глубина воз-
буждения превышала толщину пленки. Таким
образом, условия съемки спектров позволяют из-
мерять h. Полученные результаты были одинако-
выми для обоих ускоряющих напряжений.

Съемку дифрактограмм в режиме θ–2θ-скани-
рования проводили с помощью дифрактометра
ARL X'tra (Thermo Fisher Scientific) с шагом 0.02°,
скорость сканирования составляла 0.15 град/мин.
Использовали рентгеновскую трубку с медным
анодом. Линию CuKβ устраняли, выбирая порог
дискриминатора амплитуды импульсов, посту-
пающих с детектора. Профили дифракционных
максимумов исходно представляли собой сумму
компонент CuKα1 и CuKα2, CuKα2-компоненту
удаляли методом Речингера. Средний размер об-
ластей когерентного рассеяния (ОКР) D и вели-
чину микродеформаций определяли с помощью
анализа профиля дифракционного максимума
Pt 111 методом аппроксимаций [32, 33]. Аппарат-
ную функцию определяли методом аппроксима-
ции профилей дифракционных максимумов эта-
лона NIST SRM 1976a.

Съемку дифрактограмм, полюсных фигур Pt{111}
и Pt{200} а также кривых качания отражений
111 Pt проводили с помощью дифрактометра
ДРОН-3М с шагом по ω 0.05°. С помощью кри-
вых качания оценивали остроту текстуры пленок,
а также относительную долю кристаллической
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фазы δ. В качестве количественной меры остроты
текстуры принято использовать полуширину
кривой качания ∆ω. Доля кристаллической фазы
есть отношение количества этой фазы к общему
количеству материала в образце. Существует ряд
трудностей при определении δ в пленках. Мето-
дики измерения δ, основанные на определении
размеров зерен [34, 35] и модуля Юнга [36], при-
менимы только к материалам с равноосными зер-
нами, в то время как пленки часто состоят из
столбчатых зерен. В рентгеновской дифрактомет-
рии δ часто определяют, как отношение интен-
сивностей дифракционных пиков исследуемого
образца и эталона из того же материала с извест-
ным значением δ [37]. Подобный эталон можно
получить не всегда, поэтому таким методом часто
определяют значения δ относительно одного из
образцов, для которого δ принимают равным еди-
нице [38–40], однако при этом пренебрегают раз-
личием в остроте текстур разных образцов. Это
различие учитывает предложенная в [41] методи-
ка определения относительных значений δ для
пленок с аксиальной текстурой [hkl] с помощью
кривых качания. Методика предусматривает сум-
мирование интенсивности излучения, дифраги-
рованного на зернах различной ориентации [hkl]
относительно нормали к поверхности. Однако
данная методика может быть применена к плен-
кам, содержащим только одну кристаллическую
фазу. Учитывая неоднородность распределения
структурных параметров пленки по ее глубине t,
правильно характеризовать пленку зависимостя-
ми ∆ω(t) и δ(t). Однако получить такие распреде-
ления с помощью рентгеновской дифрактомет-
рии затруднительно, поэтому при расчетах прене-
брегали зависимостью ∆ω и δ от t и, таким
образом, вычисляли эффективные значения ∆ωeff
и δeff. Параметр ∆ωeff определяли, как полушири-
ну кривой качания 111 Pt с учетом фона, поглоще-
ния рентгеновского излучения в пленке и изме-
нения облучаемого объема в процессе съемки
кривой качания. Параметр δeff находили как
Δeff/Δeff max – отношение количества кристалличе-
ской фазы Δeff к количеству такой фазы в образце
сравнения Δeff max. Параметры Δeff и Δeff max опреде-
ляли с помощью интегрирования кривой качания
с учетом тех же поправок, что и при вычислении
∆ωeff [41]:

(1)

где β – ширина дифракционного пика 111 пленки
толщиной h, θ111 – угол дифракции, при котором
наблюдается максимум 111, при съемке кривой
качания детектор установлен в положение θ111,

( ) ( ) ( )
( )

θ ω − ω
Δ = β ×

− −
ω× θ − ω ω


2

RC RCbg
eff

0

111
0

, ,
1 exp

sin sin ,

I h I h
h

h L

d
I SL

ω – угол качания образца, при съемке кривой ка-
чания ω меняется в пределах от нуля до 2θ, I0 –
интенсивность падающего на образец излучения,
S – площадь поперечного сечения пучка перед
образцом, IRC – кривая качания пленки толщи-
ной h, IRCbg – фон, съемку фона проводили при
установке детектора на угол 2θ111 + 3°, 1/L =

 μ – коэффициент по-
глощения рентгеновского излучения.

С помощью полюсных фигур было найдено,
что исходные пленки обладают аксиальной тек-
стурой [111], также был определен угол отклоне-
ния оси текстуры от нормали к поверхности
пленки. Во всех случаях данный угол не превы-
шал 2°.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
На рис. 1 представлены дифрактограммы плен-

ки Pt, исходной и подвергнутой серии ионно-
плазменных обработок при напряжении на плен-
ке 75 В. На дифрактограммах присутствуют толь-
ко пики Si 200 при 2θ ~ 33° и Pt 111 при 2θ ~ 39.7°.
Таким образом, исходная пленка характеризуется
текстурой [111], которая сохраняется в результате
ионно-плазменной обработки. Серии обработок
при 45 и 125 В также не меняют текстуру [111].

На рис. 2 представлены зависимости D от h для
исходных пленок Pt с h = 20–80 нм, а также для
исходной пленки Pt толщиной 80 нм, подвергну-
той серии ионно-плазменных обработок при 45,
75 и 125 В. Серии при 75 и 125 В были проведены
дважды на пленках, осажденных в одном процес-
се, результаты повторных экспериментов приве-
дены на рис. 2г, д. Для исходных пленок характе-

( )= μ ω + μ ω − θ111sin sin 2 ,

Рис. 1. Дифрактограмма образца с пленкой Pt толщи-
ной 80 нм исходной (1), а также после одной (2), двух
(3), трех (4) и четырех (5) ионно-плазменных обрабо-
ток при напряжении на образце 75 В.
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рен сублинейный рост D с h. Данный результат
согласуется с зависимостями размера зерна от h
тонких пленок Pt, найденными в [42]. Независимо
от режима ионно-плазменной обработки (ИПО)
размер ОКР DИПО превышает размер ОКР исход-
ных пленок равной толщины (Dисх) при h > 30–40 нм,
разница составляет 10–20%. При меньших h на-
блюдается DИПО ≤ Dисх, различие при этом также
составляет 10–25%. Исключением является ре-
жим при 45 В, когда DИПО > Dисх во всем диапазоне
h. Результат DИПО > Dисх для распыления припо-
верхностных областей пленки толщиной 80 нм
может иметь два объяснения. Если придержи-
ваться допущения о неподвижности межзерен-
ных границ при осаждении, то данный результат
можно объяснить увеличением размеров ОКР
под действием ионной бомбардировки. Авторами
не найдено данных об аналогичных экспери-
ментах в литературе, однако известно, что оса-
ждение, сопровождающееся ионной бомбарди-
ровкой растущей пленки, при энергии ионов, не
превышающих определенное значение, улучшает
ее структуру [21], что объясняется повышением
подвижности адатомов. В частности, в [21] было
найдено, что при ионно-ассистированном оса-
ждении пленки Ni напряжение на подложке 30–
60 В приводит к большим D по сравнению с режи-
мами 0 В, а также 90–180 В. С другой стороны,
результат DИПО > Dисх может свидетельствовать о
росте ОКР в процессе осаждения в результате
движения, по крайней мере, малоугловых границ
зерен. Однако одним лишь ростом ОКР при оса-
ждении нельзя объяснить результат DИПО ≤ Dисх,
полученный для толщин пленок менее 30–40 нм.
Уменьшение размеров ОКР для финальных цик-
лов серии ионно-плазменной обработки при 75 и
125 эВ может быть объяснено образованием ради-
ационных дефектов, как это было сделано в [43, 44]
для объяснения появления зерен размером 10 нм
в результате низкоэнергетической бомбардиров-
ки ионами Ar кристалла Ag. Похожий эффект на-
блюдался и при ионно-ассистированном осажде-
нии пленки Ni, когда приложение к подложке
смещения более 50 В привело к уменьшению D [21].
Также в [45] было найдено, что в пленке Pt, оса-
жденной с использованием бомбардировки иона-
ми Ar с энергией 150 эВ, параметр D на ~15%
меньше по сравнению с пленкой, полученной без
ионной бомбардировки. Таким образом, можно
утверждать, что ионно-плазменная обработка в
режимах 75–125 В приводит к незначительному
уменьшению размеров ОКР, которое на началь-
ных стадиях распыления не наблюдается из-за
роста ОКР на 10–20% при осаждении, но наблю-
дается при продолжительной ионной бомбарди-
ровке, вероятно, из-за накопления радиацион-
ных дефектов. Данный эффект не наблюдается в
режиме 45 В, вероятно, из-за более низкой скоро-

сти дефектообразования. Сделанное выше пред-
положение о росте ОКР в результате ионной бом-
бардировки, таким образом, не находит подтвер-
ждения, по крайней мере для режимов 75 и 125 В.
Для режима 45 В рост ОКР нельзя исключать, од-
нако в данном режиме его невозможно отделить
от увеличения при осаждении. Сам же рост ОКР
произошел, вероятно, из-за некоторого нагрева
пленки в процессе осаждения.

С помощью полюсных фигур Pt{111} и Pt{200}
было найдено, что в результате ионно-плазмен-
ной обработки тип и угол наклона текстуры не из-
меняются. На рис. 3 и 4 приведены зависимости
∆ωeff(h) и δeff(h) для исходных пленок, а также для
обработанных в разных режимах пленок толщи-
ной 80 нм. На рис. 3 видно, что при h > 30–40 нм
зависимости ∆ωeff(h) исходной и подвергнутой
распылению пленки в пределах погрешности сов-
падают. Однако при h < 30 нм в случае пленки,
подвергнутой обработке, наблюдается некоторое
уменьшение ∆ωeff (~1°). Такой же результат на-
блюдается и в повторных экспериментах при 75 и
125 В (на рис. 3 не показаны), его можно объяс-
нить следующим образом. Из приведенных выше
зависимостей D(h) был сделан вывод о росте ОКР
в процессе осаждения. Термический рост зерен
принято разделять на нормальный, обусловлен-
ный минимизацией энергии межзеренных гра-
ниц, и аномальный, обусловленный минимиза-
цией поверхностной энергии [30]. Известно также,
что текстура пленок, осаждаемых на неориенти-
рующие подложки, обычно определяется мини-
мумом поверхностной энергии. В результате
пленки, например ГЦК-металлов приобретают
текстуру [111]. Таким образом, аномальный рост
приводит к улучшению такой текстуры. Термиче-
ский аномальный рост наблюдался в пленках Pt [33],
поэтому можно объяснить наблюдаемое отклоне-
ние кривой ∆ωeff(h), полученной при распылении
пленок толщиной 80 нм, от кривой исходных пле-
нок ростом, произошедшим при осаждении. Од-
нако данный результат находится в противоречии
с упомянутым выше уменьшением размеров ОКР
при финальных циклах ионно-плазменной обра-
ботки в режимах 75 и 125 В, так как уменьшение
размеров ОКР подразумевает образование новых
межзеренных границ, что означает усиление ра-
зориентации. Это противоречие нельзя объяс-
нить тем, что вносимая ионной бомбардировкой
разориентация не полностью компенсирует улуч-
шение текстуры, происходящее за счет роста
ОКР. В режиме распыления 45 В происходит уве-
личение ОКР при толщинах h < 30 нм, а в режи-
мах 75 и 125 В, наоборот, уменьшение, однако это
различие никак не отражается на наблюдаемом
отклонении ∆ωeff, которое во всех экспериментах
примерно одинаково и равно ~1° при h < 30 нм.
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Наблюдаемое противоречие пока не находит объ-
яснения.

На рис. 4 видно, что значения δeff для пленки,
подвергнутой распылению (δeffИПО), и для исход-
ных пленок (δeffисх) различаются независимо от
режима не более чем на 15%, кроме режима 125 В,
где различие при малых h достигает 25%. Для режи-
ма 45 В во всем диапазоне толщин δeffИПО > δeffисх,

что коррелирует с зависимостью D(h). В двух се-
риях распылений, проведенных в режимах 75 и
125 В (рис. 4в, д), также наблюдается корреляция с
D(h), а именно при h ~30 нм размер ОКР и δeffИПО
для пленки, подвергнутой распылению, стано-
вятся меньше, чем D и δeffисх для исходной пленки
такой же толщины. Сам факт корреляции объяс-
няется тем, что при уменьшении D из-за увеличе-
ния суммарного объема границ зерен уменьшает-

Рис. 2. Зависимость среднего размера ОКР D(h) в исходной пленке Pt (1) и пленке Pt толщиной 80 нм, подвергнутой
серии ионно-плазменных обработок (2) при напряжении на образце: 45 (а); 75 (б, г); 125 В (в, д). Результаты (г) и (д)
получены при повторении экспериментов (б) и (в) соответственно с другими исходными образцами, полученными в
одном и том же процессе.
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Рис. 3. Зависимость полуширины кривой качания 111 Pt ∆ωeff(h) для исходных пленок Pt (закрашенные символы) и
пленки Pt толщиной 80 нм, подвергнутой серии ионно-плазменных обработок (пустые символы) при напряжении на
образце: 45 (а); 75 (б); 125 В (в). Линия – аппроксимация зависимости ∆ωeff (h) экспонентой для исходных пленок.

20 40 60 80

��
eff

, г
ра

д

10

12

14

16

(a)

20 40 60 80

(б)

20 40 60 80

(в)

h, нмh, нм h, нм

��
eff

, г
ра

д

��
eff

, г
ра

д



14

ПОВЕРХНОСТЬ. РЕНТГЕНОВСКИЕ, СИНХРОТРОННЫЕ И НЕЙТРОННЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ  № 2  2023

СЕЛЮКОВ и др.

ся и δeff. Из-за наблюдаемой корреляции полу-
ченные зависимости δeff(h) могут быть объяснены
аналогично зависимостям D(h).

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Сравнение зависимостей размеров ОКР от

толщины исходной и подвергнутой распылению
пленок Pt показало, что в использованном режи-
ме при осаждении пленки толщиной 80 нм про-
исходит рост размеров ОКР на 10–20%. Данный
результат затрудняет определение воздействия
ионной бомбардировки на текстуру и микро-
структуру Pt. Однако было показано, что распы-
ление более 50–60% толщины пленки в режимах
со смещением на пленке 75–125 В приводит к
уменьшению ОКР на 10–25%, а также δ по срав-
нению с исходной пленкой, тогда как распыление
в режиме 45 В такого результата не дает. Умень-
шение ОКР и δeff было объяснено накоплением
радиационных дефектов. Распыление во всех ре-
жимах не ухудшает остроту текстуры пленки.
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Influence of Low-Energy Ion Bombardment on the Texture 
and Microstructure of Pt Films

R. V. Selyukov1, *, V. V. Naumov1, M. O. Izyumov1, S. V. Vasilev1, L. A. Mazaletskiy2

1Valiev Institute of Physics and Technology RAS, Yaroslavl Branch, Yaroslavl, 150007 Russia
2P.G. Demidov Yaroslavl State University, Yaroslavl, 150003 Russia
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The influence of low-energy ion bombardment on the texture and microstructure of an 80-nm-thick Pt film
deposited at room temperature was investigated. The treatment was carried out in inductively coupled Ar
plasma with a negative bias of 45–125 V applied to the specimens and an ion current density of 3.3 mA/cm2.
As a result of a series of treatments at each bias, the film was thinned; after each treatment, its structural pa-
rameters were determined using X-ray diffraction and compared with those of Pt films 20–60 nm thick de-
posited under the same conditions. Treatment at 75–125 V led to a decrease in the average size of coherent
scattering regions by 10–25%; in the 45 V mode, such a decrease was not observed. These results were ex-
plained by the formation and accumulation of radiation defects, the rate of their generation was lower at bias
of 45 V. Film sputtering in all modes did not worsen the sharpness of the film texture.

Keywords: thin films, platinum, magnetron sputtering, ion bombardment, inductively-coupled plasma, co-
herent scattering region, crystal texture, crystal phase, X-ray diffraction, rocking curve.
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Методы растровой электронной, атомно-силовой и магнитно-силовой микроскопии совместно с
измерениями магнитных характеристик до и после воздействия импульсами слабого магнитного
поля (10–100 кА/м) низкой частоты (10–20 Гц) использованы для изучения особенностей состоя-
ния поверхности, определяющих доменную структуру, магнитные свойства и магнитные потери
при перемагничивании ленточных аморфных сплавов Fe(Ni, Cu)(SiB), полученных методом сверх-
быстрого охлаждения при распылении расплава на вращающемся барабане. Исследованы обе по-
верхности фольг. Поверхности образцов, прилегавшие к медному барабану, имели неоднородную,
характерную для всех быстрозакаленных образцов структуру. Другие стороны фольг были более
ровными, отчего они выглядели блестящими. При изучении поверхностей фольг методом атомно-
силовой микроскопии после их магнито-импульсной обработки изменений характера структуры
поверхности не обнаружено. Изменения зарегистрированы на снимках блестящей стороны образ-
цов, полученных методом магнитно-силовой микроскопии. До магнито-импульсной обработки до-
менной структуры в образцах не наблюдали. После магнито-импульсной обработки на дефектах
структуры обнаружены полосовые домены шириной 0.6–0.8 нм и замыкающие домены шириной от
1.0 до 1.6 нм, а в некоторых областях поверхности наряду с этим был обнаружен слабый магнитный
контраст в виде крупных и мелких доменов формы, близкой к треугольной. Установлено, что поте-
ри на перемагничивание в большой степени связаны с потерями, обусловленными вихревыми то-
ками, и связаны с шириной доменов (около 1.5 нм), которая зависит от режимов магнито-импульс-
ной обработки незначительно. Полученные результаты исследований могут быть использованы для
уточнения методики снятия напряжений, возникающих в процессе изготовления аморфных лент.

Ключевые слова: аморфные сплавы, магнитные домены, поверхность, растровая электронная, атом-
но-силовая и магнитно-силовая микроскопия.
DOI: 10.31857/S1028096023020103, EDN: DSUDDZ

ВВЕДЕНИЕ
Качество цифровых высокочастотных транс-

форматоров обеспечивается уровнем электромаг-
нитных свойств ленточных аморфных сплавов,
используемых при изготовлении магнитопроводов.
Одним из таких сплавов является Fe(Ni, Cu)(SiB).
Среди свойств таких сплавов особое место зани-
мают коэрцитивная сила, магнитострикция, маг-
нитные потери, которые лимитируются химиче-

ским составом сплава, состоянием поверхности,
особенностями ближнего порядка. Использова-
ние только традиционных металлургических
способов для управления этими свойствами за-
труднено вследствие высокой степени неопреде-
ленности влияния состава аморфного сплава и
технологических параметров на магнитостати-
ческую энергию дефектов, реальную магнитную
структуру поверхности ленточных образцов [1–3].

УДК 537.63:53.09853.043
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Такие факторы оказывают существенное влияние
на процессы перемагничивания и, как следствие,
на магнитные потери в сердечниках, включаю-
щие гистерезисные и более значительные вихре-
вые потери.

Перспективным способом контролируемого из-
менения вихревых потерь магнитных аморфных
сплавов является управление динамикой магнит-
ных доменов. Скорость перемещения доменной
стенки при перемагничивании образца связана
с электродвижущей силой, возникающей на его
локальном участке, она ограничивает вихревые
потери. В свою очередь, эта скорость связана с
шириной доменов, которая определяется кон-
стантой анизотропии, намагниченностью насы-
щения сплава, внутренними напряжениями, вы-
званными специфическим состоянием поверхности
фольг [4–7]. Состояние сплава связано с особен-
ностями его локальной структуры и, прежде всего,
с наличием частично кристаллизованных и нано-
кристаллических участков поверхности, обеспе-
чивающих заметные внутренние напряжения, а
также участков с пониженным электрическим
сопротивлением. Cнижение напряжений, опреде-
ляющих параметры доменной структуры, возмож-
но не только в результате воздействия лазерного
излучения, электронов и ионов. Модификация на-
пряженного состояния поверхности сплава воз-
можна и в результате магнито-импульсного воздей-
ствия [8–12]. Использование импульсов слабых
магнитных полей на сплавы обеспечивает прояв-
ление магнитопластического эффекта, сниже-
ние склонности сплавов к хрупкому разруше-
нию (охрупчиванию).

В силу того, что эксплуатационные характери-
стики ленточных аморфных сплавов Fe(Ni, Cu)
(SiB) во многом определяются их локальными
свойствами, изучение этих свойств и составляет
предмет рассмотрения в настоящей работе.

МЕТОДИКА

Образцы аморфной электротехнической стали
Fe(Ni, Cu)(SiB) представляли собой ленты (фоль-
ги) толщиной около 100 мкм, шириной 10 мм,
длиной 50 мм, которые были получены методом
сверхбыстрого охлаждения при распылении рас-
плава на вращающемся медном барабане. Для
их магнито-импульсной обработки использовали
импульсы магнитного поля амплитудой (5–8) ×
× 103 А/м2 длительностью 0.1–0.5 с и интервалом
между импульсами 1–2 с. Количество импульсов
составляло 10–50 [13–15].

Изучение локальных характеристик аморфной
фольги Fe(Ni, Cu)(SiB) до и после обработки сла-
быми низкочастотными (10–20 Гц) импульсами
магнитного поля проводили методами атомно-
силовой микроскопии (АСМ) [16, 17] и растровой

электронной микроскопии (РЭМ), а также мето-
дом рентгеноспектрального микроанализа [18, 19].

Предварительное состояние поверхности кон-
тролировали с помощью специально подготов-
ленного для этой цели оптического микроскопа
“МКД-Р” фирмы ЛОМО с видеокамерой, соеди-
ненной с компьютером. Были использованы
следующие объективы: “ПЛАН-АПО F = 5”,
“ЛОМО 91036” и “ЛОМО 91048”. Для сохране-
ния и обработки оптических снимков была ис-
пользована стандартная цифровая видеокамера с
приложенной к ней программой Toup View 3.7 For
Digital Camera.

Структуру и элементный состав электротехни-
ческой фольги изучали с помощью растрового
электронного микроскопа Tescan Vega II XMU с
энергодисперсионным рентгеновским спектро-
метром INCAx-sight. При исследовании тополо-
гии поверхности образцов методом РЭМ на по-
верхности фольги выбирали ровные участки для
последующих исследований их методами АСМ и
магнитно-силовой микроскопии (МСМ) [16, 17].

При использовании методов АСМ и МСМ для
сканирования выбирали гладкие участки фольги
с перепадами высот, не превышающими 4–7 нм,
что позволило методом латеральных сил визуали-
зировать особенности рельефа фольги. Исследо-
вания образцов методом МСМ проводили двух-
проходной методикой с использованием зондо-
вого микроскопа SMENA-A, платформа Solver
(NT-MDT, РФ, Зеленоград). Образцы исследова-
ли в полуконтактной моде методом фазового кон-
траста и в контактной моде методом латеральных
сил при комнатной температуре с использовани-
ем стандартных кремниевых кантилеверов HA-
NC ETALON c резонансными частотами от 110 до
235 кГц, с радиусом закругления кончика иглы
10 нм. Для МСМ-исследований были использо-
ваны кантилеверы MFM 01 с магнитным покры-
тием (Co) в режиме частот 50–85 кГц. Кантилевер
отводили от поверхности образцов на расстояния
dz = 100 нм. Размеры изучаемых областей образ-
цов составляли от 2.5 × 2.5 нм до 80.0 × 80.0 нм.

Магнитные параметры фольги измеряли по
стандартной методике на вибрационном магни-
тометре VSM250 в магнитном поле 20 кЭ.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНЫЕ РЕЗУЛЬТАТЫ
Изображения поверхности образцов, получен-

ные методом РЭМ, представлены на рис. 1 и 2,
методами АСМ и МСМ – на рис. 3 и 4.

Поверхность полученных фольг, прилегавшая
к медному барабану, имела неоднородную, харак-
терную для всех быстрозакаленных образцов,
структуру (рис. 1), вследствие чего эта поверх-
ность фольги была матовой. Были обнаружены
довольно большие (от ~15–20 до ~100 мкм) не-
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Рис. 1. Поверхность матовой стороны фольги в режимах работы РЭМ: вторичная электронная эмиссия (а) и обратно
рассеянные электроны (б).

250 мкм 250 мкм(a) (б)

Рис. 2. Поверхность блестящей стороны фольги в режимах работы РЭМ: вторичная электронная эмиссия (а) и обратно
рассеянные электроны (б).

250 мкм(a) (б) 250 мкм

Рис. 3. Поверхность блестящей (а) и матовой (б) сторон фольги, полученные методом АСМ в области сканирования
7 × 7 мкм. Шкала справа характеризует перепад высот рельефа.
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ровности ярко выраженной направленности,
обусловленные вращением барабана и характе-
ром сверхбыстрого охлаждения при распылении
расплава на вращающемся барабане. Выявлены
пористые участки различного размера – в основ-
ном менее 10 мкм, а также области скопления та-
ких пористых участков. Пористые участки и их
скопления более заметны в виде темных пятен
при регистрации сигнала РЭМ в режиме обратно
рассеянных электронов (рис. 1б). Другая стороны
фольги, блестящая на вид поверхность, имела од-
нородную структуру с меньшим количеством пор
размерами менее 10 мкм; скоплений пористых
участков здесь не обнаружено (рис. 2).

Структура блестящей и матовой поверхностей
исследованы методом АСМ (рис. 3). Блестящая
сторона имеет шероховатость около 5–10 нм. На
поверхности найдены многочисленные частицы
практически круглой формы размерами от 20 до
80 нм. Матовая сторона имеет большую шерохо-
ватость, около 40 нм, c многочисленными части-
цами размером до 200 нм. На матовой поверхно-
сти практически отсутствовали плоские участки,
что не позволило провести МСМ-исследования.
Отметим также, что изучение структуры поверх-
ности с помощью оптического микроскопа пока-
зало наличие малых структурно-упорядоченных
областей, имеющих цепочечную структуру, кото-
рая при магнито-импульсной обработке транс-
формировалась в сетчатую [12].

При изучении поверхностей фольг методом
АСМ после их магнито-импульсной обработки
изменений характера шероховатости не обнару-
жено. Изменения зарегистрированы на МСМ-
снимках блестящей стороны образцов. До магни-
то-импульсной обработки доменной структуры
не наблюдали. После магнито-импульсной обра-
ботки обнаружены полосовые домены шириной
0.6–0.8 нм и замыкающие домены на дефектах

структуры шириной от 1.0 до 1.6 нм (рис. 4а), а в
некоторых областях поверхности наряду с этим
был обнаружен слабый магнитный контраст в ви-
де крупных и мелких доменов формы, близкой к
треугольной (рис. 4б).

На рис. 5 приведены зависимость коэрцитив-
ной силы от частоты и зависимость потерь на пе-
ремагничивание аморфного сплава от индукции
магнитного поля.

ОБСУЖДЕНИЕ РЕЗУЛЬТАТОВ

В аморфных сплавах Fe(Ni, Cu)(SiB) после
магнито-импульсной обработки имеет место эво-
люция локальных неоднородностей, существенное
изменение ближнего порядка в расположении
атомов. Механизм эффектов может быть связан с
инициированием процессов самоорганизации,
обеспечивающих изменение локальной конфигу-
рации ближнего порядка, уменьшающих пара-
метры наноразмерных участков сплава. Происхо-
дит трансформация цепочечной структуры по-
верхности аморфного сплава в сетчатую, что,
как следствие, обеспечивает снижение констан-
ты анизотропии. В результате следует ожидать из-
менения параметров полосовых доменов, скоро-
сти перемещения доменной стенки и, следова-
тельно, снижения вихретоковых потерь.

Коэрцитивная сила и удельные потери на пе-
ремагничивание [20] зависят от частоты. Для ко-
эрцитивной силы Нс зависимость от частоты ν ли-
нейна для удельных потерь, а зависимость удель-
ных потерь на перемагничивание P от частоты
можно описать квадратичной функцией (см. ни-
же). Известно, что изменение коэрцитивной си-
лы связано с изменением соотношения констан-
ты анизотропии к намагниченности. В свою оче-
редь, изменение потерь на перемагничивание
определяется частотной зависимостью силы ин-

Рис. 4. МСМ-изображение различных участков блестящей стороны фольги в области сканирования 31 × 31 мкм (а) и
61 × 61 мкм (б). Шкала справа характеризует фазу сигнала МСМ.
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дукционного тока, удельного сопротивления ρ и
ширины домена d и может быть представлено в
виде P ∼ ν2d2/ρ. Диаметр доменов d определяется
толщиной ленты h, намагниченностью насыще-
ния MS, энергией связи спиновых моментов от-
дельных атомов σ, константой анизотропии K и
равен d = (2σh/K)1/2; σ = 4A(K + 2πMS)1/2, а посто-
янная A = njS2/a определяется параметрами
ближнего порядка: количеством ближайших маг-
нитоактивных атомов n, обменным интегралом j,
спином атома S и межатомным расстоянием a.
В таком случае можно заключить, что потери на
перемагничивание в большей степени связаны с
вихревыми потерями, которые квадратично зави-
сят от частоты. Более того, потери на перемагни-
чивание связаны с шириной доменов, которая не
является лимитирующей, т.к. она незначительно
изменяется с ростом частоты. Учитывая относи-
тельно слабую зависимость Hc от частоты, следует
ожидать и незначительного изменения ширины
домена d от частоты.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Изучено влияние импульсного магнитного по-

ля на доменную структуру, вихревые потери при
перемагничивании быстрозакаленных ленточ-
ных аморфных сплавов Fe(Ni, Cu)(SiB) при ча-
стотах 50–1000 Гц.

Результаты проведенных исследований струк-
туры поверхности и магнитных свойств фольги
методами АСМ, МСМ и РЭМ показали, что при
определенных параметрах магнитного воздействия
наблюдаются изменения магнитных свойств ма-
териала при неизменной концентрации присут-
ствующих фаз. Наиболее сильные изменения пре-
терпевают энергия перемагничивания, определя-
емая по площади петли магнитного гистерезиса,
коэффициент прямоугольности петли гистерези-
са и остаточная намагниченность. Установлено,

что потери на перемагничивание в большой сте-
пени связаны с потерями, обусловленными вих-
ревыми токами, и связаны с шириной доменов
(около 1.5 нм), которая зависит от режимов маг-
нито-импульсной обработки незначительно. По-
лученные результаты исследований могут быть
использованы для уточнения методики снятия
напряжений, возникающих в процессе изготов-
ления аморфных лент.
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On the Effect of Magnetic Pulsed Treatment on the Surface Structure and Magnetic 
Properties of Tape Amorphous Alloys Fe(Ni, Cu)(SiB)
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The methods of scanning electron, atomic force, and magnetic force microscopy, together with measurements of
the magnetic characteristics before and after exposure to pulses of a weak magnetic field (10–100 kA/m) of low
frequency (10–20 Hz), were used to study the features of the surface state that determine the domain struc-
ture, magnetic properties and magnetic losses during magnetization reversal of ribbon amorphous Fe(Ni,
Cu)(SiB) alloys obtained by ultrafast cooling by melt spraying on a rotating drum. Both surfaces of the foils
were studied: the surfaces of the samples adjacent to the copper drum, which had an inhomogeneous struc-
ture characteristic of all rapidly quenched samples, and other sides of the foils, the surfaces of which were
more even, which made them look shiny. When studying the surfaces of foils by atomic force microscopy after
their magnetic pulse processing, no changes in the nature of the surface structure were found. The changes
were recorded on the images of the shiny side of the samples by magnetic force microscopy. If no domain
structure was observed before magnetic pulse treatment, then after magnetic pulse treatment, stripe domains
with a width of 0.6–0.8 nm and closing domains with a width of 1.0–1.6 nm were found on structural defects,
and in some areas of the surface, along with this, a weak magnetic contrast in the form of large and small do-
mains with a shape close to triangular. It has been established that the magnetization reversal losses are largely
related to the losses caused by eddy currents and are related to the domain width (about 1.5 nm), which de-
pends only slightly on the modes of magnetic pulse processing. The obtained research results can be used to
refine the technique for relieving stresses arising in the process of manufacturing amorphous ribbons.

Keywords: amorphous alloys, magnetic domains, surface, scanning electron, atomic force and magnetic force
microscopy.
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Исследовано влияние термообработки на распределение лития по глубине поверхностных слоев
быстро затвердевших фольг промышленного сплава Al–Mg–Li–Sc–Zr (1421), полученных сверх-
быстрой закалкой из жидкой фазы методом одностороннего охлаждения на внутренней поверхно-
сти вращающегося медного цилиндра. Методом дифракции обратно отраженных электронов опре-
делено, что свежезакаленные фольги имеют микрозеренную структуру с размером зерна в среднем
12 мкм и текстуру [111]. С помощью атомно-силовой микроскопии получено, что свободная поверх-
ность фольг характеризуется мелкоячеистой структурой, которая также наблюдается в области ка-
верн и впадин на контактной стороне. Шероховатость поверхности фольг составляет от 44 до 56 нм.
Закономерности глубинного распределения лития в отожженных образцах установлены методом
мгновенных ядерных реакций с использованием ядерной реакции на протонах (p, α). Получено, что
при низкотемпературном отжиге поверхностные и глубинные слои образцов обеднены литием, ко-
торый распределен по глубине фольг равномерно. Обнаруженное в приповерхностной области
фольг кратное повышение концентрации лития установлено при высокотемпературном отжиге,
приводящем к формированию градиентной по составу структуре фольг. Обсуждается влияние
структурно-фазовых изменений, обусловленных распадом пересыщенного твердого раствора с вы-
делением литийсодержащих фаз, на поведение лития в интервале температур отжига 150–380°С.

Ключевые слова: высокоскоростная кристаллизация, сплав Al–Mg–Li–Sc–Zr, литий, дифракция
обратно отраженных электронов, атомно-силовая микроскопия, анализ ядерных реакций.
DOI: 10.31857/S1028096023020139, EDN: DTKBFU

ВВЕДЕНИЕ
Основными промышленными потребителями

алюминий-магниевых сплавов являются порош-
ковая металлургия, машиностроение, приборо-
строение и предприятия, создающие авиакосми-
ческую технику, для которых важно улучшение
динамических характеристик изделий и сниже-
ние расхода топлива благодаря увеличению весо-
вой эффективности. Двойные сплавы Al–Mg –
это основа термически не упрочняемых сплавов
серии 5XXX по международной классификации [1]
(по отечественной классификации сплавы типа
АМг). Добавка к магнийсодержащим алюминие-
вым сплавам лития, который является самым лег-
ким металлом, несмотря на усложнение техноло-

гии выплавки изделий из-за химической неодно-
родности слитков, приводит к значительному
снижению плотности и увеличению модуля Юнга
изделий. Повышение уровня механических свойств
сплавов, в том числе прочности, достигается за
счет выделения в ходе термической обработки
упрочняющих метастабильных фаз с литием –
δ' (Al3Li) и S1 (Al2LiMg) [2, 3].

Поскольку современный уровень развития авиа-
ционной промышленности предъявляет возрас-
тающие требования к эксплуатационным харак-
теристикам промышленных сплавов на основе
системы Al–Mg–Li в условиях повышенных тем-
ператур и влажности, для улучшения комплекса
уникальных свойств, которыми они обладают,

УДК 546.621:785.6:539.533
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целесообразно использовать легирование редко-
земельными и переходными металлами. Напри-
мер, среди достоинств многокомпонентных спла-
вов системы Al–Mg, легированных скандием сов-
местно с цирконием, который замещает часть
дорогостоящего скандия, выделяют высокие пла-
стичность и термостабильность дисперсоидов
при высокой коррозионной стойкости, умерен-
ной прочности и хорошей свариваемости [4–6].
Однако многие из легирующих компонентов про-
мышленных алюминиевых сплавов в равновес-
ных условиях малорастворимы в алюминии. По-
этому для расширения номенклатуры изделий
из магнийсодержащих алюминиевых сплавов ак-
тивно ведется поиск ресурсосберегающих техно-
логий синтеза сплавов Al–Mg разных систем ле-
гирования и оптимальных режимов упрочняющей
термообработки [4, 7, 8], решающих проблему
отрицательного влияния температурных воздей-
ствий на физико-механические и химические
свойства материалов. В частности, дополнитель-
ное легирование магнийсодержащих алюминие-
вых сплавов редкоземельными и переходными
металлами особенно эффективно при высоко-
скоростной кристаллизации [1, 9]. В быстро за-
твердевших материалах модифицирование струк-
туры [10] обеспечивается за счет образования
аномально пересыщенных твердых растворов,
диспергирования структурных составляющих и
формирования метастабильных промежуточ-
ных фаз.

Для промышленного использования быстро
затвердевших сплавов требуется глубокое пони-
мание структурно-фазовых превращений, проис-
ходящих при термообработке, и их влияния на
свойства сплавов. Полученные ранее экспери-
ментальные данные [11, 12] указывают на пер-
спективы улучшения свойств сплавов системы
Al–Mg–Li в результате высокоскоростной кри-
сталлизации. Особый интерес представляет обна-
руженный эффект влияния формирования мета-
стабильной Li-содержащей фазы переменного
состава Al(Mg,Sc,Zr,Li)x при температурах около
300°C на механические свойства быстро затвер-
девших фольг промышленного сплава Al–Mg–
Li–Sc–Zr (1421), поскольку эта температура удо-
влетворяет условиям эксплуатации при повы-
шенных температурах и близка к температуре,
оптимальной для получения массивных изделий
путем компактирования быстро затвердевших
образцов. Поэтому научно-практический инте-
рес представляет детальное изучение зависимо-
сти микроструктуры и элементного состава при-
поверхностных слоев быстро затвердевшего спла-
ва Al–Mg–Li–Sc–Zr от температуры отжига для
определения структурно-фазовой стабильности
материала. Как известно, значительное влияние
на свойства материалов на основе алюминия ока-
зывает защитная оксидная пленка, в формирова-

нии которой в случае сплава 1421 участвует также
и литий. Его поведение недостаточно изучено в
многокомпонентных алюминиевых сплавах, под-
вергнутых термообработке. В частности, профи-
лирование лития по глубине в алюминиевых
сплавах невозможно выполнить с помощью тра-
диционных методов, например, рентгеноспек-
трального микроанализа. Альтернативно приме-
няемые методы измерения микротвердости или
электросопротивления [13–15] также не позволя-
ют получить однозначную количественную ин-
формацию о содержании лития в поверхностных
слоях и на глубине сплавов до и после отжига.

Целью настоящей работы было ядерно-фи-
зическое изучение состава поверхностных слоев
быстро затвердевших фольг сплава Al–Mg–Li–
Sc–Zr после термообработки. Комплексное иссле-
дование структуры поверхности образцов проводи-
ли методами атомно-силовой микроскопии (АСМ),
дифракции обратно рассеянных электронов и
спектрометрии частиц-продуктов ядерных реак-
ций. Использование АСМ для микроструктурных
исследований, визуализации и классификации
морфологии поверхности свежезакаленных об-
разцов, а также дополнительное применение ди-
фракции обратно рассеянных электронов поз-
воляет без предварительной подготовки фольг
изучить их зеренную структуру. Важным преиму-
ществом ядерно-физического метода мгновен-
ных ядерных реакций является то, что с его помо-
щью можно решить проблему обнаружения и
количественного измерения профилей распреде-
ления по глубине фольг такого легкого элемента,
как литий, в зависимости от условий термообра-
ботки алюминиевого сплава. Кроме того, данный
метод является неразрушающим и характеризует-
ся высоким разрешением и точностью.

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА
Фольги алюминиевого промышленного сплава

1421 (Al–5.8 ат. % Mg–8.1 ат. % Li–0.03 ат. % Zr–
0.11 ат. % Sc) получали методом высокоскорост-
ной кристаллизации из расплава на внутренней
поверхности вращающегося медного цилиндра
диаметром 20 см. При скорости вращения цилин-
дра 1500 об./мин скорость охлаждения расплава
составила порядка 106 К/с [16]. Толщина исследу-
емых фольг была 60–80 мкм. Считали, что сторо-
на А – контактная поверхность фольг, прилегаю-
щая к медному цилиндру, сторона Б – свободная
поверхность фольг, контактирующая с воздухом.
Изотермический отжиг фольг проводили при
температурах 150, 220, 300 и 380°С, выдерживая
1 ч при каждой температуре.

Морфологию поверхности свежезакаленных
фольг изучали с использованием атомно-силово-
го микроскопа NT-206 в контактном режиме с
последующей обработкой изображений размером



ПОВЕРХНОСТЬ. РЕНТГЕНОВСКИЕ, СИНХРОТРОННЫЕ И НЕЙТРОННЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ  № 2  2023

ЯДЕРНО-ФИЗИЧЕСКОЕ ИССЛЕДОВАНИЕ СОСТАВА ПОВЕРХНОСТНЫХ СЛОЕВ 25

20 × 20 мкм с помощью программ SurfaceXplorer и
SurfaceView (ОДО “Микротестмашины”, Бела-
русь [17]). Картины дифракции обратно рассеян-
ных электронов для анализа зеренной структуры
фольг были получены в растровом электронном
микроскопе марки LEO1455VP с приставкой HKL
CHANNEL5 при ускоряющем напряжении 20 кВ
с использованием EBSD-детектора. Шаг ска-
нирования составлял 2 мкм. Количественный
анализ зеренной структуры был выполнен мето-
дом секущих с помощью математического пакета
OriginPro.

Для изучения перераспределения лития в
фольгах сплава 1421 при термообработке приме-
няли метод мгновенных ядерных реакций с ис-
пользованием ядерной реакции 7Li(p,α)4He при
облучении свежезакаленных и отожженных фольг
ускоренными протонами с энергией 1.4 МэВ. Из-
мерения выполняли на ускорителе-тандентроне
(3МВ) JULIA (Jena University Laboratory for Ion
Acceleration) с разрешением детектора 15 кэВ. Де-
тектор в экспериментах находился под углом θ =
= 170°. Диаметр падающего на мишень пучка со-
ставлял 1 мм. Полученные спектры частиц были
нормализованы на высоту выхода обратно рассе-
янных протонов в левой границе спектра, т.е.
в наименьшем канале низкоэнергетической об-
ласти спектра. Тестовые опыты [18], проведенные
методом мгновенных ядерных реакций с образ-
цом из ниобата лития (LiNbO3), содержащего
20 ат. % лития, позволили с применением ком-
пьютерной программы SIMNRA [19] для обра-
ботки спектров определить концентрацию лития
в фольгах с погрешностью 11%. Методология об-
работки экспериментальных спектров обратно
рассеянных протонов и α-частиц, образующихся
в результате ядерной реакции (p, α), описана ра-
нее в [12]. Глубина анализа распределения лития
по толщине фольг составила 22 мкм.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
На рис. 1а, 1б показаны типичные двумерные

топографические изображения поверхностей
свежезакаленных фольг сплава 1421. Геометриче-
ские характеристики ансамбля шероховатостей
обеих поверхностей подобны. Высота пиков на
отдельных участках поверхности А может состав-
лять 200 нм, а глубина впадин – 160 нм (рис. 1в).
С противоположной стороны максимальный пе-
репад рельефа на отдельных участках поверхно-
сти Б достигает ~270 нм (рис. 1г). Обе поверхно-
сти А и Б характеризуются ячеистой структурой:
на поверхности А ячейки присутствуют в области
впадин и воздушных каверн, а на поверхности Б –
на всей изученной площади поверхности. Размер
ячеек на стороне А достигает 4 мкм, уменьшаясь
до 1 мкм на стороне Б. Искажения изображения в
виде белых точек (рис. 1б) учитывали, как арте-

факты взаимодействия зонда с поверхностью и
исключали из анализа с помощью стандартных
алгоритмов, исправляющих влияние геометрии
зонда на АСМ-изображения. Измеренное значе-
ние параметра шероховатости Ra для поверхно-
стей А и Б фольг составляет 56 и 44 нм соответ-
ственно.

Анализ картин дифракции обратно рассеян-
ных электронов показал, что при использован-
ном методе закалки на охлаждающей поверхно-
сти вращающегося цилиндра полученные фольги
сплава 1421 микрокристаллические. В них фор-
мируется микрозеренная структура. На рис. 2а
показан фрагмент высокоразрешающей дифрак-
ционной карты типичного участка поверхности
быстро затвердевшего сплава 1421. Помимо участ-
ков с мелкими зернами среднего размера до 3 мкм
наблюдаются также участки с более крупными
зернами размером до 20 мкм. На рис. 2а дополни-
тельно приведена цветовая шкала ориентаций в
пространстве обратных полюсных фигур для
ГЦК-решетки. Согласно полученным ориента-
ционным картам в быстро затвердевших фольгах
сплава 1421 формируется текстура [111].

Экспериментальные данные о зеренной струк-
туре, полученные методом дифракции обратно
рассеянных электронов для поверхности А фольг
сплава 1421 (рис. 2а), были аппроксимированы с
помощью распределения Гаусса в математиче-
ском пакете OriginPro (рис. 2б) с коэффициентом
детерминации COD (R2), равным 0.88 (табл. 1).
Как видно из рисунка, распределение по размер-
ным группам хорд случайных секущих на сечени-
ях зерен может быть описано суперпозицией пяти
гауссовых распределений. В качестве парамет-
ров моделирования пиков определяли положе-
ние ( ), высоту ( ), нормированную пло-
щадь (S), а также ширину пика на полувысоте
(FWHM) (табл. 1). Средняя длина  хорд зерен
поверхности А равна 7.85 мкм. Если учесть, что
форма зерен полигональная (рис. 2а), то согласно
расчетам по известной методике [20] средний
размер зерен фольг составляет около 12 мкм.

Как следует из табл. 1, ширина и положения
пиков распределения хорд сечений зерен флукту-
ируют в случае мелких и более крупных зерен.
Амплитуды  пиков распределения по разме-
рам хорд сечений мелких зерен размером до 5 мкм
в среднем в 17 раз выше по сравнению с хордами
сечений крупных зерен. В группах более мелких
зерен основная доля хорд попадает в размерные
группы в интервале от 1 до 5 мкм, а в случае более
крупных зерен – от 7 до 13 мкм.

Экспериментальные спектры частиц (рис. 3, 4)
были получены для свежезакаленных и отожжен-
ных фольг сплава 1421 при облучении их ускорен-
ными протонами. Они представляют собой спек-

max, maxf

,

maxf
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тры обратно рассеянных протонов и α-частиц,
образующихся в результате ядерной реакции (p, α).
Как видно из рис. 3, в левой области эксперимен-
тальных спектров, где регистрируются обратно
рассеянные протоны, на шкале каналов отмече-
ны стрелками положения хорошо различимых
сигналов алюминия и лития, а также сопутствую-
щих элементов кислорода и углерода, локализо-
ванных вблизи поверхностей фольги. Поскольку
магний является соседним по массе для алюми-
ния элементом, в спектрах сигналы алюминия и
магния визуально не различаются. Сигналы леги-
рующих элементов Sc и Zr в спектрах обратно
рассеянных протонов также определить не пред-
ставляется возможным из-за их малой концен-
трации в сплаве 1421. В правой области спектров

регистрируются α-частицы из реакции 7Li(p, α)4He
с литием-7, позволяющие исследовать его содер-
жание в образцах.

Типичные спектры α-частиц, полученные от
поверхностей А и Б свежезакаленных фольг спла-
ва 1421 (рис. 3), хорошо согласуются друг с дру-
гом, указывая на то, что существенное различие в
концентрации лития в областях обеих сторон
фольг отсутствует. В предварительно выполнен-
ных экспериментах [12] глубинные профили ли-
тия, рассчитанные из спектров ядерной реакции
7Li(p, α)4He с помощью программы SIMNRA, по-
казали, что сигнал лития разрешается до глубины
22 мкм. Литий по глубине фольг в изученных сло-
ях распределен равномерно. Его измеренная кон-
центрация составляет 9.0 ат. % и отличается от

Рис. 1. АСМ-изображения поверхностей А (а) и Б (б) свежезакаленных фольг сплава 1421 и соответствующие диаграм-
мы распределения неровностей (в) и (г) вдоль линий сканирования, выделенных на (а) и (б).
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Таблица 1. Параметры моделирования, аппроксимирующего гистограмму распределения хорд сечений зерен
по размерным группам на поверхности А фольг сплава 1421 (рис. 2а)

Метод секущих OriginPro

, мкм , мкм , % S, % FWHM COD (R2)

7.85 ± 0.79

2.42 ± 0.80 35.23 50.23 1.87

0.88
4.88 ± 1.05 17.91 36.08 2.47
9.76 ± 2.0 2.14 8.14 4.65

14.63 ± 0.83 1.99 3.16 1.94
19.51 ± 1.52 0.82 2.39 3.57

, max, maxf
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расчетного содержания в сплаве в пределах погреш-
ности измерений методом мгновенных ядерных
реакций.

Известно, что определение композиционного
состава образцов возможно при сравнении инте-
грированных сигналов компонентов в спектрах
рассеянных протонов и продуктов (p, α)-реакции.
Это позволило построить (рис. 5а) температур-
ную зависимость нормализованного выхода ча-
стиц лития и кислорода в спектрах, полученных
при облучении ускоренными протонами ото-
жженных фольг сплава 1421. Сигналы указанных
элементов были нормализованы на их высоту в
спектре исходного (свежезакаленного) образца.
Выполненные измерения позволили оценить
содержание лития в приповерхностном слое
(~0.5 мкм) и на максимально детектируемой глу-
бине (~20 мкм) фольг, а кислорода – в тонком
приповерхностном слое (до 0.1 мкм). Как следует
из характера изменения с ростом температуры от-
жига формы сигналов лития в спектрах мгновен-
ных ядерных реакций (рис. 4), при низкотемпера-
турном отжиге (150 и 220°С) наблюдается сниже-
ние концентрации лития в анализируемом слое
поверхностей А и Б, включая приповерхностную
область фольг, а также на их глубине. Степень
оксидации поверхности растет незначительно.
С повышением температуры отжига обнаружен
рост содержания лития в детектируемых слоях
фольг. Наибольший эффект наблюдается в спек-
трах мгновенных ядерных реакций фольг, ото-
жженных при 380°С, где высота сигнала лития в
приповерхностных областях А и Б кратно увели-
чивается. Также возрастает выход кислорода в
спектрах обратно рассеянных протонов.

Как видно из рис. 5а, выходы α-частиц из ато-
мов лития в приповерхностной области поверх-
ностей А и Б исходной фольги и фольг, отожжен-
ных при температурах 150, 220, 300 и 380°С, отно-
сятся, соответственно, как 1 : 0.86 : 0.55 : 0.80 : 2.05
и 1 : 0.86 : 0.55 : 0.80 : 1.48. В то же время установ-
лено, что содержание лития в массиве не зависит
от анализируемой поверхности. Для исходной и
отожженных при температурах 150, 220, 300 и
380°С фольг в массиве получены следующие со-

Рис. 2. Типичная карта поверхности А свежезакален-
ных фольг сплава 1421, полученная методом дифрак-
ции обратно рассеянных электронов (а) (на вставке –
цветовая кодировка кристаллографических ориента-
ций зерен), и соответствующая гистограмма распре-
деления по размерам хорд сечений зерен данного
участка поверхности фольги (б).
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Рис. 3. Типичный спектр рассеянных протонов и продуктов (p, α)-реакции для поверхностей А (1) и Б (2) свежезака-
ленных фольг сплава 1421.
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отношения: 1 : 0.90 : 0.57 : 0.73 : 0.54. Выполнен-
ное ранее [12] с помощью программы SIMNRA
послойное профилирование лития по глубине
свежезакаленных и отожженных при 380°С в те-
чение 1 ч фольг позволило построить гистограм-
му изменения концентрации лития в приповерх-
ностной области и на глубине фольг в зависимости
от анализируемой поверхности и температуры от-
жига (рис. 5б) на основе данных рис. 5а. Таким
образом, только для температуры отжига 380°С
степень обогащения приповерхностной области
поверхности А выше в 1.4 раза, чем поверхности Б
(рис. 5б). Во всех остальных случаях в изученном
интервале температур отжига содержание лития
вблизи противоположных поверхностей фольг в
пределах погрешности одинаково.

В современном материаловедении понятие “за-
калка из расплава” означает операцию термиче-

ской обработки, связанную с нагревом, выдержи-
ванием и быстрым охлаждением расплавленного
сплава с целью получения материалов с уникаль-
ным сочетанием свойств. Методы центробежной
закалки, спиннингования, облучения поверхно-
сти электронными или лазерными пучками, а
также левитации, позволяющие получить высо-
кие скорости охлаждения, используются в совре-
менных экспериментальных разработках и про-
мышленных технологиях [10, 21]. В настоящее
время на практике успешно применяют массив-
ные изделия, прессованные из быстро затвердев-
ших фольг сплавов, а также разрабатывают мате-
риалы припоев коррозионностойких покрытий
для упрочнения композиционных материалов.
Быстро затвердевшие сплавы используют как в
исходном (фольги, чешуйки, а также ленты и по-
рошки), так и в консолидированном состоянии,

Рис. 4. Спектры α-частиц из реакции 7Li(p, α)4He для поверхностей А (1) и Б (2) фольг сплава 1421, отожженных при
температурах 150 (а), 220 (б), 300 (в) и 380°С (г).
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управляя их физическими свойствами за счет тер-
мообработки.

Достаточно высокая коррозионная стойкость
алюминиевых сплавов, несмотря на высокую хи-
мическую активность алюминия, обусловлена са-
мопроизвольным образованием на поверхности
материалов защитной оксидно-гидроксидной
пленки [22] и объясняется явлениями пассивности
в агрессивных средах. На коррозионную стойкость
сплавов значительное влияние оказывает струк-
турно-фазовое состояние поверхностного слоя,
элементный состав которого определяется также
температурой термообработки. Поэтому при-
кладное значение результатов настоящего иссле-
дования заключается в том, что полученные ори-
гинальные данные позволяют определить взаи-
мосвязь между поведением лития при отжиге
сплава системы Al–Mg–Li и фазовыми превра-
щениями в быстро затвердевшем сплаве 1421 при
отжиге.

На рис. 6 показана схематичная диаграмма,
построенная на основе ранее полученных резуль-
татов [11, 12, 23], наглядно сопоставляющая тем-
пературную зависимость микротвердости фольг
сплава 1421 при изохронном отжиге и темпера-
турные интервалы выделения литийсодержащих
фаз при термообработке. Таким образом, уста-
новленные закономерности перераспределения
лития в результате низко- и высокотемператур-
ного отжигов микрокристаллических быстро за-
твердевших фольг сплава 1421 можно объяснить
структурно-фазовыми изменениями в образцах
в исследованном интервале температур отжига
150–380°С, обусловленными распадом пересы-
щенного твердого раствора с последовательным
выделением следующих интерметаллидных фаз,
содержащих литий: метастабильная δ'-фаза (Al3Li),
стабильная δ-фаза (AlLi), метастабильная фаза S1
(Al2MgLi) и обнаруженная в [11] метастабильная
фаза переменного состава Al(Mg,Sc,Zr,Li)x. Немо-
нотонный характер изменения микротвердости
при изохронном отжиге подтверждает известный
факт, что выделение стабильных фаз вызывает
более слабое упрочнение сплавов, чем выделение
метастабильных фаз [24]. Значительное уменьше-
ние микротвердости при нагреве фольг сплава
выше 400°C может быть объяснено укрупнением
интерметаллидных выделений и затем их раство-
рением, а также процессами рекристаллизации,
сопровождающимися ростом зерен. Температур-
ный порог рекристаллизации быстро затвердев-
шего сплава 1421 повышен за счет выделения ча-
стиц фаз Al(Mg,Sc,Zr,Li)x и S1 на границах зерен
фольг. Об этом свидетельствуют результаты рент-
геноструктурного анализа, поскольку текстура
[111], начинающая ослабевать при температурах
отжига выше 350°С, частично сохраняется до
450°C [25]. Дополнительно отметим, что с помо-

щью рентгеноструктурного анализа также было
обнаружено, что на поверхности фольг литий
вступает в реакцию с кислородом, образуя перок-
сид Li2O2 [12].

При обсуждении обнаруженных закономерно-
стей изменения переменного состава приповерх-
ностных областей сплава системы Al–Mg–Li при
термообработке необходимо обратить внимание
на то, что разрозненная и противоречивая ин-
формация о поведении лития в алюминиевых
сплавах касается, к сожалению, ограниченных

Рис. 5. Температурная зависимость (а) нормализо-
ванного выхода частиц лития (кружки) и кислорода
(треугольники) в спектрах α-частиц и протонов, рас-
сеянных поверхностями А (пустые символы) и Б (за-
крашенные символы) фольг сплава 1421 (содержание
лития на глубине обозначено квадратами (сторона А)
и звездочками (сторона Б), Yi и Y0 – выходы i-го эле-
мента в экспериментальных спектрах отожженного и
свежезакаленного образца соответственно). Гисто-
грамма (б) изменения концентрации лития в припо-
верхностной области (1, 3) и на глубине фольг (2, 4) в
зависимости от температуры отжига для сторон А (1,
2) и Б (3, 4) (горизонтальные штриховая и пунктирная
линии задают профиль распределения лития в свеже-
закаленной фольге, смоделированный программой
SIMNRA [12], и расчетное содержание лития в сплаве
1421 соответственно).
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температурных и концентрационных интервалов.
Исследователи сталкиваются с многочисленны-
ми сложностями при интерпретации данных, по-
лученных с помощью косвенных методов, о рас-
пределении лития в поверхностных слоях алюми-
ниевых сплавов [13–15, 26–28]. В редких работах
сообщается об обеднении литием приповерх-
ностного слоя сплавов в результате отжига при
повышенных температурах [14, 29–31]. С одной
стороны, например, при изучении процессов
пассивации в отожженных, а затем нормализо-
ванных бинарных сплавах Al–Li авторы [30] со-
общают, что с ростом расчетного содержания ли-
тия в сплаве от 1 до 2 мас. % (от 3.4 до 7.4 ат. % Li
соответственно) наблюдается повышение степе-
ни коррозионной устойчивости. Авторы исполь-
зуют данные фотоэлектронной спектроскопии,
полученные после ионного травления поверхно-
сти сплавов, и объясняют обнаруженный эффект
внедрением Li2O в пассивную пленку на поверх-
ности металла. Стоит отметить, что в экспери-
менте сплав Al–1 мас. % Li отжигали при 350°С,
а сплав Al–2 мас. % Li – при 450°С. К сожалению,
повысив температуру отжига, авторы не рассмот-
рели вопрос, почему измеренная методом фото-
электронной спектроскопии на поверхности об-
разца сплава Al–2 мас. % Li концентрация лития
оказалась на 23% ниже расчетной концентрации,
составив 5.7 ат. % вместо 7.4 ат. %. В отожженном
сплаве Al–1 мас. % Li измеренное содержание ли-
тия совпало с расчетным. В [31] авторы, сообщая
о сходстве поведения магния и лития вблизи по-
верхности образцов при отжиге сплавов системы
Al–Mg–Li, связали растворение преципитатов
δ'-фазы вблизи поверхности образцов, установ-

ленное с помощью просвечивающей электрон-
ной микроскопии, с формированием обедненно-
го литием поверхностного слоя. При переходе к
отожженному сплаву системы Al–Cu–Mg–Zn ав-
торы [31] обнаружили обогащение поверхностно-
го слоя магнием в отсутствие лития. С этой точки
зрения интересны результаты авторов [14], сооб-
щивших о тенденции снижения степени обедне-
ния приповерхностных слоев литием в интервале
температур отжига 450–570°С в присутствии та-
ких легирующих элементов, как магний и/или
медь по сравнению с бинарными сплавами Al–Li.
В то же время после обработки лазерным облуче-
нием ультрамелкозернистых сплавов 1420 и 1421,
полученных с помощью интенсивной пластиче-
ской деформации, авторы [26, 27] сообщают об
обогащении оксидной пленки литием со ссылкой
на то, что литий является активным легко окис-
ляемым металлом. Однако, во-первых, следует
констатировать, что без указания измеренных
численных значений концентрации лития, а так-
же метода его профилирования по глубине дан-
ные результаты могут иметь только качественный
характер [26, 27]. Во-вторых, из-за различий в ме-
тодах получения образцов при высокоскоростной
кристаллизации и интенсивной пластической де-
формации не следует ожидать прямого соответ-
ствия характеристик структуры и физико-меха-
нических свойств быстро затвердевших и ультра-
мелкозернистых материалов.

В настоящей работе исследования быстро за-
твердевших фольг сплава 1421 проведены в срав-
нительно широком интервале температур отжига.
Установленное равномерное распределение ли-
тия в образцах, отожженных при температурах
ниже 380°С, свидетельствует о достижении высо-
кого уровня концентрационной однородности
материала благодаря высокоскоростной кристал-
лизации. Основной причиной обнаруженной за-
висимости содержания лития в поверхностных
слоях от термообработки образцов, по-видимо-
му, является выделение литийсодержащих фаз в
результате структурно-фазовых превращений
при отжиге быстро затвердевшего сплава. Напри-
мер, перераспределение лития в объеме фольг в
интервале температур отжига 150–220°С, приво-
дящее к обеднению литием приповерхностных и
глубинных слоев (до 5 ат. % после 220°С отжига),
очевидно, связано с выделением, а затем с рас-
творением преципитатов δ'-фазы в быстро за-
твердевшем сплаве 1421 (рис. 5б, 6), что согласу-
ется с данными авторов [31], описанными выше.
Последующие преципитация δ-фазы и распад пе-
ресыщенного твердого раствора с выделением
фазы S1 сопровождаются ростом в приповерх-
ностных слоях содержания лития (в среднем до
7 ат. %) при температуре отжига 300°С. Анализи-
руя установленное кратное повышение содержа-
ния лития на поверхности быстро затвердевших

Рис. 6. Схематическая диаграмма температурной за-
висимости микротвердости и фазовых превращений
с выделением литийсодержащих фаз Al3Li (δ') (1),
AlLi (δ) (2), Al2LiMg (S1) (3), Al(Mg,Sc,Zr,Li)x (4) в
фольгах сплава 1421. Температурные интервалы для
метастабильных фаз показаны с помощью штрихов-
ки, для стабильной фазы – контуром без штриховки.
По авторским данным [11, 12, 23].
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фольг сплава 1421 после высокотемпературного
отжига при 380°С, сопровождающееся пониже-
нием его концентрации на глубине (4.9 ат. %),
можно сделать вывод о том, что значительное
обогащение поверхности литием из-за диффузии
из объема на поверхность фольг, возможно,
связано с растворением выделений фазы
Al(Mg,Sc,Zr,Li)x, а также структурной модифика-
цией оксидной пленки при отжиге. Следователь-
но, для улучшения физико-механических свойств
сплавов системы Al–Mg–Li, в том числе повыше-
ния их коррозионной стойкости, необходимо
продолжение структурно-фазовых исследований
с целью определения механизмов формирования
и эволюции градиентной структуры поверхност-
ных слоев фольг сплава 1421 при отжиге.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Полученные свежезакаленные фольги быстро

затвердевшего сплава 1421 имеют микрокристал-
лическую структуру и текстуру [111]. Распределе-
ние хорд случайных секущих на сечениях зерен
по размерным группам может быть описано су-
перпозицией гауссовых распределений. Средний
размер зерен на поверхности фольг составляет
12 мкм. Ячеистая структура наблюдается со сто-
роны свободной поверхности и в области каверн
и впадин контактной стороны. Шероховатость
поверхности фольг изменяется от 44 до 57 нм.

Впервые показано, что перераспределение ли-
тия в результате термической обработки фольг
коррелирует со структурно-фазовыми изменени-
ями в быстро затвердевших образцах и связано с
распадом пересыщенного твердого раствора и
выделением литийсодержащих фаз. Установлена
зависимость содержания лития в приповерхност-
ном слое и на глубине фольг от температуры от-
жига. В области низкотемпературного отжига
литий в пределах погрешности измерений рас-
пределен по глубине образцов равномерно. Со-
держание лития в детектируемом слое снижается
в 1.8 раз в интервале температур отжига 150–
220°С. С последующим ростом температуры от-
жига формируется градиентная структура в при-
поверхностных слоях фольг. При высокотемпе-
ратурном отжиге (при 380°С) приповерхностная
концентрация лития превышает его содержание
на глубине более чем в три раза.
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Nuclear Physical Study of the Composition of Near-Surface Layers of Rapidly Solidified 
Foils of Al–Mg–Li–Sc–Zr Alloy after Thermal Treatment

I. A. Stoliar1, *, V. G. Shepelevich1, I. I. Tashlykova-Bushkevich2, **, E. Wendler3

1Belarusian State University, Minsk, 220050 Belarus
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The influence of thermal treatment on the lithium distribution over the depth of near-surface layers was stud-
ied for rapidly solidified foils of industrial Al–Mg–Li–Sc–Zr alloy (1421) produced by ultra-rapid quench-
ing from the molten state using unilateral cooling on the internal surface of rotating copper drum. It was
found by electron backscatter diffraction that as-cast foils had a micrograin structure with an average grain
size of 12 μm and a texture [111]. Using atomic force microscopy, it was determined that the air-side surface
was characterized by a fine cellular structure, which was also observed in the area of caverns and cavities on
the drum-side surface. The surface roughness of the foils was from 44 to 57 nm. The patterns of the lithium
depth distribution in annealed specimens were established by nuclear reaction analysis using a proton-in-
duced reaction (p, α). It was found that during low-temperature annealing, the near-surface and deep layers
of the samples were depleted in lithium, which was evenly distributed over the foil depth. A multiple increase
in the lithium concentration found in the near-surface region of the foils was established during high tem-
perature annealing, resulting in the formation of a composition-gradient foil structure. The effect of structure
and phase changes caused by the decomposition of a supersaturated solid solution with the precipitation of
lithium-containing phases on the behavior of lithium in the annealing temperature range 150–380°C is dis-
cussed.

Keywords: rapid solidification, Al–Mg–Li–Zr–Sc alloy, lithium, electron backscatter diffraction, atomic
force microscopy, nuclear reaction analysis.
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Исследовано влияние флуенса электронов с энергией 30 кэВ в диапазоне (1–7) × 1016 см–2 на кон-
центрацию центров окраски в полых частицах оксида алюминия микронного размера в сравнении
с объемными микрочастицами Al2O3. Анализ проводили по спектрам диффузного отражения в об-
ласти от 250 до 2500 нм in situ. Радиационную стойкость исследуемых микросфер оценивали отно-
сительно микрочастиц Al2O3 из анализа разностных спектров диффузного отражения, полученных
вычитанием спектров после облучения из спектров необлученных образцов. Изменения разност-
ных спектров диффузного отражения микрочастиц и микросфер оксида алюминия показали, что с
увеличением флуенса электронов наведенное поглощение увеличивается во всем спектре. Установ-
лено, что радиационная стойкость микросфер оксида алюминия к воздействию электронов с энер-
гией 30 кэВ при флуенсе (1–7) × 1016 см–2 больше по сравнению с радиационной стойкостью мик-
рочастиц Al2O3. Увеличение радиационной стойкости полых частиц оксида алюминия обусловлено
малой концентрацией радиационных дефектов анионной подрешетки.
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ВВЕДЕНИЕ

В качестве терморегулирующих покрытий клас-
са “солнечный отражатель” космических аппара-
тов большой интерес представляют диффузно-
отражающие покрытия. Для создания покрытий
такого типа используют различные материалы [1, 2],
обладающие невысокой стойкостью к воздей-
ствию факторов космического пространства при
длительной эксплуатации (15 лет и более). Под
действием различных видов излучения – солнеч-
ного, ультрафиолетового (УФ), протонов, элек-
тронов – в пигментах этих покрытий происходит
деградация кристаллической решетки под дей-
ствием квантов света и ионизирующего излуче-
ния с образованием различных видов дефектов.
Такие нарушения структуры приводят к образо-
ванию центров окраски, которые уменьшают от-
ражательную способность покрытия во всем
спектре – от края фундаментального (собствен-
ного) поглощения до 2500 нм – и приводят к
увеличению интегрального коэффициента по-

глощения солнечного излучения. Наиболее низ-
ким коэффициентом αS = 0.06–0.07 и высокой
стабильностью к действию факторов космиче-
ского пространства обладают кварцевые стекла с
напыленными пленками из серебра или алюми-
ния, однако они нетехнологичны при нанесении
на радиаторы систем терморегулирования [3].

Одним из перспективных способов решения
проблемы создания фото- и радиационно-стой-
ких покрытий может быть использование в каче-
стве пигмента микросфер – полых частиц с высо-
кой удельной поверхностью. В настоящее время
уже проведены исследования оптических свойств
полых сферических частиц микронных размеров
диоксида титана и оксида цинка при воздействии
ионизирующих излучений [4–6] и установлено,
что полые частицы в меньшей степени подверже-
ны деградации оптических свойств при облуче-
нии по сравнению с объемными. Авторы данных
исследований предполагают, что это связано с
малыми ионизационными потерями энергии при
прохождении заряженных частиц сквозь полые
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частицы по сравнению с прохождением сквозь
объемные сплошные частицы.

Оксид алюминия Al2O3 может существовать в
различных кристаллических формах, таких как
гамма-, дельта-, тета- и альфа-фазы. Этот матери-
ал универсален, является ярко выраженным ди-
электриком, обладает высокими химической стой-
костью и тугоплавкостью (Tпл = 2318 К), хорошей
прозрачностью в УФ, видимом, инфракрасном
(ИК) диапазонах длин волн (0.2–6.0 мкм) [7].
Ширина запрещенной зоны Eg находится в преде-
лах от 5.13 [8] до 7.0 эВ [9]. Существует множество
подходов синтезирования полых сфер оксида
алюминия таких как шаблонный метод, гидро-
термальный метод и метод плазменной дуги [10–
12]. Обозначим дефекты по номенклатуре Креге–
Винка: ' – отрицательный заряд, X – нейтральный
заряд, • – положительный заряд, V – вакансия,
i – междоузлия. Энергия полос поглощения соб-
ственных точечных дефектов в монокристаллах

Al2O3 имеет следующие значения (в эВ):  –

6.91,  – 5.63,  – 5.4, 4.8, 4.15,  – 3.99, 2.7,

– 6.87,  – 4.40,  – 7.40,  – 1.71,  –
6.99 [13–21]. Тогда полосы испускания этих де-
фектов будут, согласно [21], соответствовать (в эВ):

 – 0.59,  – 6.34,  – 1.87,  – 3.35 и 1.93,

 – 3.51,  – 0.63,  – 3.10,  – 0.11,  –

5.79,  – 3.98,  – 0.51. Энергию образова-
ния этих полос оценивали в работе [22]. Центры
поглощения в оксиде алюминия, связанные с де-
фектами катионной и анионной подрешеток,
можно определить по соответствующим энерги-

ям (в эВ): 7.4 –  6.99 –  6.91 –  6.87 –

 6.1 – F-центр (кристаллографический дефект,
при котором анионная вакансия в кристалличе-
ской решетке занята одним или несколькими не-
спаренными электронами), 5.4, 4.8 – F+-центр,

5.13 –  4.44 –  4.1, 3.98 –  3.74 –  3.5,

3.2 – -центр или 2.7 – -центр, 1.71 –  [16,
17, 22–28].

Целью настоящей работы было оценить ради-
ационную стойкость микросфер оксида алюми-
ния по сравнению с объемными микрочастицами
оксида алюминия. Исследовать влияние флуенса
электронов с энергией 30 кэВ в диапазоне (1–7) ×
× 1016 см–2 на концентрацию центров окраски в
микросферах оксида алюминия и провести срав-
нение с результатами для объемных микрочастиц
оксида алюминия.
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МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА
В качестве объекта исследования использова-

ли микрочастицы оксида алюминия компании
Aladdin Chemistry с высокой чистотой 99.9% и
синтезированные шаблонным методом полые ча-
стицы оксида алюминия (далее – “сферы”) [29].
В качестве шаблона использовали полистироль-
ные шарики, средний размер которых составляет
1 мкм. В процессе синтеза шаблон выгорает, и на
выходе получали мучнисто-белый сыпучий поро-
шок [29].

Для изучения фазового состава сплошных и
полых частиц оксида алюминия использовали
рентгенофазовый анализ, выполненный на при-
боре Philips X’Pert PRO MRD (V = 40 кВ, I = 40 мА,
линия характеристического излучения CuKα) ме-
тодом Дебая–Шеррера. Для наблюдения морфо-
логии поверхности исследуемых частиц исполь-
зовали растровый электронный микроскоп высо-
кого разрешения Helios NanoLab 600i. Методом
Брунауэра–Эммета–Теллера измеряли удельную
площадь поверхности образцов на анализаторе
поверхности, установка ASAP2020MP. Спектры
диффузного отражения (ρλ) регистрировали в
области 250–2500 нм с разрешением 5 нм на воз-
духе с помощью спектрофотометра Perkin Elmer
Lambda 950, диаметр интегрирующей сферы со-
ставлял 150 мм. Для измерения спектров диффуз-
ного отражения in situ использовали интегрирую-
щую сферу, расположенную в камере установке,
имитирующей факторы космического простран-
ства “Спектр-1” [30]. Разностные спектры диф-
фузного отражения (Δρ) получали путем вычита-
ния из спектров диффузного отражения облучен-
ных электронами образцов спектров диффузного
отражения необлученных образцов. На имитато-
ре космического пространства “Спектр-1” про-
водили облучение исследуемых образцов элек-
тронами с энергией 30 кэВ, флуенсом (1, 2, 3, 5, 7) ×
× 1016 см–2, при плотности потока 5 × 1011 см–2 · с–1.
Давление остаточных газов при облучении элек-
тронами составляло 10–5 Па, температура образ-
цов при облучении была 25°С.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
Из изображений, полученных методом раст-

ровой электронной микроскопии (РЭМ) (рис. 1),
установлено, что средний размер частиц оксида
алюминия составлял 2–4 мкм с удельной площа-
дью поверхности 4.6 ± 1.3 м2/г. Средний размер
синтезированных сфер составлял 1–3 мкм, удель-
ная площадь поверхности 20.4 ± 0.8 м2/г. Из ана-
лиза полученных рентгенограмм (рис. 2) установ-
лено, что микрочастицы и микросферы Al2O3
имеют симметрию кристаллической решетки ко-
рунда (пространственная группа R–3c) с парамет-
рами решетки: для частиц а = b = 4.75 ± 0.02 Å, с =



ПОВЕРХНОСТЬ. РЕНТГЕНОВСКИЕ, СИНХРОТРОННЫЕ И НЕЙТРОННЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ  № 2  2023

ВЛИЯНИЕ ФЛУЕНСА ЭЛЕКТРОНОВ НА КОНЦЕНТРАЦИЮ ЦЕНТРОВ ОКРАСКИ 35

= 12.98 ± 0.03 Å; для сфер a = b = 4.76 ± 0.02 Å,
c = 12.99 ± 0.04 Å.

На спектрах диффузного отражения и частиц,
и сфер оксида алюминия (рис. 3) в области 250–
350 нм наблюдали резкое локальное уменьшение
ρλ до 65% от максимального значения. В данной
области проявляются отдельные полосы погло-
щения, которые могут быть связаны с различными
типами собственных дефектов. В области спектра
500–1300 нм коэффициент диффузного отраже-
ния для частиц оксида алюминия достигает при-
близительно 95%, для сфер значение коэффици-
ента отражения ниже и составляет примерно 85%.
В УФ- и в видимой областях спектра разница
между поглощением частиц и сфер обусловлена
различной концентрацией собственных центров
поглощения оксида алюминия: F-центров и меж-
доузельных ионов Ali в различном зарядовом со-
стоянии. В ближней ИК-области спектра ρλ про-
являются отдельные полосы поглощения, кото-
рые обусловлены хемосорбированными газами
(СO, CO2, O2 и ОН-групп) на поверхности ча-
стиц, интенсивность поглощения полых частиц
выше, чем у порошков. Во всем спектральном
диапазоне отражательная способность частиц ок-
сида алюминия выше по сравнению со сферами
Al2O3.

Изменения разностных спектров диффузного
отражения частиц и сфер оксида алюминия,
полученных при различных значениях флуенса
электронов (рис. 4), показали, что с увеличением
флуенса электронов наведенное поглощение уве-
личивается по всему спектру. Наибольшая дегра-
дация характерна для частиц Al2O3: при мини-
мальном флуенсе в области 3.4 эВ значение Δρ со-
ставляет 16.4%. Это значение выше значения Δρ
для сфер оксида алюминия на 6.2%. Для обоих ти-
пов частиц наибольшее изменение происходит в
УФ-области спектра. В области 3.0–3.5 эВ значе-
ние Δρ частиц при флуенсе электронов 7 × 1016 см–2

на 17% больше по сравнению с Δρ при флуенсе
1 × 1016 см–2. Для сфер оксида алюминия измене-
ние, связанное с повышением флуенса электро-
нов, составило примерно 16%. В области 4.2–5.0 эВ
на спектре Δρ частиц при флуенсе электронов 7 ×
× 1016 см–2 присутствует интенсивный пик, значе-
ние составляет 27.5%. Это связано с появлением
полосы поглощения, соответствующей дефекту

. Для сфер оксида алюминия в данной области
пик размыт сильнее.

Спектры наведенного поглощения после об-
лучения электронами с энергией 30 кэВ при раз-
личных значениях флуенса для частиц и сфер
оксида алюминия были разложены на элемен-
тарные полосы. Природа полос может быть обу-
словлена следующими дефектами: 5.13 эВ – 

'Oi

••Al ,i

4.84 эВ –  4.44 эВ –  3.96 эВ –  3.57 эВ –

 3.4 эВ – K(VAl), 3.17 эВ – K(VAl), 2.79 эВ –

K(Ali), 2.4 эВ – K(VO), 1.8 эВ –  Природа полос

•Al ,i 'O ,i
••

O ,V

Al' ,V
•
spO .

Рис. 1. РЭМ-изображение частиц (а) и сфер (б) окси-
да алюминия.

(a) 5 мкм (б) 3 мкм

Рис. 2. Рентгенограмма частиц (а) и сфер (б) оксида
алюминия.
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поглощения на 5.84 и 5.54 эВ не установлена, ли-
бо может быть связана с переходами между де-
фектами с глубокими акцепторными и донорны-

ми уровнями. Увеличение радиационной стойко-
сти сфер Al2O3 преимущественно обусловлено
уменьшением концентрации центров поглоще-
ния, связанных с междоузельным кислородом и
вакансиями по кислороду.

На рис. 5 представлена зависимость площади
полос поглощения для основных дефектов частиц
и сфер оксида алюминия от флуенса электронов
с энергией 30 кэВ в диапазоне (1–7) × 1016 см–2,
каждая точка была рассчитана по трем экспери-
ментальным данным. Из рис. 5а следует, что зна-
чение площади под полосой, обусловленной
центром поглощения  на сферах оксида алю-
миния, с повышением флуенса монотонно воз-
растает. Кривая для частиц оксида алюминия
имеет ломаный характер. При флуенсе 2 × 1016 см–2

площадь полосы для частиц примерно равна
площади полосы дефекта сфер. При флуенсе 3 ×
× 1016 см–2 площадь полосы, соответствующей де-
фекту  в частице Al2O3 возрастает и становится
выше значения площади полосы для сфер.

Для частиц оксида алюминия (рис. 5б) макси-
мальное значение имеет площадь полосы Δρ, со-
ответствующей дефекту  при флуенсе 7 × 1016 см–2

и составляет 16.5% · эВ, на 90% больше площади
полосы этого дефекта при флуенсе электронов
1 × 1016 см–2. Для сфер кривая до значения флуен-
са 5 × 1016 см–2 равномерно возрастает, при 7 ×

•Ali

•Ali

'Oi

Рис. 4. Разностные спектры диффузного отражения
частиц (а) и сфер (б) оксида алюминия после облуче-
ния электронами энергией 30 кэВ при значениях
флуенса 1 (1); 2 (2); 3 (3); 5 (4) и 7 × 1016 см–2 (5).
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3.57 эВ –  от флуенса электронов с энергией 30 кэВ для частиц (1) и сфер (2) оксида алюминия.
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× 1016 см–2 присутствует резкий скачок, увеличе-
ние составляет примерно 60%.

Площадь полосы дефекта  для двух типов
частиц плавно возрастает с увеличением флуенса
электронов (рис. 5в). Значение площади полосы
для сфер при флуенсе 5 × 1016 см–2 составляет
6.3 ± 0.1% · эВ. Для частиц при всех значениях
флуенса площадь полосы, соответствующей дан-
ному дефекту, больше по сравнению с аналогич-
ными полосами для сфер оксида алюминия. При
флуенсе электронов 7 × 1016 см–2 значение площа-
ди полосы, возникшей из-за дефекта  для
сфер составляет 4.4% · эВ, что меньше по сравне-
нию с площадью полосы для частиц на 21%.

Кривая площади полосы, соответствующей де-
фекту  для сфер имеет меньшие значения при
всех значениях флуенса электронов (рис. 5г).
При флуенсе 7 × 1016 см–2 максимальное значение
имеет площадь полосы для частиц 11% · эВ, что на
30% выше соответствующего значения для сфер.

Изменение интегрального коэффициента по-
глощения солнечного излучения для двух типов
частиц (рис. 6) показало, что интегральный коэф-
фициент увеличивается с увеличением флуенса
электронов. Наименьшими значениями облада-
ют сферы: различие составляет примерно 19% по
сравнению с частицами. Увеличение радиацион-
ной стойкости полых частиц оксида алюминия
микронного размера по сравнению с радиацион-
ной стойкостью объемных частиц оксида алюми-
ния обусловлено малой концентрацией индуци-
рованных дефектов анионной подрешетки  

   
Отличие в эволюции радиационных дефектов

в сферах от дефектов в частицах оксида алюми-
ния может заключаться в том, что в сферах стока-
ми электронных возбуждений будет являться как
внутренняя, так и внешняя поверхность сферы.
Взаимодействие междоузельных дефектов и ком-
плексов вакансий обуславливает наличие потока
радиационно-индуцированных дефектов на по-
стоянные стоки, а часть дефектов участвует в ре-
акциях рекомбинации. В процессе облучения мо-
гут происходить процессы распада кластеров на
точечные дефекты.

При облучении электронами с энергией 30 кэВ
вероятны процессы образования электронно-
дырочных пар (  и  или  и ), про-
странственное разделение которых приводит об-
разованию таких же типов дефектов, как и при
упругом взаимодействии. После взаимодействия
с регулярными узлами, с дефектами решетки и с
ядрами атомов происходит термализация и на-
копление свободных электронов в объеме на глу-
бине пробега. Также вероятен процесс образова-
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ния дефектов при действии электронов с энергией,
недостаточной для прямого смещения атомов,
путем многократной их ионизация и смещения
ионов из-за электростатического отталкивания
со стороны окружающих их ионов:

(1)

(2)

(3)

(4)
При воздействии протонов и электронов на

полые частицы оксида алюминия наиболее веро-
ятны процессы образования дефектов по Шоттки
в анионной подрешетке [31], когда выбитые из уз-
лов атомы кислорода выходят из объема на внут-
реннюю поверхность, где, объединяясь в молекулы,
остаются внутри объема полой частицы. Образо-
вавшиеся таким образом вакансии по кислороду
мигрирует вглубь сферического слоя.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Установлено, что радиационная стойкость

сфер (полых частиц) оксида алюминия к воздей-
ствию электронов энергией 30 кэВ при флуенсе
(1–7) × 1016 см–2 по сравнению с радиационной
стойкостью частиц оксида алюминия больше и
может достигать 19% при высоких значениях
флуенса. Увеличение радиационной стойкости
полых частиц оксида алюминия микронного раз-
мера по сравнению с радиационной стойкостью
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Рис. 6. Изменение интегрального коэффициента по-
глощения солнечного излучения (ΔαS) от флуенса
электронов с энергией 30 кэВ для частиц (1) и сфер
(2) оксида алюминия.
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ЮРИНА и др.

объемных частиц оксида алюминия обусловлено
малой концентрацией индуцированных дефектов
анионной подрешетки      

БЛАГОДАРНОСТИ

Исследование выполнено при поддержке Мини-
стерства науки и высшего образования Российской
Федерации (регистрационный номер научного проек-
та 122082600014-6).

Конфликт интересов: авторы заявляют, что у них
отсутствует конфликт интересов.

СПИСОК ЛИТЕРАТУРЫ
1. Михайлов М.М. Радиационное и космическое ма-

териаловедение. Томск: Издательство Томского
университета, 2008. 314 с.

2. Акишин А.И. Космическое материаловедение. Ме-
тодическое и учебное пособие. М.: НИИЯФ МГУ,
2007. 209 с.

3. Михайлов М.М. Прогнозирование оптической де-
градации терморегулирующих покрытий космиче-
ских аппаратов. Новосибирск: Сиб. изд. фирма
РАН “Наука”, 1999. 192. c.

4. Neshchimenko V.V., Chundong Li, Mikhailov M.M., Jin-
peng Lv. // Nanoscale. 2018. V. 47. № 10. P. 22335.
https://www.doi.org/10.1039/C8NR04455D

5. Neshchimenko V.V., Chundong Li, Mikhailov M.M. //
Dyes and Pigments. 2017. V. 145. P. 354.
https://www.doi.org/10.1007/s11182-018-1566-4

6. Mikhailov M.M., Neshchimenko V.V., Sokolovskiy A.N.,
Yurina V.Yu. // Progress in Organic Coatings. 2019.
V. 131. P. 340. 
https://www.doi.org/10.1016/j.porgcoat.2019.03.001

7. Bladh K.W., Bideaux R.A., Anthony-Morton E., Nichols B.G.
The Handbook of Mineralogy III. Mineral Data Pub-
lishing, 1997. P. 628.

8. Batra I.P. // J. Phys. C: Solid State Phys. 1982. V. 15.
P. 5399. 
https://www.doi.org/10.1088/0022-3719/15/26/019

9. Mo S.D., Xu Y.N., Ching W.Y. // J. Am. Ceram. Soc.
1997. V. 80. P. 1193.

10. Arnal P.M., Comotti, M., Schüth F. // Angew. Chem.
Int. Ed. 2006. V. 45. № 48. P. 8224.
https://www.doi.org/10.1002/anie.200603507

11. Wang Y.W., Tseng W.J. // J. Am. Ceram. Soc. 2008.
V. 92. P. 32. 
https://www.doi.org/10.1111/j.1551-2916.2008.02653.x

12. Serebryakova M.A., Zaikovskii A.V., Sakhapov S.Z.,
Smovzh D.V., Sukhinin G.I., Novopashin S.A. // Int. J.
Heat Mass Transfer. 2017. V. 108. P. 1314.
https://www.doi.org/10.1016/j.ijheatmasstransfer.
2016.12.098

13. Aluker E.D., Gavrilov V.V., Chernov S. A. // Phys. Status
Solidi B. 1992. V. 1. P. 283.
https://www.doi.org/10.1002/pssb.2221710131

14. Evans B.D., Pogatshnik G.J., Chen Y. // Nucl. Instrum.
Methods Phys. Res. B. 1994. V. 91. P. 258.
https://www.doi.org/10.1016/0168-583x(94)96227-8

15. Crawford J.H. // Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. B.
1986. V. 1. P. 159. 
https://www.doi.org/10.1016/0168-583x(84)90063-6

16. Вертц Дж., Болтон Дж., Теория и практические
приложения метода ЭПР. М.: Мир, 1975. 548 с.

17. Raj S.S., Gupta S.K., Pathak N., Grover V., Tyagi A.K. //
Adv. Powder Technol. 2017. V. 28. P. 1505.
https://www.doi.org/10.1016/j.apt.2017.03.020

18. Kim J.S., Kang H.I., Kim W.N., Kim J.I., Choi J.C.,
Park H.L., Kim G.C., Kim T.W., Hwang Y.H., Mho S.I.,
Jung M.-C., Han M. // Appl. Phys. Lett. 2003. V. 82.
P. 2029. 
https://www.doi.org/10.1063/1.1564632

19. Boumaza A., Favaro L., Ledion J., Sattonnay G.,
Brubach J.B., Berthet P., Huntz A.M., Roy P., Tetot R. //
J. Solid State Chem. 2009. V. 182. P. 1171.
https://www.doi.org/10.1016/j.jssc.2009.02.006

20. Surdo A.I., Pustovarov V.A., Kortov V.S., Kishka A.S., Zi-
nin E.I. // Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. A. 2005.
V. 543. P. 234. 
https://www.doi.org/10.1016/j.nima.2005.01.189

21. Itou M.A., Fujiwara T.U // J. Phys. Chem. C. 2009.
V. 113. P. 20949.
https://www.doi.org/10.1021/JP908417M

22. Watcharatharapong T., Thienprasert J.T., Limpijum-
nong S. // Integrated Ferroelectrics. 2014. V. 156. P. 79.
https://www.doi.org/10.1080/10584587.2014.906290

23. Pustovarov V.A., Perevalov T.V., Gritsenko V.A., Smirno-
va T.P., Yelisseyev A.P. // Thin Solid Films. 2011. V. 519.
P. 6319. 
https://www.doi.org/10.1016/j.tsf.2011.04.014

24. Wang L., Zhang L.D., Wang J.H., Feng Y.J., Feng K.M.,
Yang J.J., Liu N. // Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. B.
2017. V. 406. P. 600.
https://www.doi.org/10.1016/j.nimb.2017.02.073

25. Caulfield K.J., Cooper R., Boas J.F. // Phys. Rev. B.
1993. V. 47. P. 55. 
https://www.doi.org/10.1103/PhysRevB.47.55

26. Perevalov T.V., Tereshenko O.E., Gritsenko V.A., Pusto-
varov V.A., Yelisseyev A. P., Park C., Lee C. // J. Appl.
Phys. 2010. V. 108. P. 013501.
https://www.doi.org/10.1063/1.3455843

27. Pustovarov V.A. Aliev V.S., Perevalov T.V., Gritsenko V.A.,
Eliseev A.P. // J. Exp. Theor. Phys. 2010. V. 111. P. 989.
https://www.doi.org/10.1134/S1063776110120113

28. Stashans A., Kotomin E., Calais J.-L. // Phys. Rev. B.
1994. V. 49 № 21. P. 14854.
https://www.doi.org/10.1103/PhysRevB.49.14854

29. Iurina V.Yu., Neshchimenko V.V., Chundong Li. //
J. Surf. Invest.: X-Ray, Synchrotron Neutron Tech.
2020. V. 14. № 2. P. 253.
https://www.doi.org/10.1134/S102745102002038X

30. Косицын Л.Г., Михайлов М.М., Кузнецов Н.Я., Дво-
рецкий М.И. // Приборы и техника эксперимента.
1985. № 4. С. 176.

31. Dienes G.J., Welch. D.O., Fischer C.R., Hatcher R.D.,
Lazareth O., Samberg M. // Phys. Rev. B: Solid State.
1975. V. 11. P. 3060.
https://www.doi.org/10.1103/PHYSREVB.11.3060

''O ,i 'O ,i O ,X
i

••
O ,V •

O,V O .XV



ПОВЕРХНОСТЬ. РЕНТГЕНОВСКИЕ, СИНХРОТРОННЫЕ И НЕЙТРОННЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ  № 2  2023

ВЛИЯНИЕ ФЛУЕНСА ЭЛЕКТРОНОВ НА КОНЦЕНТРАЦИЮ ЦЕНТРОВ ОКРАСКИ 39

Effect of Electron Fluence on the Concentration of Color Centers in Aluminum Oxide 
Hollow Particles

V. I. Iurina1, 2, *, A. N. Dudin1, V. V. Neshimenko1, 2, **, M. M. Mikhailov2

1Аmur State University, Blagoveshchensk, 675027 Russia
2Tomsk State University of Control Systems and Radioelectronics, Tomsk, 634050 Russia

*e-mail: viktoriay-09@mail.ru
**e-mail: v1ta1y@mail.ru

The effect of f luence (1–7) × 1016 cm–2 electrons with an energy of 30 keV on the concentration of color cen-
ters in aluminum oxide hollow particles micron-sized in comparison with bulk Al2O3 microparticles was
studied. The analysis was carried out using diffuse reflectance spectra in the range from 250 to 2500 nm
in situ. The radiation resistance of the microspheres under study was evaluated relative to micropowders from
the difference diffuse reflectance spectra obtained by subtracting the spectra after irradiation from the spectra
of non-irradiated samples. Changes in the difference diffuse reflection spectra of aluminum oxide micropar-
ticles and microspheres obtained with different electron fluences showed that with an increase in the induced
electron fluence, absorption increases throughout the spectrum. It was found that the radiation resistance of
aluminum oxide microspheres to the effects of electrons with an energy of 30 keV a fluence (1–7) × 1016 cm–2

greater than the radiation resistance of Al2O3 microparticles. The increase in the radiation resistance of alu-
minum oxide hollow microparticles compared to the radiation resistance of aluminum oxide bulk micropar-
ticles is due to the low concentration of induced defects of the anionic sublattice.

Keywords: aluminum oxide, microparticles, hollow particles, microspheres, diffuse reflectance spectra, color
centers, irradiation, electrons, f luence, defects.
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СТРУКТУРНО-ФАЗОВЫЕ ИЗМЕНЕНИЯ В КОНЦЕНТРИРОВАННЫХ 
ТВЕРДЫХ РАСТВОРАХ СИСТЕМЫ V–Nb–Ta–Ti, 
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Целью настоящей работы являлось изучение влияния облучения низкоэнергетическими ионами
гелия с энергией 40 кэВ и флуенсом 2 × 1017 см–2 на структурно-фазовое состояние многокомпо-
нентных твердых растворов на основе системы V–Nb–Ta–Ti. Данные исследования направлены на
получение новых данных о радиационной стойкости многокомпонентных твердых растворов, ко-
торые обладают большим потенциалом для использования в качестве конструкционных материа-
лов для реакторов нового поколения. Методами сканирующей электронной микроскопии и рент-
геноструктурного анализа было установлено, что сформированные бинарные, тройные и четверные
сплавы системы V–Nb–Ta–Ti являются эквиатомными однофазными твердыми растворами, имеют
однородное распределение элементов на поверхности и обладают сжимающими микро- и макрона-
пряжениями. Проведенные исследования показали, что облучение ионами гелия сплавов системы
V–Nb–Ta–Ti не приводит к распаду твердого раствора и нарушению эквиатомности и однородно-
сти распределения элементов на поверхности. Облучение ионами гелия не приводит к значитель-
ному изменению уровня микро- и макронапряжений для систем VNb и VNbTa, в то время как для
сплава VNbTaTi происходит увеличение уровня сжимающих напряжений, что может быть связано
с сегрегацией элементов к границам зерен и накоплением гелий-вакансионных кластеров.

Ключевые слова: высокоэнтропийные сплавы, многокомпонентный твердый раствор, облучение,
радиационные дефекты, ионы гелия, остаточное напряжение.
DOI: 10.31857/S1028096023020140, EDN: DTMNBU

ВВЕДЕНИЕ
В последнее время ядерная энергетика является

одним из самых эффективных источников элек-
троэнергии [1]. С развитием технологического
прогресса растет и потребность в увеличении эф-
фективности ядерных реакторов. Так разработка
новых ядерных реакторов IV поколения требует
использования материалов, обладающих высоки-
ми механическими свойствами при повышенных
температурах и устойчивостью к радиационному
воздействию (при взаимодействии с продуктами
ядерных реакций) [2].

Известные в настоящее время аустенитные
стали не подходят в качестве новых реакторных
материалов вследствие их сильного радиацион-
ного распухания, а в случае применения фер-

ритно-мартенситных сталей нерешенными про-
блемами остаются сопротивление ползучести и
охрупчивание при температурах облучения свы-
ше 550°С [3–5]. Поэтому вопрос о разработке но-
вых радиационно-стойких материалов в настоя-
щее время является актуальным для мировых на-
учно-исследовательских лабораторий.

Высокоэнтропийные сплавы (ВЭС) на основе
однофазного твердого раствора и большого числа
основных элементов в эквимолярных или почти
эквимолярных отношениях являются перспек-
тивным для получения радиационно-стойких ма-
териалов для атомной энергетики [6]. К ВЭС от-
носятся сплавы, состоящие из 5 и более элемен-
тов с концентрацией от 5 до 30 ат. %. Принято
считать, что максимизация конфигурационной

УДК 538.911
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энтропии ВЭС способствует формированию од-
нофазного разупорядоченного твердого раствора
вместо выпадения сложных интерметаллидных
фаз, в результате чего сплав имеет простую струк-
туру с улучшенными свойствами по сравнению с
традиционными сплавами [7–9]. Многочислен-
ные исследования показали, что ВЭС обладают
высоким пределом упругости, усталостной проч-
ностью, термической и коррозионной стойко-
стью, сопротивлением ползучести, радиацион-
ной стойкостью [7, 10]. Свойства данных сплавов
связывают с четырьмя основными особенностями:
высокой энтропией, большей деформацией кри-
сталлической решетки по сравнению с традици-
онными металлами и сплавами, многоэлемент-
ным составом и замедленной диффузией [10].
Высокая степень химического беспорядка и ис-
кажения решетки в ВЭС увеличивают рассеяние
электронов и фононов, что приводит к снижению
тепловой и электрической проводимости. След-
ствием этого являются замедление рассеивания
энергии во время каскада столкновений и возрас-
тание длительности теплового всплеска, что уве-
личивает рекомбинацию между вакансиями и
междоузлиями [11–13]. Кроме того, энергии об-
разования и миграции вакансий и междоузель-
ных атомов имеют более широкое распределение
по энергиям, что также увеличивает рекомбина-
цию дефектов [14–16]. Из-за сложности состава
примесно-дефектные кластеры, сформирован-
ные при взаимодействии точечных дефектов,
движутся по хаотичной траектории, в отличие
от направленного движения в простых металлах.
Это приводит к увеличению числа кластеров меж-
доузлий в области, обогащенной вакансиями, что
увеличивают рекомбинацию дефектов [17, 18].

Большинство работ по ВЭС посвящено изуче-
нию ГЦК-структурированных многокомпонет-
ных твердых растворов. Поэтому важным для бо-
лее детального понимания механизмов образова-
ния дефектов и радиационной стойкости в ВЭС
является изучение ОЦК-структурированных ВЭС,
в частности, при облучении ионами гелия. Высо-
кодозовое (более 5 × 1016 см–2) низкоэнергетиче-
ское облучение ионами гелия приводит к росту
сжимающих напряжений за счет образования и
накопления радиационных дефектов, в частности
гелий-вакансионных кластеров. Имплантация
атомов газа и формирование радиационных де-
фектов (межузельных атомов, вакансий) приво-
дит к изменению параметра решетки и формиро-
ванию неупорядоченной структуры вблизи по-
верхности, что вызывает поперечные напряжения
в имплантированной области. В результате даль-
нейшего облучения происходит образование и

рост блистеров (дефектов на поверхности мате-
риала в виде пузырей), которые создают разрыв в
металле, что приводит к изменению поверхност-
ных физико-химических свойств и потере струк-
турной целостности материала, что в конечном
итоге ухудшает его характеристики [19, 20].

Целью настоящей работы является исследова-
ние структурно-фазового состояния бинарных,
тройных и четверных систем концентрированных
твердых растворов на основе системы V–Nb–
Ta–Ti, облученных низкоэнергетическими иона-
ми гелия.

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА

Бинарные, тройные и четверные твердые рас-
творы на основе системы V–Nb–Ta–Ti были из-
готовлены в Пекинском технологическом инсти-
туте. Образцы были синтезированы с использо-
ванием порошков металлов высокой чистоты
(>99.9%) методом дуговой плавки с последующей
гомогенизацией. Далее проводили отжиг на про-
тяжении 24 и 72 ч при температуре 1150°С с про-
межуточной холодной прокаткой.

Образцы облучали на ускорителе тяжелых ионов
ДЦ-60 в Астанинском филиале Института ядер-
ной физики (Казахстан). Так как при работе
атомного реактора выделяется большое число
нейтронов, вызывающие в материале ядерные ре-
акции с образованием инертных газов, то в каче-
стве облучения были выбраны ионы He2+ с энер-
гией 40 кэВ и интегральным флуенсом 2 × 1017 см–2.

Изменения структуры и фазового состава по-
сле облучения оценивали методом рентгено-
структурного анализа на дифрактометре Rigaku
Ultima IV в геометрии параллельного пучка с ис-
пользованием медного излучения (λ = 0.15418 нм).
Для исследования только имплантированного ге-
лием приповерхностного слоя съемку образцов
выполняли при фиксированном малом угле паде-
ния рентгеновских лучей (1°) [21]. В данной гео-
метрии глубины проникновения рентгеновских
лучей для V и сплавов VNb, VNbTa, VNbTaTi со-
ставили 284, 146, 72 и 62 нм соответственно [21].
Для исключения влияния текстуры сплавов съем-
ку проводили при постоянном вращении образца
со скоростью 30 об./с. Влияние облучения на
структуру образцов исследовали по изменениям
макронапряжений (метод sin2ψ) и микронапря-
жений (метод Холдера–Вагнера) [22, 23].

Распределение элементов в приповерхност-
ном слое и его морфология исследована с помо-
щью растровой электронной микроскопии (РЭМ)
и энергодисперсионного рентгеновской спектро-
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метрии (ЭДС) на растровом электронном микро-
скопе ZEISS LEO 1455 VP.

Расчет энергетических потерь в образцах при
облучении ионами гелия был проведен в про-
грамме SRIM 2013, с использованием модели
Кинчина–Пиза [24]. Пороговые энергии смеще-
ния для элементов V, Nb, Ta, Ti были приняты 40,
78, 91 и 30 эВ соответственно [24]. По профилям
распределения имплантированных ионов He2+ и
результатам моделирования радиационного по-
вреждения (измеряемого в количестве атомных
смещений в кристаллической решетке материа-
ла, приходящихся на один атом, СНА) макси-
мальный пробег ионов гелия составил 325 нм с
максимумом повреждений для ванадия на глуби-
не 160–170 нм, а для сплава VNbTaTi – 120–140 нм
(рис. 1). Наибольшее значение повреждающей
дозы было обнаружено у чистого ванадия и со-
ставляло 5.5 СНА. Для образцов VNb и VNbTa в
пике наблюдается высокая, по сравнению с дру-
гими образцами, концентрация имплантирован-
ного ионов He2+ и составляет 23%, однако значе-
ние повреждающей дозы значительно меньше,
чем у V и VNb и составляет 4.4 и 3.8 СНА для VNb
и VNbTa соответственно.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
В табл. 1 представлены результаты анализа

элементного состава исходных образцов, полу-
ченные методом ЭДС. Как видно из таблицы для
бинарных, тройных и четверных систем выявлено
эквиатомное (в пределах погрешности 5–6%) со-
отношение элементов в образцах. Анализ поверх-
ности образцов методом РЭМ показал, одно-
родность структуры образцов V, VNb, VNbTa и
VNbTaTi (рис. 2). Результаты исследования рас-
пределения элементов (рис. 2) обнаружили одно-
родное распределение элементов по поверхности
данных образцов (рис. 3). Небольшие отклонения
от однородности распределения элементов, веро-
ятно, связаны с недостаточной гомогенизацией
образцов и зеренной стркутурой материалов.

Согласно литературным данным, эквиатом-
ный состав многокомпонентных твердых раство-
ров может свидетельствовать о формировании
однофазных твердых растворов [25]. Исследова-
ние, проведенное методом рентгеноструктурного
анализа, подтверждает данное предположение
(рис. 4). Общий вид рентгенограмм необлучен-
ных образцов (узкие и интенсивные дифракци-
онные пики) указывает на высокую степень кри-
сталличности сплавов и крупнозернистость; од-
нако небольшая асимметрия дифракционных
линий в более сложных системах связана с воз-

можной неоднородностью структуры, обуслов-
ленной локальной неоднородностью элементов
сплава с различными атомными радиусами эле-
ментов, что характерно для многокомпонентных

Рис. 1. Профили распределения по глубине ионов
He2+ (a) и повреждающей дозы (б) в образцах V
(штрих-пунктир), VNb (штрих), VNbTa (пунктир) и
VNbTaTi (сплошная), облученных ионами гелия с
энергией 40 кэВ.
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Таблица 1. Элементный состав исходных образцов
системы V–Nb–Ta–Ti

Образец
Содержание элемента, ат. %

V Nb Ta Ti

V 100 – – –
VNb 49.5 50.5 – –
VNbTa 33.9 34.2 31.9 –
VNbTaTi 23.6 26.1 25.9 24.5
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высокоэнтропийных сплавов. Как видно из рис. 4,
все образцы являются однофазными твердыми
растворами с ОЦК-решеткой. Параметр решетки

для образцов V, VNb, VNbTa, VNbTaTi увеличива-
ется с ростом сложности состава систем и состав-
ляет 0.3027, 0.3177, 0.3227, 0.3234 нм, соответ-
ственно. Рост параметра решетки связан с увели-
чением атомного радиуса элементов в составе.

Рассмотрим поведения полученных образцов
после облучения ионами гелия с энергией 40 кэВ
и флуенсом 2 × 1017 см–2.

На рентгенограммах образцов V, VNb, VNbTa и
VNbTaTi, облученных ионами гелия, видно, что
фазовый состав не меняется (не выявлен распад
твердых растворов), однако наблюдается более
выраженная асимметрия пиков и их смещение в
сторону меньших углов отражения по сравнению
с исходными рентгенограммами, что указывает
на деформацию кристаллической решетки в при-
поверхностной области, вызванную облучением
(рис. 5).

После облучения не выявлено изменений по-
верхности, связанных с радиационной эрозией, а
также сегрегации элементов на поверхности и на-
рушения однородного распределения, как видно
из рис. 6 и 7. Кроме того, не обнаружено нару-

Рис. 2. Морфология поверхности исходных образцов V (а), VNb (б), VNbTa (в) и VNbTaTi (г).

10 мкм(a) 10 мкм(б) 10 мкм(в) 10 мкм(г)

Рис. 3. Профили распределения элементов V (1), Nb
(2), Ta (3), Ti (4) в исходных образцах VNb (а), VNbTa
(б) и VNbTaTi (в). Измерения проведены вдоль белых
линий, отмеченных на изображениях образцов.
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Рис. 4. Рентгенограммы исходных образцов V
(сплошная), VNb (пунктир), VNbTa (штрих-пунктир),
VNbTaTi (штрих).
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шения эквиатомности соотношения элементов
(табл. 2).

Для количественной оценки влияния радиа-
ционных повреждений были рассчитаны оста-
точные макро- и микронапряжения в исходных и
облученных образцах (рис. 8, 9). На рис. 8 пред-
ставлены зависимости межплоскостных расстоя-
ний в V и твердых растворах VNb, VNbTa и VNbTaTi
от sin2ψ. Для определения макронапряжений ис-
пользовали ориентацию (110). Полученные зави-

симости аппроксимировали линейной функцией
(v  = B – Ax) для получения значений напряжений.
На рис. 9 представлены значения полученных на-
пряжений. Во всех исходных образцах преоблада-
ют сжимающие напряжения. Добавление Nb и Ta
в образцах VNb и VNbTa приводит к повышению
уровня сжимающих напряжений, что связано с
большим атомным радиусом данных элементов
по сравнению с V. В сплаве VNbTaTi из-за нали-
чия Ti, который имеет меньшую температуру
плавления и атомный радиус, а также снижает
модуль упругости сплава, уровень сжимающих
напряжений был меньше. Облучение ионами ге-
лия образца ванадия приводит к повышению
уровня сжимающих макронапряжений, что связано
с образованием гелий-вакансионных кластеров,
вызывающих растяжение материала. Кроме того,
выявлена релаксация микронапряжений, что мо-
жет быть связано с миграцией гелий-вакансион-
ных кластеров к границам зерен [26]. Для сплава
VNbTaTi имеет место повышение уровня микро-
и макронапряжений по сравнению с ванадием.
Такое значительное изменение макронапряже-

Таблица 2. Элементный состав образцов системы
V–Nb–Ta–Ti, облученных ионами гелия с энергией
40 кэВ

Образец
Содержание элемента, ат. %

V Nb Ta Ti

V 100 – – –
VNb 49.4 50.6 – –
VNbTa 31.7 34.2 34.1 –
VNbTaTi 25.7 25.5 23.7 25.2

Рис. 5. Рентгенограммы образцов V (сплошная), VNb (пунктир), VNbTa (штрих-пунктир), VNbTaTi (штрих), облучен-
ных ионами He2+ с энергией 40 кэВ.
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Рис. 6. Морфология поверхности образцов V (а), VNb (б), VNbTa (в) и VNbTaTi (г), облученных ионами He2+ с энерги-
ей 40 кэВ.
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ний может быть связано с проведением съемки в
скользящей геометрии при малом угле падения
рентгеновских лучей (1°). В этом случае за счет
малой глубины проникновения рентгеновских
лучей захвачена только область с максимальной
повреждающей дозой и концентрацией имплан-
тированных ионов гелия, т.е. область с наиболь-
шей уровнем напряжений. Повышение уровня
микронапряжений может быть связано с радиа-
ционно-стимулированной диффузией более лег-
ких элементов к границам зерен. Данный эффект
ранее наблюдали в многокомпонентных твердых
растворах [27–30]. Для сплавов VNb и VNbTa не

обнаружено значительного изменения остаточ-
ных напряжений, что говорит о хорошей радиа-
ционной стойкости данных сплавов в системе
VNbTaTi. Сильное искажение кристаллической
решетки и неоднородность распределения элемен-
тов действует, как препятствия для движения ва-
кансий и генерируемых облучением атомов гелия,
снижая концентрацию и скорость диффузии гелия
и замедляя агрегацию пузырьков гелия [11–13,
31]. Таким образом, можно предположить, что
свойства эквиатомных многокомпонентных твер-
дых растворов на основе VNbTaTi зависят не толь-
ко от числа элементов, входящих в сплав, а также

Рис. 7. Профили распределения элементов V (1), Nb (2), Ta (3), Ti (4) в образцах VNb (а), VNbTa (б) и VNbTaTi (в), облучен-
ных ионами He2+ с энергией 40 кэВ.
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Рис. 8. Значения макронапряжений, полученных методом sin2ψ, для исходных (а–г) и облученных ионами гелия (д–з) об-
разцов системы V–Nb–Ta–Ti. Коэффициенты линейной аппроксимации составили: А = –0.0061, B = 2.1436 (а); А =
‒0.0225, B = 2.2554 (б); А = –0.0222, B = 2.2887 (в); А = –0.0150, B = 2.2904 (г); А = –0.0084, B = 2.1477 (д); А = –0.0213,
B = 2.2614 (е); А = –0.0230, B = 2.2988 (ж); А = –0.0195, B = 2.3017 (з).
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Рис. 9. Значения макро- (а) и микронапряжений (б) в исходных (серая гистограмма) и облученных ионами He2+ с
энергией 40 кэВ (белая гистограмма) образцах системы V–Nb–Ta–Ti.
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в значительной степени от характеристик входя-
щих в состав элементов, однако это предположе-
ние требует дальнейшего изучения.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Методом дуговой плавки с последующей го-
могенизацией были получены эквиатомные од-
нофазные бинарные, тройные и четверные твер-
дые растворы на основе системы V–Nb–Ta–Ti
с ОЦК-решеткой. В исходных материалах, до об-
лучения, обнаружены сжимающие напряжения.
Добавление Nb и Ta в сплав приводит к увеличе-
нию уровня сжимающих напряжений, в то время
как добавление Ti – к их уменьшению.

Фазовый состав и структура приповерхност-
ного слоя бинарных, тройных и четверных твер-
дых растворов на основе V–Nb–Ta–Ti являются
устойчивыми к облучению ионами гелия с энер-
гией 40 кэВ и флуенсом 2 × 1017 см–2. Облучение
приводит к значительному росту уровня сжимаю-
щих напряжений в многокомпонентном твердом
растворе VNbTaTi, что связано с накоплением
большого числа имплантированных ионов гелия
и снижению микронапряжений в результате се-
грегации Ti и V к границам зерен. Для сплавов
VNb и VNbTa не наблюдается значительного из-
менения микро- и макронапряжений, что гово-
рит о лучшей радиационной стойкости данных
сплавов.
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Structural and Phase Changes in Concentrated Solid Solutions of the V–Nb–Ta–Ti 
System Irradiated with Helium Ions

V. V. Uglov1,  *, S. V. Zlotski1, M. M. Belov1, A. E. Ryskulov2, Jin Ke3, I. A. Ivanov2, 
A. E. Kurakhmedov2, D. A. Mustafin2, A. D. Sapar2, Y. V. Bikhert2

1Belarusian State University, Minsk, 220030 Belarus
2Institute of Nuclear Physics, Nur-Sultan, 050032 Kazakhstan

3Beijing Institute of Technology, Beijing, 100811 China

*e-mail: Uglov@bsu.by

The aim of this work is to study the effect of irradiation with low-energy helium ions with a fluence 2 × 1017 cm–2 and
an energy of 40 keV on the structural-phase state of multicomponent solid solutions based on V–Nb–Ta–Ti.
These studies are aimed at obtaining new data on the radiation resistance of multicomponent solid solutions,
which have great potential for use as structural materials for new generation reactors. As a result of the work
carried out by scanning electron microscopy and X-ray diffraction analysis, it was found that all alloys of the
system belong to equiatomic single-phase solid solutions and in the initial state, have a homogeneous distri-
bution of elements on the surface and have compressive micro- and macro-stresses. The conducted studies
have shown that irradiation with helium ions of alloys of the V–Nb–Ta–Ti system does not lead to the decay
of the solid solution and disturbance of the equiatomicity and uniformity of the distribution of elements on
the surface. Irradiation with helium ions does not lead to a significant change in the level of micro- and mac-
ro-stresses for VNb and VNbTa systems, while for VNbTaTi alloy there is an increase in compressive stresses,
which may be due to the segregation of elements and the accumulation of helium-vacancy clusters.

Keywords: high-entropy alloys, HEA, multicomponent solid solutions, irradiation, radiation defects, helium
ions, residual stress.
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Методами электронной микроскопии изучено воздействие полимер-коллоидных буровых растворов
на поровое пространство в карбонатных коллекторах нефтегазоконденсатного месторождения. По-
казано, что воздействие полимеров, входящих в состав буровых растворов, изменяет поверхность
порового пространства пород. Это влияет на технологию разработки нефтяных месторождений и
интенсификацию добычи нефти. В то же время, за счет отложений полимерных компонентов в по-
ровом пространстве породы свойства образцов изменяются. Это необходимо учитывать при прове-
дении петрофизических исследований на образцах, а также при геофизических исследованиях при-
забойной зоны методами с малым радиусом исследования. Приведены результаты морфологиче-
ских исследований с помощью электронного микроскопа порового пространства пород после
воздействия полимер-коллоидных буровых растворов. Изучены полимерные пленки, образован-
ные из компонентов бурового раствора. Установлено, что после бурения горизонтальных скважин
изменение смачиваемости порового пространства связано с возникновением полимерной пленки
на карбонатных кристаллах. Толщина этой пленки, измеренная прямым методом, составляет в ис-
следованных образцах 60–200 мкм. Отмечено, что именно эти изменения в дальнейшем могут при-
водить к ошибкам при определении петрофизических свойств.

Ключевые слова: электронная микроскопия, полимер-коллоидные буровые растворы, морфология,
растровая электронная микроскопия, полимерные пленки, смачиваемость, карбонатные породы,
нефтегазоконденсатные месторождения.
DOI: 10.31857/S102809602302005X, EDN: DSHKTR

ВВЕДЕНИЕ
Основными технологическими функциями бу-

ровых растворов являются промывка забоя и
ствола скважин от шлама, а также охлаждение
бурового инструмента. Кроме этого, буровые рас-
творы должны выполнять специфические функции,
такие как предотвращение обвалообразований,
водо-, газо- нефтепроявлений и поглощений в
скважинах. По ряду причин буровые растворы на
глинистой основе не всегда эффективны [1]. По-
этому для сложных скважин разработаны специ-
альные полимер-содержащие буровые растворы,
в которых для снижения фильтрационной вязко-
сти применяют реагенты-стабилизаторы, в част-
ности, на основе акриловых полимеров и биопо-
лимеров [1, 2].

Получение гелей для буровых жидкостей ос-
новано на обработке растворов полимерных реа-
гентов с реакционноспособными карбоксильными
группами реагентами-сшивателями (кросс-аген-

тами). Наиболее доступными и дешевыми явля-
ются вязкоупругие смеси на основе полиакрила-
мида и других водорастворимых эфиров целлю-
лозы с добавками солей поливалентных металлов
(алюминия, железа) [3, 4].

Эффективность применения композиций на
основе щелочных силикатно-полимерных гелей
при выравнивании профиля приемистости на-
гнетательных скважин в Западной Сибири была
показана исследованиями и промысловыми ра-
ботами [5]. В настоящее время разработаны и
широко апробированы силикатно-полимерные
гели, имеющие достаточно длительное время
начала гелеобразования и относительно высокую
прочность, чтобы выдерживать значительные гра-
диенты давления [6, 7]. Также разработаны сухие
смеси для приготовления экологически чистых
буровых растворов на основе биополимеров, и
являющихся технологически более удобными.

УДК 537.533.35:621.382
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КУЗЬМИН, СКИБИЦКАЯ

При бурении на площадях Оренбургского га-
зоконденсатного месторождения (ОНГКМ) в по-
исково-разведочных и добывающих горизонталь-
ных скважинах в качестве буферных жидкостей
применяют специальные полимер-коллоидные
буровые растворы (ПКБР) на основе сухих сме-
сей биополимера марки К. К. “Робус” (ТУ 9172-
003-35944370-01). Более чем трехлетний опыт
применения ПКБР на ОНГКМ и других место-
рождениях Российской Федерации позволяют
констатировать: ПКБР эффективны для вскры-
тия продуктивных отложений и использования
для капитального и профилактического ремонта
скважин [7]. ПКБР позволяет многократно сни-
зить затраты при приготовлении буровых раство-
ров, снизить нагрузки на снабженческие службы
нефтяных и газовых компаний, уменьшить транс-
портные расходы и т.д. Биополимер изготавлива-
ют из сырья естественного происхождения, ко-
торый не оказывает токсического действия на
организм людей. Следует отметить также, что ис-
пользование таких смесей для приготовления
буровых растворов позволяет получить более вы-
сокие дебиты отдачи пластов. Технические харак-
теристики ПКБР, разработанного на основе био-

полимера марки К. К. “Робус” применяемого на
ОНГКМ, в сравнении с глинистым буровым рас-
твором приведены в табл. 1 (по данным [7]).

Эффективность применения ПКБР в качестве
водоизолирующего способа основана на измене-
нии смачиваемости непосредственно в проница-
емой зоне пласта, которое обеспечено полимер-
ной природой основного компонента бурового
раствора. Однако применение ПКБР, в отличие
от глинистых растворов, значительно изменяет
поровое пространство породы непосредственно
в извлекаемом керне и околоскважинной зоне.
В работе [8] было показано, что применение
ПКБР изменяет смачиваемость и таким образом
влияет на коллекторские свойства породы. Для
этого авторами были разработаны и применены
оригинальные методики определения избира-
тельной смачиваемости и проведены лаборатор-
ные исследования на кернах. Авторами были изу-
чены породы ОНГКМ и сопоставлены данные
для пород, извлеченных из скважин, пробурен-
ных с использованием полимер-коллоидного и
глинистого буровых растворов. Избирательную
смачиваемость определяли на основе традицион-
ной методики измерения угла смачивания (метод
лежащей капли), образованного на поверхности
образца в системе вода–углеводородная жид-
кость, модифицированной с помощью современ-
ной цифровой техники. Для этого использовали
цифровой микроскоп и программу измерения уг-
лов смачивания по изображениям капель [9].
С помощью микроскопа наблюдали формирова-
ние капель в специальной камере и измеряли уг-
лы смачиваемости гексана на поверхности водо-
насыщенных образцов пород в водной среде и
смачиваемости водой насыщенных гексаном об-
разцов пород в среде гексана на большом количе-
стве образцов по схеме, приведенной на рис. 1.

На основе результатов измерения краевых уг-
лов смачивания θГ–В/θВ–Г рассчитывали параметр

Таблица 1. Свойства бурового раствора на основе
сухой смеси ПКР по данным [7]

Техническая характеристика Показатель

pH 9.3

Плотность, г/см3 1

Пластическая вязкость, Па · с 15
Условная вязкость, с 172
Статическое напряжение сдвига, дПа 32.4/33.6

Фильтрация, см3 4

Псевдопластичность, Па 0.37
Консистенция, ед. 2.6

Рис. 1. Схема определения избирательной смачиваемости образцов в различных средах и различными жидкостями.
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относительной (преимущественной) смачивае-
мости по отношению к углеводородам. Если в ре-
зультате оценки было получено, что этот пара-
метр <1, то порода в относительно гидрофобная.
Если параметр >1, тогда порода относительно
гидрофильная [10]. На основе полученных ре-
зультатов по смачиваемости образцов, получен-
ных бурением с использованием ПКБР, а также
измерений пор методами электронной микро-
скопии авторами было установлено, что воздей-
ствие ПКБР на образцы керна приводит к значи-
тельным изменениям поверхностных свойств
пород карбонатных нефтегазоматеринских отло-
жений при бурении скважин на ОНГКМ. Оценка
относительной (преимущественной) смачивае-
мости θГ–В/θВ–Г на основе сопоставлений коэф-
фициентов защемленной в порах газонасыщен-
ности Кгз с отношением диаметров пор и каналов
dпор/dкан показала, что в действительности породы
западной и восточной частей ОНГКМ являются
более смачиваемыми углеводородами, чем водой.
Схожую характеристику по смачиваемости име-
ют породы центральной части месторождения по
данным изучения керна, отобранного с примене-
нием глинистого бурового раствора, не меняю-
щего поверхностные свойства образцов. Таким
образом, авторы работы [8], с учетом большого
количества (более 3000) петрофизических изме-
рений, выполненных на этих же образах, и срав-
нительного анализа, пришли к выводу, что воз-
действие полимеров искажает поверхностные
свойства и данные геофизических исследований
скважин с небольшим радиусом исследования.

Анализ смачиваемости отмытых (экстрагиро-
ванных) образцов керна показал, что изменения
поверхностных свойств и, следовательно, прони-
цаемости пород при применении ПКБР необхо-
димо учитывать при последующих петрофизиче-
ских измерениях для различных типов пород.

Установленные эффекты воздействия на по-
роды требуют детального изучения изменения
порового пространства. В связи с этим в настоя-
щей работе с использованием методов растровой
электронной микроскопии (РЭМ) были исследо-
ваны карбонатные породы из горизонтальной
скважины ОНГКМ, пробуренные с применением
ПКБР.

МЕТОДИКА
Исследование кернов проводили по стандарт-

ным методикам, применяемым в РЭМ, а также
методами изучения порового пространства [11–16].
Для этого из выбуренных кернов откалывали не-
большой образец размерами до 2 см. Поверхность
скола исследовали в стандартном режиме (вто-

ричные электроны) с помощью растрового элек-
тронного микроскопа SUPRA 50 VP (фирмы Carl
Zeiss) с разрешением 1.0 нм. Также проводили
анализ поверхности скола путем подбора относи-
тельно горизонтального расположения исследуе-
мой поверхности с применением энергодиспер-
сионного спектрометра INCA Energy (фирма
Oxford Instruments). Для устранения зарядки об-
разцы покрывали золотом по стандартной мето-
дике ионного напыления.

Поровое пространство изучали методом като-
долюминесценции. Для этого образцы пропиты-
вали люминесцентными веществами, а наблюде-
ние порового пространства осуществляли в режиме
катодолюминесценции [13]. Суть методики ис-
следования порового пространства заключается в
следующем. Из керна приготавливают пришли-
фованные образы пород, поровое пространство
которых предварительно полностью насыщено
люминесцирующим под электронным пучком ор-
ганическим люминофором. Получаемые бинар-
ные изображения сечений пустот на поверхности
образца породы высвечиваются белыми участка-
ми на черном фоне и легко распознаются анали-
затором изображения для обсчета с помощью
специальных программ. Метод позволяет анали-
зировать структуру порового пространства на ос-
нове сеточного модельного представления, и
определять усредненные размерные параметры
ячейки пора–канал. Для этого применяют специ-
ально разработанные программы [17] В качестве
основных размерных характеристик рассчитыва-
ют средний диаметр поры, усредненное количе-
ство каналов, выходящих из поры, их средний
диаметр.

РЕЗУЛЬТАТЫ ИССЛЕДОВАНИЯ

В настоящей работе были проанализированы
результаты исследования методом РЭМ керна,
относящегося к нижнепермским отложениям во-
сточной частей ОНГКМ. Керн был отобран из го-
ризонтальной скважины № 10056, пробуренной
с применением ПКБР. Породы в изученном ин-
тервале глубины залегания представлены пре-
имущественно карбонатными соединениями,
известняками, которые имеют смешанное пу-
стотное пространство: порово-трещинное, поро-
во-каверновое, что связано не только с интенсив-
ностью проявления тектонической напряженно-
сти и разрядки на площади месторождения, но и
прошедшими катагенетическими преобразова-
ниями. Образцы в виде сколов, приготовленных
из извлеченных кернов, были детально исследо-
ваны методом РЭМ. На основании полученных
данных был проведен сравнительный анализ по
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усредненным параметрам размеров пор, а также
выполнен морфологический анализ изображений,
полученных с помощью вторичных электронов.
В изученных карбонатных породах, преобладают
известняки, в которых прошли интенсивные вто-
ричные процессы, с образованием относительно
крупных пор и формированием вторичных кри-
сталлов кальцита в фильтрующих поровых кана-
лах. Вторичные преобразования инициировали
процессы развития очаговой пористости, связан-
ной с преобразованием карбонатной матрицы на
этапе катагенеза и, соответственно, выделения
в поровое пространство высокомолекулярных
компонентов матричной нефти [18, 19]. В каче-
стве примера анализа строения методом РЭМ,
приведены данные исследования известняка из
скважины № 10056 (2-й ствол), отобранного с
глубины в интервале 2040–2043 м, в отложениях
артинского яруса (нижнего отдела пермской си-
стемы). Показанное строение типично для всех
изученных пород (рис. 2).

Согласно исследованиям методом РЭМ, поро-
да представляет собой кальцитовую кристалличе-
скую матрицу с кристаллами размером преиму-
щественно 1–7 мкм, поровое пространство в
которой в процессе катагенеза под влиянием по-
вышенных температур, давлений и подземных
вод претерпело определенные морфологические
изменения. В породах прошли вторичные преоб-
разования, связанные с изменением фазового со-
стояния самой карбонатной матрицы (процессы
преобразования карбонатно-органического по-
лимерного вещества [20]). Об этом свидетель-
ствует наличие крупных пористых очагов с поро-
выми каналами, инкрустированных вторичным
кальцитом. В пористых очагах были обнаружены
артефакты, связанные с воздействием бурового
раствора, заключающиеся в том, что зерна в по-
ровых каналах со стороны порового пространства
местами покрыты полимерной пленкой-оболоч-
кой, а открытые фильтрующие поровые каналы
частично перекрыты полимерной пленкой, обра-
зованной компонентами ПКБР (рис. 3). В круп-
ных поровых каналах поверхность пор покрыта
полимерной пленкой ПКБР, что хорошо видно
на аутигенных, вновь образованных, кристаллах
кальцита (рис. 4).

Наличие полимерной пленки от ПКБР было
подтверждено исследованиями с использованием
микрозонда. В табл. 2 приведены результаты эле-
ментного анализа зерна кальцита покрытого по-
лимерной пленкой.

Из приведенных данных рентгеновского энер-
годисперсионного анализа следует, что кристал-
лы кальцита покрыты тонкой пленкой, с относи-
тельно высоким значением содержания углерода

Рис. 2. Пример строения перекристаллизованного
известняка, взятого из скважины № 10056 ОНГКМ
на глубине 2040–2043 м. В центральной части изоб-
ражения (1) сгусток (“капля”) коллоидного органи-
ческого вещества.

1

15 мкм

Рис. 3. Строение известняка. Полимерная пленка по-
крывающие первичные зерна кальцита в поровом про-
странстве известняка (нефтенасыщенный пласт).

1.2 мкм

Рис. 4. Полимерные пленки, обволакивающие вто-
ричные кристаллы кальцита, взятого из скважины
№ 10056 ОНГКМ на глубине 2040–2043 м.

Полимерная 
пленка 14 мкм
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(61.187%), не характерное для кальцита, в котором
соотношении химических элементов составляет
Са = 40 вес. %, С = 12 вес. % и О = 48 вес. %. На-
личие других элементов отображает влияние каль-
цитовой подложки и пластовых жидкостей в по-
ровом пространстве породы.

Исследования методом РЭМ показали нали-
чие полимерного слоя и на поверхности вторич-
ного доломита, повсеместно встречающегося в
известняках. Было установлено, что в отличие от
адсорбированных углеводородных слоев, образу-
ющихся при контакте зерен с нефтью, полимер-
ные пленки, формирующиеся в поровом про-
странстве в результате воздействия ПКБР, не
имеют прочной химической связи с поверхно-
стью карбонатных зерен, о чем свидетельствует
наличие пустых оболочек с характерной кристал-
лографической формой [21]. Образование таких
оболочек связано с формированием полимерной
пленки на вторичных карбонатных кристаллах со
стороны контакта с полимерными компонентами
бурового раствора в поровом пространстве и их
отслаивания в процессе приготовления скола об-
разца. При приготовлении образца (скола) для РЭМ
полимерные слои в виде пустотелых оболочек,
сохраняющих кристаллографическую форму ми-
нералов, на которых они сформировались, оста-
ются на исследуемой поверхности образца, а ми-
неральные зерна, иногда переносятся на сколо-
тую часть образца. Такие артефакты позволяют
по кристаллографической форме исходного зер-
на определять принадлежность полимерной обо-
лочки к минералу, на котором сформировалась
пленка (рис. 5). Совершенно очевидно, что фор-

мирование полимерных слоев и пленок в поро-
вом пространстве пород при бурении с примене-
нием ПКБР не только изменяет поверхностные
свойства породы, но и изменяет само поровое
пространство.

Для оценки этого фактора методом катодолю-
минесценции изучено поровое пространство по-
роды. Исследование показало изменение харак-
тера кривой распределения пор по размерам до и
после воздействия ПКБР. Для этого был прове-
ден сравнительный анализ на основе реальных
изображений порового пространства породы,
пробуренной с использованием ПКБР, и ком-
пьютерного моделирования порового простран-

Таблица 2. Содержание элементов в полимерной пленке, покрывающей кальцит из скважины № 10056 (2-й ствол)
ОНГКМ, полученной при бурении с применением ПКБР на глубине 2040–2043 м

Элементный состав C O Na Cl K Ca

Вес. % 61.157 25.408 2.139 5.227 1.311 4.621

Рис. 5. Строение известняка, взятого из скважины
№ 10056 ОНГКМ на глубине 2040–2043 м. Видны со-
хранившиеся после растворения зерен кальцита по-
лимерные оболочки.

Полимерная оболочка

6 мкм

Таблица 3. Структурные параметры породы из скважины 1ВМС (ОНГКМ) на глубине 1896.0–1898.6 м

Структурные параметры До воздействия ПКБР После воздействия ПКБР

Средняя площадь пор и каналов, мкм2 246.71 234.60

Средний эквивалентный диаметр пор и каналов, мкм 17.73 15.51
Средний периметр пор и каналов, мкм 61.03 52.23
Координационное число, Nкан/Nпор 201 191
Средний диаметр каналов, мкм 8.06 7.56
Средний диаметр пор, мкм 147.87 145.64
Отношение dпор/dкан 18.35 19.26

Проницаемость (расчетная), Кпр, ×10–15 м2 5.571 4.956
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ства этой породы до воздействия ПКБР. Полу-
ченные параметры порового пространства были
сопоставлены (табл. 3 и рис. 6).

Из приведенных данных видно, что средний
размер поровых каналов после воздействия ПКБР
уменьшился, с 8.06 до 7.56 мкм. Кроме этого, из-
менилось координационное число поровой си-
стемы (т.е. соотношение пор и каналов), оно не-
сколько уменьшилось: с 201 до 191. Это означает,
что часть наиболее мелких поровых каналов пол-
ностью отключалась от фильтрации. Такие гео-
метрические изменения порового пространства
уменьшают проницаемость породы. Морфологи-
ческий анализ показал, что в поровом простран-
стве после воздействия ПКБР часть фильтрующих
поровых каналов (наиболее мелких) полностью
перекрывается полимерными компонентами бу-
рового раствора. Поэтому представляет интерес
оценка объема полимерных компонентов от
ПКБР в поровом пространстве образца. С учетом
этого, были проведены измерения (рис. 7, 8) тол-
щины слоя, покрывающего кристаллы кальцита в
поровом пространстве в образцах пород, пробу-
ренных с применением ПКБР. Прямые измере-
ния толщины полимерной пленки по РЭМ-изоб-
ражениям составили на разных кристаллах 60–
200 нм. Это является достаточно малой величиной с
точки зрения влияния на проницаемость породы
за счет снижения пористости. То есть просвет-
ность (поверхностная пористость) фильтрующих
поровых каналов, имеющих размеры от 1–200 мкм
и средний диаметр 8.06 мкм, и пор со средним
размером 147.87 мкм снижается не более чем на
2%. Таким образом, основным фактором сниже-
ния проницаемости за счет изменения порового
пространства является частичное поперечное пе-
рекрытие каналов пленкой, причем ее толщина в
этом случае не имеет значения (рис. 3).

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Изучение методами РЭМ пород, пробуренных
с применением ПКБР, показало, что полимерные
слои в виде пленок могут покрывать первичные и
вторичные кристаллы в карбонатных породах, а
также перекрывать поровые каналы минималь-
ного диапазона фильтрации 1–5 мкм. В крупных
порах развитых пористых очагов, пленки покры-
вают вторичные карбонатные кристаллы, изме-
няют смачиваемость и таким образом искажают
первоначальные петрофизические свойства об-
разцов, что необходимо учитывать при петрофизи-
ческих исследованиях. Причем, чем более крупные
поровые каналы, тем больше масштаб воздей-
ствия на смачиваемость. Мелкие поры частично
блокируются отслоившимися фрагментами по-

Рис. 6. Изменение структуры порового пространства
в известняке при воздействии ПКБР, полученное ме-
тодом катодолюминесценции: а – реальное поровое
пространство после воздействия ПКБР; б – компью-
терная реконструкция до воздействия ПКБР. Увели-
чение в 500 раз.
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Рис. 7. Детализация фрагментов углеводородной обо-
лочки.
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Рис. 8. Толщина полимерного слоя на зернах кальци-
та в конкретном месте.

180 нм
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лимерной пленки. Проницаемость снижается за
счет заполнения объема порового пространства
по мере уменьшения открытой пористости породы.

Сохраненные полимерные пленки-оболочки
кристаллов, точно повторяющие кристаллогра-
фический облик растворенного минерала, дают
возможность при исследовании методами РЭМ
по форме идентифицировать их принадлежность
к породообразующему минералу. Анализ морфо-
логии таких полимерных пленок-оболочек пока-
зывает, что их толщина не постоянна даже в
пределах поры и часто связана с размерами кри-
сталлов, на которых она сформировалась. Более
мелкие кристаллы покрыты более тонкой обо-
лочкой. Толщина фрагментов полимерных пле-
нок в исследованных породах, измеренная пря-
мым методом по изображениям, полученным с
применением вторичных электронов, с тщатель-
ным контролем фокусного расстояния растрово-
го микроскопа, составила на разных кристаллах
кальцита от 60 до 200 нм.

Таким образом, исследования подтвердили,
что воздействие ПКБР приводит к существенным
изменениям поверхностных свойств порового
пространства и относительно небольшим изме-
нениям геометрии поровых каналов.
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КУЗЬМИН, СКИБИЦКАЯ

Studying the Influence of Polymer-Colloid Drilling Fluid on the Pore Space of Rocks
V. A. Kuzmin1, *, N. A. Skibitskaya1, **

1Institute of Oil and Gas Problems RAS, Moscow, 119333 Russia
*e-mail: kuzminva@mail.ru

**e-mail: skibitchka@mail.ru

Using electron microscopy methods, the effect of polymer-colloidal drilling f luids on the pore space in car-
bonate reservoirs of an oil and gas condensate field, was studied. It is shown that the impact of polymers in-
cluded in drilling f luids changes the surface of the pore space of rocks. This affects the technology of devel-
oping oil fields and the intensification of oil production. At the same time, due to the deposition of polymer
components in the pore space of the rock, the properties of the samples change. This must be taken into ac-
count when conducting petrophysical studies on samples, as well as in geophysical studies of the bottom-hole
zone using methods with a small study radius. The results of morphological studies in the electron micro-
scope of the pore space of rocks after the impact of polymer-colloidal drilling f luids, are presented. Polymer
films formed from drilling f luid components are studied. It has been established that after drilling horizontal
wells, the change in the wettability of the pore space is associated with the formation of a polymer film on
carbonate crystals. The thickness of this film, measured by the direct method, is 60–200 μm in the studied
samples. It is noted that these changes in the future can lead to errors in determining the petrophysical pro-
perties.

Keywords: electron microscopy, polymer colloidal drilling f luids, microstructure, microstructure, scanning
electron microscope, polymer films, wettability, carbonate rocks, oil and gas condensate fields.
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Свойства синтезируемых наноструктурированных материалов определяются методами их получе-
ния. Комбинирование электрических разрядов с жидкостью является одним из новых инструмен-
тов синтеза чистых структур, но, как и в случае традиционных методов синтеза, важную роль играют
условия получения структур. В настоящей работе исследованы электрические и эмиссионные ха-
рактеристики низкотемпературной плазмы постоянного тока в контакте с водой при токах 0.25 и
0.80 А. Рассчитаны значения мощности (энергии) отдельных разрядов. Установлено, что такой тип
разряда горит в импульсном режиме. Сила тока разряда влияет на частоту появления разрядов и
энергию отдельного разряда. Показано, что низкотемпературная подводная плазма является эф-
фективным инструментом синтеза нанокомпозитов на основе оксидов металлов, прекурсорами ко-
торых являются металлические электроды. Методом эмиссионной спектроскопии изучены спек-
тры излучения подводной плазмы. Установлено присутствие в спектрах линий атомов Ni и Cr, сви-
детельствующих о распылении электродов в процессе горения плазмы. Методом рентгенофазового
анализа показано, что фазовый состав полученных продуктов определяется силой тока плазмы. Об-
наружено формирование оксидов и гидроксидов Ni и Cr с различной валентностью ионов металлов.

Ключевые слова: подводная плазма, динамика развития, импульсный режим, энергия единичного
разряда, частота импульсов, эмиссионные спектры, рентгенофазовый анализ, наноструктуры, сло-
истые двойные гидроксиды.
DOI: 10.31857/S1028096023020036, EDN: DSGHON

ВВЕДЕНИЕ

Аморфные оксиды переходных металлов при-
влекают интерес исследователей из-за широкого
разнообразия магнитных и электрических свойств,
обусловленных кооперативными эффектами за-
рядового и спинового упорядочения. Среди них
особо выделяются наночастицы Ni–Cr-шпине-
ли, оксиды никеля и хрома с антиферромагнит-
ным упорядочением, которые могут быть исполь-
зованы при производстве сенсоров, электролизе-
ров, запоминающих устройств, катализаторов и
др. Эффективным инструментом для получения
наночастиц оксидов никеля и хрома является
плазма дугового разряда, лазерная абляция и са-
мораспространяющийся высокотемпературный
синтез [1–7]. Управление их физико-химически-
ми свойствами в результате физического и хими-
ческого воздействий на наноструктурированные

материалы может быть реализовано при исполь-
зовании низкотемпературной плазмы в контакте
с водной средой [8–12]. В результате совместного
протекания физических и химических процессов
в такой плазме удается получить новые нано-
структуры, ближний порядок и свойства которых
определяются динамикой развития и параметра-
ми электрического разряда [12–14].

Целью настоящей работы является изучение
влияния параметров импульсного подводного
разряда на химический состав и валентные состо-
яния ионов Ni и Cr в формируемых оксидах и гид-
роксидах при распылении нихромовых электродов.

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА
Синтез наноструктур осуществляли при дей-

ствии низкотемпературной плазмы электриче-
ского разряда в дистиллированной воде. Плазма

УДК 537.528:53.097:546.05:546.02
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ХЛЮСТОВА и др.

возникала внутри газового пузыря, образующего-
ся в дистиллированной воде при возбуждении
электрического разряда между двумя нихромовы-
ми электродами диаметром 1 мм, находящимися
на расстоянии 1.5 мм друг от друга. Разность по-
тенциалов между электродами варьировали от 0.5
до 1.5 кВ, а силу тока – в пределах от 0.25 до 0.80 А.
Спектры оптического излучения разрядов реги-
стрировали с использованием волоконно-опти-
ческого спектрометра AvaSpec ULS3648 (Avantes
BV, Нидерланды) в диапазоне 200–900 нм с разре-
шением 0.3 нм. Временные зависимости интен-
сивности линий излучения Ni (341 нм) и Cr (520 нм)
регистрировали в режиме записи относительной
интенсивности излучения отдельной линии от
времени. Динамику развития импульсного разря-
да регистрировали фотокамерой и визуализиро-
вали на экране компьютера. Образовавшийся по-
сле действия плазмы раствор с осадком из синте-
зированных структур после центрифугирования
и фильтрации осадка высушивали при 150°С в
течение 2 ч, после чего проводили рентгенофазо-
вый анализ с использованием порошкового ди-

фрактометра D2 PHASER (CuKα, Bruker) в диапа-
зоне 2θ = 5°–60°.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ
Результаты визуализации динамики развития

подводной плазмы представлены на рис. 1. Вид-
но, что при подаче высокого напряжения на элек-
троды в процессе электролиза начинается про-
цесс газовыделения на электродах. В местах вы-
сокой плотности тока (на концах электродов) в
результате нагрева образуются парогазовые пу-
зырьки. При достижении критических парамет-
ров, определяемых напряжением пробоя и разме-
ром газового пузыря, происходит пробой парога-
зового пузыря и возникает зона плазмы. Зона
плазмы может перемещаться по всей длине элек-
тродов, но во время этого процесса может возни-
кать до 3 плазменных каналов (рис. 1ж, 1з). Про-
цесс развития подводного импульсного разряда
сопровождается изменением его энергетических
характеристик (табл. 1).

Из табл. 1 видно, что пробой жидкости вызы-
вает резкое увеличение амплитуды напряжений и

Рис. 1. Динамика развития подводного импульсного разряда; а – момент включения; б – электролиз и перегрев воды;
в, г, д, е – начальная стадия разряда; ж, з, и, к – активная стадия разряда; л – прекращение разрядного импульса; м –
схлопывание парогазового пузыря. Цифрами обозначены анод (1) и катод (2).

1
2

7 мм

(а) (б) (в) (г)
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силы тока. Сила тока разряда увеличивается в три
раза, напряжение – в 1.5 раза. Средняя частота
импульсов составляет 4–6 Гц, длительность од-
ного разрядного импульса около 1.5 мс. Коэффи-
циент заполнения D, определяемый периодом
импульса, увеличивается с ростом силы тока.

Действие плазмы в зоне контакта с электродом
вызывает его распыление. Об этом свидетель-
ствуют данные убыли массы электродов (табл. 2).
Как видно из данных табл. 2, увеличение силы то-
ка плазмы не оказывает существенного влияния
на скорость распыления катода, но заметно влия-
ет на скорость распыления анода. Это объясняет-
ся не только действием плазмы, но и протекани-
ем электрохимических процессов на поверхности
электрода, а также изменением эмиссионных ха-
рактеристик подводной плазмы (рис. 2).

В спектре присутствуют полосы OH радика-
лов, линии бальмеровской серии водорода (Hα
(656 нм), Hβ (486 нм), Hγ (434 нм)) и линии кисло-
рода (при 777.0 и 844.5 нм), характерные для всех
плазменно-растворных систем. Следует отме-
тить, что интенсивности полос OH-, линий Hβ, Hγ
и кислорода возрастают с увеличением силы тока
плазмы. Иная тенденция зарегистрирована для
линий Hα, что свидетельствует о другом механиз-
ме возбуждения [15].

В эмиссионных спектрах также присутствуют
линии, относящиеся к атомам Ni и Cr. Наличие в
спектре линий Mn, Fe и полос FeO свидетель-
ствует о присутствии примесей в сплаве. Появле-
ние в спектрах эмиссионных полос оксида железа

указывает на протекание процессов хемилюми-
несценции между распыленными атомами железа
и атомами кислорода в реакционной зоне плаз-
мы [16]. Из рис. 2 видно, что интенсивность изу-
чения линий никеля ниже, чем линий хрома, что
может быть связано с тем, что излучательные пе-
реходы атомов хрома обусловлены переходами в
основное состояние. В то же время для никеля в
области длин волн 340–360 нм характерны излу-
чательные переходы из возбужденного состоя-
ния атома в низколежащее неосновное состояние
[17, 18]. Следовательно, в подводной плазме засе-
ленность низкоэнергетических уровней атомов
никеля ниже, чем, для атомов хрома, у которых
электроны локализованы преимущественно на
основном уровне.

Это находится в соответствии с временными
зависимостями интенсивности линий, соответ-
ствующих переходам 3f0–3d для атома никеля Ni
переходам z5p0–a5s2 для атомов Cr (рис. 3). Из рис. 3
отчетливо видно, что появление линий никеля и
хрома в спектрах плазмы происходит не одновре-
менно. Более того, некоторое уширение линий на
зависимостях интенсивности от времени свиде-
тельствует о суперпозиции нескольких разрядов,
следующих друг за другом через короткий проме-
жуток времени.

Обнаруженные особенности развития плаз-
менного разряда обеспечивают специфический
состав и структуру оксидов никеля и хрома. Это
проявляется на результатах рентгенофазового
анализа синтезированных порошков (рис. 4).

Таблица 1. Электрические характеристики импульсного подводного разряда с нихромовыми электродами

iср, А iмакс, А Uмакс, В P, Вт Еразр, Дж N, имп./с D, %

0.25 0.72 ± 0.08 650 ± 60 67 ± 5 10.1 ± 0.9 7 ± 2 0.8

0.5 0.95 ± 0.12 670 ± 30 58 ± 11 8.5 ± 1.2 11 ± 1 1.5

0.8 2.42 ± 0.45 1900 ± 130 135 ± 18 19.9 ± 1.5 17 ± 2 3.1

Таблица 2. Распыляемые массы нихромовых электродов за 5 мин горения разряда

Ток разряда, А Уменьшение массы анода, г Уменьшение массы катода, г

0.25 0.0097 0.0006

0.5 0.0124 0.0013

0.8 0.0164 0.0014
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Из рис. 4 видно, что при силе тока 0.25 А форми-
руются частицы, представляющие смеси оксидов
NiO, Ni2O3, Cr2O3 и CrO3. При увеличении силы

тока до 0.80 А на рентгенограммах присутствуют
рефлексы, относящиеся не только к вышепере-
численным оксидам, но и к слоистым двойным
гидроксидам [19, 20]. Это соответствует и данным
табл. 2, согласно которым, из-за малого времени
контакта распыленного металла с зоной плазмы
скорость распыления материалов электродов
обеспечивает условия формирования слоистых
двойных гидроксидов из гидроксидов металлов.
Следовательно, состав синтезированных оксидов
и валентное состояние ионов никеля и хрома
определяется силой тока разряда, которая лими-

Рис. 2. Спектры излучения подводных импульсных
разрядов с нихромовыми электродами при силе тока
0.25 (а), 0.50 (б) и 0.80 А (в).
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Рис. 3. Временные зависимости интенсивностей ли-
ний Cr λ = 520 нм (а) и Ni λ = 341 нм (б) при силе тока
0.25 А.

1.0
0.8
0.6
0.4
0.2

0.8
0.6
0.4
0.2

10 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12
Время, с

(a)

(б)

Интенсивность, отн. ед.

Рис. 4. Рентгенограммы порошков, полученных при
силе тока плазмы 0.25 (а), 0.50 (б) и 0.80 А (в).
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тирует динамику физико-химических процессов
в плазме. В результате совместного протекания
таких процессов формируются наноструктуры со
специфическим ближним порядком в располо-
жении ионов кислорода и металла, что является
одной из причин проявлений каталитических
свойств синтезируемых оксидов.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Низкотемпературная плазма в контакте с жид-
костью является перспективным инструментом
для синтеза новых наноструктур и нанокомпози-
тов. Скорость формирования и фазовый состав
наноструктур определяются параметрами под-
водного импульсного разряда. С ростом силы то-
ка разряда количество разрядов и их продолжи-
тельность увеличиваются, что влияет на скорость
распыления электродов и динамику перемеще-
ния зоны плазмы вдоль поверхности электродов.
Процесс распыления электродов сопровождается
уменьшением массы электродов и изменением
эмиссионных характеристик подводной плазмы.
Это коррелирует с изменением фазового состава
получаемых порошков и указывает на возможности
получения нанооксидов никеля и хрома со следу-
ющим электронным состоянием ионов Ni2+(3+) и
Cr3+(6+). Следовательно, в результате изменения
параметров подводной плазмы можно управлять
составом и свойствами синтезируемых структур.
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On the Dynamics of Development and the Results of the Action of Electric Discharge 
in the Aquatic Environment

A. V. Khlyustova1, *, N. A. Sirotkin1, A. V. Agafonov1, M. A. Stepovich2, M. N. Shipko3

1G.A. Krestov Institute of Solution Chemistry, Russian Academy of Sciences, Academicheskaja st., 1, Ivanovo, 153045 Russia
2Tsiolkovsky Kaluga State University, Stepan Razin st., 26, Kaluga, 248023 Russia

3Lenin Ivanovo State Power Engineering University, Rabfakovskaya st., 34, Ivanovo, 153003 Russia
*e-mail: avlada5577@gmail.com

The properties of the synthesized nanostructured materials are determined by the methods of their prepara-
tion. The combination of electric discharges with liquid is one of the new tools for the synthesis of pure struc-
tures but the conditions for obtaining structures play an important role as in the case of traditional synthesis
methods. In this work, the electrical and emission characteristics of a low-temperature direct current plasma
in contact with water at currents of 0.25 and 0.80 A are studied. The values of the power (energy) of single
discharges are calculated. It has been established that this type of discharge burns in a pulsed mode. The value
of the discharge current affects the frequency of occurrence of discharges and the energy of an single dis-
charge. It is shown that low-temperature underwater plasma is an effective tool for the synthesis of nanocom-
posites based on metal oxides, the precursors of which are metal electrodes. The emission spectroscopy
method was used to study the emission spectra of underwater plasma. The sputtering of electrodes during
plasma combustion, has been established. X-ray phase analysis showed that the phase composition of the ob-
tained products is determined by the strength of the plasma current. The formation of oxides and hydroxides
of Ni and Cr with different valencies of metal ions was found.

Keywords: underwater plasma, pulsed mode, energy per discharge, frequency of pulses, emission spectra,
X-ray diffraction, nanostructures, layered double hydroxide.
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В настоящей работе с помощью компьютерного моделирования исследована возможность функци-
онализации поверхности материалов с ультранизкой диэлектрической проницаемостью под дей-
ствием атомов инертных газов низкой энергии. Моделирование проводили квантовомеханическим
методом теории функционала плотности с использованием алгоритмов молекулярной динамики в
программном пакете VASP. Детальный анализ рассчитанных траекторий позволил выявить усло-
вия, при которых воздействие налетающих атомов He, Ne, Ar, Xe с энергией до 30 эВ может приво-
дить к удалению поверхностных метильных групп, обеспечивающих гидрофобные свойства поверх-
ности таких диэлектриков. На основании полученных данных сделана оценка пороговой энергии
(минимальной энергии атомов, при которой возможно образование CH3-радикала), и исследованы
особенности механизма такого процесса при воздействии легких и тяжелых атомов. Показано, что
в рассматриваемом диапазоне энергий взаимодействие Ne, Ar и Xe с метильными группами имеет
преимущественно столкновительный характер, поэтому с ростом массы налетающей частицы по-
роговая энергия возрастает. В противоположность этому, воздействие атома He способно вызывать
возмущение пространственного распределения электронной плотности вблизи метильной группы,
которое инициирует интенсивные колебания атомов и в итоге приводит к отрыву метильной группы.

Ключевые слова: материалы с ультранизкой диэлектрической проницаемостью, функционализация
поверхности, компьютерное моделирование, метильные группы.
DOI: 10.31857/S1028096023020127, EDN: DSWOES

ВВЕДЕНИЕ
В настоящее время одним из приоритетных

направлений современной микро- и наноэлек-
троники является повышение производительно-
сти сверхбольших интегральных схем, которое
осуществляют путем увеличения плотности ком-
поновки и уменьшения характерных размеров
входящих в их состав транзисторов. При реализа-
ции данной задачи для изоляции медных провод-
ников, соединяющих элементы сверхбольших
интегральных схем было предложено использо-
вать нанопористые органосиликатные материалы
с ультранизкой диэлектрической проницаемо-
стью – так называемые low-K-материалы [1, 2].

Применяемые в производстве low-K-пленки
представляют собой пористую структуру на осно-

ве аморфной SiOx матрицы, вся поверхность ко-
торой покрыта гидрофобными CH3-группами.
Предотвращение диффузии атомов Cu вглубь
диэлектрика осуществляют нанесением на по-
верхность диэлектрика ультратонких (~2–5 нм)
барьерных слоев из тугоплавких материалов
(Ti/TiN, Ta/TaN) [1, 3, 4]. Однако гидрофобные
свойства поверхности low-K-материала существен-
но затрудняют адсорбцию на ней напыляемых
атомов металла, что препятствует получению плот-
ного тонкого покрытия. Для усиления адгезии
атомов металла с диэлектриком необходимо про-
вести предварительную обработку low-K-пленки с
целью удаления поверхностных CH3-групп, т.е.
функционализацию ее поверхности.

УДК 533.924
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Для определения оптимального режима про-
ведения поверхностной функционализации ма-
териала с использованием низкотемпературной
плазмы необходимо проанализировать механиз-
мы ее воздействия на low-K-диэлектрик. Как из-
вестно, совместное воздействие активных ради-
калов и вакуумного ультрафиолетового излучения
плазмы приводит к изменениям в химическом со-
ставе материала не только на его поверхности, но
и в более глубоких слоях, что является причиной
нежелательных изменений в структуре low-K-ди-
электрика [2, 5, 6]. Под действием ионов низкой
энергии (менее 30 эВ) происходит модификация
только верхнего слоя материала [7], что указывает
на возможность их использования для удаления
метильных групп из тонкого приповерхностного
слоя low-K-пленок. В работах [8, 9] методом тео-
рии функционала плотности [10] возможность
данного процесса модификации была исследова-
на на примере атомов и ионов Ar. Было показано,
что воздействие атомов и ионов Ar с энергией до
20 эВ на поверхность low-K-диэлектрика может
приводить к разрыву Si–C связи и последующему
удалению метильных групп. Следует отметить,
что наличие положительного заряда у налетаю-
щих ионов снижает пороговую энергию Eth, т.е.
минимальную начальную энергию налетающей
частицы, при которой после попадания частицы
на обрабатываемую поверхность можно наблю-
дать вылет CH3-радикала.

В настоящей работе с использованием метода
теории функционала плотности проведено ис-
следование воздействия атомов He, Ne, Ar, Xe
низких энергий (до 30 эВ) на поверхность low-K-
материала с целью определить различия в меха-
низмах взаимодействия легких и тяжелых частиц
с CH3-группами и провести оценку пороговой
энергии их удаления.

МЕТОДИКА МОДЕЛИРОВАНИЯ

Исследование механизмов удаления метиль-
ных групп с поверхности low-K-материалов ато-
мами инертных газов низких энергий (до 30 эВ)

осуществляли методом теории функционала
плотности с использованием пакета VASP [11, 12],
установленного на суперкомпьютере МГУ “Ло-
моносов 2” [13]. При расчетах применяли обмен-
но-корреляционный функционал Пердью–Бур-
ке–Эрнцерхофа в рамках обобщенного градиент-
ного приближения [14]. Динамические расчеты
эволюции системы методом теории функционала
плотности выполняли с использованием алгорит-
мов молекулярной динамики.

С целью снижения вычислительных затрат в
качестве модели low-K-диэлектрика была выбра-
на молекула ПОСС (полиэдральные олигомер-
ные силсесквиоксаны) с присоединенной к ней
метильной группой; такую систему можно описать
химической формулой Si8O12H7–CH3 (рис. 1). Сле-
дует отметить, что подобные упрощенные мо-
лекулярные модели, содержащие характерные
для low-K-диэлектриков связи Si–O и Si–C, ак-
тивно применяют для изучения реакций на по-
верхности этих материалов [15–17].

В динамических расчетах варьируемыми пара-
метрами являлись начальная энергия налетаю-
щих частиц E0 = 5–30 эВ и углы между направле-
нием начальной скорости налетающей частицы и
линией связи Si–C, а также различные прицель-
ные расстояния до атома C. Нижняя граница диа-
пазона энергий была определена на основании
предварительного статического расчета энергии
связи Si–C в молекуле ПОСС, полученное значе-
ние – 4.4 эВ – хорошо согласуется с существую-
щими экспериментальными данными [18]. Вре-
меннóй шаг варьировали от 0.01 до 0.10 фс в за-
висимости от типа налетающей частицы при
длительности пролета частицы 0.5–1.0 пс. Для ви-
зуализации и анализа расчетных данных исполь-
зовали пакет VMD [19].

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

Ранее было показано [9], что под воздействием
атомов Ar низкой энергии с поверхности матери-
ала может происходить вылет CH3-радикала.
Однако исходная энергия налетающей частицы
должна превышать пороговое значение Eth, кото-
рое оказалось минимальным (~11 эВ) при подлете
атома Ar непосредственно к атому С под углом
90° к связи Si–C (рис. 1). По этой причине в на-
стоящей работе представлены результаты моде-
лирования воздействия He, Ne, Ar и Xe на моле-
кулу ПОСС при аналогичных условиях. С целью
определения величины Eth для рассматриваемых
атомов в указанном диапазоне начальных энер-
гий E0 (5–30 эВ) была проведена серия расчетов
с шагом 2 эВ; всего было получено более 100 тра-
екторий.

Рис. 1. Вид сбоку на молекулу ПОСС.
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Воздействие атомов Ar на метильную группу
На рис. 2а изображен процесс взаимодействия

атома Ar с молекулой ПОСС при воздействии на-
летающей частицы с энергией E0 ниже и выше по-
рогового значения – 10 и 15 эВ соответственно.
Характерные временные зависимости кинетиче-
ской энергии атома Ar E и CH3-группы  пред-
ставлены на рис. 2б; величина  соответствует
энергии поступательного движения центра масс
метильной группы. Как видно из представленных
данных, взаимодействие атома Ar с молекулой
ПОСС приводит к снижению его кинетической
энергии на ~75–80% по сравнению с исходным
значением E0 (рис. 2б, кривые 1, 2). Налетающая
частица отклоняется от первоначальной траекто-
рии на угол θ ~ 35°, величина которого незначи-
тельно увеличивается с ростом E0.

Анализ зависимостей  от времени, пред-
ставленных на рис. 2б (кривые 3, 4), показал, что
в результате воздействия атома Ar ~ 50–55% его
исходной энергии E0 передается метильной груп-
пе, которая далее расходуется на разрыв Si–C
связи. Поведение кривой 3 показывает, что в слу-
чае E0 = 15 эВ > Eth после достижения максимума
Epeak энергия ECH3 снижается на величину, при-
мерно соответствующую энергии Si–C связи, что
сопровождается вылетом CH3-радикала, траекто-
рия которого отклоняется в сторону от направле-
ния вектора исходной скорости налетающего

3CHE

3CHE

3CHE

атома под воздействием притяжения со стороны
атома Si с разорванной связью (рис. 2а). В случае
E0 = 10 эВ < Eth энергии, переданной метильной
группе, недостаточно для разрыва Si–C связи, что
приводит прекращению поступательного движе-
ния CH3-фрагмента (рис. 2б, кривая 4).

Дополнительный анализ механизмов рассмат-
риваемого процесса можно провести на основе
временных зависимостей расстояний между па-
рами атомов Ar–С (dAr) и Si–C (dSi), которые при-
ведены на рис. 2в при E0 = 10, 15 эВ. Хорошо вид-
но, что налетающая частица быстро (в течение
первых ~40–50 фс) приближается к атому С на
минимальное расстояние dmin ~ 2.0–2.1 Å, а сразу
после удара начинает удаляться от CH3-группы
(кривые 1 и 2). В результате удара расстояние dSi
между атомами Si и C возрастает, и в случае E0 =
= 15 эВ (кривая 3) происходит разрыв Si–C связи
и отрыв метильной группы, а при E0 = 10 эВ (кри-
вая 4) колебания dSi постепенно затухают.

Анализ изменений в электронном строении
системы до взаимодействия и после вылета
CH3-радикала, проведенный в [9], позволил сде-
лать вывод, что в результате отрыва метильной
группы спиновая электронная плотность оказы-
вается локализованной вблизи CH3-радикала и
атома Si с разорванной связью, частичный заряд
которого снижается с +1.77e до +1.35e (где e – за-
ряд электрона). Расчет длин связей и валентных

Рис. 2. а – Последовательные изменения положений атомов молекулы ПОСС и налетающего атома Ar с исходной
энергией E0 = 10 эВ (сверху), 15 эВ (снизу), отмеченные каждые 10 фс в течение первых 150 фс моделирования; б –
временные зависимости кинетической энергии E атома Ar (черные кривые) и  CH3-группы (серые кривые) для
случаев: E0 = 10 эВ (кривые 2, 4), 15 эВ (кривые 1, 3); в – временные зависимости расстояний dAr (черные кривые) и
dSi (серые кривые) для случаев: E0 = 10 эВ (кривые 3, 4), 15 эВ (кривые 1, 2).
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СОЛОВЫХ и др.

углов показал, что взаимное расположение ато-
мов молекулы ПОСС после воздействия практи-
чески не изменилось. Таким образом, процесс
удаления метильных групп с поверхности мате-
риала под воздействием атомов Ar низкой энер-
гии имеет преимущественно столкновительный
характер и не сопровождается возмущениями
электронной плотности в рассматриваемой си-
стеме, в этом случае структурные изменения в
молекуле ПОСС оказываются незначительными.

Сравнение механизмов воздействия 
атомов He, Ne, Ar и Xe на метильную группу

Для изучения влияния массы m налетающей
частицы и ее зарядового числа Z (а, следователь-
но, и размера) на механизмы удаления метильных
групп с поверхности low-K-диэлектрика было
проведено сравнение результатов моделирования
воздействия атомов He, Ne и Xe на молекулу
ПОСС с данными для атомов Ar, представленны-
ми в предыдущем разделе.

Последовательные изменения положений ато-
мов в молекуле ПОСС и налетающих частиц при
воздействии атомами He, Ne и Xe с E0 = 15 эВ
приведены на рис. 3. В табл. 1 указаны некоторые
важные параметры, характеризующие особенно-
сти изучаемого процесса для рассматриваемых
атомов инертных газов: пороговая энергия Eth от-
рыва метильной группы; доля энергии, потерян-

ной налетающим атомов при взаимодействии,
Edep/E0; доля энергии, передаваемой CH3-группе,
Epeak/E0; угол рассеяния θ, т.е. угол отклонения
движения налетающей частицы после удара по
отношению к начальной траектории, и др. Важно
отметить, что данные, представленные в табл. 1,
были получены на основании расчетов во всем
рассматриваемом диапазоне энергий E0 = 5–30 эВ.

Сопоставление данных табл. 1 с рис. 2а и 3 поз-
воляет оценить влияние массы атома на процесс
его взаимодействия с молекулой ПОСС. Хорошо
видно, что с увеличением массы налетающего
атома m уменьшается угол рассеяния и возрастает
количество атомов молекулы ПОСС, вовлечен-
ных во взаимодействие. Легкий атом He после
воздействия на метильную группу меняет направ-
ление своего движения на ~180°, почти не вызы-
вая смещения атомов молекулы ПОСС. В случае
атомов Ne и Ar величина θ составляет ~50° и 35°,
соответственно, а возникающие в материале де-
формации более существенны, чем в случае ато-
мов He. Воздействие наиболее тяжелого атома Xe
сопровождается минимальным отклонением на-
летающего атома от первоначальной траектории
(θ ~ 15°), в этом случае в молекуле ПОСС проис-
ходят наиболее заметные смещения атомов. Од-
нако зависимость других величин, приведенных в
табл. 1, от массы m является немонотонной: на-
пример, наиболее низкое значение пороговой
энергии Eth (~7.5 эВ) было получено для атома Ne,

Рис. 3. Последовательные изменения положений атомов молекулы ПОСС и налетающего атома He (а), Ne (б) и Xe (в)
с исходной энергией E0 = 15 эВ, отмеченные каждые 10 фс в течение первых 150 фс моделирования.

(б) (в)(a)

Таблица 1. Параметры процесса взаимодействия налетающих атомов He, Ne, Ar и Xe c начальными энергиями
E0 = 5–30 эВ с молекулой ПОСС

m, а.е.м. Z m/mC Eth, эВ Edep/E0, % Epeak/E0, % θ, град

He 4.0 2 0.3 11 70–75 50–55 ~180
Ne 20.2 10 1.7 7 85–90 70–75 50–55
Ar 39.9 18 3.3 11 75–80 50–55 35–40
Xe 131.3 54 10.9 25 50–55 20–25 10–15
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масса которого наиболее близка к массе атома C
(m/mС = 1.7), в то время как для легкого He она со-
ставила ~11 эВ, а для самого тяжелого Xe – около
25 эВ.

Для более детального анализа механизмов ис-
следуемого процесса были построены временные
зависимости кинетической энергии атомов He,
Ne, Ar и Xe для E0 = 15 эВ (рис. 4а). Хорошо видно
сходство зависимостей для атомов Ne, Ar и Xe
(кривые 1, 3 и 4 соответственно), масса которых
превышает массу атома C (m/mC > 1). Следует от-
метить, что время взаимодействия, при котором
происходит передача энергии от налетающей ча-
стицы к молекуле, для Xe (кривая 4) существенно
больше по сравнению с Ne и Ar, а доля потерян-
ной при этом энергии Edep/E0 заметно ниже – 50%
(табл. 1). Из рассматриваемых атомов быстрее
всего взаимодействие происходит в случае атомов
Ne (кривая 1), для которых величина Edep/E0 мак-
симальна и составляет ~85%. Таким образом, при
воздействии атомов Ne, Ar, Xe с ростом массы на-
летающей частицы наблюдается увеличение вре-
мени ее взаимодействия с атомами материала и
снижение доли энергии, передаваемой при ударе.

Зависимость кинетической энергии E атома
He от времени (рис. 4а, кривая 2) наглядно де-
монстрирует особенности взаимодействия более
легкого атома (m/mC = 0.3) с метильной группой.
Хорошо видно, что в течение первых 10–15 фс
происходит резкое снижение E до нуля, а затем ее
более медленный рост до некоторого фиксиро-
ванного значения. Из сопоставления этой зави-
симости с рис. 3а и табл. 1 становится очевидно,
что при столкновении с более тяжелым атомом C
налетающий атом He останавливается, а затем
начинает двигаться практически в противопо-
ложном направлении (θ ≈ 180°), передав метиль-
ной группе значительную часть своей начальной
энергии (Edep/E0 ~ 75%).

Различия в механизмах воздействия атомов
инертных газов еще более наглядно проявляются
при рассмотрении представленных на рис. 4б

временных зависимостей энергии поступатель-
ного движения метильной группы  а также
суммарной кинетической энергии Esum атомов C
и H, образующих метильную группу (черные и се-
рые линии соответственно). Кривые  для раз-
ных налетающих атомов имеют одинаковый вид:
быстрый рост энергии  до максимального
значения Epike и последующее медленное сниже-
ние до некоторой фиксированной величины, ко-
торая примерно равна разности Epeak и энергии
Si–C связи. Однако, в зависимости от массы на-
летающего атома, отношение Epeak/E0 существен-
но различается (табл. 1): для атома Xe оно равно
20% (Epeak ~ 3 эВ, кривая 8); для Ar – ~55% (кри-
вая 6); для атома Ne (кривая 2), для которого бы-
ло получено наиболее низкое значение порого-
вой энергии Eth = 7 эВ, Epeak/E0 максимально
(~73%) (табл. 1, рис. 4б). Как видно из рис. 4б,
кривые, соответствующие энергии поступатель-
ного движения метильной группы  и суммар-
ной кинетической энергии Esum входящих в нее
атомов C и H, практически совпадают при воз-
действии тяжелых атомов (для Ne различия более
заметны, но не превышают 5% от ).

Воздействие атома He на метильную группу
существенно отличается от остальных рассматри-
ваемых случаев. На рис. 4б кривая 3 для Esum с яр-
ко выраженными осцилляциями лежит заметно
выше кривой 4 для  Подобное поведение Esum
указывает на то, что воздействие налетающего
атома He вызывает возбуждение его внутренних
степеней свободы, которое проявляется в интен-
сивных колебаниях C–H связей, а также враще-
нии образующегося CH3-радикала. Важно, что
при воздействии атомов Ar и Xe с E0 = 15 эВ ко-
лебательно-вращательное движение атомов в
CH3-группе практически отсутствует.

Следует также отметить, что в результате воз-
действия наиболее тяжелого атома Xe (m/mС =
= 10.9), происходит значительное смещение бли-
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Рис. 4. а – Временные зависимости кинетической энергии E атомов Xe (1), He (2), Ar (3) и Ne (4) с исходной энергией
E0 = 15 эВ; б – временные зависимости кинетической энергии  CH3-группы (черные кривые) и суммарной энер-
гии атомов C и H, образующих метильную группу,  (серые кривые) для случаев воздействия атомов Ne (1, 2),
He (3, 4), Ar (5, 6) и Xe (7, 8) с исходной энергией E0 = 15 эВ.
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жайшего к метильной группе атома Si (рис. 3в),
что вызывает заметную деформацию молекулы
ПОСС. Поскольку при ударе атом Xe теряет ~50%
своей исходной энергии E0 = 15 эВ, энергия по-
ступательного движения метильной группы со-
ставляет не более 20% от E0, а колебательно-вра-
щательное движение практически отсутствует, то
атом Xe передает молекуле ПОСС довольно боль-
шую (~30%) долю своей энергии. С ростом на-
чальной энергии E0 указанные соотношения мо-
гут несколько измениться (в первую очередь за
счет возбуждения внутренних степеней свободы
метильной группы), но степень повреждения SiOx
структуры молекулы ПОСС возрастает.

Таким образом, на основании выполненного
анализа можно сделать вывод, что механизм вза-
имодействия атомов тяжелых Ne, Ar и Xe с ме-
тильной группой имеет в основном столкнови-
тельный характер и многие из рассмотренных вы-
ше особенностей механизма можно объяснить в
рамках столкновительных моделей, в которых ос-
новным параметром является отношение масс
налетающей частицы и мишени [20]. Увеличение
массы налетающей частицы приводит к возраста-
нию величины Eth, так как доля энергии, переда-
ваемой воздействующим атомом CH3-группе,
снижается, а потери энергии, вызванные связан-
ные с взаимодействием налетающей частицы с
молекулой ПОСС, возрастают. Однако при воз-
действии атома He, несмотря на его малую массу,
пороговая энергия отрыва метильной группы яв-
ляется относительно небольшой (Eth ≈ 11 эВ) и на-
блюдаются интенсивные колебания C–H связей,
что свидетельствует об ином, нестолкновитель-
ном механизме взаимодействия.

Сделанный предварительный вывод подтвер-
ждается полученными зависимостями расстоя-
ний между налетающими атомами He/Ne/Ar/Xe
и атомом C, а также рассчитанными потенциала-
ми взаимодействия этих атомов с метильной
группой (рис. 5). Хорошо видно, что минималь-

ное расстояние dmin, на которое сближаются ато-
мы (отмечено точками на рис. 5а), возрастает с
увеличением массы и зарядового числа Z воздей-
ствующего атома: при E0 = 15 эВ для атома He оно
составило 1.0 Å, для Ne – 1.5 Å, а для Xe – 2.5 Å.
Этот результат хорошо согласуется с данными
рис. 5б: все рассчитанные потенциалы взаимо-
действия атомов инертных газов в рассматривае-
мом диапазоне расстояний являются преимуще-
ственно отталкивающими, причем с ростом Z ин-
тенсивность отталкивания возрастает. Благодаря
этому легкий и быстро движущийся атом He с ма-
лым Z = 2 способен приблизиться к атому C на
расстояние ~1 Å, что сопоставимо с длиной C–H
связи в метильной группе (1.1 Å). По этой причи-
не воздействие атома He способно вызывать воз-
мущение электронной плотности вблизи метиль-
ной группы, которое инициирует возбуждение ее
внутренних степеней свободы. И наоборот, для
более тяжелого и медленного атома Xe с Z = 54
интенсивность отталкивания значительно выше,
поэтому при его приближении более легкая ме-
тильная группа успевает отклониться от своего
начального положения. В результате рассчитан-
ное значение dmin оказалось довольно большим –
~2.5 Å, что объясняет практически полное отсут-
ствие колебательно-вращательного возбуждения
CH3-группы при воздействии атома Xe. Также
очевидно, что увеличение dmin для более тяжелых
атомов за счет отталкивания является дополни-
тельным фактором, вызывающим возрастание
пороговой энергии Eth.

При увеличении начальной энергии E0 до 30 эВ
параметры, характеризующие взаимодействие
налетающих атомов с метильной группой, не вы-
ходят за диапазоны значений, указанных в табл. 1,
поэтому основные особенности механизмов это-
го взаимодействия сохраняются. В то же время
следует отметить, что с ростом E0 увеличивается
энергия, которая передается метильной группе и
расходуется как на ее поступательное движение,
так и колебательно-вращательное, что свидетель-

Рис. 5. а – временные зависимости расстояния d между атомом He (1), Ne (2), Ar (3) и Xe (4) с исходной энергией E0 =
= 15 эВ и атомом C молекулы ПОСС; б – потенциальная энергия взаимодействия атома He (1), Ne (2), Ar (3) и Xe (4)
с CH3-группой.
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ствует о возрастании роли процессов, связанных
с возмущением электронной плотности.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

В рамках настоящей работы методом теории
функционала плотности было проведено модели-
рование воздействия атомов He, Ne, Ar и Xe с
исходной энергией в диапазоне 5–30 эВ на по-
верхность low-K-материала, в качестве модели
которого была выбрана молекула ПОСС с присо-
единенной к ней CH3-группой. Полученные ре-
зультаты продемонстрировали возможность уда-
ления метильных групп с поверхности материала
в результате такого воздействия, выявили особен-
ности механизма этого процесса и позволили сде-
лать оценку пороговой энергии Eth налетающего
атома, необходимой для отрыва метильной группы.

Анализ рассчитанных траекторий показал, что
для Ne, Ar и Xe величина пороговой энергии воз-
растает с увеличением массы налетающей части-
цы: минимальное значение ~7.5 эВ получено для
Ne, для Ar Eth несколько выше (~11 эВ), а для Xe
превышает 25 эВ. Для рассматриваемого диапазо-
на энергий атомов Ne, Ar и Xe процесс удаления
метильных групп с поверхности материала имеет
преимущественно столкновительный характер.
С ростом массы воздействующего атома доля
энергии, передаваемой CH3-группе, уменьшается
и возрастает количество атомов молекулы ПОСС,
вовлеченных во взаимодействие. Поэтому при-
менение ионов Ne и Ar представляется более эф-
фективным для удаления метильных групп с по-
верхности low-K диэлектриков по сравнению с
более тяжелыми ионами Xe.

Для атома He пороговая энергия отрыва ме-
тильной группы составила 11 эВ, но механизм
взаимодействия является иным, чем для более тя-
желых атомов. Легкий и быстро движущийся
атом He с малым зарядовым числом Z способен
приблизиться к атому C на расстояние ~1 Å, что
сопоставимо с длиной C–H связи в метильной
группе (1.1 Å). Поэтому воздействие атома He
способно вызывать возмущение пространствен-
ного распределения электронной плотности
вблизи метильной группы, которое инициирует
интенсивные колебания атомов и в итоге приво-
дит к отрыву группы.

Таким образом, было показано, что удаление
гидрофобных CH3-групп в поверхностном слое
low-K-пленок можно осуществлять воздействием
ионов инертных газов низкой энергии. Получен-
ные результаты могут быть использованы для раз-
работки методики предварительной функциона-
лизации поверхности low-K-диэлектриков с целью
последующего создания диффузионных барьеров.
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Peculiarities of Interaction of Low-Energy Noble Gas Atoms with Methyl Groups
on the Low-K-Surface

A. A. Solovykh1, A. A. Sycheva2, *, E. N. Voronina1, 2

1Lomonosov Moscow State University, Moscow, 119991 Russia
2Skobeltsyn Institute of Nuclear Physics, Moscow State University, Moscow, 119991 Russia

*e-mail: sycheva.phys@gmail.com

In the current work the computer simulations were performed to study the possibility of surface functional-
ization of low-K materials that are used as interlayer insulators within ultralarge integration devices with low-
energy (up to 30 eV) noble gas atoms. The simulations were carried out using the ab initio density functional
theory method assisted with molecular dynamics algorithms implemented in VASP package. The detailed
trajectory analysis revealed the conditions under which the irradiation of incident He, Ne, Ar, Xe atoms with
the energy up to 30 eV may result in the illumination of near-surface methyl groups responsible for hydropho-
bic properties of dielectric surface. Based on the data obtained the threshold energy (the minimum atom en-
ergy for CH3-radical formation) was evaluated, and the mechanism peculiarities of such a process under light
and heavy atom irradiation were studied. It was shown that in the energy range under consideration the inter-
action Ne, Ar, and Xe with methyl groups has mainly collisional mechanism, therefore with increase in mass
of the incident particle the threshold energy increases. He atom irradiation, on the contrary, is capable to in-
duce the perturbations of the electronic density around the methyl group that stimulate fast atom vibrations
and result in CH3-detachment.

Keywords: low-K-dielectrics, surface functionalization, computer simulation, methyl groups.
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Проблема нахождения равновесных конфигураций одноименно заряженных частиц (ионов), инду-
цированных внешними электростатическими полями в планарных системах, представляет огром-
ный интерес как для фундаментальных, так и прикладных исследований. В настоящей работе пред-
ставлены результаты численного анализа равновесных конфигураций отрицательно заряженных
частиц (электронов), запертых в круговой области бесконечным внешним потенциалом на ее гра-
нице. Для поиска устойчивых конфигураций с минимальной энергией разработан гибридный вы-
числительный алгоритм. Основой алгоритма являются интерполяционные формулы, выведенные
на основе анализа равновесных конфигураций, полученных с помощью вариационного принципа
минимума энергии для произвольного, но конечного числа частиц в циркулярной модели. Решения
нелинейных уравнений данной модели позволяют предсказывать формирование структуры в виде
колец (оболочек), заполненных электронами, число которых уменьшается при переходе от внешне-
го кольца к внутренним. Число колец зависит от полного числа заряженных частиц. Полученные
интерполяционные формулы распределения полного числа электронов по кольцам используют в
качестве начальных конфигураций для метода молекулярной динамики. Наши результаты демон-
стрируют значительную эффективность использования метода классической молекулярной дина-
мики при использовании интерполяционных формул по сравнению с алгоритмами, основанными
на методах Монте-Карло и глобальной оптимизации. Предложенный метод позволяет повысить на
несколько порядков скорость достижения устойчивой конфигурации с минимальной энергией для
произвольно выбранного числа частиц в рассматриваемой системе по сравнению с классическим
методом молекулярной динамики.

Ключевые слова: атом Томсона, кристалл Вигнера, молекулярная динамика, поверхности.
DOI: 10.31857/S1028096023020085, EDN: DSMMLT

ВВЕДЕНИЕ
Проблема оптимальной конфигурации конеч-

ного числа частиц на плоскости является одной
из трудных задач как физики, так и математики
на протяжении многих столетий. Еще в 1611 г.
Кеплер задавал вопрос почему снежинка облада-
ет совершенной гексагональной симетрией [1].
В настоящее время возросший интерес к задаче
об оптимальной конфигурации обусловлен также
и развитием нанотехнологий, позволяющих фор-
мировать системы одноименно заряженных ча-
стиц, запертых внешними потенциалами с высо-
кой симметрией. Например, данная проблема
возникает при анализе поведения квантовых вих-
рей в Бозе конденсате [2]; электронов в кванто-
вых точках [3]; самоорганизации коллоидных ча-
стиц на границе раздела двух различных жидко-
стей [4, 5].

Недавно было показано, что идеальная гекса-
гональная структура образуется на поверхности
масла при воздействии электрического поля, ин-
дуцируемого игольчатым электродом [6]. Элек-
трод располагали над поверхностью тонкого слоя
масла, разлитого на заземленном контейнере.
Под воздействием электрического поля на поверх-
ности масла возникали ионы, которым требова-
лось некоторое время для нейтрализации вслед-
ствие плохой проводимости органического масла.
Эти ионы и формировали гексагональную струк-
туру. Данный простейший эксперимент открыва-
ет возможность безконтактного формирования
гексагональных структур на соответствующей по-
верхности.

Отметим однако, что эксперимент с заряжен-
ными шариками милиметрового размера, раcпо-
ложенными на нижней поверхности плоского

УДК 538.911:538.915:519.6
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конденсатора [7], показал формирование конфи-
гураций в виде колец. В связи с этим уместно
вспомнить модель атома, предложенную Томсо-
ном [8]. Согласно этой модели, положительный
заряд атома распределен по его объему равномерно,
а корпускулы (электроны) расположены внутри
него. Модель Томсона предсказывала формиро-
вание устойчивой конфигурации электронов в
виде колец (если электроны ограничены движе-
нием только в одной плоскости), или концентри-
ческих сфер (при свободном движении во всех
направлениях) только при определенном числе
корпускул в каждом кольце или сфере. На основе
развитого подхода удалось рассчитать равновес-
ные конфигурации электронов в экваториальной
плоскости для небольшого числа электронов N < 10.
Характерной чертой модели Томсона является
доминирование энергии кулоновского взаимо-
действия над кинетической энергией движения
электронов. Много позднее [9–11], результаты
расчетов с помощью методов Монте-Карло рав-
новесных конфигураций латеральных квантовых
точек (где в качестве эффективного потенциала
удержания электронов рассмотрен потенциал
гармонического осциллятора) полностью совпа-
ли с предсказаниями, полученными с помощью
модели Томсона для числа электронов N < 50. Не-
смотря на расхождение результатов двух выше-
упомянутых подходов для N < 100, формирование
устойчивых электронных конфигураций в виде
последовательности кольцеобразных оболочек с
определенным числом электронов было также
получено с использованием методов Монте-Кар-
ло [9–11].

Таким образом, два экспериментальных на-
блюдения формирования оптимальной планар-
ной конфигурации одноименно заряженных ча-
стиц в ограниченном потенциале находятся в явном
противоречии. Кроме того, необходимо отметить
работу [12], в которой было показано, что наилуч-
шей конфигурации упаковки бесконечного числа
электронов на двумерной поверхности отвечает
гексагональная решетка, которая является дву-
мерной версией кристалла Вигнера. Напомним,
что Вигнер показал, что при доминировании по-
тенциальной (кулоновской) энергии газ электро-
нов образует трехмерную кристаллическую ре-
шетку [13], так называемый кристалл Вигнера.

В работах [14, 15] был развит теоретический
подход, который позволил разрешить возникшую
проблему о самоорганизации заряженных частиц
либо в виде колец (оболочек), либо в узлах гекса-
гональной структуры в планарной системе. В этих
работах было показано, что при числе электронов
N > 180, запертых в циллиндрическом потенциале
(с бесконечными стенками) или в двумерном гар-
моническом потенциале, происходит формиро-
вание центрированной гексагональной решетки,
отвечающей диэдральной группе симметрии.

Данная симметрия является группой симметрии
правильного -угольника, которая включает как

 поворотов, так и  отражений. Каждое кольцо
(оболочка) содержит частицы, локализованные в
вершинах соответствующих шестиугольников (их
число определятся номером оболочки), которые
ограничены: окружностью, вписанной в данный
шестиугольник и окружностью, описывающей
данный шестиугольник. При заполнении оболо-
чек при заданном общем числе частиц системы от
ее центра к ее краю происходит постепенное раз-
рушение гексагональной структуры, а погранич-
ные кольца обладают только осевой симметрией
запирающего потенциала. Основой предложен-
ной модели являются полученные из вариацион-
ного принципа нелинейные уравнения, решение
которых позволяет определить равновесную кон-
фигурацию одноименно заряженных частиц. Как
показали предварительные исследования, полу-
ченные равновесные конфигурации находятся
вблизи истинного минимума системы.

В настоящей работе представлен новый под-
ход для численно-аналитического анализа равно-
весных конфигураций отрицательно заряженных
частиц (допустим, электронов), запертых в круго-
вой области бесконечным внешним потенциалом
на границе. С использованием модели устойчивых
конфигураций, учитывающей взаимодействие
между оболочками заряженных частиц [14, 15]
получены функциональные зависимости полно-
го числа частиц системы от количества колец и
энергии равновесной конфигурации от полного
числа частиц. Данные зависимости позволяют
значительно упростить поиск абсолютного мини-
мума системы для заданного полного числа одно-
именно заряженных частиц.

ФИЗИЧЕСКАЯ ПОСТАНОВКА ЗАДАЧИ
И ЭВОЛЮЦИЯ ПОДХОДОВ 
К РЕШЕНИЮ ПРОБЛЕМЫ

С развитием нанотехнологий возникла по-
требность в создании новой элементной базы для
наноэлектроники. Одним из продуктов такого
развития являются планарные квантовые точки,
созданные в результате комбинации различных
полупродников. Наличие разных энергетических
характеристик полупроводников позволило со-
здать гетероструктуры, в которых электроны ока-
зались технологически заперты в наноразмерной
области. В девяностых годах прошлого столетия в
связи с развитием такой технологии вновь возник
вопрос о локализации электронов в таких систе-
мах. В работах [16, 17] было показано, что при
сильном кулоновском взаимодействии потенци-
альная энергия является доминирующей компо-
нентой полной энергии. Это позволяет перейти к
классическому пределу описания взаиодействую-
щих электронов в рассматриваемых системах.

n
n n
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Физическая постановка задачи может быть
сформулирована следующим образом. Дана си-
стема одинаково заряженных частиц, которые
расположены в области с циллиндрическим запи-
рающим потенциалом на границе. Конфигура-
ции частиц определяются гамильтонианом, в ко-
тором потенциальная энергия межчастичного
взаимодействия доминирует над кинетической.
Нужно найти устойчивую конфигурацию  ча-
стиц с минимальной энергией внутри заданной
области.

Необходимость анализа таких систем вызвала
развитие численных методов, включающих груп-
пу методов частиц (например, метод молекуляр-
ной динамики, методы Монте-Карло и т.п.) и ме-
тодов минимизации функционалов (например,
метод сопряженных градиентов, метод наиско-
рейшего спуска и другие). При решении задачи об
оптимальной конфигурации запертых электро-
нов численными методами исследователь может
встретить ряд серьезных проблем. В частности,
данная задача требует больших вычислительных
ресурсов в силу ее трудоемкости ввиду наличия
огромного числа локальных минимумов у функ-
ционала энергии. С другой стороны, результаты
численного анализа не позволяют понять фунда-
ментальные принципы формирования устойчи-
вых конфигураций. Попытки развития контину-
ального предела данной задачи с предсказанием
общей тенденции формирования равновесной
конфигурации не позволяют определить деталь-
ную структуру формирования оболочек как функ-
ции конечного числа запертых частиц [18–20].

Итак, рассмотрим планарную систеу из 
идентичных заряженных частиц с кулоновским
взаимодействием в двумерном ограничивающем
потенциале радиуса R. Гамильтониан такой си-
стемы можно записать следующим образом:

(1)

где ri = |ri| – это расстояние до центра области,

ограниченной потенциалом,  – ве-
личина, характеризующая силу взаимодействия
зарядов в среде,  – кинетическая энергия части-
цы. Ограничивающий потенциал  определя-
ется следующим образом:

(2)

Для того, чтобы избежать большого числа мета-
стабильных состояний (локальных минимумов),
система рассмотрена при близких к нулю темпе-
ратурах, при которых потенциальная энергия
доминирует над кинетической. Вследствие чего
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можно переписать функцию полной энергии си-
стемы (1) следующим образом:

(3)

Задача состоит в нахождении устойчивой конфи-
гурации частиц внутри заданной области, с мини-
мально возможным значением энергии.

На основе своей модели Томсон получил урав-
нения (4) для аналитического вычисления коор-
динат частиц в равновесном состоянии на одном
кольце:

(4)

Здесь  – кулоновская энергия  частиц с
зарядом  равномерно распределенных по
окружности радиуса   – величина,
характеризующая силу взаимодействия заряжен-
ных частиц в среде. Без потери общности далее в
качестве заряженных частиц рассмотрены элек-
троны с зарядом  В работах [14, 15], был сформу-
лирован оригинальный подход к вычислению
равновесных конфигураций и энергии равновес-
ной конфигурации, в котором помимо энергии
одного кольца (одной оболочки) учтено и взаи-
модействие между оболочками, состоящими из
заряженных частиц. В результате решения вариа-
ционной задачи о минимуме полного энергетиче-
ского функционала была получена система нели-
нейных уравнений (5):

(5)

Здесь  – полные эллиптиче-
ские интегралы первого (второго) рода: 

=   – значение i-го опти-
мального радиуса для заданной устойчивой
конфигурации заряженных частиц,  – количе-
ство частиц на i-й оболочке.
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Как показал предварительный анализ, решение
данных уравнений позволяет существенно сни-
зить объем вычислительных работ посредством
нахождения ближайшего к равновесной конфи-
гурации состояния. Стоит отметить, что данный
подход позволяет определить практически точно
как равновесную конфигурацию, так и полную
энергию равновесного состояния для N < 52.

В настоящей работе авторами развит новый
подход и разработаны методы вычисления коор-
динат частиц и энергии равновесной конфигура-
ции для произвольного конечного числа частиц с
использованием полученных аналитических за-
висимостей распределения частиц и энергии рав-
новесной конфигурации от полного числа частиц
в системе для N < 1000.

СХЕМА ВЫЧИСЛЕНИЙ 
С ИСПОЛЬЗОВАНИЕМ МОДЕЛИ 
УСТОЙЧИВЫХ КОНФИГУРАЦИЙ

Для дальнейшего повышения эффективности
и уменьшения времени расчетов в настоящей ра-
боте предложена следующая модификация тра-
диционного подхода, основанного на методе мо-
лекулярной динамики [21] (рис. 1).

В качестве начального приближения взято
распределение частиц, полученное с помощью
решения уравнений модели устойчивых конфи-
гураций (5) для некоторого количества колец.
После этого запускают расчеты методом молеку-
лярной динамики при условии постепенного по-
нижения температуры системы (“с торможением”).
При достижении нулевой температуры расчеты

временнóй эволюции системы считают завер-
шенными, после чего рассчитывают энергию по-
лучившейся устойчивой конфигурации частиц в
системе. Последний этап реализован аналогично
традиционной схеме метода молекулярной дина-
мики. Общее количество итераций, необходимое
для достижения глобального минимума энергии
уменьшается на 3–4 порядка по сравнению с
расчетами в рамках традиционной схемы исполь-
зования метода молекулярной динамики.

В настоящей работе представлены формулы,
позволяющие описать функциональные зависи-
мости полного числа частиц системы  от коли-
чества колец  (6) и энергии равновесной конфи-
гурации  от полного числа частиц  (7). Упомя-
нутые формулы получены на основании анализа
модели устойчивых конфигураций, учитываю-
щей взаимодействие между оболочками (кольца-
ми), состящими из заряженных частиц.

(6)

(7)

Формула (6) описывает зависимость полного
числа частиц от числа колец в устойчивой конфи-
гурации с заполненными оболочками. В табл. 1
показано соответствие числа частиц  на i-й обо-
лочке и коэффициентов для этой оболочки. Ну-
мерация начинается с внешней оболочки. И на-
конец, формула (7) описывает зависимость энер-
гии равновесной устойчивой конфигурации от
общего числа частиц в системе.

Интересно отметить, что поиск формул, адек-
ватно и с хорошей точностью описывающих зави-
симость энергии равновесной устойчивой кон-
фигурации от общего числа частиц в системе,
не прекращается в течение последних трех деся-
тилетий. Все полученные до сих пор формулы не
позволяют получить с приемлемой точностью
значения энергии равновесной устойчивой кон-
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Рис. 1. Схема вычислений методом МД с использованием начальной конфигурации, полученной в соответствии с мо-
делью устойчивых конфигураций (5), на основе распределения числа частиц  для заданного числа колец 

ni = Fp – i + 1, (p),

i  = 1, p – 2

Начальная

конфигурация

МД 

in .p

Таблица 1. Число частиц  на i-й оболочке и коэффи-
циентов для этой оболочки, соответствующих фор-
муле (6)

1 2 3 4 5 6

2.7948 1.3439 1.1323 1.0127 0.9482 0.8517

3.9444 7.2999 10.845 14.850 19.128 21.732

in
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фигурации для достаточно большого (порядка
102–103) числа частиц в системе. Полученные в
настоящей работе значения энергии равновесной
устойчивой конфигурации с хорошей точностью
совпадают с аналогичными значениями, полу-
ченными с использованием метода молекуляр-
ной динамики в отличие от результатов, получен-
ных с использованием формул (8), (9), приведен-
ных в работах других авторов [22–24].

(8)

(9)

В табл. 2 приведены значения энергии равно-
весной устойчивой конфигурации, полученные
методом молекулярной динамики для полного
числа частиц в системе  вычисленные по
формуле (8) авторами настоящей работы, а также
результаты расчетов по формулам (8) и (9) из ра-
бот [22–24].

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Предложенный в настоящей работе подход,
основанный на использовании аналитического
описания функциональных зависимостей полно-
го числа частиц системы от количества колец в
равновесной конфигурации и энергии основного
состояния от полного числа частиц, позволяет
значительно упростить численно-аналитическое
исследование планарных систем одноименно за-
ряженных частиц в ограниченных круговых обла-
стях с бесконечным потенциалом запирания на
границе.

Разработанные авторами алгоритмы и про-
граммы могут быть использованы для численного
исследования устойчивости систем заряженных
частиц в различных областях физики, химии, мо-
лекулярной биологии и нанотехнологий, вклю-

( ) π= − +
3

2 21.56 0.96 ,
4GSE N N N N

( )
 

= + − 
 

3
2 29.9 785.8898 2.GSE N N N N

= 482,N

чая, например, исследования таких нано-объек-
тов, как квантовые точки.
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On Equilibrium Configurations of Charged Ions in Planar Systems
with Circular Symmetry

E. G. Nikonov1, 2, *, R. G. Nazmitdinov1, 2, P. I. Glukhovtsev1, 2

1Joint Institute for Nuclear Research, Dubna, 141980 Russia
2Dubna University, Dubna, 141980 Russia

*e-mail: e.nikonov@jinr.ru

The problem of finding equilibrium configurations of one-component charged particles, induced by external
electrostatic fields in planar systems, is a subject of active studies in fundamental as well in experimental in-
vestigations. In this paper the results of numerical analysis of the equilibrium configurations of charged par-
ticles (electrons), confined in a circular region by an infinite external potential at its boundary are presented.
Equilibrium configurations with minimal energy are searched by means of the hybrid numerical algorithm.
The algorithm is based on the interpolation formulas, that are obtained from the analysis of the equilibrium
configurations for an arbitrary finite number of charged particles, provided by the variational principle, de-
veloped in the circular model. The solution of the nonlinear equations of the circular model yields the forma-
tion of the shell structure which is composed of the series of rings. Each ring contains a certain number of
particles, which decreases as one moves from the boundary ring to the central one. The number of rings de-
pends on the total number of electrons. The interpolation formulas provide the initial configurations for the
molecular dynamics calculations. Our results demonstrate a significant efficiency of using the method of clas-
sical molecular dynamics (MD) when using the interpolation formulas in comparison with algorithms based
on Monte Carlo methods and global optimization. This approach makes it possible to significantly increase
the speed at which an equilibrium configuration is reached for an arbitrarily chosen number of particles com-
pared to the Metropolis annealing simulation algorithm and other algorithms based on global optimization
methods.

Keywords: Thomson atom, Wigner crystal, molecular dynamics, surfaces.
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Настоящая статья посвящена перспективам использования кристаллов с асимметричной геометри-
ей отражения для определения поперечного размера пучков релятивистских электронов по резуль-
татам измерений угловых распределений их излучения в тонком кристалле для двух расстояний
между ним и координатным детектором. Проведена экспериментальная проверка этой методики с
помощью рентгенографической пластины в качестве двумерного позиционно-чувствительного де-
тектора. Полученные значения горизонтального и вертикального размеров пучка σx = 0.32 ± 0.02 мм
и σy = 1.35 ± 0.02 мм удовлетворительно согласуются с результатами измерений с помощью оптиче-
ского переходного излучения. Обсуждена возможность характеризации рентгенографических пла-
стин по результатам сопоставления измеренных и рассчитанных угловых распределений парамет-
рического рентгеновского излучения для нескольких отражающих плоскостей кристаллов с асим-
метричной геометрией отражения и параметром асимметрии ε меньше единицы.

Ключевые слова: кристалл, параметрическое рентгеновское излучение, асимметрия отражения поля
частицы, параметр асимметрии, рентгенографическая пластина, характерный размер пучка.
DOI: 10.31857/S1028096023020024, EDN: DSADTP

ВВЕДЕНИЕ
Расходимость и поперечный размер пучков

ускоренных частиц являются важными парамет-
рами для ускорителей. В линейных ускорителях
для измерения этих параметров пучка часто ис-
пользуют оптическое переходное излучение [1].
Однако недавно было показано, что оптическое
переходное излучение нельзя использовать для
измерения профиля пучков ускорителей, предна-
значенных для реализации рентгеновского лазера
на свободных электронах [2], так как оптическое
переходное излучение становится когерентным,
если размеры пучка сопоставимы с длиной волны
регистрируемого излучения [3].

Когерентных эффектов можно избежать, если
использовать излучение с меньшей длиной волны,
в частности, параметрическое рентгеновское
излучение (ПРИ), возникающее при движении
электронов в кристаллах [4, 5]. Возможность
определения размера пучка с помощью измере-
ния угловых распределений ПРИ с использова-
нием координатных детекторов подтверждена
экспериментально [5–7]. Однако методика опре-

деления размеров пучка и, самое главное, оценка
границ ее применимости не были указаны.

Для решения этой проблемы в статье [8] была
развита методика учета влияния размера пучка на
угловое распределение ПРИ и предложен мо-
дельно независимый метод измерения размеров
электронного пучка по результатам измерения
угловых распределений ПРИ для двух расстояний
между кристаллом и координатным детектором.
В статье [9] было показано, что минимальные из-
меряемые с помощью метода [8] размеры пучка
σx,y ограничены расстоянием между кристаллом и
детектором и определяются условиями σx,y > Δ и
σx,y/R > 0.1Θph, а поэтому не могут быть менее 50–
60 мкм. Здесь Δ – размер пикселя координатного
детектора, R – расстояние между кристаллом и де-
тектором, Θph = (γ–2 + (ωp/ω)2)1/2 ~ 2–5 мрад – ха-
рактерный угол вылета фотонов ПРИ [10], γ –
фактор Лоренца, а ω и ωp – энергии фотонов и
плазмонов вещества соответственно.

Для электронов с энергией выше 5 ГэВ вклад
ПРИ в центре углового распределения излучения

УДК 537.533.9
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пренебрежимо мал, а наибольшей угловой плот-
ностью интенсивности излучения обладает ди-
фрагированное переходное излучение с характер-
ным углом излучения  [11]. Это уменьшает
минимальные размеры, которые могут быть из-
мерены с помощью метода [8], и ограничивает их
только размером элемента координатного детек-
тора σx,y ≥ Δ ~ 10–15 мкм [9]. Этот же метод можно
использовать для определения размера пучка
рентгеновского лазера на свободных электронах с
малым продольным размером [12] и определения
эмиттанса пучков электронов с энергиями боль-
ше 5–10 ГэВ [13].

В недавно опубликованных работах [14, 15] по-
казана возможность определения расходимости
электронных пучков с энергией выше 5–10 ГэВ
с помощью измерения углового распределения
дифрагированного переходного излучения элек-
тронов в тонких кристаллах. Однако предложен-
ный в цитируемых работах метод измерения мо-
жет быть использован только при выполнении
условия  где  – расходимость
электронного пучка [13].

Эта же группа авторов обратила внимание на
существенное изменение интенсивности ПРИ и
дифрагированного переходного излучения в слу-
чае асимметричной геометрии отражения поля
частицы в кристалле, когда отражающая плос-
кость не перпендикулярна или не параллельна
поверхности кристалла, через которую выходит
отраженное излучение [16]. Экспериментальная
проверка этого утверждения и послужила причи-
ной нашего интереса к кристаллам, где можно на-
блюдать это явление [17, 18]. Следует отметить,
что наши измерения не подтвердили вывода ра-
боты [16] о значимом влиянии асимметрии отра-
жения поля частицы в кристалле на интенсив-
ность ПРИ.

Исходя из вышеизложенного, эксперименталь-
ная проверка метода определения размеров пуч-
ка [8], поиск путей улучшения его чувствитель-
ности и разработка методики исследования
характеристик аппаратуры для его реализации
представляются важными и актуальными.

ОПИСАНИЕ МЕТОДА

Приведем краткое описание методики [8], ак-
центируя внимание на вопросах, недостаточно
подробно освещенных в этой и последующих на-
ших статьях, посвященных использованию этой
методики для определения параметров пучков ре-
лятивистских электронов. Пучок электронов па-
дает на установленный в геометрии Лауэ тонкий
кристалл, вырезанный в форме параллелепипеда,
грани которого параллельны основным кристал-
лографическим плоскостям, и генерирует ПРИ в

−Θ γ 1
ch ~

σ θ, , ,'x y x yR ! θ ,'x y

результате Брэгговского отражения поля частицы
от атомных плоскостей в кристалле. Плоскость,
от которой происходит отражение, перпендику-
лярна поверхности кристалла и направлена вер-
тикально. Как это обычно принято, предполага-
ем, что распределение электронов в плоскости,
перпендикулярной направлению пучка, можно
описать двумерным гауссовским распределением
с неизвестными характерными значениями раз-
меров пучка в горизонтальном и вертикальном
направлениях σx и σy, а угловое распределение
электронов и генерируемое ими излучение не за-
висит от точки попадания частиц на кристалл.

Угловое распределение излучения имеет коло-
колообразную форму с локальным минимумом в
центре, положение которого соответствует на-
правлению Брэгговского отражения Θmin = 2ΘB,
где ΘB – угол между направлением электронного
пучка и отражающей плоскостью кристалла [19].
Характерный угол разлета фотонов равен Θph в
случае генерации ПРИ и γ–1 для дифрагированно-
го переходного излучения и электронов высоких
энергий.

Излучение регистрируется плоским коорди-
натно-чувствительным детектором с размером
пикселей Δx × Δy, измеряющим энергию, остав-
ленную излучением в каждом пикселе прибора.
Детектор расположен под углом ΘД = 2ΘB относи-
тельно направления электронного пучка, а его
поверхность перпендикулярна направлению Брэг-
говского отражения. Расстояние между кристал-
лом и детектором R много больше σx,y. В качестве
детектора может быть использована рентгеногра-
фическая пластина, как в эксперименте [5], или
рентгеновская камера высокого разрешения, как
в эксперименте [7].

Электроны, движущиеся на расстоянии x от
оси пучка, попадают на кристалл в точке l ', распо-
ложенной на расстоянии x/cosΘB от точки пере-
сечения поверхности кристалла и оси пучка, ко-
торое измеряется вдоль поверхности кристалла.
Центр рефлекса излучения, обусловленного эти-
ми электронами, регистрируется на расстоянии l ''
от центра рефлекса, генерируемого электронами,
двигающимися вдоль оси пучка (в центре пучка).
Несложно показать, что для выбранной геомет-
рии измерений l '' = l 'cosΘB = x. Изменение поло-
жения излучающей точки по вертикали приводит
к аналогичному сдвигу центра рефлекса в верти-
кальном направлении. Другими словами, для
такого взаимного расположения отражающей
плоскости, рабочих поверхностей кристалла и де-
тектора распределение точек попадания центров
рефлексов излучения на плоский детектор по-
вторяет поперечное распределение электронного
пучка в ускорителе.
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Произвольная точка детектора r  реги-
стрирует излучение, испущенное из точки пере-
сечения кристалла и оси симметрии пучка, под
углом θ(θx, θy) ~ r/R. За начало системы коорди-
нат взят центр рефлекса. Для электронов, движу-
щихся на расстоянии r'(x', y') относительно цен-
тра пучка, в эту же точку попадает излучение,
испущенное под углом  Учи-
тывая выполнение условий  и  мы
можем использовать приближение малых углов и
пренебречь различием телесных углов, обуслов-
ленным несовпадением расстояния между излу-
чающей точкой кристалла и областью регистра-
ции излучения для электронов, двигающихся на
разных расстояниях от оси пучка.

Из-за выполнения условия  разли-
чием энергий фотонов, испущенных из разных
точек кристалла, но попавших в одну и ту же точ-
ку детектора,  можно
пренебречь, что позволяет говорить только об уг-
ловом распределении излучения, падающего на
детектор, установленный на расстоянии R, и за-
писать его в следующем виде:

(1)

где  – углы вылета фотона в горизонтальном и
вертикальном направлениях, отсчитываемые от-
носительно центра рефлекса от электронов, дви-
жущихся вдоль оси пучка;  и  –
угловые распределения излучения для протяжен-
ного и точечного пучков частиц, соответственно.
Интегрирование выполнено в пределах полного
телесного угла. Функцией 
описывают связь между переменными каждого из
этих распределений, и для двумерного гауссов-
ского распределения электронного пучка в попе-
речной плоскости она может быть представлена
в виде:

(2)

где  можно назвать эффективными
углами расходимости в горизонтальной и верти-
кальной плоскостях, поскольку изменение расхо-
димости электронного пучка сопровождается
таким же изменением регистрируемого углового
распределения излучения. Как видно из приве-
денных выражений, изменение расстояния меж-
ду кристаллом и детектором приводит к измене-
нию регистрируемого углового распределения
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излучения, что и было использовано в работе [8]
для разработки нового метода определения раз-
мера пучка путем сопоставления угловых распре-
делений излучения для разных расстояний между
кристаллом и детектором (рис. 1).

В случае кристалла с асимметричной геомет-
рией отражения, т.е. когда отражающая плос-
кость не перпендикулярна выходной поверхно-
сти [16, 17], ситуация меняется. Теперь электро-
ны, движущиеся на расстоянии x от оси пучка,
попадают на кристалл в точке  расположенной
на расстоянии  от точки пересече-
ния поверхности кристалла с осью пучка, где δ
угол между отражающей плоскостью и нормалью
к поверхности кристалла. Центр рефлекса излу-
чения, обусловленного этими электронами, реги-
стрируется на расстоянии  от центра рефлекса, ге-
нерируемого электронами, двигающимися вдоль оси
пучка. Можно показать, что 
=  где  =

 – параметр асиммет-
рии [16, 17]. Другими словами, асимметрия отра-
жения сжимает (растягивает) отображение раз-
мера пучка на детекторе в горизонтальной плос-
кости в  раз в зависимости от величины и знака
угла  [18] (рис. 1б). Это приводит к изменению
эффективной расходимости в горизонтальной
плоскости, которую теперь можно записать как

Для детектора, расположенного на расстоя-
нии R, измеряемое им двумерное распределение
интенсивности излучения  можно за-
писать в следующем виде:

',l
( )δ ± Bcos Θx

''l

( )= δ Θ = B''   ' cosl l
( ) ( ) ,δ ± Θ δ Θ =B Bcos cosx xe e

( ) ( )= δ ± Θ δ ΘB Bcos cos

e
δ

σ = σ' .x x Re

( )θ θ,
i jR y xY

Рис. 1. Схема эксперимента по измерению размеров
пучка. РП – рентгенографическая пластина.
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(3)

где  можно определить в соответствии с
выражениями (1), (2);  – телесный угол,
перекрываемый элементом координатного детек-
тора, расположенным в точке  по которому
ведется интегрирование.

Различие распределений  и 
измеренных для расстояний  и  и нормиро-
ванных на количество электронов, прошедших
через кристалл, обусловлено только асиммет-
рией отражения, размерами пучка и расстояния-
ми между кристаллом и детектором. Считаем, что

 где k – целый коэффициент, не равный
единице, а телесные углы, перекрываемые детек-
торами, в каждом измерении одинаковы. То есть
значение  в каждой точке углового рас-
пределения равно интенсивности излучения, за-
регистрированной матрицей из  элементов,
перекрывающей тот же телесный угол, что и эле-
мент детектора, установленного на расстоянии 

Для определения искомых размеров пучка на
мишени использовали методом наименьших
квадратов, минимизации подлежала квадратич-
ная форма:

(4)

где m и n число точек измеряемых распределений
в горизонтальном и вертикальном направлениях;

 и  – подгоночные параметры, позволяющие
минимизировать эту форму, связанны с размерами
пучка на мишени   следующим образом [8]:

(5)

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ АППАРАТУРА 
И МЕТОДИКА ИЗМЕРЕНИЙ

Эксперимент выполнен на линейном ускори-
теле SAGA Light Source (SAGA-LS) (Япония) с ис-
пользованием электронов с энергией 255 МэВ
(γ ~ 500). Частота следования импульсов состав-
ляла 1 Гц, а средний ток пучка ∼7 нА. Расходи-
мость электронного пучка составляла  мрад
и  мрад по горизонтали и вертикали соот-
ветственно. Горизонтальный и вертикальный раз-
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меры пучка электронов на мишени измеряли с по-
мощью оптического переходного излучения по ме-
тодике [6] и получили значения  мм
и  мм соответственно. Как отме-
чено выше, предполагали, что угловое и про-
странственное распределение пучка можно опи-
сать двумерными гауссовскими распределениями
со стандартными отклонениями  и 
соответственно.

Схема эксперимента приведена на рис. 1. Кри-
сталл кремния толщиной 20 мкм был установлен
на двухкоординатном гониометре в вакуумной
камере. Ось  кристалла была перпендику-
лярна его поверхности. Образец был установлен
так, чтобы плоскость  была направлена го-
ризонтально, а плоскость  перпендикуляр-
ная поверхности, была направлена вертикально,
другими словами, измерения проведены для ε = 1,
т.е. асимметрия отражения отсутствовала.

Для регистрации ПРИ на плоскости  кри-
сталл разворачивали на угол  За начало
точки отсчета углов ориентации кристалла взято
совпадение нормали к поверхности кристалла и
направления электронного пучка. Генерируемое
в кристалле излучение проходило через берилли-
евую фольгу толщиной 250 мкм и регистриро-
валось двумерным позиционно-чувствительным
детектором, расположенным под углом Θд = 32.2°.

В качестве детектора использовали рентгено-
графическую пластину размерами 250 × 200 мм,
с химическим составом BaSrFBrI:Eu2+ и толщи-
ной рабочего слоя 112 мкм (тип IPU, производства
Baker Hughes) [20]. Как показано в работе [19], та-
кие пластины очень удобны для наблюдения уг-
ловых распределений ПРИ, благодаря большой
площади, высокому пространственному разре-
шению и линейной зависимости степени локаль-
ной ионизации вещества пластины от интенсив-
ности регистрируемого излучения.

В процессе облучения пластины ионы Eu2+

ионизировались до Eu3+, а освободившиеся элек-
троны захватывались дефектами решетки [20, 21].
После экспонирования пластины на фотонном
пучке скрытое рентгеновское изображение счи-
тывалось в цифровом виде посредством процесса
фотостимулированной люминесценции с исполь-
зованием считывающего устройства CRxVision,
Baker Hughes. Размер пятна лазерного пучка 35 ×
× 35 мкм. Для упрощения последующего описа-
ния будем называть участок пластины такого раз-
мера одним пикселем прибора.

Измерения проведены для двух расстояний
между кристаллом и координатным детектором –
R1 = 1 и R2 = 0.5 м. Длина пути фотонов в вакууме
составляла 0.33 м, а путь в воздухе 0.17 и 0.67 м.

σ = ±0.28 0.01x

σ = ±1.33 0.02y

θ θ' ',x y σ σ ,,x y

001

( )1 10
( )110 ,

( )110
Θ = °B 16.1 .
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Для уменьшения фонового рентгеновского излу-
чения рентгенографическую пластину располага-
ли в свинцовой защите. Предварительные резуль-
таты эксперимента без сопоставления с результа-
тами расчета приведены в [22].

Фоновые условия определяются режимом ра-
боты ускорителя и зависят от места расположе-
ния детектора и угла ориентации кристалла [18].
Для определения углового распределения фона
для каждого из расстояний кристалл разориенти-
ровали на угол  от рабочего положения. В ка-
честве фонового распределения мы брали поло-
вину суммы угловых распределений для этих уг-
лов ориентации кристалла (19.1° и 13.1°). Как и в
эксперименте [18], интенсивность фона не пре-
вышала 20–30% от величины полезного эффекта
в максимуме углового распределения интенсив-
ности, поэтому такая замена неизвестного нам
распределения фона для угла ориентации 16.1°
достаточно корректна.

Максимум рефлекса ПРИ от плоскости 
для углов ориентации кристалла 19.1° и 13.1° дол-
жен наблюдаться при углах расположения детек-
тора  и  соответственно. Поскольку
угловая ширина рефлекса ПРИ превышает ха-
рактерные углы вылета фотонов не более, чем в
5–7 раз [19], а величина  вклад
этого механизма излучения в просматриваемую
детектором угловую область  для углов
ориентации 19.1° и 13.1° пренебрежимо мал.

Методика [8] предполагает идентичность усло-
вий измерения за исключением расстояния между
кристаллом и детектором. Поскольку измерения
проведены на воздухе, излучение, регистрируе-
мое детектором, установленным на расстоянии

 м, поглощается сильнее, чем излучение, ре-
гистрируемое на расстоянии  м. Для ком-
пенсации этого различия в процессе измерений
для меньшего расстояния перед детектором была
установлена каптоновая пленка толщиной 675 мкм.
Различие в значении коэффициентов прохожде-
ния  где  – линейный коэффици-
ент поглощения, а t – длина пути излучения в ве-
ществе, для слоя сухого воздуха толщиной 50 см
при нормальных условиях и пленки не превыша-
ет 0.5–1% для фотонов с энергией 11.64, 23.29
и 34.39 кэВ, что соответствует максимумам трех
первых порядков отражения [23].

РЕЗУЛЬТАТЫ ИЗМЕРЕНИЙ
В процессе измерений было получено 6 дву-

мерных распределений интенсивности излуче-
ния в виде матриц размерами  пиксель и

 пиксель при трех ориентациях кри-
сталла и двух расстояниях между кристаллом и
детектором. Время измерения каждого распреде-

± °3

( )110

°38.2 °26.2

Θ ° °ph ~ 0.3 6 ,!

° ± °32.2 2

=1 1R
=2 0.5R

( )= −μexp ,T t μ

×861 861
×1731 1731

ления составило 600 с. Для получения 

и  из распределений при угле ориента-
ции  вычитали угловое распределение
фона, а распределение для расстояния 1 м было
дополнительно сжато в два раза по каждой из ко-
ординат с целью достижения равенства телесных
углов. Затем определяли положение центра ре-
флекса излучения для каждого расстояния кри-
сталл–детектор с целью компенсации их относи-
тельного сдвига для последующего сопоставле-
ния (∼0.7 мрад и  мрад по горизонтали и
вертикали). На рис. 2 приведены сечения полу-
ченных угловых распределений интенсивности
излучения, проходящие через центр рефлекса
ПРИ в горизонтальном (а) и вертикальном (б) на-
правлениях, для расстояний кристалл–детектор
0.5 и 1 м и площади элемента детектора 35 × 35 мкм
и 70 × 70 мкм соответственно.

Из рис. 2 видно, что распределения для разных
расстояний практически совпадают между собой
за исключением области вблизи центра рефлекса

 < 7–8 мрад, где распределение для  м яв-
ляется существенно более рельефным. Верти-

( )θ θ
1

,
i jR y xY

( )θ θ
2

,
i jR y xY

Θ = °16.1

0.28

θ ,x y =1 1R

Рис. 2. Горизонтальное (а) и вертикальное (б) сечения
угловых распределений излучения для двух расстоя-
ний между кристаллом и детектором. Кружки – R2 =
= 0.5 м, крестики – R1 = 1 м.
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кальные распределения отличаются сильнее, по-
скольку вертикальный размер пучка значимо
больше горизонтального.

Определение размеров пучка в соответствии с
выражениями (4), (5) осуществляли методом наи-
меньших квадратов с помощью варьирования па-
раметров свертки  с использованием метода
Монте-Карло. Область подгонки  и  мрад
относительно центра рефлекса для горизонталь-
ного и вертикального направлений была выбрана
так, чтобы потери интенсивности излучения на
краях распределений из-за сглаживания не влия-
ли на достоверность результатов подгонки. На
рис. 3 приведены горизонтальное (a) и вертикаль-
ное (б) сечения экспериментальной зависимости

 (треугольники) и подогнанной зави-
симостей (второе слагаемое в выражении (4),
сплошная линия на рис. 3) для центра рефлекса, а
также разности между ними (кружки).

Из рис. 3 видно, что подогнанная зависимость
интенсивности излучения достаточно хорошо

σ ,'x y

±25 ±20

( )θ θ
2

,
i jR y xY

совпадает с  а их разность практиче-
ски симметрична относительно нуля за исключе-
нием области  > 25 мрад, где сказывается
уменьшение подгоночного распределения из-за
ограничения области подгонки. В тоже время,
следует отметить, что в центре рефлекса ПРИ
рассчитанная зависимость проходит несколько
выше, чем 

Полученные в результате подгонки значе-
ния размеров пучка  мм и σy =

 мм, где в качестве оценки ошибки
результатов подгонки взяли разброс получаемых
значений размеров пучка в серии повторных
фитирований, удовлетворительно согласуются с
результатами измерений с помощью оптического
переходного излучения  мм и

 мм по методике [6]. Отличие зна-
чений размера пучка, полученных с помощью
разных методик, как и отмеченное ранее разли-
чие  и подогнанной зависимости может
быть связано с экспериментальными ошибками и
неполной компенсацией поглощения излучения
в слое воздуха толщиной 50 см с помощью капто-
новой пленки.

Для нормальных условий отношения коэффи-
циентов прохождения излучения в каптоновой
пленке толщиной 675 мкм и слое воздуха толщи-
ной 50 см для фотонов трех первых порядков от-
ражения с энергиями ω ≈ 11.64, 23.29 и 34.39 кэВ
меняются от 0.995 до 0.991 [23]. То есть получен-
ное нами с помощью каптоновой пленки угловое
распределение  имеет меньшую интен-
сивность, чем она должна быть при условии пол-
ной идентичности экспериментальных условий в
обоих измерениях за исключением расстояния
между кристаллом и координатным детектором.
Для компенсации этого различия программа под-
гонки завышает значения эффективной расходи-
мости и получаемых из нее размеров пучка.

Следует подчеркнуть, что энергия фотонов
ПРИ зависит от угла их вылета относительно
Брэгговского направления и меняется от 10.59 до
12.82 кэВ для фотонов первого порядка отраже-
ния, что изменяет отношение коэффициентов
прохождения с 0.997 до 0.993 и делает невозмож-
ным использование масштабирующей поправки
на различие коэффициентов поглощения фото-
нов в воздухе и дополнительном поглотителе.
Следует отметить и погрешность в оценке погло-
щения фотонов в воздухе из-за неопределенности
давления воздуха и его температуры в процессе
измерений.

Согласие результатов измерений размера пуч-
ка с помощью разных методик позволяет утвер-
ждать, что модельно независимая методика [8]

( )θ θ
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, .
i jR y xY

σ = ±0.32 0.02x
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σ = ±1.33 0.02y
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,
i jR y xY

( )θ θ
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,
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Рис. 3. Сечения угловых распределений излучения в
горизонтальной (a) и вертикальной (б) плоскостях.

 – (треугольники) и подогнанная зависи-
мость – кривая, кружки – разность между подгоняе-
мой и подогнанной зависимостями.
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может быть успешно использована для измере-
ния поперечных размеров пучков электронов с
энергией от нескольких десятков МэВ до ~1 ГэВ
с помощью ПРИ и свыше нескольких ГэВ – с по-
мощью дифрагированного переходного излуче-
ния, то есть там, где тот или иной механизм фор-
мирования излучения является определяющим
[9, 11].

В области промежуточных энергий, где нет
определяющего механизма генерации излучения,
угловое распределение излучения зависит от
толщины кристалла, энергетической зависимо-
сти эффективности регистрирующей аппарату-
ры, энергии электронов и фотонов [24]. В этом
случае метод [8], по-прежнему, остается работо-
способным, однако определение условий его
применимости требуют дополнительных оценок,
учитывающих толщину кристалла, зависимость
эффективности регистрирующей аппаратуры от
энергии фотонов, вклад всех механизмов излуче-
ния и порядков отражения [25].

Использование кристаллов с асимметричной
геометрией отражения и асимметрией больше
единицы позволяет в ε раз увеличить влияние
размера пучка на угловое распределение реги-
стрируемого излучения и тем самым во столько
же раз уменьшить нижнюю границу определяе-
мого размера пучка. Для условий измерений в
эксперименте [17] и регистрации излучения от
плоскости  ε ~ 1.5, а для плоскостей типа
{112}, развернутых относительно плоскости (110)
на угол δ = 54.7° порядка ε ~ 2.3, что позволяет в
1.5–2 раза уменьшить нижнее значение нормали-
зованного эмиттанса ускорителя, предназначен-
ного для реализации рентгеновского лазера на
свободных электронах, которое можно измерить
с помощью методики [13].

Изменение угла наблюдения или выбор других
отражающих плоскостей позволяет повысить
значение ε вплоть до 4–5, т.е. во столько же раз
уменьшить минимальное значение размера пучка
электронов с энергией выше 5 ГэВ, который мож-
но измерить с помощью методики [9]. В частно-
сти, для такого же кристалла и угла наблюдения
45 , как в эксперименте [26], значения асиммет-
рии для плоскостей  и (112) равны 1.83 и 3.82
соответственно.

Дополнительным преимуществом использо-
вания кристаллов с асимметричной геометрией
рассеяния является увеличение выхода дифраги-
рованного излучения в 2ε/(1 + ε) раз [18]. То есть
для угла наблюдения 32.2  и этих плоскостей сле-
дует ожидать увеличение интенсивности дифра-
гированного переходного излучения на 20 и 40%,
что, несомненно, уменьшит статистическую по-
грешность результатов измерения размера пучка
и его эмиттанса [13].

( )1 11

°
( )1 11

°

СОПОСТАВЛЕНИЕ С РЕЗУЛЬТАТАМИ 
РАСЧЕТОВ

Для проверки гипотезы о значимости влияния
воздуха и характеристик рентгенографической
пластины на результаты измерений и дальнейшей
верификации методики учета влияния размера
пучка на наблюдаемые угловые распределения
ПРИ [8] проведено сопоставление результатов
измерений и расчетов угловых распределений из-
лучения при расстояниях кристалл–детектор 0.5
и 1 м, результаты которого приведены на рис. 4, 5.

Как и в предыдущих работах [8, 18, 25, 27],
учтены размеры и расходимость пучка, вклады
трех первых порядков и механизмов излучения:
ПРИ, дифрагированного переходного излучения
и дифрагированного тормозного излучения, а
также поглощение излучения в материале кри-
сталла и воздухе на пути от кристалла до детекто-
ра, эффективность регистрации рентгенографи-
ческой пластины и энергия, переданная фотонами
электронам в материале детектора. При определе-
нии эффективности и переданной энергии учи-
тывали информацию о химическом составе рент-
генографической пластины, приведенную в [20].

Рис. 4. Сечения угловых распределений излучения в
горизонтальной (а) и вертикальной (б) плоскостях
для ближнего расположения детектора. Треугольни-
ки – эксперимент, линия – расчет.
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БЕРДНИЧЕНКО и др.

Предполагали, что энергия, переданная фото-
нами вторичным электронам, осуществляющим
ионизацию атомов вещества детектора, поглоща-
ется непосредственно в точке взаимодействия
фотона с материалом детектора, то есть вылет
вторичных электронов из детектора и пикселя,
где произошло взаимодействие, в соседние не
учитывали. Методика расчета эффективности де-
тектирования и энергии, оставленной фотонами
в веществе детектора, аналогична описанной в
работах [24, 27].

Расчет выполнен для пересечения центра уг-
лового распределения излучения квадратным де-
тектором размером  мм и  мм
для ближнего (0.5 м) и дальнего (1 м) положений
детектора соответственно. Шаг перемещения де-
тектора 0.07 мм и 0.14 мм. Для ближнего располо-
жения детектора учтено наличие каптоновой
пленки перед ним. Из-за отсутствия информации
об абсолютной нормировке показаний детектора
рассчитанные и измеренные распределения со-
поставлены с помощью одинакового для всех за-
висимостей масштабного множителя.

×0.07 0.07 ×0.14 0.14

Наблюдаемое на рис. 4 и 5 согласие результа-
тов измерений и расчетов подтверждает правиль-
ность методики учета размеров пучка, предло-
женной в работе [8]. Вместе с тем необходимо
отметить, что рельефность расчетных кривых в
центре углового распределения несколько хуже,
чем экспериментальных. Локальный минимум в
центре экспериментального распределения ин-
тенсивности излучения глубже, а максимумы, на-
оборот, выше.

За центр углового распределения излучения
отвечают процессы дифракции реальных фото-
нов и старшие порядки отражения [18, 24, 25].
На лицо несоответствие соотношений вкладов
разных порядков отражения в измеренные и рас-
считанные угловые распределения полной ин-
тенсивности излучения, поскольку соотношение
вкладов ПРИ и дифрагированных реальных фо-
тонов описывается методиками расчета, исполь-
зованными в настоящей работе и в [8], с погреш-
ностью не более 15–20% [25].

В экспериментах, как правило, измеряли толь-
ко выход и угловое распределение фотонов пер-
вого порядка отражения, как показано в обзорах
[28, 29], поэтому нам остается полагать, что тео-
рия ПРИ описывает выход фотонов старших по-
рядков отражения на электрон, с той же точно-
стью, что и для первого порядка отражения, то
есть на уровне 15–20% [30].

Наиболее вероятной причиной наблюдаемого
разногласия является отмеченная ранее неопре-
деленность давления и температуры воздуха, при-
водящая к ошибке определения поглощения из-
лучения в нем, так же изменяющая соотношение
вкладов разных порядков отражения. Другой
причиной может быть погрешность в определе-
нии эффективности рентгенографической пла-
стины из-за неопределенности ее химического
состава [18] и энергии, оставленной вторичными
электронами в ней вследствие отсутствия учета
вылета вторичных электронов из материала рент-
генографической пластины. Для подтверждения
либо опровержения этих утверждений необходи-
мы дополнительные исследования, которые мы
планируем провести позднее.

С целью проверки утверждения о несоответ-
ствии реального и рассчитанного соотношений
вкладов старших порядков отражения в угловое
распределение излучения с помощью метода наи-
меньших квадратов сделана оценка этого вклада
для каждого порядка отражения. В качестве экс-
периментальной функции использовали верти-
кальное либо горизонтальное угловое распреде-
ление излучения, полученное в результате изме-
рений с помощью рентгенографической пластины,

 (рис. 2–5), а в качестве подгоночных –

рассчитанные угловые распределения 
( )θexp

jY

( )θcalc ,i jY

Рис. 5. Сечения угловых распределений излучения в
горизонтальной (а) и вертикальной (б) плоскостях
для дальнего расположения детектора. Треугольники –
эксперимент, линия – расчет.
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где i – порядок отражения. Параметры подгонки
 – вклад i-го порядка отражения в итоговое рас-

пределение. Минимизации подлежало выражение:

(6)

Здесь  где С –
нормировочная константа, включающая число
электронов, прошедших через кристалл, и выход
фотонов фотостимулированного излучения на
единицу поглощенной энергии;  – сред-
няя энергия, переданная вторичным электронам
фотоном с энергией ω и углом вылета  в матери-
але детектора; Jcalc( ) – угловое распределение
фотонов i-го порядка отражения с учетом вклада
всех механизмов излучения.

На рис. 6а в качестве примера приведены рас-
считанные горизонтальные угловые распределе-
ния излучения для расстояния между кристаллом
и детектором R1 = 1 м и трех порядков отражения,
соответственно кривые 1–3, умноженные на тот
же самый нормирующий коэффициент, что и за-
висимости на рис. 4 и 5. Для удобства сопоставле-
ния формы угловых распределений всех порядков
излучения, распределение для третьего разре-
шенного порядка отражения увеличено в пять
раз. Кривая 4 – сумма зависимостей (1)–(3).

На рис. 6б в качестве примера приведен ре-
зультат сопоставления измеренного (точки) и по-
догнанного (линия) горизонтальных угловых рас-
пределений для расстояния 1 м.

Из рис. 6 видно, что подогнанное распределе-
ние значимо лучше согласуется с результатами
измерений, чем результат расчета, в котором учте-
ны все механизмы и порядки отражения (рис. 5а
и 6б). Анализ результатов подгонки показывает,
что во всех случаях вклад фотонов первого поряд-
ка отражения оказывался на 3–4% выше расчет-
ного, а вклад второго порядка на 35–40% ниже.
Из–за сравнительно большой размер пучка, осо-
бенно в вертикальной плоскости, и сопостави-
мых значений Θph форма углового распределения
фотонов второго и третьего порядков отражения
с характерным углом вылета  ~ 2.379 мрад и

 ~ 2.177 мрад практически совпадает (рис. 6а),
что приводит к увеличению погрешности резуль-
татов подгонки.

Полученные результаты подтверждают выше-
сказанное о причинах разногласий между экспе-
риментальными и расчетными распределениями
и позволяют предполагать, что в случае контроля
условий эксперимента (давления и температуры
воздуха) такие измерения могут быть использова-
ны для паспортизации рентгенографических пла-

ia
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стин, что представляет из себя достаточно слож-
ную экспериментальную задачу [21]. В случае
использования кристаллов с асимметричной
геометрией рассеяния, как в экспериментах [17, 26],
позволяющих получить для одного и того же
кристалла несколько рефлексов ПРИ с разными
энергиями, такие измерения могут перекрыть
сравнительно большой энергетический диапазон
и быть выполнены достаточно быстро (в течение
нескольких часов).

Для кристалла кремния и угла наблюдения
32.2° анализируемый энергетический диапазон
простирается от ω111 ~ 7.11 кэВ до ω448 ~ 20 кэВ.
В случае использования геометрии с ε < 1 можно
предположить, что выделение вклада третьего
разрешенного порядка отражения из-за умень-
шения влияния горизонтального размера пучка
будет успешным. Это расширит энергетический
диапазон измеряемой зависимости чувствитель-
ности рентгенографической пластины от энергии
фотонов и увеличит число экспериментально по-
лученных точек на ней. Другим вариантом реше-

Рис. 6. Сечения углового распределений излучения в
горизонтальной плоскости для дальнего расположе-
ния детектора. 
а – Рассчитанные угловые распределения для разных
порядков отражения Кривые 1–3 – порядки отраже-
ния. 4 – Результирующая зависимость. б – Измерен-
ное и подогнанное распределения. Треугольники –
эксперимент, линия – результат подгонки.
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БЕРДНИЧЕНКО и др.

ния задачи расширения исследуемого диапазона
энергетической зависимости чувствительности
рентгенографической пластины может быть уве-
личение энергии электронов, что уменьшит
вклад характерного угла излучения γ–1 в характер-
ный угол вылета фотонов ПРИ Θph и увеличит
различия между распределениями излучения для
второго и третьего порядков отражения.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Выполненные измерения подтвердили рабо-
тоспособность предложенной в работе [8] мето-
дики определения размеров пучка электронов с
помощью измерения угловых распределений из-
лучения электронов в тонком кристалле при двух
расстояниях между кристаллом и координатным
детектором. Способ может быть использован для
измерения параметров пучков электронов с энер-
гией больше нескольких десятков МэВ с погреш-
ностью на уровне 5–7%. Согласно методике, для
электронов с энергий ниже 1 ГэВ используется
ПРИ, а для электронов с энергий выше 5 ГэВ –
дифрагированное переходное излучение. Основ-
ными требованиями применимости метода явля-
ются выполнение условий  где  –
размер пикселя детектора, и  где 

совпадает с  или  для механизмов ПРИ либо
ДПИ соответственно. Для уменьшения погреш-
ности результатов измерений необходимо прово-
дить их в вакууме.

Использование кристаллов с асимметричной
геометрией отражения и асимметрией больше
единицы позволяет в  раз увеличить влияние
размера пучка на угловое распределение реги-
стрируемого излучения и, тем самым, во столько
же раз уменьшить нижнюю границу определяе-
мого размера пучка. Это может быть полезно для
определения поперечного размера и эмиттанса
пучка электронов с энергией свыше 5–10 ГэВ [13]
с помощью дифрагированного переходного излу-
чения, где основным ограничением применимо-
сти метода [8, 9] является размер пикселя рентге-
новского координатного детектора.

Наблюдаемое разногласие между результата-
ми измерений и расчетов угловых распределений
излучения обусловлены неопределенностью па-
раметров эксперимента: характеристик рентгено-
графической пластины, давления и температуры
воздуха. В случае контроля параметров среды и,
желательно, увеличении энергии электронов со-
поставление результатов измерений и расчетов
угловых распределений ПРИ позволит провести
паспортизацию рентгенографических пластин в
достаточно широком диапазоне энергий фото-
нов, особенно в случае использования кристал-
лов с асимметрией отражения и величиной ε < 1.

σ > Δ, ,1.5 ,x y x y Δ ,x y

σ > Θch' 0.1 , chΘ

Θph
−γ 1

e
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The Use of Crystals with an Asymmetric Reflection Geometry to Measure
the Parameters of Electron Beams

A. V. Berdnichenko1, I. E. Vnukov1, *, Y. A. Goponov1, Y. Takabayashi2

1Belgorod National Research University, Belgorod, 308015 Russia
2SAGA Light Source, Tosu, Saga 841-0005 Japan

*e-mail: vnukov@bsu.edu.ru

The prospects of using crystals with asymmetric reflection geometry to determine the transverse size of rela-
tivistic electron beams based on the results of measurements of angular distributions of their radiation in a thin
crystal for two distances between it and a coordinate detector are discussed. An experimental test of this tech-
nique was carried out using an imaging plate as a two-dimensional position-sensitive detector. Measurements
were made for the electron energy of 255 MeV and reflection (220) in a silicon crystal with a thickness of
20 microns and a pixel size of 35 × 35 μm2. The distances between the crystal and the detector were 0.5 and
1 m. The obtained values of the horizontal and vertical beam sizes  and

 are in satisfactory agreement with the measurement results for optical transition radi-
ation. The possibility of characterizing X-ray plates by comparing the measured and calculated PXR angular
distributions for several reflecting planes of crystals with an asymmetric reflection geometry and an asymme-
try parameter ε less than unity is discussed.

Keywords: crystal, parametric X-ray radiation, particle field reflection asymmetry, asymmetry parameter,
imaging plate, characteristic beam size.

σ = ±0.32 0.02  mmx
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Представлены результаты сравнения автокорреляционных функций когерентного переходного из-
лучения, полученных в эксперименте на микротроне Томского политехнического университета и
методами компьютерного моделирования. Детально описаны условия эксперимента и математиче-
ская модель, лежащая в основе моделирования. Сравнение результатов моделирования с экспери-
ментальными данными показало хорошее согласие. Результаты исследования демонстрируют, что
автокорреляционная функция переходного излучения зависит от временн'й структуры электрон-
ного пучка и может быть использована как прецизионный метод измерения времени задержки меж-
ду электронными сгустками.

Ключевые слова: автокорреляционная функция, интерферометр, последовательность сгустков,
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ВВЕДЕНИЕ
На основе механизма переходного излучения,

возникающего в процессе взаимодействия уско-
ренных заряженных частиц с веществом, в про-
шлые десятилетия были разработаны методы
диагностики поперечных [1] и продольных [2]
размеров релятивистских пучков в ускорителях.
Поперечные характеристики пучка определяют с
помощью регистрации изображения некогерент-
ного оптического переходного излучения. Про-
дольные размеры определяют, измеряя спектр
когерентного излучения в различных диапазонах
в зависимости от длины сгустков в пучке. Отме-
тим, что существуют и другие предложения по
применению переходного излучения для диагно-
стики пучков [3, 4]. Также в настоящее время ис-
пользуют и иные способы диагностики продоль-
ных размеров, например, на основе отклоняющего
резонатора [5] или электрооптический метод [6].
В [7, 8] авторы исследовали спектральные харак-
теристики когерентного переходного излучения
модулированного электронного пучка с помо-
щью интерферометра Мартина–Паплетта [9] и
наблюдали периодическую структуру автокорре-
ляционной функции. В настоящем исследовании
продолжена разработка метода диагностики рас-
стояния между электронными сгустками на основе
интерферометрии переходного излучения, или,

другими словами, измерения автокорреляцион-
ной функции переходного излучения с помощью
интерферометра. Ранее был апробирован метод
измерения продольных размеров сгустков [10, 11]
и предложен метод определения расстояний меж-
ду сгустками [12], близкий к предлагаемому в на-
стоящей работе, на основе измерения интерферо-
грамм двойной щелевой мишени дифракционного
излучения, возникающего вследствие динамиче-
ской поляризации атомов мишени кулоновским
полем заряженной частицы, пролетающей на не-
котором расстоянии от края мишени, но не пере-
секающей ее. Отметим, что источником коге-
рентного излучения в разрабатываемом методе
может служить как дифракционное излучение,
так и синхротронное излучение, например, от по-
воротного магнита, в этом случае метод становит-
ся практически неразрушающим для пучка заря-
женных частиц.

Актуальность данных исследований обуслов-
лена развитием новых способов генерации корот-
ких последовательностей электронных сгустков.
Например, с применением кильватерного метода
ускорения [13] или с помощью лазеров на свобод-
ных электронах [14]. В настоящее время суще-
ствуют технологии и способы, позволяющие ге-
нерировать сгустки с частотой следования в пучке
порядка ТГц (от двух сгустков до нескольких де-

УДК 535.41
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сятков) [15, 16]. Сгустки в таком пучке могут иметь
разные заряды и находиться на разном расстоянии
друг от друга. Подобные пучки, как правило, при-
меняют для генерации излучения, используемого
для проведения исследований в материаловедении,
биологии и других областях науки.

Ранее [17] была разработана базовая математи-
ческая модель и на ее основе создан численный
код, позволяющий проводить моделирование ав-
токорреляционной функции переходного излу-
чения и учитывающий различные составляющие,
которые влияют на спектральные характеристики
излучения от места его генерации до регистрации.
Для апробации кода необходимо провести срав-
нение результатов моделирования с эксперимен-
тальными данными. В Томском политехниче-
ском университете (ТПУ) накоплен богатый опыт
измерения на микротроне спектральных характе-
ристик поляризационного излучения различных
видов [18, 19]. В настоящей работе проведено
сравнение результатов расчета интерферограмм
переходного излучения на основе разработанного
кода с результатами двух измерений спектраль-
ных характеристик излучения с помощью интер-
ферометра Мартина–Паплетта (например, [7, 8])
на выведенном электронном пучке микротрона
ТПУ с энергией частиц 6.1 МэВ.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ ЧАСТЬ
В качестве исходных данных для сравнения

результатов моделирования были выбраны зави-
симости, полученные в экспериментах по генера-
ции когерентного переходного излучения, кото-
рые проводили на микротроне ТПУ. Примеры
подобных измерений характеристик переходного
излучения, в том числе схема измерений, доста-
точно подробно представлены в [7, 8]. В экспери-
ментах электронный пучок выводили на воздух из
вакуумного тракта ускорителя через бериллиевое
окно. Он проходил через медный прямоугольный
экран, расположенный под углом к траектории
пучка на расстоянии 320 мм от окна. Обратное пе-
реходное излучение, распространяющееся вдоль
направления зеркального отражения, направляли
на плоское зеркало, которое отражало излучение
на вход в интерферометр. Интерферометр состо-
ит из поляризатора на входе, пропускающего го-
ризонтальную компоненту, фиксированного и
подвижного зеркала, делителя излучения и па-
раболического зеркала, в фокусе которого распо-
ложен детектор. Используемый делитель излу-
чения, представляющий собой периодическую
проволочную структуру [7], имеет практически
100%-ные коэффициенты пропускания и отраже-
ния почти от ноля до частот ~c/2δ = 600 ГГц, где
δ – зазор между проволочками. Перед детектором
был установлен запредельный волновод диамет-
ром 15 мм для подавления длинноволнового
спектра излучения от ВЧ-системы ускорителя.
В начале эксперимента измеряли ориентацион-

ную зависимость переходного излучения от угла
наклона экрана при нулевом положении подвиж-
ного зеркала интерферометра, когда расстояния
от делителя до зеркал одинаковы (рис. 1). Угол
наклона мишени выбирали как угол между на-
правлением пучка и поверхностью мишени. За-
тем, выставив положение экрана переходного из-
лучения в максимум интенсивности излучения,
измеряли интерферограмму (автокорреляцион-
ную функцию). Каждая точка в измерениях – это
усреднение по 20 макроимпульсам электронного
пучка. Полученный результат нормировали на
силу тока пучка. Типичный разброс значений си-
лы тока пучка во время измерений интерферо-
грамм варьировался в пределах ±1% при несколь-
ких выбросах до 5% относительно среднего зна-
чения. Параметры пучка приведены в табл. 1.

МОДЕЛИРОВАНИЕ
В основе моделирования лежит математиче-

ская модель, позволяющая рассчитать интенсив-
ность когерентного переходного излучения I на
детекторе от шага подвижного зеркала интерфе-
рометра d = Δl/2, где Δl – оптическая разность хо-
да излучения между зеркалами в интерферометре:

Здесь множитель  – спектр излучения от

одного электрона (рис. 2), который учитывает
конечность размеров мишени. В работе этот
множитель и ориентационную зависимость пере-
ходного излучения (рис. 1) рассчитывали числен-
ными методами моделирования [20] на основе
обобщенного метода поверхностных токов [21].
Параметр B(ν) – множитель, во многом опреде-
ляющий спектральные свойства излучения и за-
висящий от структуры электронного пучка, где
N – количество электронов во всем пучке, F(ν) –
форм-фактор пучка [22] (рис. 2), M(ν) – интер-
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ференционный множитель (рис. 3), S(ν) –
функция чувствительности детектора (рис. 2),
где {νdmin, νdmax} – частотный диапазон чувстви-
тельности детектора. Здесь ν – частота излуче-
ния, c – скорость света в вакууме, m – количество
сгустков в пучке, σx, σy, σz – поперечные (гори-
зонтальный, вертикальный) и продольный разме-
ры сгустка по осям X, Y и Z, соответственно, L –
расстояние между сгустками, {sx, sy, sz} – вектор,
соответствующий заданной геометрии измере-
ний, θx, θy – углы наблюдения, отсчитываемые от
оси X (θx – в направлении оси Y, θy – в направле-
нии оси Z), θ0 – угол наклона мишени, β – относи-
тельная скорость электронов в единицах скорости
света. Координаты вектора {sx, sy, sz} для выбранных

параметров (табл. 1) равны {–0.135, 0, –1.004}. Это
означает, что поперечные размеры сгустков не
оказывают значительного влияния на спектр пе-
реходного излучения. Дополнительное описание
каждого из множителей в модели также приведе-
но в [17]. Наглядный материал по расчету форм-
фактора для случая переходного излучения рав-
номерно модулированного пучка доступен по
ссылке [23]. Приложение для моделирования
автокорреляционной функции реализовано с по-
мощью языка программирования Wolfram Lan-
guage [24]. Параметры моделирования приведены
в табл. 1.

В моделировании расстояние от центра мише-
ни, совпадающей с началом системы координат
(правой), до точки наблюдения спектра переход-

Рис. 1. Нормированные на максимум ориентационные зависимости интенсивности переходного излучения, получен-
ные в эксперименте (символы, объединенные сплошной линией) и в моделировании в одночастичном приближении
для частоты 13.2 ГГц (сплошная линия).
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Таблица 1. Параметры экспериментов и моделирования
Наименование Значение

Энергия электронов, МэВ 6.1
Частота макроимпульсов, Гц 8
Число сгустков в макроимпульсе m ~104

Населенность сгустка ~108

Частота ВЧ-поля νRF, ГГц 2.63
Длина электронного сгустка σz, мм 2.4
Размер мишени (гориз. × верт.), мм 300 × 200
Наклон мишени θ0, град 27.4
Угол наблюдения θy, θx, град 45, 0
Расстояние между сгустками в пучке L, мм 114; 111.5
Гориз./верт. размер сгустка σx/σy, мм 1.7/0.85
Диапазон чувствительности детектора νdmin–νdmax, ГГц 11.76–60
Диапазон моделирования автокорреляционной функции по Δl, мм –100–500
Диапазон интегрирования ν1–ν2, ГГц 0–65
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ного излучения составляло 10 м, т.е. детектор рас-
положен в дальней волновой зоне, что соответ-
ствует измеряемым характеристикам (подробнее
об этом в [25]). Апертуру детектора не учитывали,
т.е. полагали, что детектор точечный. Его чув-
ствительность принимали равной единице в диа-
пазоне от νdmin до νdmax 11.76–60 ГГц (рис. 2), где
минимальное значение определяется диаметром
запредельного волновода, а максимальное соот-
ветствует паспортному значению. В модели пред-
полагали, что мишень абсолютно проводящая и
имеет форму прямоугольного экрана. Так как ми-
шень расположена симметрично относительно
горизонтальной плоскости, в которой проводят
измерения, переходное излучение содержит толь-
ко горизонтальную компоненту поляризации.
Соответственно, рассчитывали спектр излучения
только этой компоненты. С целью ускорения вы-
числений полагали, что количество сгустков в

пучке m = 10. При моделировании заряд был рав-
номерно распределен по последовательности
электронных сгустков в пучке, все сгустки были
одинаковы по размеру. Считали, что электроны в
сгустках подчиняются гауссовому распределению.
Расстояние между двумя соседними сгустками в
пучке соответствовало частоте поля ВЧ-системы
ускорителя. В моделировании точка наблюдения
располагалась под углом θy = 45° относительно
траектории электронного пучка, где в экспери-
менте находилось зеркало. Как показано на рис. 1,
максимум излучения в такой геометрии наблю-
дения соответствовал углу наклона мишени θ0 =
= 27.4°. Расчет этой зависимости проводили для
частоты излучения 13.2 ГГц. Эта частота пучка
микротрона является доминирующей при ис-
пользовании запредельного волновода диамет-
ром 15 мм, который выступает в качестве низко-
частотного фильтра, что подтверждают более

Рис. 2. Диапазон чувствительности детектора S(ν) (пунктир); форм-фактор последовательности F(ν) из 10 сгустков,
расстояния между сгустками 114 мм при σz = 2.4 мм (сплошная линия) и 114 мм при σz = 2 мм (штриховая линия); нор-
мированный спектр переходного излучения одного электрона для мишени конечных размеров (штрихпунктир).
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Рис. 3. Примеры интерференционных множителей для разных значений разности хода излучения: 100 мм (сплошная
линия); 200 мм (штриховая линия).
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ранние измерения [8]. Добавим, что эта частота
соответствует пятому порядку основной частоты
νk = kνRF (k = 1, 2, …). Для сравнения зависимо-
стей на рис. 1 экспериментальную кривую сдви-
нули по оси абсцисс до совпадения минимумов и
по оси ординат из нее вычли пьедестал. Шаг зер-
кала в интерферометре в расчетах был равен
0.05 мм (шаг Δl = 0.1 мм). Диапазон моделирова-
ния автокорреляционной функции выбран в
соответствии с диапазоном экспериментальных
данных. Для сравнения с моделированием экспе-
риментальные графики автокорреляционной
функции сдвинули по оси ординат на среднее
значение интенсивности сигнала, и по оси абс-
цисс – до совпадения основного максимума.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

Как показано на рис. 2, изменение длины
сгустка приводит к изменению относительной
интенсивности пиков в спектре переходного из-
лучения и сдвигу порога когерентности. На рис. 4
приведены итоговые спектры когерентного пере-
ходного излучения, полученные в расчетах для
разных расстояний между сгустками длиной σz =
= 2.4 мм. Хорошо видно, что спектр переходного
излучения представляет собой набор узких линий,
относительные интенсивности которых в данных
экспериментальных условиях преимущественно
зависят от одночастичного спектра (т.е. размера
мишени) и порога когерентности (т.е. длины
сгустков). Учет размера мишени в моделирова-
нии незначительно влияет на интерферограмму,
так как в условиях эксперимента размер мишени
больше, чем эффективный радиус кулоновского
поля электронов. На рис. 5 приведены для срав-
нения моделируемые и экспериментальная [7]
автокорреляционные функции. Из рисунка вид-
но, что сдвига подвижного зеркала на 150 мм (раз-
ность хода 300 мм) недостаточно для корректного

сравнения, а значит более точного определения
расстояния между сгустками. Позже были прове-
дены измерения со сдвигом 300 мм. Новая изме-
ренная автокорреляционная функция и модели-
руемые функции представлены на рис. 6. Сравне-
ние показывает точное совпадение количества
как основных (как на рис. 5), так и промежуточ-
ных пиков автокорреляционной функции в за-
данном диапазоне моделирования. Причина не-
совпадения количества промежуточных пиков на
рис. 5 требует исследований. Однако, когда рас-
стояние между электронными сгустками L = 114 мм,
наблюдается смещение основных пиков вправо
относительно экспериментальных данных. В то
же время положение основных пиков моделируе-
мой автокорреляционной функции более точно
совпадает с данными измерений, когда расстоя-
ние между сгустками L = 111.5 мм. Отметим, что
до этих измерений на микротроне ТПУ считали,
что расстояние между сгустками, или частота
ВЧ-поля ускорителя, не меняются и равны 114 мм и
2.63 ГГц соответственно. Данное изменение по
сравнению с прошлыми измерениями, как выяс-
нилось, связано с тем, что после замены катодно-
го узла и резонатора, которая была сделана после
и до проведения измерений, представленных
на рис. 5 и 6, соответственно, появляется необхо-
димость заново настраивать новый резонатор
ВЧ-системы микротрона. Это и привело к изме-
нению частоты ВЧ-поля. Другое расхождение ре-
зультатов измерений и моделирования – малая
по сравнению с экспериментом амплитуда пиков
автокорреляционной функции – также требует
дополнительного исследования. Итак, расстоя-
ние между сгустками L = 114 мм соответствует ча-
стоте νRF = 2.63 ГГц, L = 111.5 мм –  = 2.69 ГГц.
Тогда для пятого порядка излучения это смеще-
ние частоты ВЧ-поля приводит к сдвигу положе-
ния пика на 5(  – νRF) = 0.3 ГГц. Так как разре-

νRF'

νRF'

Рис. 4. Итоговый расчетный спектр переходного излучения пучка (σz = 2.4 мм), “видимый” детектором в заданном ча-
стотном диапазоне для разных расстояний между сгустками: 114 мм (сплошная линия); 111.5 мм (штриховая линия).
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Рис. 6. Автокорреляционные функции переходного излучения, полученные в настоящем эксперименте (символы,
объединенные пунктирной линией) и при моделировании в интерферометре при L = 111.5 мм (сплошная линия) и
114 мм (штриховая линия).
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Рис. 5. Автокорреляционные функции переходного излучения, полученные в эксперименте [5] (символы, объединен-
ные пунктирной линией) и при моделировании в интерферометре при L = 114 мм (сплошная линия) и 111.5 мм (штри-
ховая линия).
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шение интерферометра оценивается как Δν ~ c/2δ
= = 0.5 ГГц, этот сдвиг положения пика практи-
чески не может быть экспериментально зафикси-
рован. Для этого требуется замена линейки шагово-
го двигателя.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Результаты моделирования автокорреляцион-

ной функции на основе представленной матема-
тической модели показывают хорошее согласие
с экспериментальными данными. На примере
микротрона ТПУ еще раз подтверждена возмож-
ность использования разрабатываемого метода
для диагностики временнóй структуры пучков за-
ряженных частиц. Обнаруживаемые небольшие
расхождения между моделью и данными экспе-
римента объясняются недостатком знания о точ-
ных характеристиках приборов и оборудования,
а также параметров ускорителя в каждом кон-
кретном эксперименте. Остро встает вопрос сле-

дующего этапа разработки – проведения нового
эксперимента, основополагающей целью кото-
рого будет верификация метода с исключением
любых “белых пятен” математической модели.
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Comparison of the Results of Simulation and Measurements of Interferograms 
of Coherent Transition Radiation
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The results of a comparison of the autocorrelation functions of coherent transition radiation obtained exper-
imentally on the microtron of the Tomsk Polytechnic University and by simulation methods are presented.
The conditions of the experiment and the mathematical basis of the simulation are described in detail. Com-
parison of experimental and simulated data have shown good agreement. It is demonstrated that the autocor-
relation function of the transition radiation depends on the temporal structure of the electron beam and can
be used as a precision method for measuring the delay time between electron bunches.
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деления отраженных частиц при бомбардировке поверхности вольфрама атомами водорода и дей-
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атомами водорода и дейтерия при одинаковых скоростях соударения. Угловое распределение отра-
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ВВЕДЕНИЕ
Процессы торможения частиц в веществе и

отражение частиц от поверхности, как правило,
описываются в рамках единой модели. Для этого
применяют различные методы компьютерного
моделирования, позволяющие рассчитать коэф-
фициенты отражения частиц от поверхности, в
том числе от материалов, перспективных для
использования в качестве первой стенки токама-
ка-реактора [1], пробеги и пространственные рас-
пределения имплантированных ионов [2], энер-
говыделение при торможении частиц [3], распы-
ление при бомбардировке поверхности пучками
ионов и атомов. Описание ситуации с рассеянием
частиц на поверхности можно найти в моногра-
фиях [4–8].

При анализе происходящих процессов особенно
важна информация о потенциалах взаимодей-
ствия и тормозных потерях частиц. Как правило,
используют потенциалы, описывающие рассея-
ние частиц в газовой фазе. Сравнение экспери-
ментальных данных с теорией позволило устано-
вить хорошее согласие результатов расчетов по-
тенциалов в приближении теории функционала
плотности с экспериментом [9]. Как показано
в [10], если в эти потенциалы включить спектро-
скопическую информацию о параметрах притя-
гивающей ямы в потенциале, то можно с удовле-
творительной точностью рассчитать ядерные тор-
мозные способности. Имеющаяся информация

об электронных тормозных способностях харак-
теризуется большим разбросом эксперименталь-
ных данных [11]. В [12] было показано, что при
энергии менее 10 кэВ целесообразно применять
значение электронной тормозной способности
на единицу длины траектории, что позволяет
учесть влияние многократности рассеяния на из-
меряемую величину и существенно уменьшить
разброс экспериментальных данных.

Экспериментальные исследования рассеяния
протонов на поверхности металлов проводили в
[13–18]. Изучение энергетических спектров об-
ратно рассеянных поверхностью частиц, как по-
казано в [19], позволяет уточнить информацию о
потенциале взаимодействия.

Выбор в качестве объекта исследования рассе-
яния изотопов водорода на вольфраме связан
также с потребностями исследований взаимодей-
ствия плазма–стенка. Вольфрам рассматривают
в качестве перспективного материала для дивер-
тора токамака-реактора ИТЭР. Взаимодействие
высокотемпературной плазмы с поверхностью ди-
вертора является открытой для изучения про-
блемой [20]. Для корректного моделирования
параметров плазмы необходимо хорошо знать
граничные условия в пристеночной области. По-
лученные данные об энергетических спектрах и
угловых распределениях отраженных частиц мо-
гут быть полезны для анализа поступления быст-
рых частиц водорода в плазму и для диагностики
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нейтральных частиц, покидающих плазму. Все
это позволит более точно строить модели плаз-
менных процессов во всем объеме реактора.

МЕТОД МОДЕЛИРОВАНИЯ

Разработанный код [21] позволяет описать рас-
сеяние бомбардирующих частиц при взаимодей-
ствии с твердым телом. Траекторию налетающей
частицы в твердом теле рассматривают в прибли-
жении парных столкновений. В этом приближе-
нии рассеяние частиц в твердом теле представляют
в виде последовательности парных соударений с
атомами твердого тела. Траекторию движения ча-
стицы заменяют асимптотами траектории. При-
менимость приближения нарушается при энер-
гии соударения ниже 50 эВ. При моделировании
рассеяния на поликристаллической мишени учи-
тывают наличие ближнего порядка. Задают кла-
стер атомов, случайно ориентированный в про-
странстве. Поверхность определяют, как случай-
ный срез первоначального кластера. Поверхность
становится шероховатой с величиной неровности
порядка постоянной решетки. Расстояние между
атомами определяют из плотности мишени. При
последующем соударении ориентация кластера в
пространстве разыгрывается заново. Учитывают-
ся тепловые колебания атомов мишени. В насто-
ящей работе вычисления проводили для комнат-
ной температуры.

При расчетах использован потенциал, полу-
ченный в приближении теории функционала
плотности с коррекцией глубины потенциальной
ямы [10]. Коррекцию проводили с учетом спек-
троскопических данных о глубине ямы и положе-
нии минимума потенциальной энергии. Как бы-
ло показано в [22], различие потенциалов для раз-
ных изотопов водорода невелико.

Для потерь энергии, связанных с торможени-
ем протонов, использована экстраполяция экс-
периментальных данных [11, 23]:

где  – энергия бомбардирующей частицы [кэВ],
M1 – ее масса, а dE/dx – тормозная потеря [эВ/Å].
В аппроксимации использовано равенство тор-
мозных способностей для разных изотопов при
одинаковых скоростях налетающих частиц.

Многократный запуск частиц позволяет набрать
необходимую статистику при описании спектра
рассеянных атомов для различных углов. Характер-
ная статистика в расчетах составляет 5 × 107 частиц.

МОДЕЛЬ ОПИСАНИЯ ЭНЕРГЕТИЧЕСКИХ 
СПЕКТРОВ РАССЕЯННЫХ ЧАСТИЦ

Как показано на рис. 1, пучок частиц был на-
правлен перпендикулярно поверхности мишени.
Изучали энергетический спектр частиц для за-
данного угла рассеяния β, а также спектр, проин-
тегрированный по всем углам вылета, и угловое
распределение вылетевших частиц.

Для описания спектров частиц рассмотрим
упрощенную модель, предполагая, что на участке
x0 происходит торможение частиц, в конце отрез-
ка x0 – рассеяние на угол θ, а затем пучок частиц
тормозится на участке x1. В предлагаемой модели
происходит замена веера частиц, рассеявшихся
на первом и втором участках некоторой средней
траектории, что приводит к погрешностям, свя-
занным с неполным учетом многократного рассе-
яния.

Рассмотрим энергетический спектр частиц,
вылетевших под углом β с энергией E. Начальная
энергия E0. Энергия пика однократного рассея-
ния Ep при рассеянии частицы на угол θ = 180° – β
определяется формулой:

(1)

здесь M1 – масса частицы снаряда, M2 – атомная
масса мишени. В рассматриваемом случае, когда
M1 < M2, в формуле (1) нужно брать знак плюс.
Значение Ep определяет положение в спектре пи-
ка, связанного с рассеянием на атомах поверхно-
сти. Очевидно, что этот пик смещается при изме-
нении массы изотопа.

При прохождении пучка на участках х0 и х1
ослабляется его начальная интенсивность вслед-
ствие рассеяния частиц. Убыль числа частиц опи-
сывается выражением:

   = +   
   

0.489

1 1

2.858 1 0.004 ,dE E E
dx M M

E

       = θ ± − θ     +       

21
2 2 2

21 2

0 1 2 1

cos sin ,pE M M
E M M M

Рис. 1. Схема рассеяния частицы твердым телом.

�
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где σtr – транспортное сечение, ntarget – плотность
мишени. Для текущей плотности пучка получаем
выражение:

Здесь N0 – начальная интенсивность пучка, x =
= x0 + x1 – пройденное частицей расстояние.
С учетом многократности рассеяния среднее рас-
стояние, пройденное частицей, больше, чем про-
ективный пробег. Зависимость соответствующей
поправки от энергии частиц была рассмотрена
в [12]. Будем называть функцию F(x) фактором
ослабления интенсивности пучка.

Если ΔE – энергетическое разрешение анали-
затора частиц, то число рассеянных частиц под
углом θ, вылетевших в телесный угол dΩ и попав-
ших в интервал ΔЕ, равно:

где dσ/dΩ(θ,E(x0)) – дифференциальное сечение
рассеяния для угла θ и энергии частицы, прошед-
шей расстояние x0.

При описании энергетического спектра ча-
стиц, вылетевших под определенным углом, бу-
дем использовать величину:

ΔE = 0.01E0, Δθ = 5°. Число частиц, вылетевших
в верхнюю полусферу P1, равно:

При рассмотрении угловых распределений будем
использовать величину Y(θ):

Без учета поправок на многократность рассеяния
производная dx0/dx = 1/[1 + 1/cos(β)]. Электрон-
ная тормозная способность аппроксимируется
функцией dE/dx = AEα, а dx/dE = (1/A)E–α. Тогда
энергия частицы, прошедшей путь x, может быть
рассчитана как

(2)

Таким образом, длина траектории частицы в твер-
дом теле связана с энергией вылетевшей частицы
соотношением (2). Используя это соотношение,

( )( ) ( )= − σtarget tr ,dN n E x N x
dx

( ) ( ) ( )( )
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N dEd
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P E E d
N dEd

( ) ( )θθ = π θ
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0 2

0
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2 sin   .

E
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Y dE
dEd

( ) ( ){ }−α − α= − − α +
1

1 1
01  .E x A x E

можно также рассчитать энергию частицы E(x0)
для точки поворота траектории, а далее, зная ве-
личину E(x0), вычислить сечение рассеяния.

Рассмотрим, что предсказывает предложенная
модель, учитывая ее приближенный характер.
При энергии Ep должен наблюдаться пик, связан-
ный с рассеянием атомов на поверхностном мо-
нослое. При уменьшении энергии отраженной
частицы E интенсивность спектра сначала долж-
на расти, так как функция dx/dE растет при
уменьшении E. Уменьшение энергии E соответ-
ствует более глубокому проникновению частицы.
Уменьшается энергия частицы E(x0) в конце от-
резка x0, и растет сечение рассеяния. При увели-
чении угла β длина отрезка x0 уменьшается, если
фиксирована длина траектории. Значение энер-
гии E(x0) приближается к начальному значению
энергии E0, и, следовательно, наклон спектра
должен уменьшаться, так как уменьшается рост
сечения рассеяния. Далее фактор ослабления ин-
тенсивности пучка приведет к падению интен-
сивности спектра, и в нем будет наблюдаться
широкий максимум. С уменьшением начальной
энергии E0 транспортное сечение растет, следова-
тельно, пик будет смещаться к большим значени-
ям энергии E. Значения функции ослабления не
зависят от угла рассеяния, и можно ожидать по-
добие спектров для разных углов.

Угловая зависимость частиц, вылетевших под
углом β, будет пропорциональна sinβcоsβ. Пер-
вый член отражает увеличение телесного угла
сбора частиц при росте β, а второй – уменьшение
отрезка x0, где происходит рассеяние частиц.

РЕЗУЛЬТАТЫ РАСЧЕТОВ
Энергетические спектры отраженных частиц

На рис. 2 представлены спектры отраженных
частиц при бомбардировке поверхности вольфра-
ма протонами с различной начальной энергией E0
в зависимости от энергии вылетевших частиц.
Спектры просуммированы по всем углам вылета.
Как видно из рисунка, наблюдается пик, связан-
ный с рассеянием на первом монослое. Он осо-
бенно выражен в случае малых значений началь-
ной энергии E0. Как и предсказывает предложен-
ная модель, в спектре наблюдается максимум,
который сдвигается при уменьшении начальной
энергии вправо, что связано с ростом сечений
рассеяния при уменьшении начальной энергии E0
и, соответственно, с увеличением роли фактора
ослабления пучка частиц F(x).

Рассеяние атомов водорода и дейтерия описы-
вается практически одинаковыми потенциалами,
а потери энергии при торможении зависят от ско-
рости. На рис. 3 приведены для сравнения энерге-
тические спектры в случаях бомбардировки по-
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верхности атомами с одинаковыми скоростями.
Как видно из рисунка, спектры практически сов-
падают. Наблюдается лишь отличие в интенсив-
ности поверхностного пика, положение которого
совпадает с расчетом по формуле (1).

Зависимость энергетического спектра 
отраженных частиц от угла вылета

Соответствующие спектры приведены на рис. 4.
Рассмотрим случай рассеяния протона с энергией
10 кэВ на поверхности вольфрама. Как видно из
рис. 4а, при углах вылета 30°–60° наблюдается

рост зависимости, предсказанный моделью и свя-
занный с увеличением dx/dE и сечения рассеянии
вследствие уменьшения энергии частицы при
торможении. Поясним, что бóльшая потеря энер-
гии соответствует более глубокому прохождению
начального потока, т.е. увеличению отрезка x0.
Предлагаемая модель рассматривает на началь-
ном и выходящем участках пути частиц в веще-
стве пучок как некоторый веер траекторий; ли-
ния, показанная на рис. 1, соответствует некото-
рой средней траектории. Как видно из рис. 4а,
предсказание модели о подобии спектров для раз-
ных углов вылета выполняется только в неболь-
шом диапазоне углов 30°–45°, при увеличении уг-
ла β, как предсказано моделью, наклон спектра
уменьшается. При β > 80° наклон спектра практи-
чески исчезает, хотя модель это не предполагает.
Это означает, что предлагаемая модель нуждается
в коррекции с учетом многократности рассеяния.

При понижении начальной энергии (рис. 4а–4ж)
наблюдается смещение широкого пика в спектре
из-за возрастания роли фактора ослабления пуч-
ка, характер спектра также меняется в зависимо-
сти от угла вылета частицы. Видно, что ослабле-
ние пучка зависит от угла вылета, и оно сильнее
сказывается при приближении угла вылета к по-
верхности.

Сопоставление с экспериментом

К сожалению, в случае рассеяния на вольфраме
спектры измерены лишь для заряженной компо-
ненты вылетевших частиц, в то время как при
рассматриваемых значениях энергии в спектре
доминирует нейтральная компонента [24]. Име-
ются экспериментальные данные для рассеяния
атомов водорода на золоте [25]. В этом случае рас-
чет с использованием предложенной программы
дает хорошее согласие с экспериментом [26]. Зо-
лото и вольфрам имеют близкие атомные номера
и массы, что означает подобие потенциалов взаи-
модействия и, соответственно, сечений рассеяния.
Обе мишени металлические, а это означает подо-
бие зависимости электронных тормозных потерь
от энергии.

Расчеты и эксперимент нормированы при
энергии 7 кэВ. Как видно из рис. 5, имеется не-
плохое согласие в диапазоне энергии отраженных
частиц 2–8 кэВ для всех представленных углов β.

Угловое распределение

Как видно из рис. 6, в широком диапазоне зна-
чений начальной энергии 0.1–10 кэВ данные
описываются универсальным распределением,
которое близко к зависимости sinβcosβ, предска-
зываемой предложенной моделью. Имеется со-
гласие с экспериментальными данными об угло-

Рис. 2. Зависимость числа частиц от энергии отра-
женной частицы при бомбардировке атомами водо-
рода поверхности вольфрама с начальной энергией:
0.1 (1); 0.2 (2); 0.5 (3); 1 (4); 2 (5); 5 (6); 10 кэВ (7).
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Рис. 3. Сопоставление энергетических спектров отра-
женных атомов водорода (сплошные линии 1 и 2) и
дейтерия (штриховые линии 3 и 4) при бомбардиров-
ке поверхности вольфрама и одинаковых скоростях
налетающих частиц с энергией: 0.1 (1); 1 (2); 0.2 (3);
2 кэВ (4). Стрелками показано положение пика одно-
кратного рассеяния.
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Рис. 4. Энергетические спектры отраженных частиц при бомбардировке атомами водорода поверхности вольфрама с
начальной энергией E0 = 10 (а), 5 (б), 2 (в), 1 (г), 0.5 (д), 0.2 (е), 0.1 кэВ (ж) и углов вылета β: 30° (1); 45° (2); 60° (3);
70° (4); 80° (5); 85° (6).
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вом распределении частиц в случае рассеяния
атомов водорода на золоте.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Проведены расчеты энергетических спектров
и угловых распределений отраженных частиц при
бомбардировке поверхности вольфрама пучками
атомов водорода и дейтерия в широком диапазо-
не значений начальной энергии 0.1–10 кэВ.

Показано подобие спектров при бомбардиров-
ке атомами водорода и дейтерия с одинаковыми
скоростями. Угловая зависимость вылетевших
частиц практически не зависит от начальной
энергии и близка к распределению, описываемо-
му функций F(θ) = Asinβcosβ.

Предложена модель доминирования одного
столкновения при рассеянии на большой угол,
которая позволила качественно предсказать ряд
наблюдаемых зависимостей и, в частности, появ-
ление максимума в энергетическом спектре и его
сдвиг при изменении начальной энергии. Для
объяснения наблюдаемой угловой зависимости
модель нуждается в коррекции, более полно учи-
тывающей многократное рассеяние.
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Energy Spectra of Hydrogen Atoms Reflected from a Tungsten Surface
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Computer simulations were used to calculate the energy spectra and angular distributions of reflected parti-
cles during bombardment of the tungsten surface with hydrogen and deuterium atoms with energies of 0.1–
10 keV. A model was proposed that qualitatively explained the main regularities in the behavior of the spectra.
The similarity of the energy spectra upon bombardment by hydrogen and deuterium atoms at the same col-
lision velocities has been established. The angular distribution of reflected particles was universal in a wide
range of initial energies of the bombarding atoms.
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логии их производства и возможном источнике происхождения для целей ядерной судебной экс-
пертизы. Проанализированы результаты исследования физических характеристик, изотопного,
элементного и фазового состава, морфологии и других параметров образцов материалов, получен-
ных Лабораторией в ходе участия в международном эксперименте СМХ5 (Collaborative Materials
Exercise 5), организованном Международной технической рабочей группой по ядерной криминали-
стике.
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ВВЕДЕНИЕ
Ядерная криминалистика, включая ядерную

судебную экспертизу, развивается как раздел
криминалистической науки, направленный на
расследование инцидентов, связанных с незакон-
ным оборотом ядерных и других радиоактивных
материалов, и установление происхождения этих
материалов [1–4]. Для этого выявляют особенно-
сти конкретного материала, так называемые сиг-
натуры (физические характеристики, элементный
и фазовый состав, изотопный состав, морфоло-
гию и другие параметры), которые помогают рас-
крыть историю его происхождения [5–9]. В ходе
расследования важно, как можно быстрее полу-
чить максимально возможную достоверную ин-
формацию о материале.

Основной характеристикой радиоактивных
материалов в ядерной судебной экспертизе явля-
ется изотопный состав. В частности, для урансодер-
жащих материалов отношение изотопов 235U/238U
позволяет определить уровень обогащения ура-
на – например, природный, низко- или высоко-
обогащенный уран [1, 2, 4, 10, 11]. Уровень обога-

щения урана отражается во многих законодатель-
ных актах и нормативных документах и зачастую
является критерием легальности использования
материала. Другие изотопы урана – 234U и 236U –
также несут значимую информацию о материале.

Для изотопного анализа урана помимо гамма-
спектрометрии и термоионизационной масс-спек-
трометрии все чаще применяется масс-спектро-
метрия с индуктивно связанной плазмой [4, 11–14].
Мощным инструментом анализа твердых образ-
цов является масс-спектрометрия с индуктивно
связанной плазмой с лазерной абляцией [15, 16].

Важным, а если на месте инцидента обнаружи-
ваются только следы материалов, то и единствен-
ным источником информации о преступлении
являются частицы микронных и субмикронных
размеров, изучить которые позволяет растровая
электронная микроскопия с системой микроана-
лиза и масс-спектрометрия вторичных ионов.
Точность определения элементного состава мате-
риала микрочастиц может иметь решающее зна-
чение [17]. Применение альфа-авторадиографии
позволяет выявить следы радиоактивного мате-
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риала [18], а также установить неоднородности в
структуре твердого радиоактивного материала [5].
Правильная интерпретация экспериментальных
данных и окончательные выводы судебной экс-
пертизы зависят от качества аналитических ре-
зультатов.

С целью повышения способности лаборато-
рий ядерной судебной экспертизы предоставлять
высококачественные данные, а также для выявле-
ния и обмена лучшими аналитическими решени-
ями Международная техническая рабочая группа
по ядерной криминалистике регулярно организу-
ет международные эксперименты со сравнением
результатов (Collaborative Materials Exercise – CMX)
исследования ядерных радиоактивных материа-
лов [4, 12, 19].

Эксперимент СМХ-5 был организован как часть
расследования инцидента с незаконным оборо-
том ядерного материала [20]. В нем приняли уча-
стие 21 лаборатория из разных стран мира и од-
ной международной организации – Европейской
комиссии по атомной энергии. В эксперименте
участвовали практически все лаборатории мира,
развивающие ядерную криминалистику как одно
из направлений своей деятельности.

Эксперимент по своей сути представлял собой
имитацию судебной экспертизы ядерных радио-
активных материалов. В его ходе участвующие ла-
боратории выполнили аналитические исследова-
ния двух образцов урансодержащих материалов,
изъятых по сценарию эксперимента в процессе
уголовного расследования инцидента с ядерными
материалами.

Одинаковые по форме и составу образцы были
направлены в каждую лабораторию для проведе-
ния анализа элементного, изотопного, фазового
составов, содержания микроэлементов, морфо-
логических характеристик и других свойств. Ла-
боратории должны были предоставить отчеты об
исследованиях в течение 24 ч, одной недели и
двух месяцев после начала эксперимента и отве-
тить на вопросы “следствия”, опираясь на полу-
ченные результаты. Кроме того, участвующие
лаборатории также должны были соблюдать тре-
бования обращения с представленными в их рас-
поряжение образцами как с вещественными до-
казательствами.

Целью работы было описание оптимального
алгоритма исследования неизвестных образцов
твердых урансодержащих материалов и получе-
ние максимально возможной информации о них.
Проанализированы результаты, полученные Ла-
бораторией в ходе международного эксперимента
СМХ-5, имитирующего ядерную судебную экс-

пертизу в процессе расследования радиологиче-
ского преступления.

МАТЕРИАЛЫ И МЕТОДЫ ИССЛЕДОВАНИЯ

Образцы для анализа

После окончания эксперимента СМХ-5 участ-
никам была предоставлена подробная информа-
ция о подготовке образцов [21]. Данная информа-
ция позволяет объективно оценить результаты,
полученные каждой лабораторией.

Образцы A и Б были специально произведены
для эксперимента CMX-5 Исследовательским цен-
тром Кадараш Комиссариата по атомной и аль-
тернативным видам энергии (Франция). Они об-
ладали как схожими, так и различающимися ха-
рактеристиками – физическими параметрами,
элементным составом, технологическими стади-
ями процесса производства.

Образцы представляли собой таблетки кера-
мического уранового топлива на основе диоксида
урана. В качестве исходного материала для приго-
товления таблеток А и Б использовали низкообо-
гащенный (относительное содержание 235U/U на
уровне 4.3%) и обедненный (относительное со-
держание 235U/U на уровне 0.3%) порошки диок-
сида урана. Порошок низкообогащенного диок-
сида урана (235U/U = 4.3%) был приготовлен из
двух порошков, содержащих 4.2 и 4.5% 235U, сме-
шанных в пропорции 67/33.

Все исходные порошки диоксида урана были
получены гидролизом гексафторида урана водой
до уранилфторида с последующим восстановле-
нием диоксида урана. В качестве примесного
макрокомпонента был использован оксид алю-
миния. Образцы А и Б были изготовлены на двух
различных производственных линиях с примене-
нием двух различных процессов производства.
В рамках контроля качества производства табле-
ток организаторами был проведен анализ усред-
ненного изотопного состава полученных табле-
ток методом масс-спектрометрии с индуктивно
связанной плазмой. Было подготовлено по три
препарата каждой таблетки. Физические характе-
ристики, морфологические параметры таблеток и
результаты анализа приведены в табл. 1. Всего
был подготовлен 21 идентичный экземпляр каж-
дого образца, которые были разосланы по всему
миру в лаборатории, принимающие участие в
эксперименте.
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Аналитический план исследований

Образцы неизвестных радиоактивных матери-
алов А и Б, изъятых с мест радиологических ин-
цидентов, поступили в лабораторию для проведе-
ния экспертных исследований в двух опломбиро-
ванных пластиковых контейнерах белого цвета с
желтыми крышками.

В соответствии с заданием в первые 24 ч перед
лабораторией была поставлена задача обеспече-
ния правоохранительных органов информацией,
необходимой для принятия решения о наличии
факта противоправного инцидента с незаконным
оборотом ядерного материала неизвестного
происхождения. Для решения задачи необходи-
мо было установить, присутствует ли в образцах
уран, и если да, то какова масса урана в изъятых
образцах А и Б, какая степень обогащения урана

изотопом 235U и какая масса изотопа 235U в об-
разцах.

Прежде чем начать исследования образцов,
необходимо было составить аналитический план
исследований. Для ответа на вопросы первого
этапа можно было бы ограничиться довольно уз-
ким набором методов исследований. Но, исходя
из опыта проведения реальных судебных экспер-
тиз, при составлении аналитического плана ис-
следований мы руководствовались принципом
получения максимального количества информа-
ции об исследуемых объектах за минимальное
время. Поэтому уже на первом этапе в план были
включены методы, позволяющие получить пер-
воначальную информацию о технологии изготов-
ления образцов, о сходстве–различии их характе-
ристик, об их возможных источниках производ-
ства (табл. 2). На втором (семь дней) и третьем

Таблица 1. Характеристики образцов

Физические характеристики, морфологические параметры

Параметр Образец А Образец Б

Форма Наличие сферической лунки 
и фаски на верхней поверхности 

таблетки, финишное 
фрезерование диаметра

Отсутствие лунки 
и фаски на поверхности,

финишное 
фрезерование диаметра 

не проводилось

Средний диаметр, мм 8.192 + 0.002 8.520 + 0.008

Средняя высота, мм 10.56 + 0.15 10.05 + 0.21

Средняя масса, г 5.68 + 0.08 5.95 + 0.12

Плотность, % от теоретической 94.7 + 0.1 94.8 + 0.2

Средний размер зерна, мкм 11.3 ± 1.1 12 ± 4

Минимальный размер зерна, мкм 1.0 1.56

Максимальный размер зерна, мкм 25 30

Изотопный состав урана в таблетках

Изотоп

Образец А Образец Б

№ препарата

1 2 3 1 2 3

234U 0.00745 ± 
± 0.00015

0.00745 ± 
± 0.00015

0.00750 ± 
± 0.00015

0.00776 ± 
± 0.00011

0.00738 ± 
± 0.00010

0.00758 ± 
± 0.00010

235U 0.9958 ± 
± 0.0010

0.9955 ± 
± 0.0010

0.9972 ± 
± 0.0010

1.0297 ± 
± 0.0011

0.9645 ± 
± 0.0010

1.0023 ± 
± 0.0010

236U 0.00010 ± 
± 0.00006

0.00009 ± 
± 0.00008

0.00015 ± 
± 0.00007

0.00014 ± 
± 0.00007

0.00011 ± 
± 0.00005

0.00008 ± 
± 0.00006

238U 98.9967 ± 
± 0.0011

98.9970 ± 
± 0.0011

98.9951 ± 
± 0.0011

98.9624 ± 
± 0.0011

99.0080 ± 
± 0.0011

98.9900 ± 
± 0.0011
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(два месяца) этапе исследований, когда вопросы
сравнения образцов, технологии их изготовле-
ния, источника их происхождения были заданы,
полученная Лабораторией на первом этапе ин-
формация уточнялась и дополнялась.

Методы

Радиационный контроль и внешний осмотр. Пе-
ред началом исследований проводили радиаци-
онный контроль контейнеров с помощью дози-
метра-радиометра ДКС-96 (НПП “Доза”, Россия) с
блоками детектирования БДПГ-96 и БДМН-96.
Внешний осмотр контейнеров и их содержимого
проводили при естественном и искусственном
освещении визуально. Внешний вид объектов
фиксировали цифровой камерой Canon 7D. По-
сле осмотра и дозиметрического контроля образ-
цы исследовали различными физическими и фи-
зико-химическими методами анализа.

Альфа-авторадиография. Торцевые поверхно-
сти образцов А и Б исследовали методом альфа-
авторадиографии с помощью полимерных треко-

вых детекторов CR-39. Образцы помещали в чаш-
ки Петри, над каждым из них устанавливали
трековый детектор с зазором 200 мкм между по-
верхностью детектора и торцевой поверхностью
образцов. В качестве экспозиции был выбран
временнóй интервал 48 ч.

Для проявления трековой картины было про-
ведено химическое травление детекторов. Для
этого сосуд Шиффердекера, заполненный гид-
роксидом натрия (NaOH), был разогрет на водя-
ной бане до 80°С. После достижения заданной
температуры каждый трековый детектор был по-
мещен внутрь сосуда в щелочной раствор и вы-
держан в течение 4 ч. После этого трековые детек-
торы помещали на 5 мин в 5%-ный раствор ук-
сусной кислоты для нейтрализации щелочи и
завершения процесса травления. Далее детекто-
ры промывали дистиллированной водой и выти-
рали с помощью безворсовых салфеток до сухого
состояния. Последующий анализ трековой кар-
тины осуществляли с помощью оптического мик-
роскопа Leitz Wetzlar Metalloplan.

Таблица 2. Аналитический план исследований

Этап Характеристика Используемые методы

24-часовой

Радиационные характеристики Гамма-дозиметрия,
Альфа- и нейтронная радиометрия

Распределение активности по поверхности Альфа-авторадиография

Масса и плотность Гравиметрия

Геометрические размеры Растровая электронная 
микроскопия (РЭМ)

Элементный состав
Растровая электронная микроскопия 
с рентгеновским микроанализом 
(РЭМ-РМА)

Изотопный состав
Альфа-спектрометрия,
Масс-спектрометрия с индуктивно-
связанной плазмой (МС-ИСП)

Изотопный состав отдельных частиц Масс-спектрометрия 
вторичных ионов (МСВИ)

Недельный
Фазовый состав Рентгенофазовый анализ

Содержание примесей МС-ИСП

Двухмесячный

Изотопный состав отдельных частиц (менее 2 мкм) МСВИ

Микроструктура шлифов образцов, пористость РЭМ

Изотопный состав МС-ИСП
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Альфа-спектрометрия. Навески измельченного
материала образцов А и Б массой 0.005 г раство-
ряли в 1 мл концентрированной азотной кислоты
(Ultra-Pure) при 60°С, после чего проводили
электролитическое осаждение радионуклидов на
диск из нержавеющей стали. Полученные счет-
ные образцы измеряли, используя альфа-спек-
трометр МУЛЬТИРАД-АС (ООО “НТЦ Ампли-
туда”, Россия), который позволяет получать спектр
в энергетическом диапазоне 2000–9000 кэВ с
энергетическим разрешением 30 кэВ. Ввиду огра-
ниченности длительности первого этапа время
набора спектра по каждому образцу составило
1200 с.

Растровая электронная микроскопия и рентге-
новский микроанализ. Исследование поверхности
и определение элементного состава образцов
проводили с помощью растрового электронного
микроскопа Lyra-3 (TESCAN, Чехия) оснащен-
ного энергодисперсионным рентгеновским мик-
роанализатором X-max 80 (OXFORD Instruments,
Англия) при ускоряющем напряжении 15 кВ.

Важным параметром для таблеток ядерного
топлива является их диаметр. Точные значения
диаметров образцов А и Б были определены так-
же с помощью растрового электронного микро-
скопа. Перед проведением измерений микроскоп
был откалиброван с помощью объект-микромет-
ра. Для изучения микроструктуры были изготов-
лены шлифы фрагментов образцов А и Б и были
получены изображения их поверхности до и по-
сле химического травления (8 М HNO3).

Рентгенофазовый анализ. Фазовый состав ис-
следовали на дифрактометре D8 Discover (Bruker,
Германия) в интервале 2θ = 20°–90° с шагом 0.02°
и экспозицией 0.5 с. Идентификацию фаз осу-
ществляли по базе данных JCPDS PDF-2. Пара-
метр кубической решетки a, размер кристаллитов
и микронапряжений оценивали при помощи
программного обеспечения DIFFRAC.TOPAS 5
методом Ритвельда. Проводили анализ поверхно-
сти образцов.

Масс-спектрометрия вторичных ионов. Изотоп-
ный состав урана в материале индивидуальных
микрочастиц определяли на масс-спектрометре
вторичных ионов Cameca IMS-1280-HR. Микро-
частицы, полученные измельчением фрагментов
образцов, наносили на подложку из монокри-
сталлического кремния и фиксировали при по-
мощи связующего (раствор полиизобутилена в
гептане), которое выжигали при 350°С. Таким об-
разом, на кремниевой подложке получался моно-
слой отдельных микрочастиц каждого образца.
Подложку с пробой помещали в камеру масс-спек-

трометра и подвергали анализу в соответствии с
методикой. Все измерения были выполнены с ис-
пользованием многоколлекторной детекторной
системы. Автоматический поиск микрочастиц и
их предварительный анализ проводили в автома-
тическом режиме, размер поля составлял 500 ×
× 500 мкм.

Масс-спектрометрия с индуктивно-связанной
плазмой. Для анализа изотопного состава урана
исследуемых образцов фрагменты таблеток были
взвешены на аналитических весах SHIMADZU
AUW220D и помещены в пробирки Gilson объе-
мом 15 мл. Для обоих образцов были подготовле-
ны навески в широком диапазоне масс. Навески
растворяли в 0.4 мл концентрированной азотной
кислоты J.T.Baker Ultrapure при ультразвуковом
воздействии (30 мин), объем раствора доводили
до 15 мл деионизированной водой с удельным со-
противлением 18.2 мОм · см. Из полученных пре-
паратов отбирали аликвоты 0.1 мл и разбавляли
2%-ным раствором азотной кислоты до объема
50 мл, после чего проводили измерения на масс-
спектрометре с ионизацией в индуктивно-свя-
занной плазме Thermo Scientific ELEMENT2.
В качестве бланк-препарата использовали 2%-ную
азотную кислоту.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
Радиационный контроль и внешний осмотр

Мощность эквивалентной дозы гамма-излуче-
ния незначительно превышала фоновые значе-
ния: для образца A – 0.09 мкЗв · ч–1, для образца Б –
0.07 мкЗв · ч–1. Это свидетельствует об отсутствии
в пробах радионуклидов со значительной гамма-
активностью, например, продуктов деления. Ней-
тронное излучение не обнаружено.

После радиационного контроля образцы А и Б
извлекли из контейнеров, поместили в чашку
Петри и измерили плотность потока альфа-ча-
стиц с поверхности образца дозиметром-радио-
метром ДКС-96 (детектор БДЗА-96). Для образ-
ца A плотность потока альфа-частиц составляла
4.4 см–2 · мин–1, а для образца Б – 3.2 см–2 · мин–1,
что указывает на присутствие в образцах альфа-
излучающих радионуклидов.

Внешний осмотр показал, что образцы пред-
ставляют собой цилиндрические таблетки черно-
серого цвета. Отличительная особенностью об-
разца А – наличие фаски и сферической лунки,
характерных для таблеток ядерного топлива. Об-
разец Б не имел фаски и лунки. Плотность образ-
цов А и Б составила 10.2 ± 0.1 и 10.4 ± 0.1 г · см–3

соответственно.
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Альфа-авторадиография

В качестве неразрушающего метода для пред-
варительной оценки неоднородности образцов
по изотопному составу можно использовать ме-
тод альфа-авторадиографии. При использовании
плоских трековых детекторов для получения тре-
ковой картины необходима плоская поверхность
образцов.

На рис. 1 представлены результаты микроско-
пии поверхности детекторов после экспозиции и
травления. На изображениях наблюдаются зна-
чительные различия в однородности трековых
скоплений. Для образца А характерно равномер-
ное распределение треков по поверхности детек-
тора, а для образца Б – их неравномерное распре-
деление (наличие областей с более высокой ак-
тивностью). Можно сделать вывод о сильном
различии степеней однородности образцов по
альфа-активным компонентам, что свидетель-
ствует о различиях в технологии получения мате-
риалов.

Альфа-спектрометрия

В соответствии с рекомендациями МАГАТЭ
по ядерной криминалистике на первом этапе был
проведен альфа-спектрометрический анализ об-
разцов А и Б. Кратковременное накопление спек-
тров позволило качественно определить изотоп-
ный состав ядерного материала, из которого были
изготовлены образцы А и Б. Помимо изотопов
урана (234, 235 и 238), образцы не содержали дру-
гих альфа-излучающих материалов, например,
изотопов плутония. Расчетное относительное
содержание 235U/U в образце А составило 0.8 ±
± 0.3 ат. %, а в образце Б – 0.7 ± 0.3 ат. %.

Растровая электронная микроскопия 
и рентгеновский микроанализ

Геометрические размеры и поверхность. Диа-
метры образцов, измеренные при помощи мик-
рометра, составили 8.19 ± 0.01 мм (образец А) и
8.52 ± 0.01 мм (образец Б). Анализ поверхности
образцов позволяет установить их элементный
состав и сравнить между собой. Исследование по-
верхности образцов А и Б методом рентгеноспек-
трального микроанализа показало, что образцы
поликристаллические, с характерной для керами-
ческого уранового топлива зернистой структурой
(рис. 2).

Сравнение результатов обработки изображе-
ний показало, что средний (медианный) размер
зерен и их распределение по размерам образцов А
и Б различаются: для образцов А и Б он составил
12.1 ± 0.1 и 14.9 ± 0.1 мкм соответственно. По эле-
ментному составу образцы аналогичны, содержа-
ли в своем составе уран (А – 86.5 ± 1.6, Б – 87.1 ±
± 1.5%) и кислород и были близки к UO2. Таким
образом, изучение поверхности материалов на
первом этапе исследования позволило опреде-
лить их элементный состав и установить различия
в микроструктуре керамики.

Шлифы. На следующем этапе работы необхо-
димо было изучить микроструктуру образцов. Для
этого были изготовлены шлифы, изображения ко-
торых представлены на рис. 3. Анализ изображе-
ний показал, что для образца А характерна одно-
родная плотная микроструктура, более узкое и
равномерное распределение зерен по размерам.
Равномерно распределенная пористость свиде-
тельствует о добавлении выгорающего при спека-
нии порообразователя, позволяющего формиро-
вать равномерную заданную пористость. Плотная
структура образца указывает на прессование го-
могенного мелкодисперсного порошка.

Рис. 1. Поверхность трековых детекторов после экспозиции над образцами А (а) и Б (б).

(a) (б)1 мм 1 мм
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Для образца Б характерна неоднородная струк-
тура. Наличие трещин свидетельствует об приме-
нении гранулированного порошка (размер гра-
нул до 1 мм). Отсутствие равномерной по размеру
регулярной пористости, по-видимому, связано с
отсутствием порообразователя при изготовлении
таблетки.

Рентгенофазовый анализ
По данным рентгенофазового анализа образ-

цы А и Б состояли из UO2 кубической сингонии
(JCPDS № 05-0550) и не содержали других посто-
ронних фаз (рис. 4). Однако, несмотря на одина-
ковый фазовый состав, дифрактограммы образ-
цов различаются: интегральная ширина рефлексов
образца А больше, чем образца Б, что свидетель-
ствует о различиях микроструктуры.

В табл. 3 приведена информация о характери-
стиках фазы UO2 образцов А и Б. Образец А со-
стоял из кристаллитов меньшего размера и имел
больше микронапряжений в кристаллической ре-
шетке по сравнению с образцом Б. Параметры
решетки а фазы UO2 образцов А и Б различались,
что, предположительно, связано с некоторыми
различиями в химическом составе (кислородным
коэффициентом, примесями) и условиями полу-
чения образцов.

Масс-спектрометрия 
с индуктивно связанной плазмой

При измерении изотопного состава препара-
тов, приготовленных из навесок массой 2 мг, в
первые 24 ч был установлен средний изотопный
состав материалов образцов А и Б (табл. 4). Мож-
но видеть, что по изотопному составу оба образца
близки. Однако выявить различия в происхожде-
нии материалов позволяет измерение содержа-
ния некоторых микропримесей. В табл. 5 пред-
ставлены результаты определения содержания
некоторых элементов, входящих в состав образ-
цов А и Б.

На последующем двухмесячном этапе уточне-
ние изотопного состава образцов при получении
препаратов из малых навесок образцов А и Б поз-
волило выявить различие изотопного состава.
Было установлено, что при уменьшении навески
от 2 мг до 40 мкг содержание 235U в образце А не
изменялось и составляло 1%, тогда как в образце Б
происходило увеличение или уменьшение содер-
жания 235U до 0.78–1.3% (рис. 5). Это свидетель-
ствует о негомогенности образца Б и не предста-
вительности препаратов, приготовленных из на-
весок менее 2 мг. Такая навеска соответствует

фрагменту образца с линейным размером 1.4 мм,
что сопоставимо с размером гранул порошков,
использованных при производстве образца Б
(рис. 3).

Таким образом, масс-спектрометрия с индук-
тивно связанной плазмой является эффективным
методом для установления среднего изотопного
состава материала. В случае, когда один из мате-
риалов является неоднородным, а другой доста-

Рис. 2. Поверхность образцов А (а) и Б (б) и распреде-
ление зерен по размерам (в).
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Рис. 3. Поверхность шлифов образца А (а, в) и Б (б, г).

(a) 1 мм (б) 1 мм

(в) 100 мкм 100 мкм(г)

Рис. 4. Дифрактограммы образцов А и Б. На вставке – основной пик фазы при 2θ = 28.25°.
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Таблица 3. Характеристики фазы UO2

Параметр Образец А Образец Б

а, Å 5.47406 ± 0.00007 5.47159 ± 0.00006
Размер кристаллитов, нм 85 ± 6 Более 500
Микронапряжения e, % 0.020 ± 0.002 0.004 ± 0.002



110

ПОВЕРХНОСТЬ. РЕНТГЕНОВСКИЕ, СИНХРОТРОННЫЕ И НЕЙТРОННЫЕ ИССЛЕДОВАНИЯ  № 2  2023

ЖУКОВ и др.

точно гомогенный, при их близком среднем изо-
топном составе он позволяет выявить эти различия.

Масс-спектрометрия вторичных ионов

Для оценки однородности материалов по изо-
топному составу был использован метод масс-

спектрометрии вторичных ионов. Для этого из
фрагментов образцов были получены микрочасти-
цы размером от 0.1 до нескольких десятков мкм.

На рис. 6 представлено распределение частиц
по содержанию 235U, полученное по результатам
автоматического сканирования. Можно видеть,
что содержание 235U в микрочастицах образца А
варьирует в интервале 0.3–2.1% (максимум около
1%), распределение близкое к нормальному, то-
гда как в образце Б – в более широком интервале
0.3–5%, причем распределение бимодальное, с
максимумами около 0.7 и 4.3%. Таким образом,
уже предварительный анализ позволяет оценить
обогащение изотопом 235U и установить различие
в материалах.

Анализ отдельных микрочастиц в ручном ре-
жиме позволяет с достаточно высокой точностью
установить изотопный состав материалов, из ко-
торых были изготовлены образцы. Кроме того, по
отношению 234U/235U можно судить, одного ли
происхождения материалы, а по отношению
236U/235U – изготовлен ли материал из рецикли-
рованного урана, извлеченного из облученного
ядерного топлива.

На рис. 7а, б представлены зависимости содер-
жания 234U и 236U от 235U. Было установлено, что
образцы были изготовлены из нерециклирован-
ного урана (отсутствие 236U в значительном коли-
честве). Кроме того, для изготовления обоих
образцов использовали одинаковые материалы.
Анализ микрочастиц, размер которых был на по-
рядок меньше среднего размера зерна (1.5 ± 0.5 мкм),
позволил установить обогащение изотопом 235U
используемых при изготовлении материалов –
0.3 и 4.3% (рис. 7в), причем не только в образце Б,
но и гомогенном образце А. Образец Б не содер-
жал микрочастиц с промежуточными значения-
ми концентраций 235U. Наличие промежуточных
значений концентраций 235U в микрочастицах
образца A связано с более высокой гомогенно-
стью образца.

Таким образом, анализ изотопного состава
отдельных частиц методом масс-спектрометрии
вторичных ионов позволил уже на первом 24-ча-
совом этапе установить, что при производстве об-

Таблица 4. Изотопный состав материалов

Образец
Содержание, %

234U 235U 236U 238U

А 0.0073 ± 0.0004 0.995 ± 0.028 Менее 0.0002 98.99 ± 0.02
Б 0.0071 ± 0.0004 1.002 ± 0.031 Менее 0.0002 98.99 ± 0.02

Таблица 5. Содержание примесных элементов в составе
образцов А и Б

Элемент
Содержание, мг/г U

Образец А Образец Б

Al 61.2 ± 19.8 75.1 ± 20.2
Ba 16.9 ± 1.7 9.4 ± 3.8
Ce 8.1 ± 1.7 2.3 ± 0.8
Cr 21.1 ± 2.0 3.2 ± 0.5
Co 8.1 ± 1.6 2.7 ± 0.8
Fe 73.1 ± 3.8 18.9 ± 0.9
La 3.7 ± 0.8 0.8 ± 0.2
Mg 5.1 ± 1.3 1.9 ± 0.6
Mn 1.5 ± 0.5 0.5 ± 0.3
Mo 4.2 ± 0.7 2.1 ± 0.4
Ni 20.5 ± 4.7 11.1 ± 3.8
Pb 3.5 ± 0.8 Менее 0.1
V 15.3 ± 2.1 Менее 0.1
Zr 3.8 ± 0.8 0.6 ± 0.2

Рис. 5. Зависимость содержания 235U от массы навес-
ки образцов А и Б.
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разцов А и Б использовали как минимум два ис-
ходных порошка с разным обогащением 235U, при
этом таблетки А и Б изготовлены из одних и тех
же исходных материалов, но в различных техно-
логических процессах.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Подводя итог, можно констатировать, что
предложенный алгоритм комплексного исследо-
вания образцов твердых урансодержащих матери-
алов, произведенных из одних и тех же исходных

материалов, но по разным технологиям, позволяет
выявить разницу между образцами, обусловлен-
ную особенностями технологий изготовления, и
установить основные характеристики исходных
материалов, включая их изотопный состав, даже в
достаточно гомогенных образцах. Алгоритм поз-
воляет получить ответы на основные вопросы
ядерной судебной экспертизы в первые 24 ч после
начала исследований.

Наиболее информативными при исследова-
нии образцов оказались методы масс-спектро-
метрии вторичных ионов, масс-спектрометрии с

Рис. 6. Распределение частиц образцов А (а) и Б (б) по содержанию 235U.
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Рис. 7. Зависимость содержания 234U (а) и 236U (б) от содержания 235U в микрочастицах, а также в микрочастицах раз-
мером менее 2 мкм (в).
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ЖУКОВ и др.

индуктивно связанной плазмой и растровой
электронной микроскопии, особенно при иссле-
довании шлифов. Остальные методы дополнили
картину сравнения характеристик образцов и
позволили независимым путем подтвердить ос-
новные результаты исследования.
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Integrated Study of Solid Uranium-Containing Materials for the Purposes 
of Nuclear Forensics
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An optimal algorithm is presented for studying unknown samples of solid uranium-containing materials and
obtaining the maximum possible information about their similarities and differences, about their production
technology and a possible source of origin for the purposes of nuclear forensics. The results of the study of
physical characteristics, isotopic, elemental and phase composition, morphology and other parameters of
material samples obtained by the Laboratory in the course of participation in the international experiment
CMX5 (Collaborative Materials Exercise 5), organized by the Nuclear Forensics International Technical
Working Group, are analyzed.

Keywords: nuclear fuel, nuclear forensics, CMX-5, alpha autoradiography, isotopic composition, elemental
composition, phase composition, surface morphology, microstructure.


