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УДК 538.97
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Исследовано влияние ионного облучения на дисперсно-упрочненные оксидами стали, которые представляют собой  
перспективный конструкционный материал для применения в ядерных реакторах следующего поколения. Воздействие 
радиации на стали определяется через изменение микроструктуры. Изучены необлученные и облученные образцы 
дисперсно- упрочненных оксидами сталей с помощью просвечивающей электронной микроскопии и рентгеновской диф-
рактометрии. Данные последней обрабатывались с помощью процедуры фитирования экспериментальных данных теоре-
тической кривой. При этом для описания влияния оксидных наночастиц на форму дифракционных профилей они рассмат-
ривались как сферические включения в ферритную матрицу. Определено, что значения микроструктурных параметров, 
полученные с помощью просвечивающей электронной микроскопии и рентгеновской дифрактометрии, находятся в хоро-
шем соответствии. Некоторое различие в результатах связано с погрешностью вычислительной процедуры, сделанными 
предположениями в рамках использованной модели (одинаковый радиус наночастиц) и особенностями применявшихся 
методов. Установлено, что микроструктура дисперсно-упрочненных оксидами сталей не испытывает значительных из-
менений при воздействии радиации.

ключевые слова: рентгеновская дифрактометрия; просвечивающая электронная микроскопия; дисперсно-упрочненные 
оксидами стали; оксидные наночастицы; сферические включения; микроструктурные параметры.
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In this paper the radiation influence on oxide dispersion strengthened steels is investigated. Oxide dispersion strengthened steels 
are a promising structural material for future reactor application. The influence of radiation on steels is determined via the modification 
of microstructure. Unirradiated and irradiated steel samples were investigated with the help of transmission electron microscopy 
and X-ray diffractometry. The X-ray diffraction data were processed with the help of fitting of the measured data by the theoretical 
curve. In order to describe the influence of oxide nanoparticle on the shape of diffraction profiles the nanoparticles are considered like 
the spherical inclusion into the steel matrix. The values of microstructural parameters obtained by transmission electron microscopy 
and X-ray diffractometry are in a good agreement. Some differences in results are connected with the inaccuracy of computational 
procedure, assumptions made in the framework of model used (the same radius of nanoparticles) and the peculiarities of the methods 
used. In this investigation it was established that microstructure of oxide dispersion strengthened steels does not undergo significant 
changes under irradiation.

Key words: X-ray diffractometry; transmission electron microscopy; oxide dispersion strengthened steels; oxide nanoparticles; 
spherical inclusions; microstructural parameters.

Дисперсно-упрочненные оксидами (ДУО) стали представляют собой группу перспективных конст-
рукционных материалов для применения в ядерных реакторах следующего поколения [1–3], поскольку  
они могут выдерживать более агрессивные рабочие условия: повышенные температуры и потоки нейт-
ронного излучения. ДУО-стали обладают улучшенными свойствами по сравнению с ферритно-мартенсит-
ными сталями благодаря однородно внедренным в ферритную матрицу оксидным нано частицам. Рабочая  
температура ДУО-сталей составляет около 700 °C [4] (для ферритно-мартенситных сталей – ~ 550 °C), 
что увеличивает эффективность реактора. Данные стали характеризуются повышенной устойчивостью 
к коррозии и таким явлениям, как радиационное распухание и хрупкость /затвердение материала.

Важным для использования ДУО-сталей в реакторах является определение влияния больших доз 
радиации на их механические свойства [5–7]. В целях получения больших повреждающих доз за ко-
роткий промежуток времени используют ионы с энергиями от нескольких десятков до сотен кило-
электронвольт. Один из аспектов изучения воздействия больших доз излучения на свойства ДУО-ста-
лей – исследование изменения их микроструктуры, наиболее эффективным методом которого является 
просвечивающая электронная микроскопия (ПЭМ). С помощью ПЭМ были изучены важные свойства 
ДУО-сталей [8, 9]. ПЭМ позволяет оценить приблизительный размер кристаллитов и оксидных нано-
частиц, плотность дислокаций и оксидных наночастиц. Однако сложность подготовки образца для 
ПЭМ ограничивает его применение. Еще один эффективный метод исследования микроструктуры – 
рентгеновская дифрактометрия (РД), которая представляет собой косвенный метод, поэтому получен-
ные данные требуют теоретической обработки, чтобы установить микроструктурные параметры.

В настоящей работе оксидные наночастицы для описания их влияния на форму дифракционных 
профилей моделируются как сферические включения в ферритную матрицу, т. е. как еще один тип де-
фектов. Следовательно, для описания распределения интенсивности дифрагированного рентгеновского  
излучения для ДУО-сталей необходимо учесть воздействие дислокаций, конечного размера кристал-
литов, инструментальной функции, а также оценить роль оксидных наночастиц как дополнитель ного 
типа дефектов. Необходимы также фитирование экспериментальных данных теоретической кривой 
и получение таким образом микроструктурных параметров. Один из методов решения данной задачи 
заключается в одновременном фитировании нескольких профилей с помощью процедуры свертывания 
(the convolutional multiple whole profile fitting). Этот метод использует профильные функции на основе 
микроструктуры и поэтому может корректно описывать весь диапазон распределения интенсивности 
[10, 11], а также учитывает влияние дислокаций, дефектов упаковки, конечного размера кристаллитов 
и инструментальной функции. Был разработан сходный метод – моделирование всей дифракционной 
картины для порошков (the whole powder pattern modeling) [12]. Однако ни один из приведенных мето-
дов не позволяет оценить воздействие оксидных наночастиц. Поэтому для описания микроструктуры 
ДУО-сталей указанные процедуры фитирования следует дополнить. 
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Экспериментальные измерения
Рентгеновские дифрактограммы были получены на дифрактометре SmartLab (Rigaku, США) с ис-

пользованием излучения CuKa (l = 0,154 056 нм).
Рентгенодифракционный анализ выполнен для облученных и необлученных образцов ДУО-стали. 

Для исследования были взяты два типа ДУО-стали: KP123 (Fe – 15Cr – 2W – 0,2Ti – 0,35Y2O3) и KP4 
(Fe – 15Cr – 4Al – 2W – 0,35Y2O3).

Воздействие радиации на ДУО-стали в реакторах моделировалось облучением образцов высоко-
энергетическими тяжелыми ионами, которое было выполнено на циклотроне U400 в г. Дубне. Флюенс 
двух ионов Bi (700 МэВ) составляет 6,15 ⋅ 1012 см–2 и 1,52 ⋅ 1013 см–2, флюенс ионов Xe (167 МэВ) – 
1,5 ⋅ 1014 см–2. Поперечные изображения ПЭМ были получены с помощью электронного микроскопа 
JEOL JEM 2100 LaB6, работающего при напряжении 200 кВ. Образцы подготовлены с помощью FEI 
Helios NanoLab FIB.

Для данного исследования получены θ / 2θ-сканы в диапазоне углов 2θ от 20° до 150° с шагом 0,02° 
и сканирующей скоростью 0,2°/мин–1; сканы включают 6 пиков.

Теоретические основы процедуры фитирования
Для получения микроструктурных параметров облученных и необлученных образцов ДУО-ста-

лей применяется процедура фитирования экспериментальных профилей теоретической кривой. Все 
параметры фитируются одновременно с использованием минимизационного алгоритма Марквардта – 
Левенберга. Теоретическая кривая Itheor представляет собой сумму функции фона BG 2θ( )  и свертки 
профилей интенсивности от дефектов, которые влияют на форму дифракционных профилей, а также 
учитывают уширение за счет размеров кристаллитов роль инструментальной функции:

I I I I I Ihkl hkl hkl

hkl

hkl hkl
theor instr sBG= ( ) + −( ) = ⋅∑2 2 2 0θ θ θmax , iize disl si

hkl hkl hklI I⋅ ⋅ ,

где I hklmax  – амплитуда интенсивности, 2 0θhkl  – положение пика интенсивности; I I I Ihkl hkl hkl hkl
instr size disl si, , ,  – про-

фили интенсивности, учитывающие влияние инструментальной функции, конечного размера кристал-
литов, дислокаций и оксидных наночастиц соответственно. 

Для более эффективного свертывания профилей интенсивности его выполняют в фурье-простран-
стве. Тогда результирующий профиль интенсивности [13]

A L A L A L A L A L( ) = ( ) ( ) ( ) ( )instr size disl si .

Уширение дифракционных профилей за счет конечного размера кристаллитов и вследствие 
присутствия дислокаций. Рентгеновская дифрактометрия позволяет измерить величину областей ко-
герентного рассеяния, которую обычно рассматривают в качестве размеров кристаллитов. Уменьшение 
размеров областей приводит к уширению дифракционных профилей. Это еще один источник уширения 
профилей в дополнение к дефектам (дислокации и оксидные наночастицы). Будем считать, что все 
кристаллиты имеют сферическую форму и их размеры подчиняются логарифмически нормальному 
распределению

f x
x

x( ) = −
−( )











1
2 2

2

2ps
m

s
exp

log log
,

где m и s – параметры логарифмически нормального распределения. Тогда фурье-преобразование про-
филя интенсивности запишется как
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Еще один источник уширения дифракционных профилей – наличие прямолинейных дислокаций. 
Присутствие дислокаций в материале приводит к тому, что атомы смещаются из своих равновесных 
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положений, т. е. к возникновению поля смещения и уширению дифракционных профилей. Будем пред-
полагать случайное распределение дислокаций. Тогда преобразование Фурье для уширения за счет 
дислокаций запишется в следующем виде:

A L b gC qH L f L
Rh
e

disl( ) = − −( ) 













exp ,p r

2

00
2 2

2
1

где Ch00  – усредненный контрастный фактор для рефлекса h00; g – параметр деформационной анизо-
тропии; r – плотность дислокаций;  f  – функция Уилкенса.

профиль интенсивности вследствие присутствия оксидных наночастиц в материале. Для опи-
сания влияния оксидных наночастиц на форму дифракционных профилей эти наночастицы модели-
руются как включения в ферритную матрицу, т. е. как еще один тип дефектов. Будем считать, что все 
наночастицы имеют сферическую форму и одинаковый радиус. Для получения полей смещения ис-
пользуем уравнения равновесия теории упругости. Тогда для включения и ферритной матрицы можно 
записать 

c
u
x x

c
u
x x

iijkl
k

j l
ijkl

k

j l

out
out

in
in∂

∂ ∂
=

∂
∂ ∂

= =
( ) ( )2 2

0 0 1 2 3, , , , ,

где cijkl
out  и cijkl

in  – упругие константы для матрицы и включения соответственно; uk
out( )  и uk

in( )  – поля сме-
щения для матрицы и включения соответственно.

Константы определяются на основании граничных условий. Подставляя полученные значения конс-
тант, получим выражение для поля смещения за пределами включения:

u r
m c c

c c m c cr
out

in in

in in
( )

( ) ( )

( ) ( )( ) =
+( )

+ + +( ) −

2

2 2 1
12 11

12 11 11 112

0
3

2( )
r
r

,

где r0 – радиус включения; m – параметр относительного несоответствия кристаллических решеток.
Согласно [14] профиль интенсивности при наличии сферических включений может быть записан как

I q e A L dLiqL
si ( ) = ( )

−∞

∞

∫ .

После подстановки выражения для поля смещения преобразование Фурье для сферического вклю-
чения принимает следующий вид:

A L L HP
L

Wsi
np( ) = 











− −[ ]exp exp ,2 43
2pr y p

где rnp – плотность оксидных наночастиц; функция y в общем виде определяется как

y p θ θj θ
p

x dr d eix r( ) = −( )( )
∞

∫∫2 1
00

, cos sin ,

где функция j определяется следующим образом:

j θ θ

θ

θr r

r r r
, cos cos

cos

cos ./( ) = −

+ −( )
+1

1 22 3 2 2

Определение микроструктурных параметров ДУО-сталей
Микроструктура необлученных и облученных образцов ДУО-сталей исследовалась путем примене-

ния ПЭМ и РД. С помощью полученных изображений ПЭМ для необлученных (рис. 1) и облученных 
(рис. 2) образцов ДУО-сталей были оценены микроструктурные параметры образцов (табл. 1): размер 
кристаллитов (d ), плотность (rпр ) и радиус (r0 ) оксидных наночастиц. Величины этих микроструктур-
ных параметров использовались в качестве начальных значений для процедуры фитирования, а также 
для сравнения с результатами процедуры фитирования.
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Т а б л и ц а  1

Микроструктурные параметры ДУО-сталей,  
полученные с помощью процедуры фитирования и пЭМ

Микроструктурные  
параметры Метод

Образец

KP4 KP4-Xe KP123 KP123-Bi-1
KP123-Bi-2 

(облученный 
образец)

KP123-Bi-2 
(необлученный 

образец)

d, мкм
РД 4,5 4,2 4,9 2,8 6,7 6,9

ПЭМ Несколько 
единиц

Несколько 
единиц

Несколько 
единиц

Несколько 
единиц

Несколько 
единиц

Несколько 
единиц

rnp ⋅ 1015, см–3
РД 20 ± 2 16 ± 3 42 ± 2 38 ± 1 37 ± 3 52 ± 5

ПЭМ 34 37 63 41 40 43

r0 , нм
РД 2,2 ± 0,2 2,4 ± 0,1 4,1 ± 0,2 4,6 ± 0,2 4,8 ± 0,4 4,3 ± 0,3

ПЭМ 2,6 ± 0,1 2,7 ± 0,6 3,3 ± 0,4 3,5 ± 0,3 4,1 ± 0,3 3,9 ± 0,2

Данные рентгеновской дифрактометрии обработаны посредством предложенной процедуры фити-
рования, благодаря чему получены микроструктурные параметры. Результаты процедуры фитирования 
для облученных и необлученных образцов представлены на рис. 3.

Рис. 1. Изображения ПЭМ-необлученных образцов KP4:  
а – темнопольное, б – светлопольное; KP123: в – светлопольное

Рис. 2. Изображения ПЭМ-облученных образцов KP4-Xe:  
а – светлопольное, б – темнопольное; KP123-Bi-1: в – светлопольное
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Рис. 3. Результаты фитирования для необлученных и облученных образцов ДУО-сталей:  
а – KP123, б – KP123-Bi-2 (необлученные образцы);  

I – интенсивность дифрагированного рентгеновского излучения, отн. ед.;  
 экспериментальные данные;  фитирующая кривая;  разность между ними 

(окончание см. на с. 14)
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Рис. 3. Окончание (начало см. на с. 13):  
в – KP4-Xe, г – KP123-Bi-2 (облученные образцы);  

I – интенсивность дифрагированного рентгеновского излучения, отн. ед.;  
 экспериментальные данные;  фитирующая кривая;  разность между ними
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Микроструктурные значения параметров, полученные с помощью ПЭМ и путем проведения про-
цедуры фитирования, приведены в табл. 1. Остальные параметры, определенные в результате процеду-
ры фитирования (эти параметры не оценены с помощью ПЭМ), приведены в табл. 2: логарифмически 
нормальное распределение (s), деформационная анизотропия (q), плотность дислокаций (r), располо-
жение дислокаций (M ). Погрешность вычисления микроструктурных параметров рассчитана по [15].

Т а б л и ц а  2

Микроструктурные параметры образцов ДУО-сталей,  
полученные с помощью процедуры фитирования

Образец s q r, см–2 M

KP4 0,3 2,4 ± 0,1 (6,7 ± 0,3) ⋅ 1010 0,34 ± 0,02

KP4-Xe 0,2 2,2 ± 0,2 (5,1 ± 0,3) ⋅ 1010 0,53 ± 0,08

KP123 0,1 1,5 ± 0,1 (8,1 ± 0,2) ⋅ 1011 0,24 ± 0,01

KP123-Bi-1 0,7 1,6 ± 0,1 (9,3 ± 0,1) ⋅ 1011 0,48 ± 0,03

KP123-Bi-2 (облученный образец) 0,5 2,6 ± 0,2 (2,0 ± 0,3) ⋅ 1012 4,98 ± 0,35

KP123-Bi-2 (необлученный образец) 0,3 2,5 ± 0,1 (3,2 ± 0,1) ⋅ 1012 5,58 ± 0,24

Из табл. 1 следует, что имеет место довольно хорошее соответствие между параметрами, получен-
ными с использованием ПЭМ и РД, кроме того, отмечены некоторые несоответствия между парамет-
рами, полученными этими двумя методами. Несоответствие в оценках размеров оксидных наночастиц 
можно объяснить тем, что в рамках нашей модели все частицы имеют одинаковый радиус, однако на 
самом деле есть распределение их по размерам (это наблюдается при оценке размеров наночастиц из 
ПЭМ). Различие в полученных значениях плотностей оксидных наночастиц связано с особенностями 
применяемых методов: при оценке по изображениям ПЭМ используется небольшой участок образца, 
а при РД – весь образец.

Таким образом, предложен подход к определению микроструктурных параметров материала на ос-
нове формы дифракционных профилей, в которой учитывается влияние дефектов (дислокации и ок-
сидные наночастицы), конечного размера кристаллитов и инструментальной функции. Для описания 
влияния оксидных наночастиц они рассматриваются как сферические включения в ферритную мат-
рицу с когерентной или некогерентной границей. 

С помощью данного подхода были исследованы необлученные и облученные образцы ДУО-сталей 
для определения влияния радиационного облучения на микроструктуру; установлены важные микро-
структурные параметры необлученных и облученных образцов ДУО-сталей, такие как, например, раз-
мер и плотность оксидных наночастиц. Были получены изображения ПЭМ-образцов стали и оценены 
микроструктурные параметры, которые позволили выбрать подходящие начальные значения для про-
цедуры фитирования. Результаты исследования свидетельствуют, что микроструктура сталей под дей-
ствием радиации не подвергается значительным изменениям. 
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