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Экспериментально исследован поверхностный слой высокоориентированного пиролитического 
графита после облучения ионами аргона с энергий от 10 до 30 кэВ с флуенсом до 1019 ион/см2 
в интервале температур мишеней от комнатной до 600°С. Закономерности изменения поверхности 
облученного слоя сопоставлены с  известными закономерностями изменений морфологии 
и размеров пирографитов при облучении быстрыми реакторными нейтронами. Найдено, что выше 
критического флуенса ионного облучения высокоориентированного пиролитического графита 
происходит резкое возрастание амплитуды шероховатости поверхности со столбчато-игольчатой 
морфологией R на  несколько порядков величины больше проективного пробега ионов Rp. 
Показано, что температурный интервал, соответствующий максимальным значениям величины 
амплитуды шероховатости поверхности, близок к  температурному интервалу интенсивного 
радиационного формоизменения графита при нейтронном облучении, приводящего к  его 
вторичному разбуханию. Проведена оценка критического флуенса образования столбчато-
игольчатой морфологии при энергии облучения ионами аргона от  10 до  30  кэВ. Измеренные 
уровни критического флуенса ионов, выраженные в  числе радиационных смещений, после 
их  коррекции, с  учетом различий эффективности радиационных повреждений нейтронами 
и  ионами, могут быть использованы для оценки стойкости ядерных углеродных материалов 
с помощью имитационного ионного облучения.
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ВВЕДЕНИЕ
Наиболее близкий по структуре к монокристал-

лу графита высокоориентированный пиролитиче-
ский графит (ВОПГ) часто применяют в качестве 
модельного в  исследованиях поведения ядерных 
графитов при нейтронном облучении [1–5]. Од-
ной из задач таких исследований является оценка 
времени жизни графитовых материалов при 

нейтронном облучении в реакторах, выраженного 
в числе радиационных смещений на атом (СНА). 
Для достижения числа радиационных смещений, 
необходимого для потери ядерными графитами 
конструкционных свойств, испытания в ядерных 
реакторах требуют большого времени, порядка 
одного года. Сократить это время до  несколь-
ких часов позволяет имитация радиационного 
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воздействия на  графиты с  помощью облучения 
ионными пучками [6–9]. Для этого используют 
ускоренные до энергии в диапазоне от нескольких 
десятков кэВ до нескольких МэВ пучки ионов как 
химически активных элементов (водорода, азота 
и  собственных ионов углерода), так и  инертных 
газов (гелия, неона, аргона и др.). Помимо радиа-
ционных смещений, ионное облучение приводит 
к  их внедрению и  распылению поверхности об-
разца, которые необходимо учитывать при анали-
зе возможностей имитации путем сопоставления 
получаемых результатов с данными нейтронного 
облучения. 

В настоящей работе измененный поверхност-
ный слой ВОПГ изучали после облучения иона-
ми аргона с энергий от 10 до 30 кэВ и флуенсом 
до 1019 ион/см2 в интервале температур мишеней 
от комнатной до 600°С. Полученные данные вме-
сте с  описанными в  [10–12] сопоставлены с  из-
вестными данными по  нейтронному облучению 
графитов.

ЭКСПЕРИМЕНТ И МЕТОДЫ 
ИССЛЕДОВАНИЯ

Мишенями в  эксперименте служили образ-
цы высокоориентированного пиролитического 
графита УПВ-1Т. Облучение ионами Ar+ с энер-
гией 30  кэВ проводили на  масс-монохроматоре 
в  НИИЯФ МГУ [13]. Держатель мишени с  ре-
зистивным нагревателем позволял варьировать 
температуру мишени от  комнатной до  600°С. 
Облучение образцов проводили при температурах 
50, 150, 250 и 550°С. Температуру контролировали 
с помощью хромель-алюмелевой термопары, спай 
которой прикрепляли на  облучаемой стороне 
мишени вне зоны облучения. Плотность ионно-
го тока составляла ~0.3  мА/см2. Флуенс частиц 

при облучении составлял 1018 ион/см2. Контроль 
ионного облучения проводили путем периодиче-
ской регистрации тока ионов и  электронов для 
определения флуенса ионов и  коэффициента 
ионно-электронной эмиссии. Поверхность об-
разцов анализировали при помощи растровой 
электронной микроскопии (РЭМ) и  с помощью 
спектроскопии комбинационного рассеяния све-
та (КРС) с длиной волны 473 нм на спектрометре 
“ИНТЕГРА Спектра”.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ
Наиболее часто время жизни ядерных графи-

тов оценивают по  критическому флуенсу ней-
тронов Φкр и  соответствующему числу радиаци-
онных смещений на атом (СНА), выше которого 
происходит резкий рост объема частиц образца, 
приводящий к  так называемому вторичному 
разбуханию графитовых материалов [4, 5, 14, 15]. 
Величина Φкр различна для разных сортов графита 
и зависит от температуры нейтронного облучения 
[4, 5]. При ионном облучении рост объема частиц 
образца проявляется в  значительном изменении 
морфологии поверхностного слоя. На рис. 1 пред-
ставлены РЭМ-изображения поверхности ВОПГ 
после облучения ионами аргона с энергией 30 кэВ 
с флуенсом 1018 ион/см2 при температуре 50, 250 
и 550°С. Видно, что наибольшее развитие морфо-
логии поверхности в  виде столбчато-игольчатых 
элементов высотой ~2.5  мкм происходит при 
250°С. 

Структуру облученного ВОПГ оценивали 
с  помощью спектроскопии комбинационного 
рассеяния света (рис. 2). Спектр комбинационно-
го рассеяния необлученного УПВ-1Т содержит 
характерные для графитов пики первого порядка: 
пик G, связанный с колебаниями активной моды 

 1 ìêì  1 ìêì  1 ìêì
(а) (б) (в)

Рис. 1. РЭМ-изображения поверхности УПВ-1Т после облучения ионами аргона с энергией 30 кэВ и флуенсом 
1×1018 ион/см2 при температуре 50 (а); 250 (б); 550°С (в).
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комбинационного рассеяния кристалла графи-
та; пики D и  D’, возникающие из-за конечного 
размера кристалла и  дефектов кристаллической 
структуры; пики второго порядка [16]. Разложение 
спектров проводили с помощью функций Гаусса 
и  Лоренца. Появление в  спектре необлученного 
ВОПГ пиков D и D’ может быть связано с поворо-
том образца при съемке [17] или съемкой вблизи 
края кристаллита [18]. Значительная анизотропия 
ВОПГ и  высокая скорость диффузии дефектов 
являются дополнительными факторами возник-
новения пика D. Облучение при комнатной тем-
пературе приводит к  аморфизации поверхности 
с  доминирующим пиком при ~1480–1520  см–1 
и  пиком при ~1250  см–1, связанным с  ионными 
включениями и  появлением цепочечных соеди-
нений углерода [19]. Разложение спектров ком-
бинационного рассеяния света образцов УПВ-1Т, 
облученных при температуре выше 150°С, на гаус-
совские компоненты показывает, что увеличение 
температуры облучения приводит к  постепенно-
му разрешению пиков D и  G в  спектрах комби-
национного рассеяния и уменьшению аморфной 
составляющей. При температуре облучения 550°C 
в  спектрах появляются пики второго порядка. 
Увеличение интенсивности пика 2D в  графито-
подобных материалах связывают с  возрастанием 
количества графеновых слоев в кристаллитах [19]. 
В целом на поверхности УПВ-1Т при температуре 
облучения выше 150°С формируется разупорядо-
ченный графитоподобный слой.

На рис.  3 представлены данные о  влиянии 
температуры облучаемого ВОПГ (Т) на  ам-
плитуду шероховатости поверхности (R) как 
меры ионно-индуцированного воздействия. 
Величину R определяли по РЭМ-изображениям, 
полученным при наклоне поверхности образцов 
относительно электронного пучка в микроскопе 
на  фиксированный угол (30 или 45°). Зависи-
мость R(Т) количественно отражает сильное 
влияние температуры облучаемого ВОПГ 
на  модификацию поверхностного слоя образца 
и  может быть сопоставлена с  температурными 
зависимостями, характеризующими изменение 
размеров кристаллитов графита при нейтронном 
облучении, приводящее к изменению морфоло-
гии образца. 

Разбухание, пластические процессы аккомо-
дации механических напряжений, возникающих 
при анизотропных изменениях формы кристал-
литов, приводят к  значительному увеличению 
шероховатости поверхности и  к аномально 
глубокому внедрению аргона [11, 12], которые 
качественно отражают такую же температурную 
зависимость, как и  амплитуда ионно-индуциро-
ванной шероховатости R. В  области температур 
меньше 150°С, где происходит аморфизация гра-
фита, отмеченные выше процессы подавляются. 
Ионное облучение приводит к  возникновению 
на  поверхности образца типичных ямок травле-
ния с небольшой величиной R, глубина внедрения 
аргона соответствует проективному пробегу.

Как при нейтронном, так и  ионном облуче-
нии графита радиационные смещения приводят 
к  дефектам структуры и  к изменению размеров 
кристаллитов из-за изменения параметров решет-
ки (а и с) [20, 21]. Происходит изменение формы 
кристаллитов из-за неодинакового изменения 
параметров решетки: роста в  направлении оси 
с и сжатия по оси а. Наиболее значительны такие 
изменения при температуре облучения меньше 
500°С. Увеличение параметра с  вызвано дефор-
мацией кристаллической решетки внедренными 
атомами и  их комплексами, а  уменьшение па-
раметра а  – релаксацией решетки на  вакансиях. 
С  повышением температуры облучения измене-
ния параметров решетки графита уменьшаются. 
При температуре выше 500°С изменения незна-
чительны. При облучении практически всегда 
происходит увеличение объема кристаллитов:

	 ΔV/V = Δxc/xc + 2Δxa/xa,	  (1)

где V — объем кристаллита; Dxc — изменение раз-
мера кристаллита в направлении оси с; Dxа –изме-
нение размера кристаллита в направлении оси а. 
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Рис. 2. Спектры комбинационного рассеяния до (1) 
и после облучения ионами аргона с энергией 30 кэВ 
с флуенсом 1×1018 ион/см–2 при температуре 50 (2); 
250 (3); 550°С (4). Сплошными тонкими линиями 
показано разложение спектров функциями Гаусса 
и Лоренца. 
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Так, при Dxc/xc>2|Dxa/xa|, DV/V > 0. Как показало 
обобщение многих экспериментов в [20] (рис. 3б), 
это условие выполняется практически при всех 
температурах с  минимумом изменения объема 
при 500°С. В  области температур облучения 
меньше 500°С с ростом температуры абсолютное 

изменение размеров образцов пирографита (рост 
и усадка) быстро снижается. 

При облучении нейтронами, согласно литера-
турным данным [4], само начало этого изменения 
размеров образца по флуенсу Φ сдвигается в сто-
рону больших значений Φ. Однако облучение при 
500–600°С с Φ выше 1.5×1021 нейтрон/см2 (до ко-
торого изменение формы кристаллитов протекало 
с  невысокой скоростью и  линейно по  Φ) резко 
увеличивает скорость изменения размеров образ-
цов: при Φ = 4×1021 нейтрон/см2 относительное 
увеличение толщины образцов достигает 55%, 
а усадка — 7.5%. При еще более высокой темпе-
ратуре облучения 750–850°С резкое увеличение 
скоростей роста и усадки начинается выше 1×1021 
нейтрон/см2. После облучения с  Φ = 4×1021 ней-
трон/см2 относительное увеличение толщины 
образцов достигает 95%, а  усадка  –  21%. Такой 
эффект связывают в  [4] с  процессами на  “над-
кристаллитном” уровне, т. е. с  изменением гра-
нулярной структуры пирографита в процессе по-
лучения ВОПГ, поскольку рост параметра Dxc/xc  
составляет всего 1.12%. 

Отметим, что при облучении ионами аргона 
кристаллическая структура, согласно данным 
спектроскопии комбинационного рассеяния 
света, на  поверхности образца становится разу-
порядоченной и значительного роста параметров 
решетки также не  происходит. Рост столбчато- 
игольчатых образований при облучении также 
может быть связан с процессами на “надкристал-
литном” уровне. Экспериментально измеренная 
в [4] (рис. 3б) скорость роста образцов по толщине 
экспоненциально падает с  температурой облуче-
ния подобно изменению параметра с. Выше 470°С 
скорость роста образцов по  толщине становится 
независимой от температуры. Однако при повы-
шенном флуенсе с вторичным резким ростом тол-
щины (пунктирная кривая скорости на  рис.  3б) 
v(T) проявляет резкий рост после минимума при 
400–500°С [4]. В целом эксперименты показыва-
ют, что критический флуенс Φкр перехода к высо-
кой скорости и вторичному разбуханию образцов 
в  области до  400°С увеличивается, а  при после-
дующем росте температуры уменьшается, так же 
как уменьшается критический флуенс вторичного 
разбухания при исследованиях высотемператур-
ного облучения графитов [22]. Максимальное 
значение критического флуенса Φкр.макс. приходит-
ся на температуры 400–500°С.

На рис.  3б сплошная линия соответствует 
скорости изменения толщины образца при ней-
тронном облучении при условии Φ <Φкр, тогда как 
пунктирная — при Φ> Φкр. Для ионного облучения 
зависимость R(Т) получена при одном и  том же 
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Рис. 3. Зависимость амплитуды шероховатости по-
верхности образца R, глубины имплантированного 
аргона hAr по  данным [11] и  проективного пробе-
га Rp от  температуры облучения УПВ-1Т ионами 
Ar+ с  энергией 30  кэВ (а); зависимости относи-
тельного изменения объема кристаллита графита 
вдоль кристаллографических направлений а  и с:  
ε = (Δxa/xa)/(Δxc/xc) от  температуры облучения ней-
тронами (штрихпунктирная линия) по данным [20] 
и скорости относительного роста толщины пирогра-
фита v при низком <1021 нейтрон/см2 (сплошная ли-
ния) и высоком >1021 нейтрон/см2 флуенсе нейтро-
нов (пунктирная линия) по данным [4] (б).
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флуенсе Φион = 1018 ион/см2 и идет подобно сплош-
ной линии на рис. 3б с выходом на плато при 400–
530°С. Можно предположить, что при 400–550°С 
Φион, макс > Φион. При флуенсе Φион ~1019 ион/см2  
амплитуда шероховатости поверхности образца 
R становится очень большой [10] и  уже соответ-
ствует возрастающей с температурой пунктирной 
ветви на  рис.  3б. Это означает, что Φион, max <  
< 1019 ион/см2. Таким образом, величина крити-
ческого флуенса ионного облучения Φион, max, как 
и  при нейтронном облучении, является макси-
мальной при 400–500°С и  составляет величину 
большую 1018, но меньшую 1019 ион/см2.

Оценить уровень Φион, кр в  числе СНА позво-
ляют измерения характеристик поверхностного 
слоя после облучения ионами с различной энер-
гией. На рис. 4 представлены результаты влияния 
на  ВОПГ высокодозного облучения ионами 
аргона с  энергией 10–30  кэВ по  нормали к  по-
верхности образцов при температуре 250°С. Из 
рисунка видно, что энергетические зависимости 
глубины внедренного аргона по  данным [11] 
и  амплитуды шероховатости R качественно 
подобны. При энергии ионов Е = 10 кэВ (меньше 
энергетического порога глубокого модифици-
рования Eп = 15  кэВ) характерными элементами 
рельефа образца являются одиночные конусы 
высотой около 0.2 мкм. При аномально глубоком 
модифицировании поверхностного слоя при 
E > Eп на  поверхности доминируют столбчато- 
игольчатые структурные элементы с существенно 
большей (1–2  мкм) амплитудой шероховатости 
поверхности образца R. Возрастающая c энерги-
ей ионов Е величина R ионно-индуцированной 
шероховатости в  50 раз больше аномальной глу-
бины внедренного в поверхностный слой аргона. 
Критический уровень радиационных нарушений, 
соответствующий пороговой энергии 15  кэВ 
и оцененный в [11], составляет 65 СНА. 

Надо отметить, что уровни СНА, полученные 
при ионном облучении, требуют коррекции при-
менительно к  имитации нейтронного облучения 
[6–9, 23, 24]. В  частности, большое различие 
эффективности радиационных повреждений лег-
кими и тяжелыми частицами [25] приводит к завы-
шенным значениям СНА при ионном облучении. 
Отметим также, что для современных ядерных 
графитов значения критических уровней вторич-
ного разбухания составляют несколько десятков 
СНА. Например, для эталонного ядерного графита 
POCO AXF критические уровни вторичного раз-
бухания при нейтронном облучении составляют 
17 и 29 СНА при 875 и 600°C соответственно [14]. 
Новые разработки ядерных реакторов [6] требуют 
поиска углеродных материалов, выдерживающих 
при их эксплуатации более 200 СНА.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Экспериментально изучен измененный 

поверхностный слой ВОПГ после облучения 
ионами аргона с энергий от 10 до 30 кэВ и флу-
енсом до  1019 ион/см2 в  интервале температур 
мишеней от  комнатной до  600°С. Полученные 
закономерности изменения характеристик 
облученного слоя сопоставлены с  известными 
закономерностями изменений морфологии 
и  размеров пирографитов при облучении бы-
стрыми реакторными нейтронами. Найдено, что 
выше критического флуенса ионного облучения 
ВОПГ происходит резкое возрастание ампли-
туды шероховатости поверхности R со  столб-
чато-игольчатой морфологией на  несколько 
порядков величины больше проективного про-
бега Rp ионов. Показано, что для величины кри-
тического флуенса существует максимум при 
400–500°С, аналогично величине критического 
флуенса облучения углеродных материалов 
быстрыми нейтронами, приводящего к  вто-
ричному разбуханию углеродных материалов 
и определяющего время их жизни в атомных ре-
акторах. Сходство фундаментальных процессов 
радиационного формоизменения кристаллитов 
при нейтронном и  ионном облучении прояв-
ляется также в близких значениях температуры 
максимума критического флуенса вторичного 
разбухания и  резкого роста шероховатости 
ВОПГ. Измеренные при ионном облучении 
уровни критического флуенса, выраженные 
в  числе радиационных смещений СНА, после 
их коррекции, с учетом различий эффективно-
сти радиационных повреждений нейтронами 
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Рис. 4. Зависимость амплитуды шероховатости по-
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и ионами, могут быть использованы для оценки 
стойкости ядерных углеродных материалов 
с помощью имитационного ионного облучения.
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Temperature and Energy Regularities of Ion-Beam Modification  
of Highly Oriented Pyrolytic Graphite

N. N. Andrianova1, 2, A. M. Borisov1, 2, 3, E. A. Vorobyeva1, M. A. Ovchinnikov1, *

1Skobeltsyn Institute of Nuclear Physics, Lomonosov Moscow State University, Moscow, 119991 Russia 
2Moscow Aviation Institute (National Research University), Moscow, 125993 Russia 

3Moscow State University of Technology “STANKIN”, Moscow, 127055 Russia

*e-mail: ov.mikhail@gmail.com

The surface layer of highly oriented pyrolytic graphite after irradiation with argon ions with energies from 
10 to 30 keV and fluences up to 1019 ions/cm2 in the target temperature range from room temperature to 
600°C has been experimentally studied. The regularities of the irradiated layer surface change are compared 
with the known regularities of changes in the morphology and dimensions of pyrolytic graphites under 
irradiation with fast reactor neutrons. It is found that above the critical fluence of ion irradiation of highly 
oriented pyrolytic graphite, a sharp increase in the roughness amplitude R of the surface with columnar-
acicular morphology occurs, which is several orders of magnitude greater than the projective range Rp of 
ions. It is shown that the temperature range corresponding to the maximum values ​​of the amplitude of the 
surface roughness is close to the temperature range of intense radiation-induced deformation of graphite 
under neutron irradiation, leading to its secondary swelling. An assessment of the critical fluence of the 
formation of columnar-acicular morphology at argon ion irradiation energy of 10 to 30 keV is carried out. 
The measured levels of critical ion fluence, expressed as the number of radiation displacements, after their 
correction, taking into account the differences in the efficiency of radiation damage by neutrons and ions, 
can be used to assess the resistance of nuclear carbon materials using simulated ion irradiation.

Keywords: highly oriented pyrolytic graphite, radiation-induced dimensional changes, ion irradiation, 
Raman spectroscopy, ion-induced topography, scanning electron microscopy.
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