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堆用SiC辐照温度监控器的研究进展
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摘要 碳化硅（SiC）晶体可以用作无源监控器测量反应堆的中子辐照温度，在未来高温强辐射的先进核反应堆

中具有重要的应用前景。SiC测温技术自20世纪60年代被首次提出以来，基于SiC结构、热学和电学性质的中

子辐照效应，人们建立了宏观尺寸法、质量密度法、热导率法和电阻率法等各种SiC测温方法。本文首先综述了

这些SiC测温方法的基本原理和工作特点，然后着重介绍了中国原子能科学研究院（China Institute of Atomic 

Energy，CIAE）SiC测温系统的研究进展，通过中子辐照诱导SiC晶格肿胀的理论计算，分析和验证了该系统测

温结果的可靠性，探讨了进一步提高SiC测温效率的实验方法。
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Research progress on SiC irradiation temperature monitors for reactors
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Abstract Silicon carbide (SiC) crystal can be used as a passive monitor to measure the neutron irradiation 

temperature in nuclear reactors, which has significant application prospects for advanced reactors operating in high-

temperature intense irradiation environments. Since the SiC temperature measurement technique was proposed in the 

1960s, various temperature measurement methods have been developed on basis of neutron irradiation effects in the 

structural, thermal and electrical properties of SiC. These methods involve measuring changes in macro-size, density, 

thermal diffusivity or the electrical resistivity of SiC. This study summarizes the fundamental principles and 

characteristics of these methods firstly,  then the research progress on SiC temperature measurement system required 

for advanced nuclear reactors at the China Institute of Atomic Energy (CIAE) is emphatically reported, and the 

measurement accuracy of SiC monitor is analyzed by calculating the lattice swelling rate of the neutron-irradiated 

SiC using a theoretical model, which verified the reliability of the temperature measurement results of the system. 

Finally, experimental methods for further improving measurement efficiency of SiC monitor are discussed.
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中子辐照温度是材料入堆考验的关键试验参

数，准确监测材料的辐照温度对于评价材料的抗辐

照性能至关重要。高纯碳化硅（SiC）晶体可以用作

传感器，离线测量反应堆的中子辐照温度。相比共

晶合金等离线测温技术，SiC监测器不仅尺寸小、γ

加热率低、感生放射性小，而且还具有测温精度高和

范围宽的优点。已有试验结果表明，SiC的测温范

围为 200~1 000 ℃［1-2］，远高于普通共晶合金的监测

温度（266~327 ℃）［3］，基本覆盖了各类先进核反应堆

的实际工况［4-7］，因此，SiC监控器在当前及未来核能

系统中具有重要的应用价值。

SiC测温技术最早于20世纪60年代被提出［8-9］。

Pravdyuk等［8］发现，反应堆中子辐照导致SiC的体积

肿胀，当辐照后的热退火温度超过辐照温度时材料

肿胀被恢复，由此提出SiC可以用于监测反应堆的

中子辐照温度。随后，人们相继建立了基于SiC质

量密度、热导和电阻特性的测温方法。迄今，SiC监

控器已经被应用于美国的高通量同位素反应堆

（High Flux Isotope Reactor，HFIR）和先进实验堆

（Advanced Test Reactor，ATR）［10-13］、日本的研究性反

应堆（Japan Research Reactor No.2，JRR-2）和材料实

验堆（Japan Materials Testing Reactor，JMTR）［14］、英

国实验堆［15］、比利时实验堆（Belgian Reactor 2，BR-

2）［16-17］和中国原子能科学研究院（China Institute of 

Atomic Energy，CIAE）的49-2游泳池式反应堆［18-19］。

近年来，随着核能工程与核材料研发的迫切需要，基

于SiC新的测温技术正在被快速发展［20-22］。本文首

先综述了 SiC 监控器的主要测温方法及其发展现

状，然后介绍了CIAE研发的SiC测温系统，分析了

该系统在前期工作中出现的测温结果与热偶测量值

存在差异的主要原因，并提出了未来进一步提高

SiC测温效率的实验方法。

1  SiC监控器的测温方法 

SiC测温的基本原理是对中子辐照后的SiC晶

体进行热退火，当退火温度超过辐照温度时，晶体中

的辐照缺陷被恢复，进而导致材料微观结构以及热

学和电学等宏观性能的变化。迄今，已经发展的

SiC测温方法包括宏观尺寸法、质量密度法、热导率

法、晶格肿胀法和电阻率法等。表 1总结了各种方

法的主要特点和测温精度。

1.1　 宏观尺寸法　

宏观尺寸法是最早被建立的 SiC 测温方法。

Price 等［23］使用热压烧结的 α -SiC 制作了长度约

1 cm、直径约 0.2 cm 的 SiC 圆棒。入堆辐照后，对

SiC样品在不同温度下进行等时热退火处理，测得

了样品长度随退火温度的变化曲线。当退火温度超

过辐照温度时，样品长度随退火温度呈线性降低，长

度开始降低的临界退火温度点即被取作辐照温度。

测温结果表明［23］，当辐照温度为 525 ℃时，SiC的测

温精度为±20 ℃，而辐照温度为 772 ℃时测温精度

为±30 ℃。SiC测温精度取决于样品长度的测量精

度：辐照温度越高，中子辐照导致SiC长度变化的绝

对值越小，SiC的测温精度越低。由于热压法制备

的SiC具有较低的质量密度，会影响材料的辐照肿

表1 SiC监控器不同测温方法的主要特点与测温精度
Table 1　Characteristics and accuracy for different SiC monitor measurement methods

方法

Methods

宏观尺寸法

Macro-size
method

质量密度法

Specific density
method

热导率法

Thermal diffusivity 
method

晶格肿胀法

Lattice swelling
method

电阻率法

Electrical resistivity 
method

主要特点

Characteristics

使用CVD法制备的全致密SiC；测温精度随温度升高而降低

Using full-density CVD-SiC; measurement accuracy decreases with increasing temperature

不受监控器尺寸和形状限制；耗时长、成本高

Arbitrary size and shape of monitors; time consuming and high cost

有商用测试装置；监控器尺寸小，可用于温度梯度区域的测温分析

Using commerically available thermal diffusivity systems; analysis of temperature gradients 
due to small size of monitors

在较低中子剂量（<10 DPA）下[24]，与宏观尺寸法具有等效性，但测试方法更为简便，测温

精度高

Identical to macro-size method with neutron doses <10 DPA[24]; ease of application and high 
accuracy

测试方法简便，测温精度高，可用于低中子剂量下的温度测量

Ease of application and high accuracy; measuring temperatures at low neutron doses

测温精度

Accuracy

±（20~30） ℃[23]

± 30 ℃[1]

± 40 ℃[1]

± 20 ℃[14]

≤ 20 ℃[2]

胀性能，因此，当前人们普遍使用化学气相沉积法

（Chemical Vapour Deposition，CVD）制备的全致密

SiC，特别是立方相 SiC（3C-SiC），来制作 SiC 监控

器。为提高 SiC测温效率，Campbell等［10］利用高分

辨热膨胀计，连续测量中子辐照SiC样品在一次升

温和降温过程中的长度变化，并准确给出了样品的

辐照温度。这种方法避免了SiC样品反复地热退火

处理，但样品测试技术和数据处理方法较为复杂，尚

有待进一步优化。

1.2　 质量密度法　

中子辐照导致 SiC体积肿胀，造成其质量密度

的降低。对中子辐照后的SiC样品进行热退火，当

退火温度超过辐照温度时，SiC密度将随着退火温

度的增加而增大，质量密度法便是通过测试和分析

SiC 密度随退火温度的变化来确定其辐照温度。

SiC样品的密度通过密度梯度管进行测量，测量时

将SiC样品浸泡在密度梯度管的化学溶液中，因此

测量不受样品尺寸和形状的限制，特别适合小尺寸

SiC样品的测温分析。由于SiC体积肿胀的程度比

长度变化更明显，部分补偿了样品密度的测量误差，

因此质量密度法具有较高的测温精度（±30 ℃）［1］。

质量密度法的缺点在于耗时长、成本高。

1.3　 热导率法　

SiC 材料的热导率高，且对中子辐照十分敏

感［25］。辐照缺陷会导致 SiC的晶格应变，同时降低

材料的热导率。因此，通过分析SiC热导率随辐照

后退火温度的变化也可以得到样品的辐照温度。

SiC的热导率测试可以使用商用的测量装置，无须

独立研发测试系统。热导率测试本身存在一定误

差，测温精度可以达到±40 ℃［1］。热导率法的主要优

势在于可以测试小尺寸的SiC样品，因此适用于反

应堆中存在温度梯度区域的测温分析。

1.4　 晶格肿胀法　

晶格肿胀法的测温原理与长度法类似，它利用

X射线衍射技术测量中子辐照及热退火前后SiC样

品的晶格常数（或晶面间距），通过分析样品晶格应

变率随辐照后退火温度的变化规律来确定样品的辐

照温度。研究结果表明［26］，当中子辐照温度为200~

1 000 ℃、辐照剂量≤10 DPA时（（Displacements per 

Atom，DPA），1 DPA代表平均1个晶格原子被移位1

次），点缺陷和点缺陷团簇是导致SiC晶格肿胀的主

要原因；SiC的晶格肿胀和宏观体积肿胀被证实具

有等效性［24］。相比宏观尺寸测量，X射线衍射具有

更高的测试精度，且测试方法简便，因此晶格肿胀法

也是当前广泛使用的SiC测温方法之一。

1.5　 电阻率法　

众所周知，SiC是一种性能优异宽带隙半导体

材料。中子辐照导致SiC电学性能的变化会受到诸

多因素的影响［1］：一方面快中子级联碰撞会增加SiC

中点缺陷的浓度，同时降低载流子迁移率；另一方

面，中子辐照诱发的嬗变反应会改变SiC中施主和

受主杂质的浓度，例如将Si原子嬗变为施主P原子，

或将受主杂质B原子嬗变为Li原子。对辐照后的

SiC样品进行退火处理，当退火温度超过辐照温度

时，样品中的点缺陷浓度将逐渐降低，导致样品电阻

率的升高。电阻率法利用四点探针技术测试中子辐

照及热退火前后SiC样品的电阻率，具有很高的灵

敏度，能够在极低的中子剂量下测得SiC的辐照温

度。Suzuki等［14］利用电阻率法准确测量了中子注量

为 1.5×1017 n·cm−2（中子能量 E>0.18 MeV）的 SiC辐

照温度，而利用晶格肿胀等其他方法进行测温时需

要的中子注量通常大于 1.5×1019 n·cm−2。类似宏观

尺寸法，为了提高测温效率，美国橡树岭国家实验室

的研究人员正在尝试通过连续测量SiC在热循环过

程中的电阻变化来给出样品的辐照温度，但主要技

术难度在于如何保证电阻探针和SiC在升温和降温

过程中稳定地物理接触［11］。

2  CIAE的SiC测温系统 

针对先进核反应堆的测温需求，CIAE自主研发

了SiC测温技术。研究团队研制了SiC监控器，基于

49-2实验堆开展了入堆辐照试验，设计了 SiC监控

器的电阻率测试装置，分别利用电阻率法和晶格肿

胀法分析了SiC的中子辐照温度，获取了丰富的试

验数据［18-19］。以下将介绍CIAE研发的 SiC测温系

统和主要测温结果。

2.1　 SiC监控器　

使用高纯（>99.999 5%）、全致密、近化学计量比

CVD-SiC制作SiC监控器。SiC样品晶体类型为多

晶 6H-SiC，晶粒尺寸范围为 0.5~4 μm。SiC的导电

类型为非有意掺杂 n型，室温电阻率>1 500 Ω·cm。

SiC 监控器被加工为“火柴棍”形状，样品尺寸为

（1±0.05） mm×（1±0.05） mm×（25±0.1） mm，如图 1

所示。对样品表面进行了抛光处理，以提高电阻仪

探针与样品表面的接触质量。

2.2　 入堆辐照装置与辐照试验　

在CIAE的 49-2游泳池式轻水反应堆中开展了

SiC监控器的入堆辐照试验。用于装载样品的不锈
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胀性能，因此，当前人们普遍使用化学气相沉积法

（Chemical Vapour Deposition，CVD）制备的全致密

SiC，特别是立方相 SiC（3C-SiC），来制作 SiC 监控

器。为提高 SiC测温效率，Campbell等［10］利用高分

辨热膨胀计，连续测量中子辐照SiC样品在一次升

温和降温过程中的长度变化，并准确给出了样品的

辐照温度。这种方法避免了SiC样品反复地热退火

处理，但样品测试技术和数据处理方法较为复杂，尚

有待进一步优化。

1.2　 质量密度法　

中子辐照导致 SiC体积肿胀，造成其质量密度

的降低。对中子辐照后的SiC样品进行热退火，当

退火温度超过辐照温度时，SiC密度将随着退火温

度的增加而增大，质量密度法便是通过测试和分析

SiC 密度随退火温度的变化来确定其辐照温度。

SiC样品的密度通过密度梯度管进行测量，测量时

将SiC样品浸泡在密度梯度管的化学溶液中，因此

测量不受样品尺寸和形状的限制，特别适合小尺寸

SiC样品的测温分析。由于SiC体积肿胀的程度比

长度变化更明显，部分补偿了样品密度的测量误差，

因此质量密度法具有较高的测温精度（±30 ℃）［1］。

质量密度法的缺点在于耗时长、成本高。

1.3　 热导率法　

SiC 材料的热导率高，且对中子辐照十分敏

感［25］。辐照缺陷会导致 SiC的晶格应变，同时降低

材料的热导率。因此，通过分析SiC热导率随辐照

后退火温度的变化也可以得到样品的辐照温度。

SiC的热导率测试可以使用商用的测量装置，无须

独立研发测试系统。热导率测试本身存在一定误

差，测温精度可以达到±40 ℃［1］。热导率法的主要优

势在于可以测试小尺寸的SiC样品，因此适用于反

应堆中存在温度梯度区域的测温分析。

1.4　 晶格肿胀法　

晶格肿胀法的测温原理与长度法类似，它利用

X射线衍射技术测量中子辐照及热退火前后SiC样

品的晶格常数（或晶面间距），通过分析样品晶格应

变率随辐照后退火温度的变化规律来确定样品的辐

照温度。研究结果表明［26］，当中子辐照温度为200~

1 000 ℃、辐照剂量≤10 DPA时（（Displacements per 

Atom，DPA），1 DPA代表平均1个晶格原子被移位1

次），点缺陷和点缺陷团簇是导致SiC晶格肿胀的主

要原因；SiC的晶格肿胀和宏观体积肿胀被证实具

有等效性［24］。相比宏观尺寸测量，X射线衍射具有

更高的测试精度，且测试方法简便，因此晶格肿胀法

也是当前广泛使用的SiC测温方法之一。

1.5　 电阻率法　

众所周知，SiC是一种性能优异宽带隙半导体

材料。中子辐照导致SiC电学性能的变化会受到诸

多因素的影响［1］：一方面快中子级联碰撞会增加SiC

中点缺陷的浓度，同时降低载流子迁移率；另一方

面，中子辐照诱发的嬗变反应会改变SiC中施主和

受主杂质的浓度，例如将Si原子嬗变为施主P原子，

或将受主杂质B原子嬗变为Li原子。对辐照后的

SiC样品进行退火处理，当退火温度超过辐照温度

时，样品中的点缺陷浓度将逐渐降低，导致样品电阻

率的升高。电阻率法利用四点探针技术测试中子辐

照及热退火前后SiC样品的电阻率，具有很高的灵

敏度，能够在极低的中子剂量下测得SiC的辐照温

度。Suzuki等［14］利用电阻率法准确测量了中子注量

为 1.5×1017 n·cm−2（中子能量 E>0.18 MeV）的 SiC辐

照温度，而利用晶格肿胀等其他方法进行测温时需

要的中子注量通常大于 1.5×1019 n·cm−2。类似宏观

尺寸法，为了提高测温效率，美国橡树岭国家实验室

的研究人员正在尝试通过连续测量SiC在热循环过

程中的电阻变化来给出样品的辐照温度，但主要技

术难度在于如何保证电阻探针和SiC在升温和降温

过程中稳定地物理接触［11］。

2  CIAE的SiC测温系统 

针对先进核反应堆的测温需求，CIAE自主研发

了SiC测温技术。研究团队研制了SiC监控器，基于

49-2实验堆开展了入堆辐照试验，设计了 SiC监控

器的电阻率测试装置，分别利用电阻率法和晶格肿

胀法分析了SiC的中子辐照温度，获取了丰富的试

验数据［18-19］。以下将介绍CIAE研发的 SiC测温系

统和主要测温结果。

2.1　 SiC监控器　

使用高纯（>99.999 5%）、全致密、近化学计量比

CVD-SiC制作SiC监控器。SiC样品晶体类型为多

晶 6H-SiC，晶粒尺寸范围为 0.5~4 μm。SiC的导电

类型为非有意掺杂 n型，室温电阻率>1 500 Ω·cm。

SiC 监控器被加工为“火柴棍”形状，样品尺寸为

（1±0.05） mm×（1±0.05） mm×（25±0.1） mm，如图 1

所示。对样品表面进行了抛光处理，以提高电阻仪

探针与样品表面的接触质量。

2.2　 入堆辐照装置与辐照试验　

在CIAE的 49-2游泳池式轻水反应堆中开展了

SiC监控器的入堆辐照试验。用于装载样品的不锈
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钢辐照容器由3个均匀分布的样品舱构成，如图2所

示。由于温度波动会影响SiC的测温精度［2］，在辐照

容器外部安装有温度补偿系统，以控制样品的辐照

温度。使用铠装热电偶实时监测样品辐照温度，热

电偶被固定在样品舱室的中心位置（图2）。样品辐

照在堆芯D10孔道进行，快中子（E>0.1 MeV）、中能

中子（1 eV<E<0.1 MeV）和热中子（E<1 eV）的通量

分别为 1.35×1013 n·cm−2·s−1、3.15×1013 n·cm−2·s−1 和

2.34×1013 n·cm−2·s−1。先后开展了两次入堆辐照试

验：首次辐照试验热偶记录的辐照温度为（550±

20） ℃，累计快中子注量约为 2×1019 n·cm−2；第二次

辐照试验热偶记录温度为（275±20） ℃，累计快中子

注 量 约 为 3.2×1020 n·cm−2。 当 快 中 子 注 量 为

1×1021 n·cm−2时，对应 SiC 样品的移位损伤剂量为

1 DPA［27］。

2.3　 样品测试与热退火　

分别利用晶格肿胀法和电阻率法测量SiC监控

器的入堆辐照温度。通过掠入射 X 射线衍射

（Grazing-angle Incidence X-ray Diffraction，GIXRD）

测量SiC样品的晶格肿胀率，测试仪器为配有Cu Kα

源的Rigaku SmartLab X射线衍射仪；X射线入射角

为3°，在SiC中的探测深度约为2.33 μm。利用四探

针法测量样品电阻率，测试仪器的示意图如图 3所

示。测试使用 4只直线排列的弹簧探针，外侧两只

间距为20 mm的探针通过直流电源提供电流（I），内

侧两只间距为10 mm的探针通过电压计测量样品电

压（V）。样品电阻率R=VA/IL，其中，A和L分别代表

样品的横截面积和长度。由于样品电阻率与温度密

切相关，样品的电阻测试是在一恒温箱中进行的。

每次电阻测试时，SiC监控器都被装载在样品台上

的固定卡槽内，以减少样品非均匀的电学性质对测

量结果的影响。

辐照后，使用真空管式退火炉对样品进行热退

火。退火前，使用安装在样品铝坩埚上的热电偶对

退火炉的温度进行了标定。退火时首先将退火炉加

热至预定温度，并保持 30 min。然后将样品插入退

火炉中，同时在石英管中充入高纯He气对样品表面

进行保护。退火后将样品留在密闭的退火炉中进行

降温，直到退火炉的温度被降低到 200 ℃以下。由

于高温热退火可能导致SiC样品发生表面氧化，影

响样品的电阻测量精度，因此每次退火后都将样品

放入浓度为 10%的HF酸中浸泡约 30 min。图 4显

示HF酸处理前后不同SiC样品Si 2p轨道的X射线

光电子谱（X-ray Photoelectron Spectroscopy，XPS）。

可以看到，原生样品的Si 2p峰中包含有Si-O峰，表

明样品表面存在氧化物SiO2。在中子辐照及热退火

后，Si-O峰的强度明显增强。经过HF酸处理后，样

品的 Si-O峰几乎消失，说明HF酸预处理可以有效

去除SiC表面的SiO2氧化层。

2.4　 测温结果与误差分析　

表 2总结了SiC监控器两次入堆辐照试验的测

温结果，详细试验数据见文献［18-19］。对于快中子

注量为 2×1019 n·cm−2的 SiC样品，由GIXRD测得的

SiC在（110）面上的晶格应变率仅为 0.03%，因此无

法利用SiC的晶格肿胀来分析样品的辐照温度。然

而，辐照导致了SiC电学性质的明显变化，辐照后的

样品电阻由原来的~0.5 MΩ增加至20 MΩ。快中子

图1　CIAE研制的“火柴棍”状SiC监控器
Fig.1　SiC monitors machined in match-stick form developed 

at CIAE

图2　装载SiC监控器和热电偶的辐照容器示意图
Fig.2　Schematic diagram of irradiation capsule containing a 

SiC monitor and thermocouple

图3　SiC样品电阻率测试的仪器示意图
Fig.3　Diagram of SiC monitor electrical resistivity 

measurement

通过核碰撞在SiC中产生间隙和空位缺陷，其中间

隙子具有较高的迁移率，它们可以与空位相互复合

或在晶粒边界处发生湮灭，这使得SiC中的大部分

缺陷为空位缺陷。Si 空位（VSi）和 C 空位（VC）均为

SiC的受主缺陷［28］，将降低材料的电子浓度；另外，

辐照缺陷的形成也会造成载流子迁移率的降低，因

而SiC的电阻率随着中子辐照而增大。对辐照后的

SiC样品进行热退火，当退火温度超过辐照温度时，

激活能较低的间隙子缺陷首先被恢复。不同于空位

缺陷，Si 间隙（Sii）和 C 间隙（Ci）均为 SiC 的施主缺

陷［29］，因此 SiC的电阻率随着退火温度的升高而增

大。对 SiC样品进行了Raman光谱的分析［18］，结果

发现，Ci的恢复是导致样品电阻率增大的主要原因。

通过寻找导致SiC电阻率开始增大的起始退火温度

点，得到SiC的中子辐照温度为615 ℃，远高于热偶

记录的（550±20） ℃。

对于快中子注量为 3.2×1020 n·cm−2的SiC样品，

中 子 辐 照 在 SiC 中 产 生 的 移 位 损 伤 剂 量 为

0.32 DPA，辐照后测得SiC在（110）面上的晶格应变

率为 0.45%。对于不同温度的中子辐照，当辐照剂

量超过~0.1 DPA时，SiC中空位、反位和点缺陷团簇

的浓度基本饱和，SiC的晶格肿胀率达到最大值［26］，

这将有利于提高SiC的测温精度。通过分析样品晶

格肿胀率随退火温度的变化关系，得到SiC的中子

辐照温度为（408±5） ℃。辐照过程中原位热偶的测

量记录显示：SiC的初始辐照温度约为 290 ℃，累积

辐照剂量为0.12 DPA；随后辐照温度降低至275 ℃，

增加的辐照剂量为0.2 DPA。随着辐照温度的降低，

原来在高温下产生的辐照缺陷被保留在SiC中，新

的辐照缺陷在降低的温度下不断产生并达到饱和。

低温缺陷的移位激活能较低，它们将在逐渐升温的

热退火处理过程中首先被恢复，因此SiC监控器应

显示辐照末期的中子辐照温度。显然，SiC测得的

408 ℃远高于热偶记录的 275 ℃。为了比较，也利

用电阻率法分析了样品的辐照温度。结果发现，与

低注量（2×1019 n·cm−2）的SiC样品相类似，中子辐照

导致SiC电阻率的增大，辐照后SiC的电阻率随着退

火温度的升高而增大，由此测得SiC的辐照温度约

为400 ℃，与晶格肿胀法测得的408 ℃相接近。

SiC监控器的测温精度与中子辐照温度和剂量

以及辐照后的热退火参数等密切相关。本工作利用

CVD-SiC测量了反应堆内不同温度和剂量条件下的

中子辐照温度，结果显示，SiC测得的辐照温度比原

位热偶记录的温度值高出 65~125 ℃。对于高注量

的SiC样品，由晶格肿胀法和电阻率法测得的辐照

温度值相近，这表明SiC与热偶的测温差异与SiC的

测温方法无关。为了探究热退火参数对SiC测温精

度的影响，对中子辐照的SiC样品进行了相同温度

下不同退火时间（3~120 min）的等温退火实验［19］。

图4　原生和中子辐照及热退火后的SiC样品在经HF酸处理前(a)和处理后(b)的Si 2p XPS谱
中子辐照剂量为0.02 DPA，退火温度为685 ℃

Fig.4　XPS spectra of Si 2p core levels taken from the pristine and thermal-annealed SiCs before (a)and after (b) bathing in HF acid. 
The thermal-annealed SiC sample was pre-irradiated with neutrons to 0.02 DPA, the annealing temperature was 685 ℃

表2 SiC监控器的测温结果
Table 2　SiC monitor temperature measurement results

注： * 测量值的不确定度来自样品的退火温度步长
Note: * The value uncertainty is due to the annealing temperature step of the sample
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通过核碰撞在SiC中产生间隙和空位缺陷，其中间

隙子具有较高的迁移率，它们可以与空位相互复合

或在晶粒边界处发生湮灭，这使得SiC中的大部分

缺陷为空位缺陷。Si 空位（VSi）和 C 空位（VC）均为

SiC的受主缺陷［28］，将降低材料的电子浓度；另外，

辐照缺陷的形成也会造成载流子迁移率的降低，因

而SiC的电阻率随着中子辐照而增大。对辐照后的

SiC样品进行热退火，当退火温度超过辐照温度时，

激活能较低的间隙子缺陷首先被恢复。不同于空位

缺陷，Si 间隙（Sii）和 C 间隙（Ci）均为 SiC 的施主缺

陷［29］，因此 SiC的电阻率随着退火温度的升高而增

大。对 SiC样品进行了Raman光谱的分析［18］，结果

发现，Ci的恢复是导致样品电阻率增大的主要原因。

通过寻找导致SiC电阻率开始增大的起始退火温度

点，得到SiC的中子辐照温度为615 ℃，远高于热偶

记录的（550±20） ℃。

对于快中子注量为 3.2×1020 n·cm−2的SiC样品，

中 子 辐 照 在 SiC 中 产 生 的 移 位 损 伤 剂 量 为

0.32 DPA，辐照后测得SiC在（110）面上的晶格应变

率为 0.45%。对于不同温度的中子辐照，当辐照剂

量超过~0.1 DPA时，SiC中空位、反位和点缺陷团簇

的浓度基本饱和，SiC的晶格肿胀率达到最大值［26］，

这将有利于提高SiC的测温精度。通过分析样品晶

格肿胀率随退火温度的变化关系，得到SiC的中子

辐照温度为（408±5） ℃。辐照过程中原位热偶的测

量记录显示：SiC的初始辐照温度约为 290 ℃，累积

辐照剂量为0.12 DPA；随后辐照温度降低至275 ℃，

增加的辐照剂量为0.2 DPA。随着辐照温度的降低，

原来在高温下产生的辐照缺陷被保留在SiC中，新

的辐照缺陷在降低的温度下不断产生并达到饱和。

低温缺陷的移位激活能较低，它们将在逐渐升温的

热退火处理过程中首先被恢复，因此SiC监控器应

显示辐照末期的中子辐照温度。显然，SiC测得的

408 ℃远高于热偶记录的 275 ℃。为了比较，也利

用电阻率法分析了样品的辐照温度。结果发现，与

低注量（2×1019 n·cm−2）的SiC样品相类似，中子辐照

导致SiC电阻率的增大，辐照后SiC的电阻率随着退

火温度的升高而增大，由此测得SiC的辐照温度约

为400 ℃，与晶格肿胀法测得的408 ℃相接近。

SiC监控器的测温精度与中子辐照温度和剂量

以及辐照后的热退火参数等密切相关。本工作利用

CVD-SiC测量了反应堆内不同温度和剂量条件下的

中子辐照温度，结果显示，SiC测得的辐照温度比原

位热偶记录的温度值高出 65~125 ℃。对于高注量

的SiC样品，由晶格肿胀法和电阻率法测得的辐照

温度值相近，这表明SiC与热偶的测温差异与SiC的

测温方法无关。为了探究热退火参数对SiC测温精

度的影响，对中子辐照的SiC样品进行了相同温度

下不同退火时间（3~120 min）的等温退火实验［19］。

图4　原生和中子辐照及热退火后的SiC样品在经HF酸处理前(a)和处理后(b)的Si 2p XPS谱
中子辐照剂量为0.02 DPA，退火温度为685 ℃

Fig.4　XPS spectra of Si 2p core levels taken from the pristine and thermal-annealed SiCs before (a)and after (b) bathing in HF acid. 
The thermal-annealed SiC sample was pre-irradiated with neutrons to 0.02 DPA, the annealing temperature was 685 ℃

表2 SiC监控器的测温结果
Table 2　SiC monitor temperature measurement results

中子剂量

(E>0.1 MeV) Neutron dose

0.02 DPA

0.32 DPA

热电偶

Thermocouple

(550±20) ℃

(275±20) ℃

SiC电阻法

Resistivity method of SiC

615 ℃

~400 ℃

SiC晶格肿胀法

Lattice swelling method of SiC

—

(408±5) ℃ *

注： * 测量值的不确定度来自样品的退火温度步长
Note: * The value uncertainty is due to the annealing temperature step of the sample
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结果发现，当退火时间达到30 min时，SiC辐照缺陷

的恢复数量便达到最大值。本工作每次样品退火的

时长均为 30 min，且在接近样品辐照温度点时增加

退火温度的步长被减小至 5 ℃，因此退火参数对测

温精度的影响很小。综合以上因素，我们认为 SiC

与热偶的测温差异主要来自于两者在辐照过程中放

置位置的不同。如图 2所示，在本工作设计的辐照

容器中，SiC被放置在扇形的辐照舱中，而热偶则被

固定在辐照舱中部的管道上，两者并未直接接触，这

很可能造成它们的温度差异。

为验证我们的推测，使用理论模型［30］对中子辐

照导致CVD-SiC的晶格肿胀进行了计算，计算表达

式如下：

S = SS [1 - exp (
-γ
γC

) ]2/3 (1)

式中：γ为辐照剂量；S为SiC在相应辐照剂量下的体

积肿胀率；SS为饱和体积肿胀率；γC为特征剂量。SS

和 γC值计算如下：

γC =∑
i = 0

3

aiT
i (2)

SS =∑
i = 0

3

biT
i (3)

其中：T 为辐照温度，K；a0=-0.575 33，a1=3.334 2×

10−3 K−1，a2=-5.397 0×10−6 K−2，a3=2.975 4×10−9 K−3，b0

=5.836 6×10−2，b1=-1.008 9×10−4 K−1，b2=6.936 8×

10−8 K−2，b3=-1.815 2×10−11 K−3 ［30］。

Snead等的研究发现［31］，中子辐照导致CVD法

制备的 6H-SiC发生各向同性的晶格肿胀，因此SiC

在某一方向上的晶格肿胀率C为：

C = ( S + 1)1/3 - 1 (4)

根据式（1~4），假定中子辐照温度为SiC测得的

408 ℃（681 K）、对应的中子剂量为0.2 DPA，计算得

到 SiC 的晶格肿胀率 C 为 0.45%，这与实验测得的

0.46%几乎相同。相反，假定中子辐照温度为热偶

测得的275 ℃（548 K），计算得到样品的晶格肿胀率

为0.6%，远大于实验测量值。以上计算结果证实了

我们的推测，表明SiC具有良好的测量精度，SiC和

热偶的测温差异可能主要来自它们之间非直接的物

理接触。未来将设法改进SiC与热偶的物理接触，

以便更好地评估SiC的测温精度。

根据以上计算分析，通过测量中子辐照诱导

SiC的晶格肿胀率理论上可以直接计算得出SiC的

辐照温度。作为一种重要的候选核结构材料，人们

对中子辐照导致SiC晶格肿胀的实验现象已经进行

了大量研究，得到了成熟的理论模型［30］。就 SiC测

温而言，传统的SiC测温方法需要将SiC样品在退火

和测量装置之间进行反复转移，不仅费时耗力，而且

容易引入额外的测量误差。利用SiC晶格肿胀率来

直接计算样品的辐照温度，无疑将显著提高SiC的

测温效率。考虑到SiC的测温精度随晶格肿胀率的

增加而增大，利用SiC的饱和肿胀率进行测温将有

助于提高SiC的测温精度，这要求SiC监控器接受中

子辐照的剂量应≥ 0.1 DPA。Gusarov等［12］分析了在

227~527 ℃温度范围内SiC饱和肿胀率与辐照温度

的变化关系，得到SiC的测温精度为±20 ℃。未来需

要在更宽的温度范围内开展基于SiC饱和肿胀率的

测温试验，明确其在不同温度下的测温精度，以建立

完善的利用SiC饱和肿胀率进行测温的物理模型。

3  结语 

准确测量材料的入堆辐照温度是核材料抗辐照

性能研究的关键。SiC监控器具有尺寸小、测温精

度高、测温范围宽等优点，已经被广泛用于反应堆中

子辐照温度的测量，并在未来的高温核反应堆中具

有重要的应用前景。本文综述了已有和目前正在发

展的各种SiC测温方法，比较了不同方法的主要特

点和测温精度。重点介绍了 CIAE 设计和搭建的

SiC测温系统，阐述了该系统在不同温度和中子剂

量下的测温试验结果。针对该系统测温结果与原位

热偶记录值相差较大的问题，进行了中子辐照诱导

SiC晶格肿胀的理论计算，结果表明，SiC具有良好

的测温精度，热偶与SiC的非直接接触可能是导致

两者测温差异的主要原因。未来可利用中子辐照

SiC的饱和肿胀率来直接确定SiC的辐照温度，以提

高其测温效率。
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负责SiC监控器设计，审核论文；王绳鸿负责调研文

献，负责论文制图；何安平负责审核论文。

参考文献

1 Snead L L, Williams A M, Qualls A L. Revisiting the use 

of SiC as a post irradiation temperature monitor[M]. 

Effects of Radiation on Materials: 21st International 

Symposium. 100 Barr Harbor Drive, PO Box C700, West 

Conshohocken, PA 19428-2959: ASTM Intertional, 2008: 

623. DOI: 10.1520/stp11262s.

2 Rempe J L, Condie K G, Knudson D L, et al. Comparison 

measurements of silicon carbide temperature monitors[J]. 

IEEE Transactions on Nuclear Science, 2010, 57(3): 

http://dx.doi.org/10.1520/stp11262s


刘心语等： 堆用SiC辐照温度监控器的研究进展

090001-7

1589–1594. DOI: 10.1109/tns.2010.2046333.

3 殷通, 黄晨 . 快堆用碳化硅温度监测器的技术分析[C]. 

中国核科学技术进展报告(第四卷)——中国核学会

2015年学术年会论文集第 5册(核材料分卷、辐射防护

分卷). 绵阳, 2015: 313–318.

YIN Tong, HUANG Chen. The technical analysis of SiC 

temperature monitor used in fast reactors[C]. China 

Nuclear Science and Technology Progress Report 

(Volume Ⅳ)—Proceedings of the 2015 Annual Academic 

Conference of the Chinese Nuclear Society, Volume 5 

(Nuclear Material Sub-volume, Radiation Protection Sub-

volume). Mianyang, 2015: 313–318.

4 Zinkle S J, Snead L L. Designing radiation resistance in 

materials for fusion energy[J]. Annual Review of 

Materials Research, 2014, 44: 241–267. DOI: 10.1146/

annurev-matsci-070813-113627.

5 Zhao X C, Zou Y, Yan R, et al. Analysis of burnup 

performance and temperature coefficient for a small 

modular molten-salt reactor started with plutonium[J]. 

Nuclear Science and Techniques, 2023, 34(1): 17. DOI: 

10.1007/s41365-022-01155-2.

6 肖会文, 李想, 刘国明, 等 . 铅冷小堆堆芯初步设计[J]. 

核技术 , 2020, 43(8): 080001. DOI: 10.11889/j. 0253-

3219.2020.hjs.43.080001.

XIAO Huiwen, LI Xiang, LIU Guoming, et al. 

Preliminary design of modularized lead cooled small 

reactor[J]. Nuclear Techniques, 2020, 43(8): 080001. 

DOI: 10.11889/j.0253-3219.2020.hjs.43.080001.

7 何龙, 余呈刚, 郭威, 等 . 外围熔盐层堵塞状态下熔盐堆

内部温度分布分析 [J]. 核技术 , 2018, 41(5): 050601. 

DOI: 10.11889/j.0253-3219.2018.hjs.41.050601.

HE Long, YU Chenggang, GUO Wei, et al. The 

temperature distribution of molten salt reactor under the 

outer salt layer blocked situation[J]. Nuclear Techniques, 

2018, 41(5): 050601. DOI: 10.11889/j. 0253-3219.2018.

hjs.41.050601.

8 Pravdyuk N F, Nikolaenko V A, Kapuchin V I, et al. 

Properties of reactor materials and the effects of radiation 

damage[R]. London: Butterworths Press, 1962.

9 Thorne R P, Howard V C, Hope B. Radiation-induced 

changes in porous cubic silicon carbide[J]. Proceedings of 

the British Ceramic Society, 1967, 7: 449–459.

10 Campbell A A, Porter W D, Katoh Y, et al. Method for 

analyzing passive silicon carbide thermometry with a 

continuous dilatometer to determine irradiation 

temperature[J]. Nuclear Instruments and Methods in 

Physics Research Section B: Beam Interactions With 

Materials and Atoms, 2016, 370: 49–58. DOI: 10.1016/j.

nimb.2016.01.005.

11 Wang H, Koyanagi T, Geringer J W, et al. Determination 

of neutron irradiation temperatures of SiC using electrical 

resistivity method[J]. Journal of Nuclear Materials, 2020, 

540: 152370. DOI: 10.1016/j.jnucmat.2020.152370.

12 Gusarov A, Davis K L, Vande Pitte J, et al. Monitoring 

the temperature of reactor experiments using radiation-

induced swelling in SiC[J]. Journal of Nuclear Materials, 

2020, 542: 152535. DOI: 10.1016/j.jnucmat.2020.152535.

13 Davis K L, Chase B, Unruh T, et al. Use of silicon carbide 

monitors in ATR irradiation testing[C]. Idaho Falls, Idaho, 

USA, 2012.

14 Suzuki H, Iseki T, Ito M. Annealing behavior of neutron 

irradiated β-SiC[J]. Journal of Nuclear Materials, 1973, 48

(3): 247–252. DOI: 10.1016/0022-3115(73)90020-2.

15 Palentine J E. The development of silicon carbide as a 

routine irradiation temperature monitor, and its calibration 

in a thermal reactor[J]. Journal of Nuclear Materials, 

1976, 61(3): 243 – 253. DOI: 10.1016/0022-3115(76)

90263-4.

16 Vande Pitte J, Uytdenhouwen I, Gusarov A, et al. 

Irradiation temperature monitoring with SiC for RPV 

steel at low fluence[J]. Journal of Nuclear Materials, 

2021, 556: 153192. DOI: 10.1016/j.jnucmat.2021.153192.

17 Davis K L, Gusarov A, Unruh T C, et al. Evaluation of 

low dose silicon carbide temperature monitors[J]. IEEE 

Transactions on Nuclear Science, 2019, 67(4): 585–591. 

DOI: 10.1109/tns.2019.2957972.

18 Ning G S, Zhang L M, Zhong W H, et al. Damage and 

annealing behavior in neutron-irradiated SiC used as a 

post-irradiation temperature monitor[J]. Nuclear 

Instruments and Methods in Physics Research Section B: 

Beam Interactions With Materials and Atoms, 2022, 512: 

91–95. DOI: 10.1016/j.nimb.2021.12.012.

19 Ning G S, Zhang L M, Zhong W H, et al. Application of 

silicon carbide temperature monitors in 49-2 swimming-

pool test reactor[J]. Chinese Physics B, 2023, 32(5): 

056102. DOI: 10.1088/1674-1056/acb41c.

20 Field K G, McDuffee J L, Geringer J W, et al. Evaluation 

of the continuous dilatometer method of silicon carbide 

thermometry for passive irradiation temperature 

determination[J]. Nuclear Instruments and Methods in 

Physics Research Section B: Beam Interactions With 

Materials and Atoms, 2019, 445: 46–56. DOI: 10.1016/j.

http://dx.doi.org/10.1109/tns.2010.2046333
http://dx.doi.org/10.1146/annurev-matsci-070813-113627
http://dx.doi.org/10.1146/annurev-matsci-070813-113627
http://dx.doi.org/10.1007/s41365-022-01155-2
http://dx.doi.org/10.1007/s41365-022-01155-2
http://dx.doi.org/10.11889/j.0253-3219.2020.hjs.43.080001
http://dx.doi.org/10.11889/j.0253-3219.2020.hjs.43.080001
http://dx.doi.org/10.11889/j.0253-3219.2020.hjs.43.080001
http://dx.doi.org/10.11889/j.0253-3219.2018.hjs.41.050601
http://dx.doi.org/10.11889/j.0253-3219.2018.hjs.41.050601
http://dx.doi.org/10.11889/j.0253-3219.2018.hjs.41.050601
http://dx.doi.org/10.1016/j.nimb.2016.01.005
http://dx.doi.org/10.1016/j.nimb.2016.01.005
http://dx.doi.org/10.1016/j.jnucmat.2020.152370
http://dx.doi.org/10.1016/j.jnucmat.2020.152535
http://dx.doi.org/10.1016/0022-3115(73)90020-2
http://dx.doi.org/10.1016/0022-3115(76)90263-4
http://dx.doi.org/10.1016/0022-3115(76)90263-4
http://dx.doi.org/10.1016/j.jnucmat.2021.153192
http://dx.doi.org/10.1109/tns.2019.2957972
http://dx.doi.org/10.1016/j.nimb.2021.12.012
http://dx.doi.org/10.1088/1674-1056/acb41c
http://dx.doi.org/10.1016/j.nimb.2019.02.022


核 技 术  2023, 46: 090001

090001-8

nimb.2019.02.022.

21 Al Rashdan A, Plummer M, Lambson A, et al. A two-

cycle automated approach to electrical resistivity 

measurement of SiC monitors for peak irradiation 

temperature[J]. IEEE Transactions on Nuclear Science, 

2022, 69(9): 2007 – 2017. DOI: 10.1109/tns. 2022. 

3193623.

22 Koyanagi T, Katoh Y, Lance M J. Raman spectroscopy of 

neutron irradiated silicon carbide: correlation among 

Raman spectra, swelling, and irradiation temperature[J]. 

Journal of Raman Spectroscopy, 2018, 49(10): 1686 –

1692. DOI: 10.1002/jrs.5425.

23 Price R J. Annealing behavior of neutron-irradiated 

silicon carbide temperature monitors[J]. Nuclear 

Technology, 1972, 16(3): 536–542. DOI: 10.13182/nt72-

a31222.

24 Newsome G, Snead L L, Hinoki T, et al. Evaluation of 

neutron irradiated silicon carbide and silicon carbide 

composites[J]. Journal of Nuclear Materials, 2007, 371

(1–3): 76–89. DOI: 10.1016/j.jnucmat.2007.05.007.

25 Snead L L. Limits on irradiation-induced thermal 

conductivity and electrical resistivity in silicon carbide 

materials[J]. Journal of Nuclear Materials, 2004, 329 ––

333: 524–529. DOI: 10.1016/j.jnucmat.2004.04.294.

26 Sprouster D J, Koyanagi T, Dooryhee E, et al. 

Microstructural evolution of neutron irradiated 3C-SiC[J]. 

Scripta Materialia, 2017, 137: 132–136. DOI: 10.1016/j.

scriptamat.2017.02.030.

27 Yano T, Miyazaki H, Akiyoshi M, et al. X-ray 

diffractometry and high-resolution electron microscopy of 

neutron-irradiated SiC to a fluence of 1.9×1027 n/m2[J]. 

Journal of Nuclear Materials, 1998, 253(1–3): 78–86. 

DOI: 10.1016/S0022-3115(97)00331-0.

28 Hazdra P, Záhlava V, Vobecký J. Point defects in 4H-SiC 

epilayers introduced by neutron irradiation[J]. Nuclear 

Instruments and Methods in Physics Research Section B: 

Beam Interactions With Materials and Atoms, 2014, 327: 

124–127. DOI: 10.1016/j.nimb.2013.09.051.

29 Chen X D, Fung S, Ling C C, et al. Deep level transient 

spectroscopic study of neutron-irradiated n-type 6H-SiC

[J]. Journal of Applied Physics, 2003, 94(5): 3004–3010. 

DOI: 10.1063/1.1598629.

30 Katoh Y, Koyanagi T, McDuffee J L, et al. Dimensional 

stability and anisotropy of SiC and SiC-based composites 

in transition swelling regime[J]. Journal of Nuclear 

Materials, 2018, 499: 471–479. DOI: 10.1016/j.jnucmat. 

2017.12.009.

31 Snead L L, Katoh Y, Koyanagi T, et al. Dimensional 

isotropy of 6H and 3C SiC under neutron irradiation[J]. 

Journal of Nuclear Materials, 2016, 471: 92– 96. DOI: 

10.1016/j.jnucmat.2016.01.010.

http://dx.doi.org/10.1016/j.nimb.2019.02.022
http://dx.doi.org/10.1109/tns.2022.3193623
http://dx.doi.org/10.1109/tns.2022.3193623
http://dx.doi.org/10.1002/jrs.5425
http://dx.doi.org/10.13182/nt72-a31222
http://dx.doi.org/10.13182/nt72-a31222
http://dx.doi.org/10.1016/j.jnucmat.2007.05.007
http://dx.doi.org/10.1016/j.jnucmat.2004.04.294
http://dx.doi.org/10.1016/j.scriptamat.2017.02.030
http://dx.doi.org/10.1016/j.scriptamat.2017.02.030
http://dx.doi.org/10.1016/S0022-3115(97)00331-0
http://dx.doi.org/10.1016/j.nimb.2013.09.051
http://dx.doi.org/10.1063/1.1598629
http://dx.doi.org/10.1016/j.jnucmat.2017.12.009
http://dx.doi.org/10.1016/j.jnucmat.2017.12.009
http://dx.doi.org/10.1016/j.jnucmat.2016.01.010
http://dx.doi.org/10.1016/j.jnucmat.2016.01.010

	1.1　 宏观尺寸法
	1.2　 质量密度法
	1.3　 热导率法
	1.4　 晶格肿胀法
	1.5　 电阻率法
	2.1　 SiC监控器
	2.2　 入堆辐照装置与辐照试验
	2.3　 样品测试与热退火
	2.4　 测温结果与误差分析

